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ANTECEDENTES Y OBJETIVOS

I.1. ANTECEDENTES

A raiz del accidente ocurrido el 26 de Abril de 1986 en la central nuclear de Chernobyl,
se puso de manifiesto que la contaminacion radiactiva producida en estos casos no es un
problema local, sino de magnitud global, ya que via atmosférica, la contaminacién se
transporta hacia zonas muy alejadas del foco emisor. Esto se pudo comprobar al detectarse
la nube radiactiva procedente de Chernobyl en toda Europa (Ferrero et al, 1987; Hennies,
1986). El grado de contaminacién radiactiva en que se vieron afectadas las diferentes
regiones y paises, fue funcién de las direcciones dominantes de los vientos que conducian la
nube radiactiva producida y de la existencia o no de lluvia coincidente con el paso de dicha
nube (Cigna A. A. et al, 1987; Baeza A. et al, 1993; Walling 1993; Fry et al, 1986; Pyatt,
1987). En Espaiia, los niveles de contaminacion radiactiva que el accidente en Chernobyl
causé fueron pequefios y se produjeron solo durante unos dias (29/04/86-04/05/86),
correspondientes al paso de la nube radiactiva. Las zonas mas afectadas fueron la costa
Mediterranea e Islas Baleares (CSN, 1986) siendo minimos los efectos en la cadena tréfica
(Gil, 1986; Ferrero et al, 1987; Baeza et al, 1988).

Se deben conocer los niveles “normales“ de la radiactividad natural para poder detectar
cualquier modificacion que se produzca en los mismos (ICRP n°39, 1983).Por eso, para
cubrir la vigilancia en la totalidad del territorio espafiol, el Consejo de Seguridad Nuclear
(CSN) ha impulsado planes de vigilancia que permiten la realizacion de medidas
radiol6gicas en 4reas geograficamente alejadas de las instalaciones nucleares espaifiolas.
Tales planes son la Red de Vigilancia Radiolégica Ambiental (REVIRA) y la Red de Alerta
a la Radiactividad (RAR) (CSN, 1992a).

Los laboratorios asociados a la red REVIRA tienen asignado un programa de muestreo

y anélisis que incluye la medida de los radionticlidos contenidos en los siguientes medios:

- Atmdsfera.
- Agua de lluvia.
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- Suelos.
Para ello se obtienen y analizan muestras de:
- Aerosoles y radioyodos en aire.
- Agua de lluvia.
- Depésito seco.

- Suelos.

La frecuencia con la que se muestrea, el tipo de anlisis que se realiza y la frecuencia

de los mismos se presenta en la tabla I.

Tabla I. Programa de muestreo y andlisis de los laboratorios asociados a la red REVIRA.

. FRECUENCIA
ANALISIS

" FRECUENCIA MUESTREO | TIPO DE ANALIS

. Muestreo continuo semanal.

Semanal
Trimestral

Muestreo continuo semanal Semanal

Muestreo continuo mensual Mensual

Trimestral

Semestral
. Anual
Anual

El laboratorio de Radiologia Ambiental de la Universidad de Granada, donde se ha
realizado este trabajo, estd integrado en la Red REVIRA desde Enero de 1993 y desde

entonces, ha efectuado medidas de radiactividad en muestras ambientales de las provincias
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de Jaén, Cérdoba, Granada y Almeria (Berrad F. et al, 1996; Camacho-Garcia A., 1994;
Camacho-Garcia A. ef al,1996a; Camacho-Garcia A. ef a/,1996b; Camacho-Garcia A.
et al,1997; Gonzilez-Gomez C. et al, 1994; Gonzilez-Gomez C. et al, 1995). Por otra
parte, para revisar la fiabilidad de los andlisis, nuestro laboratorio ha participado
periddicamente en los ejercicios de intercomparaciéon promovidos conjuntamente entre el
CSN-CIEMAT (Centro de Investigaciones Energéticas Medio Ambientales y
Tecnolégicas), habiéndose realizado 4 campaifias de intercomparacion durante el periodo de
realizacion de la Tesis (1993-1997). En éstos se han determinado radionuclidos naturales y
artificiales en muestras de agua y sedimentos utilizandose las geometrias Duquesa 0,2 L,
Agua evaporada y Marinelli 1 L, habiéndose obtenido en todos los casos resultados

satisfactorios que garantizan la validez de los resultados que se presentan en esta Memoria.

En la tesina de licenciatura (Camacho-Garcia A., 1994) se presento la puesta a punto
y los resultados correspondientes a 1993, obtenidos en el laboratorio de Radioquimica y
Radiologia Ambiental de la Facultad de Ciencias de Granada. En el presente trabajo, dado
que se han utilizado las mismas técnicas, nuevamente se presentan las caracteristicas de los
dispositivos utilizados en la toma de muestra, de los portamuestras utilizados en la medida,
de los patrones usados en los calibrados y de los equipos de medida. Todo ello se expone en
el capitulo IIT (Materiales). También se muestran las operaciones basicas requeridas para el
funcionamiento del laboratorio; tales operaciones son: la puesta a punto de los equipos de
medida, la preparacion de los patrones, la calibracién de los equipos, la preparacion de las
muestras y la medida de las mismas. Todo ello se presenta en el capitulo IV (Métodos
experimentales) y en el capitulo V se presentan y analizan los resultados obtenidos.
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1.2. OBJETIVOS

En esta Tesis, se aborda en primer lugar, la medida de los niveles “normales* de la
radiactividad natural en la provincia de Granada, para posteriormente estudiar los factores
que influyen en las variaciones de tales niveles. Dado que el medio ambiente estd
constituido principalmente, por aire, agua y suelo hemos centrado nuestro estudio en estos
tres medios y presentamos los resultados de cinco afios correspondientes al periodo 1993-

1997, asi como un andlisis de los parametros ambientales que influyen en tales datos.

Se ha estudiado la radiactividad atmesférica, siendo uno de los objetivos a cubrir en
el presente trabajo la determinacion de la evolucion temporal en la atmésfera de los niveles
de los radionuclidos "Be, ' y %°Pb. En la presente Memoria se presentan valores
trimestrales de la actividad de los radiontclidos naturales ‘Be y *'°Pb en particulas de polvo,
correspondientes al periodo 1993-1997, valores mensuales de "Be y *'°Pb correspondientes
al periodo En.95-Dic.97 y valores semanales de "Be e "'I correspondientes al periodo
30/12/92-24/12/97 para el *'I'y 08/03/95-24/12/97 para los valores de "Be. Estos valores se
han relacionado con las variables meteorologicas que pueden influir en sus variaciones,
como son cantidad de lluvia, horas de lluvia, presion atmosférica, temperatura, etc, con el

fin de establecer la variable que ejerce una mayor influencia.

También se presentan los niveles de radiactividad del agua, distinguiéndose entre
radiactividad en el agua de lluvia y radiactividad de las aguas subterraneas. El control de la
radiactividad de las aguas subterraneas no se contempla en el programa de analisis de los
laboratorios asociados a la red REVIRA (tabla I) siendo éste un estudio que hemos
realizado en nuestro laboratorio debido al uso creciente de este tipo de aguas en los tltimos

afios como consecuencia de la sequia sufrida en Andalucia.

La radiactividad detectada en el agua de lluvia se ha relacionado con la radiactividad
atmosférica, ya que mediante la lluvia se produce un arrastre de aerosoles presentes en la

atmosfera, como se deduce del hecho de que en este medio se han detectado principalmente

5
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los is6topos "Be y 2'°Pb. Se presentan 20 valores trimestrales de los is6topos detectados en
este tipo de muestras en el periodo 1993-1997.

Se ha detectado “?Rn en las aguas subterrdneas debido al interés creciente que
presenta este radionticlido disuelto en agua al contribuir en la cantidad de **Rn en el aire
del interior de los edificios y por las propiedades terapéuticas asociadas a bajas y medias
dosis del mismo (Armijo et al, 1994; Barnett et al, 1992; Kito M.E., 1994; Kito et al,
1995; Lougtin J., 1990; Mills W.A., 1990; Schénhofer ef al, 1987; Schénhofer F., 1992;
Soto et al, 1988;Soto et al, 1992;Soto et al, 1995a;Soto et al, 1995b;Soto et al, 1996).

Se han tomado muestras de agua subterrdnea en los dos dominios geoldgicos
representativos de Andalucia, tales dominios son el dominio Hercinico y el dominio Alpino
muestreandose tanto aguas termales como no termales. Del dominio Hercinico se han
tomado muestras en Sierra Morena y se han estudiado 6 pozos de caracteristicas diferentes y
como representativas del dominio Alpino en la provincia de Granada, se han tomado
muestras en el Valle de Lecrin, zona del Cubillas, Lanjarén y Pantano de Los Bermejales,
habiéndose estudiado 19 manantiales diferentes. En este tipo de muestras se ha estudiado la
toma de muestra, la concentraciéon del Radén contenido en las aguas mediante extraccion
con tolueno, se ha estudiado la evolucién temporal del contenido en Radén de algunas
fuentes, se han comparado los resultados obtenidos con dos técnicas de medida del Radén y
se han comparado los resultados correspondientes a ambos dominios geolégicos y a fuentes
termales y no termales. Tales medidas deben ser consideradas solamente como una

aproximacion regional, dado el niimero de muestras con relacion a la superficie.

Se presentan también los radioniclidos presentes en los suelos de los manantiales
estudiados. Dado que los factores que condicionan la concentracién en *2Rn de las aguas
subterraneas son dos: contenido en Uranio de la roca almacén del acuifero y facilidad del
222Rn formado a partir del Z*U para pasar al agua (Morawsda, 1993), no sélo hemos
detectado los isGtopos presentes en tales suelos, sino que también hemos medido otras

caracteristicas de los mismos. Asi se muestra el contenido en las diferentes familias
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naturales de los diversos suelos junto con la humedad, analisis granulométrico y materia
organica de los mismos. Por otra parte, hemos de sefialar la utilidad de tales datos, para el
estudio de dosis recibidas por la poblacion (Paniagua J. M., 1991; Baeza A. et al, 1993;
Zikovsky et al, 1994) que habita en tales terrenos, ademas de poder utilizarse como datos
iniciales para estudios sobre fuentes de “’Rn en el interior de edificios (Camacho-Garcia
et al, 1996b; Gutierrez J. et al, 1994; Quindés Poncela L., 1996b), que es uno de los

temas que actualmente presenta mayor interés en la mayoria de los paises.

Ademas se presenta un estudio de la radiactividad tanto natural como artificial de un
suelo de Quéntar a lo largo del periodo 1992-1997.

A continuacién en la tabla II se presenta la ubicacion de los puntos de muestreo de
agua subterrénea, en la figura 1, la localizacion de los diversos puntos muestreados y en la 2

se muestra un resumen de los tipos de muestras y analisis que se presentan en esta Tesis.

Tabla IL Ubicacion de los puntos de muestreo de agua subterranea.

Poblacién ~ Poblaci6n

La Malaha

La Malah4a
Jayena

Arenas del Rey

‘, Vélez Benaudalla

. Colomera

Jatar Colomera
Vélez Benaudalla . Colomera
Diireal anjarén
Diircal anjarén




ANTECEDENTES Y OBJETIVOS

Dominio Hercinico
T-20 a T-25

Dominio Alpino
T-1aT-19

Figura 1. Localizacién de los puntos de muestreo (los colores indican la tasa de exposicion).
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INTRODUCCION

IL.1. FUENTES DE RADIACION.

Los niveles de radiacion a los que esta sometida cualquier persona proceden, bien de
las fuentes naturales de radiacion, bien de fuentes artificiales producidas por actividades
humanas (UNSCEAR, 1988). La radiactividad natural es la que tiene su origen en la
propia naturaleza, al existir en ella elementos que emiten radiactividad espontdneamente,
mientras que la radiactividad artificial es originada como consecuencia de las condiciones
tecnoldgicas, las explosiones nucleares y termonucleares, de los deshechos de la

explotacion de la energia atémica, de las aplicaciones clinicas, etc.

Dado que entre un 70 y un 80 % de la dosis que recibe el ser humano procede de la
radiactividad natural (ICRP n°39, 1983; Nagda N., 1994; Quindés L., 1996;
Schénhofer F., 1992; UNSCEAR, 1988), en esta introduccion se presentan las fuentes de
radiactividad natural y se describen brevemente las fuentes de radiactividad artificial.

En la figura 3 se muestra la contribucion de las diversas fuentes de exposicion natural
y artificial a la dosis recibida por la poblacion.

Las radiaciones procedentes tanto de fuentes naturales como de artificiales, afectan al
hombre como fuentes externas de irradiacién o bien como fuentes internas, al ser
incorporadas en el cuerpo humano a través de procesos fisiolégicos normales, como son la
inhalacién o la ingestién de alimentos o agua (ICRP n° 26 y 39). Algunos alimentos
contienen mds radiactividad que otros y las personas que toman grandes cantidades de
ellos pueden recibir mayores dosis. Entre estos alimentos mencionaremos el té, café, pan,
mariscos. Los mariscos concentran el material radiactivo de tal forma que, incluso sin que
existiera radiactividad artificial, las personas que consumen grandes cantidades de
mejillones, ostras, chirlas... pueden recibir una dosis de radiacion natural por alimentacion
de hasta un 50% maés alta que la media (CSN, 1992b). Esto no significa que deban
evitarse estos alimentos. La dosis resultante es muy pequefia y no hay evidencia de
cualquier riesgo para la salud(CSN, 1991).

11
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PRECIPITACION RADIACTIVA TORON NATURAL

ENERGIA NUCLEAR
03% N

wd
g
e
—
-
=4
<
RADIACION TERRESTRE
RADIACION TERRESTRE EXTERNA
INTERNA 13,6%
87%

RADIACION COSMICA
(internas + externas)
10,1%

Figura 3. Fuentes de exposicion de origen natural y artificial (Quindés L., 1996)

Ademéas de las fuentes de radiacién natural existen diversos casos en los que
actividades humanas pueden dar como resultado el escape de materiales radiactivos
naturales al medio ambiente e irradiar personas. Dos de estas actividades son la mineria
del carbdn y las industrias de fosfatos, ya que estas rocas contienen trazas de materiales
radiactivos naturales como el Uranio y el Radio. Aunque las concentraciones son bajas,
las cantidades extraidas son muy grandes y los materiales se distribuyen ampliamente por
el ambiente, bien directamente como abono fosfatado o indirectamente como producto de
la combustién del carbén y la emisién de una pequefia proporcion de carbén a través de
las chimeneas (CSN, 1991).

12
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Tanto las fuentes naturales como las artificiales no presentan, ni en sus caracteristicas
fisicas ni en los efectos que provocan en la salud de las personas, ninguna diferencia entre
si, ya que la interacci6n de las particulas alfa, beta o gamma con el organismo humano es
independiente de su origen, pudiendo tanto unas como otras, dafiar nuestras células y
provocar modificaciones irreversibles en su constitucién y en sus funciones vitales (CSN,

1991).

IL.2. FUENTES NATURALES DE RADIACION.

Los radiontclidos naturales presentes, en concentraciones diversas, en los materiales
que constituyen el medio ambiente, poseen dos origenes diferentes que permiten
clasificarlos en dos grupos: radioniclidos cosmogenicos y radioniclidos primordiales,

cuyas caracteristicas basicas describimos a continuacion.

En este apartado, consideraremos también la radiacion césmica que, aunque tiene su
origen en el espacio exterior, es una fuente natural de radiacién importante al proporcionar
un 10% de la exposicion total que recibe la poblacion (ICRP n°39, 1983), como se
observa en la figura 3.

I1.2.1. RADIACION COSMICA.
La mayor parte de los rayos cosmicos primarios se originan fuera del Sistema

Solar y se les denomina galdcticos para distinguirlos de los procedentes del Sol, a los

que se les conoce como rayos solares.

13
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Los rayos césmicos solares primarios se originan durante las erupciones solares,
en las que se liberan un gran nimero de particulas cargadas, principalmente protones
y particulas alfa. Sin embargo, estas particulas tienen energias relativamente bajas lo
que hace que, cuando alcanzan las capas mas altas de la atmésfera, contribuyan a la
tasa de produccion de iones secundarios de una forma préacticamente insignificante en
comparacién con la debida a los rayos césmicos galacticos primarios. Cabe esperar
una relacion entre la intensidad de los rayos césmicos y el ciclo solar de once afios,

estando relacionada inversamente con la actividad solar (Hotzl ef al. 1991).

La radiacion césmica galdctica primaria consiste principalmente en protones
(70-90 %), particulas alfa (9-29 %), un pequefio nimero de nucleos con numero
atémico (Z) mayor de 2, (en un porcentaje inferior al 1 %) asi como electrones,
protones y neutrinos (Rankama K., 1963). Las particulas de los rayos césmicos
pierden todos o algunos de sus electrones y por lo tanto se encuentran como nucleos
cargados y poseen una energia muy alta que oscila entre 10°-10'® eV. Las particulas
primarias de la radiacion cosmica, debido a su alta energia, son capaces de producir
reacciones nucleares mediante las cuales generan los radionticlidos cosmogénicos que

se describiran en el apartado 11.2.2.

La densidad de flujo del conjunto de rayos cosmicos galacticos primarios que
incide sobre nuestro planeta esta afectada por el campo geomagnético de la Tierra,
efecto que depende de la latitud (ICRP n° 39). Asi, la intensidad de la radiacion
césmica a nivel del mar aumenta a partir del Ecuador, hecho que se explica en razén
del campo magnético terrestre, que desvia las particulas hacia los lugares en los que el
campo es mas intenso. El resultado neto de este efecto es que las particulas con
energias mas bajas alcanzan la Tierra s6lo en las proximidades de los polos
geomagnéticos, mientras que aquellas con energias superiores a 10'' eV pueden
alcanzar cualquier punto de la Tierra. Puesto que las particulas con energias inferiores
son mucho mas numerosas, la mayor parte de la produccion secundaria tiene lugar en

la zona polar.

14
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La intensidad de la radiacién cosmica también aumenta con la altura al
disminuir la proteccion dispensada por el aire, siendo fuera de la atmdsfera varios
6rdenes de magnitud superior a la existente a nivel del mar (ICRP n® 26 y 39).
Promediando para toda la superficie de la Tierra, el 75 % de las interacciones se
producen en la estratosfera y el 25 % en la troposfera siendo en esta ultima
practicamente constantes en todas las latitudes.

Ademas la intensidad de la radiacion césmica depende de la presion atmosférica,
mostrando una disminucion al aumentar la presiom, es decir al aumentar la
profundidad y la masa de la atmésfera, pero las variaciones producidas por el efecto
barométrico raramente exceden del 5 % (Rankama K., 1963).

La radiacion césmica que alcanza el nivel del mar consiste casi exclusivamente
en particulas secundarias resultantes de las reacciones producidas en la parte superior
de la atmosfera.

11.2.2. RADIONUCLIDOS COSMOGENICOS.

Se producen continuamente en las capas altas de la atméfera como consecuencia
de las reacciones nucleares entre las particulas integrantes de la radiacion césmica y
los nticleos de los atomos alli presentes. La produccion de estos radionticlidos
depende de los mismos factores de los que depende la densidad de flujo de los rayos
cosmicos (Baeza et al, 1996; Dutkiewicz et al, 1985; Feely et al, 1989), tales
factores son la latitud y la altura fundamentalmente, como ya se ha indicado

anteriormente.
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Dado que la intensidad de los rayos cosmicos en la tierra estd relacionada
inversamente con la actividad solar, es de esperar una correlacion negativa entre la
produccion de estos radionticlidos y el ciclo de las manchas solares (sunspots) (Hotzl

et al. 1991).

La interaccién de la radiacién césmica primaria con los nicleos de Nitrégeno y
Oxigeno, principalmente, en la parte superior de la atmésfera produce, ademas de
elementos ligeros, un nimero importante de neutrones. Dichos neutrones son
moderados por la propia atmésfera para producir entre otros los radioniclidos '*C y

H mediante las reacciones:

N+ CHip (D)

YN+ n->5%C+H (2

Arnold y Al-Salih (1955) establecieron que la formacién de "Be y Be es el
resultado de la interaccion de los neutrones de alta energia de los rayos cosmicos con
N y O. Cruikshank, Cowper y Grummitt (1956) sugirieron que el Be
probablemente se forma en reacciones como "N (p, 2a) Be. Otra reaccién posible es
¥N (n, ®Li) "Be, propuesta por Benioff en 1956.

Otras reacciones propuestas para establecer como se forma el 'Be

(Papastefanou e Ioannidou, 1994) son las siguientes:

sC+\p > [Be +;Li 3)
“C+,n— ]Be + {He 4
"N+ p—> /Be+2 ,He Q)

16
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YN +n— [Be+ }Li (6)

30 +p - [Be + 5B (7)

®O +!p - /Be + ]Li + ;He ®

%O + in —> ]Be + | Be )

%O + in — !Be + jHe + }He (10)

La Tabla III muestra algunos de los nuclidos radiactivos originados por la
interaccién de los rayos césmicos con los componentes atmosféricos. Los
radionticlidos cosmogénicos son generalmente, elementos ligeros (Z < 82), emisores
beta y gamma y con periodos de semidesintegracion comprendidos entre 32 minutos
*"Cl) y 2,5 millones de afios ("’Be).

El inventario de cualquiera de estos radionuclidos comogénicos a nivel global

del planeta viene determinado por la ecuacion de balance entre su tasa de produccién
y la de su desaparicion, la cual se produce fundamentalmente por desintegracion
radiactiva.

Los radiontiiclidos cosmogénicos que son emisores beta puros se pueden medir
mediante el denominado indice beta total, pero éste, como su nombre indica, sélo da
una medida de la actividad beta total debida a todos los emisores beta presentes en la
muestra, pero no suministra valores correspondientes a cada uno de los demés
isétopos. Para la obtencion de tales valores es necesario realizar separaciones

radioquimicas, lo cual complica mucho los analisis.

17
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Los radioniclidos cosmogénicos producidos en la atmoésfera se pueden

utilizar para estudiar diferentes procesos atmosféricos tales como mezcla vertical,

mezcla y circulacion horizontal, velocidad de deposicion de aerosoles, etc

Tabla HI.- Diversos radionticlidos cosmogénicos (Luyanas, 1964).

Isétop Periodo Tipo de Producto de
0 emision desintegracién
H-3 12,32a B He-3
Be-7 53294 C.E. Li-7
Be-10 1,6 -10%a B B-10
C-14 5730 a B N-14
F-18 1,83 h B* 0O-18
Na-22 26a B Ne-22
Na-24 14,96 h B Mg-24
Si-31 2,62h B P-31
Si-32 101 a B P-32
P-32 14,30 d B S-32
P-33 253d B S-33
S-35 87,5d B C1-35
Cl-36 3,0-10°a B Ar-36

De los radiontclidos cosmogénicos que se pueden medir mediante

espectrometria gamma, es el ‘Be, el mas ampliamente utilizado al encontrarse en

las muestras ambientales en cantidades detectables, es decir por encima del limite
inferior de deteccion (LID) (Bondietti et al, 1984; Dibb J.E., 1990; Dibb et al,
1994; Dutkiewicz et al, 1985; Ishikawa er al, 1995; Martell, 1970;

18
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Papastefanou ef al, 1991; Tremblay et al, 1993; Viezee et al, 1980; Young ef
al, 1980).

I1.2.3.- RADIONUCLIDOS PRIMORDIALES.

Son aquéllos cuyos periodos de semidesintegracion son lo suficientemente
grandes con respecto a la edad de la Tierra (estimada aproximadamente en 5,8 -
10° afios) como para encontrarlos en cantidades detectables en los materiales de la
corteza terrestre. Estos radionticlidos se pueden presentar solos (isdtopos
radiactivos naturales sin relacién genéticay o como cabeza de serie radiactiva

(familias radiactivas naturales) que decaen secuencialmente.

11.2.3.1. Radiontuclidos naturales sin relacion

La Tabla IV agrupa los principales radiontclidos naturales sin relacién
genética junto con su periodo de semidesintegracion, modo de desintegracion
y abundancia isotopica.

Todos los periodos son comparables a la edad de-la Tierra, lo que-explica
su presencia actual en la corteza terrestre. Casi todos ellos se desintegran
mediante emision beta o captura electrénica, salvo el 'Sm y el "*Nd que
son emisores alfa. En todos los casos, el niclido descendiente tras la
desintegracién, resulta ser estable, razén que explica que estos radionticlidos

no formen series radiactivas.

El Potasio-40 es el radiois6topo que se encuentra presente en la mayoria

de los medios naturales. Ademads, el Potasio es un elemento esencial en
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nuestro metabolismo, de ahi su importancia. Su concentraciéon media en los
adultos es de 2,6 g por cada Kg de peso. Dado que la abundancia isotépica
del %K es de 1,19-10", su actividad promedio en el cuerpo es de 60 Bq/Kg

aproximadamente, constituyendo, por tanto, una fuente importante de

radiacién interna.

Tabla IV.-Radioniclidos sin relacién genética ( Choppin G. et al., 1995 ).

Niclide Modo de desintegracién Periodo (Aiios) Abundancia Isotépica
(%)
K-40 B ,CE 1,27 - 10° 0,0119
V-50 B~ ,CE 4,8 - 10" 0,25
Rb-87 B 4,7 - 10" 27,83
In-115 B 4,6 - 10" 95,8
La-138 B 1,35 - 10" 0,089
Nd-144 a 21107 23,9
Sm-147 o 1,06 - 10" 15,0
Gd-152 « 1,1- 10" 0,2
Hf-174 o 2-10" 0,18
Lu-176 B ke 0 /g 2,6
Re-187 B 510" 62,9
Pt-190 a 710" 0,12
Pt-192 a ~10" 0,78
Pb-204 a 1,4 - 10" 1,3

En el esquema de desintegracion de este radiomiclido (Figura 4) se puede

observar que, aproximadamente, el 89,3 % de sus desintegraciones se

producen por emisién beta, sin emision gamma asociada, dando lugar al

is6topo estable “’Ca. Exceptuando una pequefia fraccién (0,01 %) de procesos

con emisiones de positrones que dan lugar al niclido “’Ar en su estado
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fundamental, las restantes desintegraciones experimentadas por el “’K (11 %)
que tienen lugar son procesos de captura electrénica, quedando el nicleo en
estado excitado, a partir del cual se desexcita posteriormente emitiendo un
foton gamma de 1,46 MeV de energfa, apareciendo la correspondiente linea

de emisién claramente diferenciada en el espectro gamma resultante de la

muestra analizada.
40
19K
H%
e.C,
40
Y (146 MeV) mc-
40
13”

Figura 4. Esquema de desintegracion del K

FL2.3.2. Familias Radiactivas Naturales.

Los radioelementos cabeza de serie de las tres familias radiactivas
naturales son: U, 2°U y #*Th. La desintegracion radiactiva de cada uno de
estos tres radiontclidos produce un niclido residual que, a su vez, también se
desintegra, continuando el proceso de desintegracion radiactiva hasta llegar,
en cada caso, a un nuclido final estable. Se originan asi, familias radiactivas
formadas por una secuencia de radionviclidos genéticamente relacionados a
través de procesos de desintegracion alfa o beta en cascada y encabezadas por

un precursor inicial de periodo muy largo comparado con el de todos los

5.4 4
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descendientes. Cada elemento de una serie tiene, en un sistema cerrado en el
que no haya aporte ni desaparicion del mismo por transporte, una tasa de
produccién igual a la tasa de desintegraciéon de su predecesor y una tasa de
desaparicion por propia desintegracion. En general, se puede considerar que
estos elementos se encuentran todos ellos en equilibrio secular con sus

cabezas de serie respectivas.

Las tres series radiactivas ( 2*U, 2°U y Z2Th ) presentan en sus ramas
principales, ademas de los correspondientes cabezas de serie, 14, 11 y 10
radiolementos, respectivamente, y son denominadas serie del Uranio, del
Actinio y del Torio. En las figuras 4 a 6 se muestran los esquemas de las tres
familias radiactivas naturales.

En la serie del Uranio, cuyo eslabén inicial es el 2*U, el nimero masico
de todos sus componentes adopta la forma 4n+2, donde n es un numero
entero. La serie del Actinio est4 encabezada por el 2°U y el nimero masico
de sus componentes es de la forma 4n+3. La serie del Torio estd iniciada por
el >Th y el numero masico es de la forma 4n. No queda actualmente serie
alguna de radionuclidos naturales cuyos nimeros mésicos sean de la forma
4n+1, debido al pequefio periodo de semidesintegracion del cabeza de serie
(237Np, 15100 afios). Sin embargo, dicha serie llamada del Neptunio, se
conoce actualmente gracias a la disponibilidad de sintesis de elementos
transuranidos. artificiales, cuyas. leyes de desintegracion. son idénticas a las.
naturales.

De la composicion isotépica del U natural (Z*U 99,28%, 35U 0,72% y
B4 0,006%) y de los valores de los respectivos periodos de sus
radioisétopos, se deduce que la contribucién del °U a la radiactividad del
medio ambiente es, aproximadamente, un 4% de la del 2*U.
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La serie del *U, como ya se ha mencionado anteriormente, consta de 14
elementos radiactivos, excluido el cabeza de serie, y su elemento final estable
es el 2%Pb (Figura 4). En el equilibrio secular se emiten 8 particulas alfa y 6
particulas beta por cada desintegracion del 2%y, por lo que la actividad total
debida a esta serie, en un sistema que esté en equilibrio, sera 14 veces la
actividad debida al ®U. Sin embargo, en el medio ambiente, los
radiontclidos que constituyen esta serie estin sujetos a diferentes tipos de
procesos fisicos y quimicos que pueden dar lugar a que estos elementos y el

Uranio precursor no se encuentren en equilibrio (Asikainen M., 1981).

Un radionuclido caracteristico a este respecto es el “’Rn, elemento del
grupo de los gases nobles que, por la propia dinamica de su formacién, puede
escapar de la matriz s6lida donde se ha originado y emigrar a través de los
poros y fracturas del terreno, a favor de los gradientes de concentracién y de
presion o disuelto en las aguas subterrdneas (Kokotti et al, 1995; Korhonen
et al, 1994; Korhonen et al, 1996; Martin-Salas et al, 1979; Pehl et al,
1976; Quindés L.S., 1996).

El espectro de emision gamma de la serie presenta 27 picos con
rendimientos superiores al 1 % (Raddecay, 1990). Estas emisiones son las
que originan los picos mas significativos que pueden observarse en un
espectro gamma tipico de la serie, obtenida mediante un detector de
Germanio. Los isétopos que producen estos picos son: 2'°Pb, 2*Bi, ?'Pb,
6Ra, %P3 y *Th, siendo el "*Bi el que produce la mayoria de estos picos,
al producir un 70 % de los mismos (Lin W-J et al., 1991; Schétzig U et al,
1983; Al Dargazelli S.S. et al., 1987).
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La serie del “°U consta en su rama principal, de 11 elementos
radiactivos, y su elemento final estable es el *’Pb (Figura 5). En el equilibrio
secular se emiten 7 particulas alfa y 4 particulas beta. El espectro de rayos
gamma de esta serie es muy simple, al ser producido por los isétopos U-235 y

Ra-223, los cuales presentan pocos picos (Lin ez al, 1991;Raddecay, 1990).

La serie del ***Th consta de 10 radionuclidos, excluido el cabeza de
serie, y su elemento final estable es el 2**Pb (Figura 6). Debido a la existencia
de ramificaciones en la misma, en el equilibrio se emiten 6 particulas alfa y 4
particulas beta por cada desintegracion del 2>Th, por lo que la actividad de la
serie en un sistema de equilibrio, es 10 veces la actividad del citado
radioelemento. El radionticlido de periodo mis largo, después del **Th, es el

228Ra, cuyo periodo es de 5,75 afios.

La serie del Th-232 presenta un espectro de rayos gamma con muchos
picos, sin embargo tan solo 12 de estos picos se observan en un espectro de la
radiacién de fondo, los cuales se producen con una abundancia superior al 4
% (Raddecay 1990). No obstante en el espectro de un suelo granitico se
llegan a observar hasta 33 picos a los que les corresponde una abundancia del
0.5 %. Estos picos los producen los isétopos “*Ac, **Ra, *'*Pb, '*Bi y 2Tl
siendo el *®Ac el radionticlido que produce la mayoria de los picos (Lin W.

J. et al., 1992; ICRP n° 38, 1983).
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[1.3. FUENTES ARTIFICIALES DE RADIACION.

Se considera radiactividad artificial la procedente de fuentes de radiacion
debidas a la actividad humana. Durante las Gltimas décadas el hombre ha creado
"artificialmente” alrededor de mil radionticlidos y ha aprendido a utilizar la energia del
nucleo atémico para los mas variados propésitos, desde la medicina hasta las armas,
desde la produccion de energia hasta la deteccién de incendios; desde la iluminacién
de relojes de pulsera hasta la prospeccién de minerales. Todos ellos aumentan la
radiacion recibida tanto por el individuo como por la humanidad en su conjunto. No
obstante, la mayoria de la poblacién recibe una cantidad de radiacién relativamente
pequefia (entre un 20 y un 30%) debida a fuentes artificiales frente a las recibidas por
causa de las fuentes naturales, como se observa en la figura 2, apartado H.1 (ICRP
n°39, 1983; UNSCEAR, 1988).

Algunas aplicaciones de los materiales radiactivos son las siguientes:
- Fuentes médicas.
- Usos en la industria

- Usos en la alimentacion y la agricultura

Estas tres aplicaciones de las fuentes artificiales apenas liberan radiontclidos
al medio ambiente y por tanto presentan poco interés en la presente Memoria.

I1.3.1. EXPLOSIONES NUCLEARES.

Durante los ultimos 40 afios hemos estado expuestos a la radiacién
procedente de la precipitacién radiactiva derivada de la utilizacién de armas
nucleares. Esta apenas procede de las bombas lanzadas sobre Hiroshima y
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Nagasaki en 1945; su practica totalidad resulta de las explosiones llevadas a cabo
en la atmésfera para probar armas nucleares (UNSCEAR, 1988). Estas pruebas
alcanzaron dos puntos culminantes; el primero, entre 1954 y 1958, periodo en el
que efectuaron explosiones Estados Unidos, la antigua URSS y el Reino Unido; el
segundo y mas importante, en 1961 y 1962, siendo Estados Unidos y la URSS los
principales protagonistas. En la figura 8 se presenta la evolucion temporal de la
cantidad depositada por las precipitaciones del “’Cs procedente de las pruebas
atmosféricas de las armas nucleares, en los Hemisferios Norte y Sur. Los datos del
Hemisferio Norte se obtuvieron en Milford Haven (Reino Unido) durante el
periodo 1954-1985, y los datos correspondientes al Hemisferio Sur se obtuvieron
en Adelaide (Australia) (Walling et al, 1993). En la figura 8 se observan dos
méximos que coinciden con los puntos culminantes de dichas pruebas. Asi mismo
también se observa cémo la cantidad depositada se ha ido reduciendo tras la firma
del Tratado de no Proliferacion de Pruebas Nucleares de 1963, segun el cual estos
tres paises se comprometian a no probar armas nucleares en la atmésfera, los
océanos y el espacio exterior. Desde entonces, Francia y China han venido
llevando a cabo una seric de pruebas menores en la atmédsfera, aunque con
frecuencia decreciente. Las pruebas subterraneas contintian practicandose, sint que

Algunos de los productos radiactivos de las pruebas nucleares que se realizan
en la atmésfera se depositan en lugares proximos al de la explosion, pero otros
permanecen en la troposfera y son transportados por el viento alrededor del
mundo, permaneciendo, por término medio, un mes en el aire y luego cayendo
sobre la superficie de manera gradual, estando relacionade con el nivel de
precipitaciones (Walling ef al. 1993; Fry ef al, 1986), pero la mayor parte de
ellos llegan a la estratosfera donde permanecer

donde descienden como consecuencia de los intercambios de masas de aire entre

Ia estratosfera y la troposfera para esparcirse por toda la tierra al ser depositados
mediante la lluvia o la nieve o bien mediante la deposicién seca.
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Estas diversas formas de precipitacion radiactiva contienen varios cientos de
radiontclidos diferentes, pero sélo unos pocos inciden significativamente sobre el
hombre, a la vez que la mayoria se producen en cantidades muy pequefias o se
desintegran a gran velocidad. Tan sélo cuatro contribuyen en méas del uno por
ciento a la dosis equivalente efectiva recibida por la poblacién mundial en su
conjunto. Tales radiontclidos son el Carbono-14, el Cesio-137, el Circonio-95 y

el Estroncio-90 (UNSCEAR, 1988).

El Circonio-95 ya ha perdido la practica totalidad de su actividad, desde la
realizacion de las pruebas nucleares mencionadas anteriormente debido a que su
periedo de semidesintegracién es de solo 64 dias. El Cesio-137 y el Estroncio-90
que tienen ambos un periodo de semidesintegracién de unos 30 afios, perderéan la
mayor parte de sus actividades en el proximo siglo. Sélo el Carbono-14, con un
periodo de semidesintegracion de 5730 afios, permanecera activo en un futuro
lejano. EI Carbono-14 constituye un caso especial, ya que como se indicé en el
apartado 11.2.1 este radiontclido también se forma de modo continuo y natural en
la atmésfera, no siendo diferenciable el que se forma de modo natural del que lo
hace artificialmente. Es decir, de los diversos radiomiclidos generados en las
explosiones atmosféricas para probar armas nucleares, solo tres siguen estando
presentes en la precipitacion radiactiva actual (fallout), tales radiontclidos son
137¢s, Psr y C.
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[1.3.2. PRODUCCION DE ENERGIA.

El funcionamiento normal de las instalaciones nucleares emite muy poca
radiacion al medio ambiente. De ahi que, antes de que la central comience a
funcionar, se estudie el fondo radiolégico de la zona. Durante la explotacion, se
ejerce una vigilancia ambiental para comparar los resultados de sus medidas con
el fondo y poder determinar la mas minima influencia de la instalacién sobre la
zona. Por lo tanto, las centrales nucleares mantienen durante su operacion un Plan
de Vigilancia Radioldgica Ambiental (PVRA) destinado a conocer cuél es el
impacto ambiental del funcionamiento de la central y detectar cualquier anomalia
que pudiera presentarse (BOE, 1972). Para ello se realiza una serie sistematica de
toma de muestras de aire, suelo, agua, cultivos, peces, leche y carne, dentro de un
radio de 30 Km alrededor de la central y se analizan los isétopos radiactivos
presentes en las muestras que pudieran proceder de los efluyentes de la central.
Existen unas guias publicadas por la Junta de Energia Nuclear (JEN) cuyas
competencias las posee actualmente el CSN (BOE, 1980) en las cuales se
recomiendan los métodos a seguir (GSN-03; GS-1.4). Para el control de los
resultados de los PVRA, realizados por los responsables de las instalaciones
nucleares, el Consejo de Seguridad Nuclear (CSN) realiza una toma de muestras
de contraste y encarga a un laboratorio especializado (e independiente) la

realizacion de la medida de esas muestras.

En caso de accidente en una central nuclear, los productos de fision y el resto
de material, fisionable, estructural o de soporte, alcanza temperaturas elevadas
que lo llevan a fase gaseosa y lo difunden rapidamente. Dependiendo de las
condiciones iniciales, el mecanismo de transporte funciona de distintas mancras
pues estratosfera, troposfera, movimientos de- aire, Huvia, etc, provocan a través
de diversos procesos que varfan para cada radiontclido y para sus distintas formas
fisico-quimicas, una difusion en toda la biosfera. Los principales radiontclidos

incorporados en caso de accidente en una central nuclear son:
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3H, HC, 54Mn, SSFC, 85K1,’ 8981’, Q(I'Sr’ QSZI', lOéRu’ 1311’ l37C-S’ 140Ba’ etc.

La presencia en el medio ambiente de estos radionuclidos es controlada en
nuestro pais por el CSN a través de los laboratorios asociados al Proyecto
REVIRA. De estos radionticlidos el *'I es el primero en detectarse en el ambiente
tras emisiones de productos de fision de reactores o de detonaciones nucleares, al
ser liberado como gas, por eso se controla semanalmente la posible presencia de
este radiontclido mediante la medida semanal de cartuchos de carbén activo
usados para retenerlo. Los radioyodos pueden ser inhalados si el individuo se
encuentra inmerso en una nube pasajera pero la mayor exposicion se da como
resultado de la deposicién del ™'l en los pastos. En el Laboratorio de
Radioquimica y Radiologfa Ambiental ubicado en el departamento de Quimica
Inorganica de la Universidad de Granada, en el periodo 1993-1997,
correspondiente a esta Memoria, sélo se han detectado los isétopos ’Cs y ®Sr
en muestras de suelo. Lo cual es acorde con lo obtenido en otros lugares de
Espaiia y del mundo, ya que en este medio estos radionticlidos se han ido
depositando y acumulando desde-el comienzo de-la deposicion radiactiva (fallout),
sin que se hayan desintegrado lo suficiente como para no ser detectados, dado su
largo periodo de semidesintegracion, del orden de 30 afios.

A pesar de que el riesgo de accidente en una central nuclear es muy bajo, se
han producido dos accidentes relevantes en los Gltimos 50 afios; el de Three Mile
Island (FMI) en Harrisburg, Pensilvania en 1979 y el de Chernobil en la antigua-
URSS en 1986. La diferencia principal entre ambos accidentes es que en el de
TMI no hubo un escape radiactivo grande al exterior y los efectos radiolégicos
sobre la poblacion cercana a la central fueron muy bajos, se produjo un
incremento- del 1.5% en la dosis equivalente anual, la cual representaba un riesgo
minimo de produccién de efectos estocasticos' en dicha poblacién (Barrachina
Gomez ef al., 1993). El accidente de Chernobil ha sido calificado como el
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accidente mas devastador en la historia de la energia nuclear. Gran cantidad de
material radiactivo (10'® Bq) fue liberado al medio ambiente, particularmente,
durante los primeros 10 dias. La deposicion radiactiva se produjo principalmente
en tres de los estados soviéticos mas proximos a la central, aunque el material
radiactivo fue detectado en niveles muy bajos en practicamente-todo el Hemisferio
Norte. Entre las consecuencias de este accidente debemos destacar el aumento del
cancer de tiroides entre los nifios de las areas mdas afectadas, debido a los
radioyodos liberados en el accidente. No obstante; no se ha detectado aumento en
el nimero de afectados por leucemia ni en otras enfermedades malignas debido al
accidente (FAEA, 1997).

IL4. RADIONUCLIDOS PRESENTES EN MUESTRAS AMBIENTALES.
Las muestras ambientales que se presentaran en la presente Memoria son

muestras de aire, agua y suelo, por lo tanto a continuacién se- describen los
radiontclidos que nos podemos encontrar en tales medios.

H.4.1. MUESTRAS ATMOSFERICAS.

En Ia atmésfera pueden identificarse, entre otros, los radioisétopos que se
listan en Ia tabla V en la cual se especifica la forma de desintegracion y el origen

de los mismos..

Casi toda Ia radiactividad atmosférica matural la producen principalmente
2Rn y ™ Rn (torén) y sus productos de desintegracion (*'%Pb). Estos
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radionticlidos son emitidos a la atmodsfera desde la litosfera e hidrosfera como

productos de desintegracion del Uranio y Torie. La baja radiactividad del aire
ocednico es resultado del bajo contenido en Radto y Torio del agua del océano.

Tabla V. Radiontclidos presentes en muestras atmosféricas ( Rankama, 1963).

Radionticlido | Mode de desintegracion Origen
H P Cosmogénico.Explosiones nueleares y aportaciones
recientes de las industrias nucleares.

Be EC Cosmogénico.

i B Cosmogénico. Explosiones nucleares
g p p" EC Resuspensidn desde el suelo.
0S¢ B Remanente de explosiones nucleares.
B7cs B Remanente de explosiones nucleares.
7pp B Exhalacion del Rad6n-222.
i B a Exhalacion del Radén-222.
b B Exhalacién del Radén-222.

La radiactividad atmosférica producida por el *’Rn y “’Rn depende del
contenido y de la velocidad de escape de la roca y del suelo, asi como de la
geologia y petrologia del 4rea fuente. El contenido en Radén y Torén es alto en
tiempos de calma y de aire hiimedo, pero después de periodos de viento y Huvia
tiende a ser bajo. La radiactividad también varia con la localidad, altura, época del

aflo y variaciones de factores meteorolégicos tales como condiciones de viento,

temperatura y presién barométrica (Martin-Salas ef al., 1979; Dueiias ef al,

1994).

Los productos de desintegracion del Radén y Torén que son sélidos, son
atrapados por los aerosoles, gotitas de las nubes y niicleos de condensacion que
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estan siempre presentes en la atmosfera y permanecen suspendidos en ésta hasta

que son eliminados por la gravedad o principalmente por las precipitaciones.

Los radionviclidos artificiales y en particular el *’Cs y el *°Sr, al proceder de
las explosiones nucleares atmosféricas o de los escapes en las centrales nucleares,
se encuentran en las muestras de aerosoles en cantidades extremadamente bajas,
por lo cual rara vez en condiciones normales, se logra medir dichas actividades

netas por encima del LID.
De los diversos radiomiclidos presentes en la atmésfera dedicaremos un

apartado al "Be, por centrarse el estudio realizado en muestras atmosféricas que se

presenta en esta Memoria en este radiomiclido.

[E.4.1.1. Be-7 en Muestras Atmosféricas.

El "Be es un radiontclido cosmogénico producido en las capas
atmosféricas, troposfera y estratosfera, con méaximo de produccion cerca de
los 15-20 Km y decrece de forma aproximadamente exponencial con la
altitud (Arneld et al, 1955; Lal et al., 1967; Feely et al., 1989). El Be
formado a esta altura reacciona para formar BeO y/o Be(OH); los cuales se
difunden en la atmésfera hasta que encuentran particulas de polvo a las que
adherirse. La mayoria de las particulas de polvo en la parte superior de la
atmésfera forman nucleos de condensacion que-dan lugar a las nubes y su 'Be
se incorpora a las distintas formas de precipitacion. (Papastefanou et al
1994). La difusién vertical, la caida gravitatoria y la atraccion electrostética
son menos importantes en la eliminacion de’Be de la atmésfera.
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El "Be se produce en un alto porcentaje, el 70%, en la estratosfera
(Kathren R.R., 1984), con un t;,=53,4 d suficientemente grande para
permitir una buena medida de su emision gamma y que se incorpora a la tierra
por los mismos procedimientos que los radionuclidos artificiales: la

deposicion seca o gravimétrica y la precipitacién con la Huvia.

Una vez que el ‘Be se deposita sobre la superficie terrestre entra en el

ciclo geoquimico del Be.

El "Be tiende a asociarse con particulas de aerosoles con didgmetro entre
0,04 y 2 um. En estos pequefios aerosoles, el 'Be puede subsiguientemente
entrar en el entorno marino, terrestre y vegetal via deposicion seca o hiimeda
(Papastefanou ef al., 1994; Bondietti et al., 1987; Wallbrink e? al., 1994;
Ishikawa et al., 1995; Dibb, 1990).

Como ya se indicé en el apartado 11.2.1, existe un efecto de latitud sobre
la radiacién césmica que se refleja en los valores del 'Be encontrados en
diferentes paises (Feely H.W. et al., 1989), algunos de estos valores se
presentan en la tabla VI .

También se han observado variaciones estacionales en el "Be
atmosférico, detectindose valores maximos en los meses de verano para
latitudes medias, debido a que se produce un incremento del transporte
vertical dentro de la troposfera (Feely H.W. et al., 1989; Tremblay J. et al.,
1993; Dibb, 1990; Baeza ef al., 1996).

También se aprecia diferencia en concentraciones entre la troposfera y la
estratosfera debida, al incremento del flujo de rayos césmicos con la altitud.
En la troposfera, dado que la tasa de produccioén es pequefia y que se produce

un mezclado répido (tiempo de residencia medio 30 dias) resultan
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concentraciones de 'Be aproximadamente de 100 veces menores que las de la
estratosfera. Por tanto, es necesaria Unicamente una pequefia contribucion
estratosférica para producir grandes cambios en las concentraciones
observadas de 'Be a nivel del suelo (Bleichrodt J. F. 1978; Papastefanou et
al., 1994; Sato et al., 1994). Adicionalmente a la baja produccién inicial, la
concentracion en la troposfera es reducida continuamente por el efecto de la
lluvia. (Schumann et al., 1963; Feely et al, 1989; Sato et al., 1994;
Wallbrink et al., 1994; Ishikawa et al., 1995).

Tabla VI. Concentraciones de 'Be detectadas en muestras de aire superficial
de diferentes latitudes (Feely ef al., 1989).

Lugar Latitud  Longitud  Altura(m)  Actividad (mBg/m’)
Thule (Groenlandia)  76°36'N  68°35°'W 259 3.55+0.18
Moonsonee (Ontario)  51°16°N 80°30°W 10 3.14+0.07
Tracy (California) 37°39°N  121°32'W 392 5.07+0.26
Miami (Florida) 254N 80°17°W 7 529+0.11
Balboa (Panam4) 858N 79°34°W 23 2.40+0.15
Guayaquil (Ecuador)  2°10°S 79°52°W 7 1.74 £ 0.04
Samoa Americana 14°15’S  170°34°W T 2.63+0.07
Antofagasta (Chile)  23°37°S  70°16’W 31 4.14 +0.07
Santiago (Chile) 3328°'S  70°42'W 520 5.07+0.11
Polo Sur 90°00°S 2800 4.51+0.15

Asi pues, en las variaciones de concentracién del "Be parecen influir los
siguientes procesos atmosféricos (Arneld et al.,, 1955; Feely et al., 1989;
Baeza et al., 1996):
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* Intercambio estratosfera-troposfera de las masas de aire.
*Transferencia vertical de aerosoles en la troposfera desde la tropopausa,
a nivel de las nubes o por debajo.

*Mezclado norte-sur, debido a la gran diferencia entre las tasas de
produccion entre altas y bajas latitudes.

*Circulacion este-oeste, que juega también un papel importante debido a
las diferencias entre latitud geogréfica y geomagnética.

* Frecuencia de lluvias intensas.

La variacién en la concentracién de "Be atmosférico es una funcion
complicada de todos ellos puesto que cada uno de estos procesos tiene su
propio ciclo estacional y no ocurren sisteméticamente ni en el tiempo ni en el

espacio.

El "Be ha sido reconocido como una potente herramienta en estudios
descriptivos de procesos medioambientales como: velocidad de deposicion de
aerosoles (Young et al., 1974; 1980), transito y tiempo de residencia en la
troposfera de los aerosoles portadores de radionticlidos naturales y artificiales
(Bleichrodt, 1978), determinaciéon de ozono atmosférico a nivel del suelo
utilizando la relacién 'Be/Ozono (Dutkiewicz et al., 1979), estudio de los
mecanismos de intercambio estratosfera-troposfera como trazador del aire

estratosférico (Viezee et al., 1980), etc.

Segiin Gold et al. (1964) los niveles de *'°Pb, "Be y productos de fisién a
menudo varian en el mismo sentido a pesar de sus diferentes origenes y
distribucion en la atmédsfera. Los radionticlidos artificiales que son inyectados
en la estratosfera son suceptibles de mezclarse con radioniclidos
cosmogénicos, tales como el 'Be. Cuando el aire estratosférico alcanza la
troposfera, los productos de fision (como el "’Cs) y los radiontclidos
cosmogénicos (como el 'Be) también son transportados a las capas altas
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troposféricas. Una vez alli, el *’Cs puede verse afectado por los mismos
procesos que el "Be; por lo tanto, si disponemos de estudios sobre los factores
que controlan las variaciones en 'Be disponemos tambien de estudios sobre
los factores que controlan las variaciones de los radiontuclidos artificiales en

los medios considerados.

I1.4.2. MUESTRAS DE AGUA

Dentro de este apartado distinguiremos dos tipos de muestras de agua, las
procedentes del agua de Huvia y las procedentes de agua subterranea, que son las

que se incluyen en esta Tesis.

11.4.2.1. Agua de Huvia.

Los radioniclidos presentes en el agua de lluvia proceden principalmente
de la troposfera, ya que los radionticlidos de periodo corto que se forman en
la estratosfera se desintegran antes de alcanzar la troposfera debido a que el

intercambio entre la estratosfera y las capas bajas de la atmésfera es lenta.

Mediante la Huvia se produce un arrastre de aerosoles presentes en la
atmésfera hacia el suelo (deposicion himeda), llevandose consigo los
descendientes del Rn que se hubieran adherido, asi como otros radiontclidos
presentes en la atmésfera ya sean de origen natural, como el ‘Be o el !°Pb , o
artificial (*’Cs, *°Sr). La "efectividad" de la lluvia para arrastrar estos
aerosoles depende del tamafio de las gotas de agua y éste a su vez, de la
intensidad instantanea de Huvia de una forma no exactamente lineal (Ortega

40



INTRODUCCION

et al., 1994). Los estudios sobre la deposicion de "Be por via seca muestran
que ésta es muy pequefia comparada con la deposicién producida por la luvia
(Rufo M.M., 1994;Wallbrink et al, 1994; Schuman et al, 1963). Solo el
10% de la deposicién total de "Be se produce por via seca (Olsen e al, 1985;
Brown et al, 1988).

Engelmann (1968) distinguié dos mecanismos en la deposicion de
aerosoles por el agua de luvia: barrido (wash-out) y lavado (rain-out). En el
proceso de barrido las gotas de lluvia o los copos de nieve arrastran los
aerosoles que hay en la capa de aire debajo de la nube. En el lavado las gotas
de agua o copos de nieve contienen los aerosoles presentes en la atmdsfera

durante su formacion (Ishikawa ef al, 1995).

Los procesos de lavado de los aerosoles atmosféricos son especialmente
importantes en lugares con grandes variaciones estacionales de las lluvias
(Baeza et al, 1996). Murakami et al (1981; 1983) publicaron que la
deposicién de aerosoles producida por la nieve es mas efectiva la producida
que por las gotas de lluvia en los procesos de lavado. El barrido es el
mecanismo predominante al comienzo de una nevada o de un proceso de
lluvia, mientras que el lavado es més importante desde la mitad hasta el final
(Ishikawa et al, 1995).

Los mecanismos involucrados en el lavado por precipitaciéon han sido
tratados matematicamente por numerosos investigadores, siendo igualmente
numerosos los trabajos publicados describiendo el fendmeno (Brewn et al.,
1988; Ishikawa et al., 1995; Olsen et al., 1985; Slinn, 1984; Young ef al.,
1974; Wallbrink et al., 1994). Se ha estudiado la efectividad en el lavado de
la atmosfera por dos procesos de lluvias diferentes, un proceso de larga
duracién y baja intensidad y otro de corta duracién y gran intensidad. En
ambos procesos las méximas concentraciones se obtuvieron en el primer litro
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analizado, conteniendo éste entre un 27-34% de la actividad total depositada

(Wallbrink ef al., 1994).

Se ha observado una correlacion inversa entre la actividad especifica y la

cantidad de lluvia (Bleichrodt, 1978; Baeza ef al., 1996).

Una vez que las particulas han sido depositadas en el suelo, pueden ser
resuspendidas como resultado de la accién del viento. Este es otro de los
aspectos del problema general de la radiactividad generada en el aire. Sehmel
(1984) ha listado varias decenas de factores que pueden influir en la
resuspension, incluyendo las caracteristicas especificas del suelo, superficies,

topografia y meteorologia.

11.4.2.2. Agua subterrinea.

Desde el punto de vista hidrogeolégico, los radioniclidos mas
importantes en nuestro estudio son “?Rn y el **°Ra, los cuales proceden del
8. A continuacién describiremos brevemente la presencias de estos
radionticlidos naturales en la hidrosfera (Davis et al, 1971). Las aguas
dcidas, que son comunes en minas que contienen rocas ricas en minerales

sulfurados suelen contener radionticlidos disueltos (Gundersen et al., 1995).
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1L4.2.2.1. Uranie

El Uranio est4 presente en distintas aguas suterraneas en cantidades
traza. Las cantidades encontradas varian entre 5-10° y 1-10” ppm. Tales
concentraciones varian ampliamente respondiendo a variaciones de pH,
potencial redox y la temperatura. Barker y Scott (1958) encontraron
que las aguas subterraneas ricas en HCO;3 eran también mas ricas en
Uranio debido a la formacién del complejo soluble carbonato-uranilo.
Las aguas que circulan por esquistos que contienen sulfuros poseen
cantidades importantes de Uranio, asicomo las aguas que circulan por
rocas graniticas (Randall et al, 1995; Asikainenm et al, 1979;
Asikainen ef al., 1981).

11.4.2.2.2. Radio

El isétopo mas abundante del Ra es el 22%Ra que pertenece a la
familia del 2®U; es geoquimicamente similar al Ba y por ello es
rapidamente retenido por las arcillas y los coloides. Riese (1982)
encontré que la adsorcién del Radio se inhibe a bajo pH y a grandes
concentraciones de iones Ca™> ya que los iones Ca™ y H3O" compiten
con el Radio por los lugares de adsorcion. En la naturaleza coprecipita
con el Ba, Ca y Mn. De sus caracteristicas quimicas se deduce su
inmovilidad relativa en la hidrosfera y explica su deficiencia respecto al
U en las aguas subterraneas. El valor limite de 0.1 Bg/l fijado (BOE,
1990) para las aguas potables es sobrepasado por muchas aguas
subterrdneas, siendo bastante altas las concentraciones detectadas en las
aguas subterraneas que ascienden desde grandes profundidades a lo largo
de sistemas de fallas, asi como en el agua procedente de rocas ricas en U.

Por ¢l contrario, la mayor parte de las aguas procedentes de acuiferos
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ligados a rocas sedimentarias tienen por lo general, concentraciones de

Ra inferiores al limite (Michel, 1990).

11.4.2.2.3. Rad6n

El Rn es un gas noble radiactivo que posee 12 isétopos de vida corta;
de ellos, el ’Rn es el mas abundante y tiene un periodo de

semidesintegracion de 3,8 dias.

En los acuiferos se producen continuamente pequefias cantidades de
22Rn que proceden de la desintegracién del 226Ra del suelo en contacto
con dicho acuifero. La mayor parte del Rn que entra en contacto con el
agua subterranea se disuelve y permanece en este estado hasta que el
agua entra en contacto con la atmésfera o hasta que se desintegra; no
obstante, su corto periodo de semidesintegracion junto con el bajo valor
de la velocidad de desplazamiento del agua subterrdnea permite al Rn en
disolucion estar en equilibrio con las trazas de Ra presentes en las rocas o

suelos donde se ubica el acuifero.

Una vez que el agua subterranea afluye a lagos, rios u otras
acumulaciones artificiales de agua, el contenido en Rn se reduce
considerablemente debido a la cantidad limitada de Radio que hay en
contacto con el agua. Ademas, los gases existentes en el agua alcanzan el
equilibrio con los atmosféricos por lo que la mayor parte del Rn del agua
pasa a la atmésfera, la cual contiene solamente trazas de este gas. Arndt
et al. (1953) seitalaron que-el agua en los manantiales de Arkansas perdia
el 41% de su Rn después de haber fluido algo mas de 1 m en superficie,

Rogers (1958) encontré descensos rapidos de Rn similares en corrientes
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turbulentas de las montafias de Utah y también se ha sefialado dicha
pérdida en estudios més recientes (Gundersen L.C.S. ef al., 1995).

Las aguas subterraneas con mayor contenido de Rn estén
habitualmente asociadas a depésitos de U, a aguas que ascienden
rapidamente a través de fallas y las aguas termales (Biancotto ef al.,
1991; Michel, 1990 ).

Los acuiferos se tipifican en 3 categorias, segin sus valores medios

en **Rn (Michel J. 1990):

Acuiferos de rocas igneas:
Graniticos > 300 B/l (valor medio) de *’Rn
Basalticos 13 B/l (valor medio) de *?Rn

Acuiferos de rocas metamorficas:

Bajo metamorfismo 274 Bq/l (valor medio) de *’Rn
Medio metamorfismo 118 B/l (valor medio) de *’Rn
Alto metamorfismo 54 Bq/I (valor medio) de ***Rn

Acuiferos de rocas sedimentarias:
Clasticas, no consolidadas 15 B/l (valor medio) de *’Rn
Carbonatadas < 4 Bq/l (valor medio) de *’Rn

Tales valores somn, pues, el resultado de la interaccion entre el agna y
las rocas que la rodean, por lo que estaran relacionadas con el tipo de
roca y la cantidad y distribuciéon de uranio y torio en los materiales que
constituyen los acuiferos y dep6sitos superficiales (Hess et al., 1985), asi
como con la magnitud de los distintos procesos de lixiviacion,

exhalaciéon, emanacién, disolucién, oxidacion, adsorcion, precipitacion,
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etc. que pueden tener lugar. La diferente intensidad de estos procesos
depende, a su vez, del flujo del agua, de los tiempos de permanencia de
contacto roca-agua y de las condiciones meteorolégicas, por lo que cabe
esperar variaciones naturales de dichas concentraciones segun la época

del afio (Olof, 1970).

El “®Rn presente en las aguas naturales puede deber su origen a dos

fuentes (Astudillo ef al, 1985):

-Radén producido por las rocas y suelos en los que se encuentran las
surgencias de tales aguas, ya que el ?2Rn se forma a partir del “’Ra
presente en dicho suelo.

-Radén que se encuentra en procesos de difusion en ambientes
profundos. Su incorporaciéon al agua se producird en funcién del
equilibrio fisico-quimico que se establezca, dependiente especialmente
de las condiciones de presién y temperatura y en menor grado de la
salinidad del agua.

En acuiferos de arenas, que es un material donde hay una filtracion
lenta de agua y que tiene una mayor porosidad, la adquisicion de Rn se
realiza por un mecanismo de transporte.

En los acuiferos de calizas carbondceas, el agua puede disolver Rn al
fluir por las superficies de las rocas y por percolacion a través de la
caliza. La percolacion del agua elimina Rn de las fracturas y poros de las
rocas por el mecanismo de transporte lo que hace que las aguas que
fluyan por rocas de baja porosidad o sin fracturas es poco probable que
adquieran un elevado contenido de Rn. El contenido de Rn de las aguas
subterrineas viene determinado por la naturaleza fisica de la roca y del
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acuifero mas que por el contenido en Uranio de la formacién (Andrews

et al., 1972).

El Rn disuelto en agua es una de las fuentes que suministra *2Rn en
el interior de los edificios (Quindos et al., 1995). Sin embargo dicha
fuente sélo es importante en localidades en las que el agua potable
procede de aguas subterraneas, ricas en 22Rn. A pesar de los efectos
perniciosos que pueden presentar para la salud, diversos autores sefialan
el valor terapéutico que presentan las bajas dosis suministradas por el
22Rn disuelto en el agua (Armijo et al.,1994; Soto et al., 1995b;
Steinhiusler F., 1988; Barnett et al, 1992; Kito MLE., 1994; Kito et al,
1995; Lougtin J., 1990; Mills W.A., 1990; Schonhofer et al, 1987;
Schinhofer F., 1992; Soto et al, 1988;Soto et al, 1992;Soto et al, 1995a;
Soto et al, 1996).

H.4.2.2.4. Potasio-40

En la naturaleza, aproximadamente el 0,012 % del K es el
radioisétopo “’K y, aunque la presencia de éste justifica entre el 5 y 50 %
de la actividad natural de las aguas potables, la carencia de altos
contenidos en el agua hacen que en principio no sea uno de los

radionticlidos més peligrosos.

Las rocas y los suelos de la corteza terrestre contienen fundamentalmente
concentraciones variables de uranio, torio, actinio, sus descendientes y también
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K . La concentracién con que aparecen los elementos de las cadenas radiactivas
en diversas formaciones geoldgicas parece ser consecuencia del proceso de
solidificacién magmadtica de aquellas. En general, una radiactividad alta esta
asociada a formaciones antiguas de rocas metamorficas o igneas, apareciendo en
concentraciones menores en rocas sedimentarias. Cualquier muestra de materiales
de la corteza terrestre presenta una radiactividad que se puede facilmente detectar
y medir (Sehultz, 1965; Fernandez et al., 1985; Malanca, 1994) y que procede
de los elementos radiactivos que se hallan dispersos bastante uniformemente en

dichos materiales.

El uranio, por sus propiedades quimicas, estd presente en todo tipo de
materiales geologicos, no existiendo, a causa de su reaccionabilidad quimica, en
forma libre en la naturaleza. Sus valencias més estables son la +4 y +6, que
corresponden, respectivamente, a los iones U™ y UO,™ (Garzén L, 1978). En
uno u otro estado de oxidacién se presenta una gran variedad de especies
mineralégicas, entre las que cabe destacar, la uranita, la pechblenda, la autunnita,
la torbernita y la carnotita.

El Torio es otro elemento minoritario, aunque algo mas abundante que el
uranio en la litosfera (8 ppm frente a 3 ppm de uranio en promedio). Es también.
un elemento quimicamente activo y bastante difundido por todo tipo de materiales
geoldgicos; el unico i6n estable con el que se presenta en la naturaleza es el i6n

Th*", con el cual forma unos pocos minerales diferentes.

El Potasio es un componente fundamental de las rocas en la corteza terrestre,
principalmente en forma de silicatos y de cloruros; tiene tres isétopos, dos de
ellos, (el ¥K y el “'K) estables y el tercero, (el ’K) radiactivo. Este tltimo se
presenta en una proporcién del 0,0118 %, lo que determina una concentracién
media de dicho radionticlido en la corteza terrestre del mismo orden que la del
uranio (2,4 ppm). Las concentraciones de “°K en la naturaleza pueden variar desde
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0,1 % en las calizas hasta el 3,5 % en algunos granitos, presentando una
concentracién intermedia en las areniscas (1 % o inferior). En las rocas de la
corteza, la actividad media del **K es de unos 630 Bg/Kg, mientras que algunos
granitos, especialmente aquéllos que presentan un bajo contenido en calcio, y las

sienitas pueden presentar concentraciones que exceden los 1850 Bq/Kg.

Las rocas se clasifican en a) Rocas igneas b) Rocas sedimentarias c)
Rocas metamorficas. Las primeras proceden de la solidificacién, por
enfriamiento, de una masa fundida, denominada magma que consiste en una
mezcla compleja de silicatos fundidos. Las rocas sedimentarias se forman a
partir de las preexistentes en la superficie de la tierra mediante lo que se
denomina ciclo erosivo. El ciclo erosivo compendre tres procesos, a saber:
erosion, transporte y sedimentacioén. Las metamorficas proceden de alguno de
los dos tipos anteriores que hayan sufrido procesos de metamorfismo, es
decir, valores anormalmente elevados de presion y/o de temperatura. Cuando,
ademas, se producen intercambios de fluidos hidrotermales que afectan a la

composicion de la roca original, se habla de matasomafismo.

Dentro de las rocas igneas se encuentran las intrusivas y las efusivas, ya
sean de naturaleza acida o béasica; dentro de las rocas sedimentarias se
distingue entre rocas calcéareas, carbonadas, fosfatadas, arcillosas, etc; las
rocas metamorficas se dividen en diversos grados de metamorfismo definidos
por los tipos de minerales que se forman durante el calentamiento y la
presurizacion que causa el metamorfismo de la roca.
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I1.4.3.1.1.Rocas igneas.

El granito (prototipo de las rocas igneas, dcidas e intrusivas) esta
formado por tres componentes mayoritarios, denominados principales:
cuarzo, feldespato y mica También existen otros componentes
denominados minerales accesorios y otros accidentales, entre los cuales
se incluyen las inclusiones microscopicas o submicroscopicas
constituidas generalmente por cristales de UO; o ThO,. Los estudios
realizados para determinar la distribuciéon de la radiactividad de un
granito han permitido establecer que ésta se halla preferentemente
localizada en las inclusiones, fisuras y, mas o menos dispersa, en. los
materiales esenciales. La distribucién de los minerales accesorios en el
granito no es uniforme, hallandose particularmente presentes en la
biotita. Aproximadamente la mitad de la radiactividad de un granito
radica en los minerales accesorios. La radiactividad de los minerales
principales de un granito representa el 30 % del total. En ellos el Uranio
y el Torio se encuentran bien sustituyendo isomorficamente al ién Ca™ o
bajo la forma de inclusiones de 6xidos de tamafio ultramicroscépico. El
resto de la radiactividad, es decir un 20 %, se encuentra en fracturas o
intersticios. La radiactividad global encontrada en granitos es del orden
de 3 ppm para el Uranio y de tres a cuatro veces superior para el Torio.

El contenido en Uranio y Torio de las rocas basicas es de 1-2 ppm de
Uranio y de 3-4 ppm para el Th. En este tipo de rocas los radioelementos
U y Th se encuentran preferentemente diluidos en la masa de una manera

uniforme.
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H.4.3.1.2.Rocas sedimentarias

El Uranio que queda en libertad por meteorizacion de rocas igneas (y
también de metamorficas y sedimentarias) se redeposita posteriormente
singenética o epigenéticamente en diversas-clases de rocas y sedimentos,.
formando 6xidos hidratados, fosfatos y silicatos y, a veces, es lavado: de

ellos, probablemente como sales complejas solubles de uranilo:

Los compuestos uraniferos precipitan usualmente en medios
fuertemente reductores. Pueden ser adsorbidos por precipitados
gelatinosos de silice, hierro, aluminio y manganeso, minerales arcillosos-

y compuestos organicos.

El contenido de Uranio en las rocas calcareas suele alcanzar las 3

ppm, encontrandose la radiactividad en forma- difusa.

Los restos de plantas originan dos tipos de sedimentos carbonosos:
los htimicos (carbones) y los sapropélicos (cannels), que-determinan un
bajo-contenido en hidrégeno y alto en carbono y oxigeno en los primeros,
y un alto de hidrégeno y carbono en los segundos. Las concentraciones’
mas altas de uranio encontradas en rocas sedimentarias corresponden a
esquistos sapropélicos negros de origen marino (black shales). En
general la concentracion de uranio aumentd en estos esquistos con su

contenido.en.carbono.

Los lignitos se encuentran enriquecidos fundamentalmente en
Uranio. Esto esta de acuerdo con las investigaciones realizadas a fin de
determinar la capacidad relativa de diversos tipos de sustancias
carbonosas para extraer el uranio de sus soluciones acuosas. El resultado

de estas experiencias indica que los lignitos son los mas efectivos en la
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retencion del uranio. Casi el 100 % de dicho elemento fue extraido de
una disolucion acuosa de UO;SO4 (196 ppm) por carbones

subbituminosos mediante un proceso al parecer irreversible.

Se han considerado varias fuentes posibles del enriquecimiento de

uranio en carbones:

a) Soluciones hidrotermales que ascienden a lo largo de fallas.
b) Aguas de lavado de macizos graniticos durante su meteorizacion.
¢) Aguas de lavado de rocas y cenizas volcéanicas.

d) Aguas de lavado de titano-niobatos meteorizados.

A causa de que ciertas plantas concentran cantidades apreciables de
uranio, hasta el punto de tener valor en la prospeccion de dicho elemento,
podria pensarse en las plantas vivas como medio de enriquecimiento en
carbones. No abogan por esta hipétesis la distribucién horizontal y
vertical del uranio tan irregular en las capas de carbén, las relaciones
regionales y su concentraciéon local a lo largo de fracturas y capas

permeables.

La acumulacion del Uranio en el carbén puede, pues, variar
considerablemente deun lugar a otro, y cada depésito en estudio debe ser-
objetivamente considerado e interpretado en relacién con la historia

geoldgica-de la-regién en que se encuentra enclavado..

Las rocas carbonadas presentan un contenido en Uranio que varfa

ampliamente, desde milésimas a centenas-de ppm.
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Las rocas fosfatadas contienen cantidades relativamente importantes
de Uranio, del orden de algunas centenas de ppm; sin embargo el Torio

préacticamente no existe en tales rocas.

Tabla VII. Contenidos en U, Th y K de las rocas igneas y sedimentarias

(Suarez-Mahou et al., 1996).
Rocas U (ppm) Th (ppm) K (%)
Basalticas 1 4,0 0,8
Rango 0,2-4 0,5-10 0,2-2
Graniticas 3,0 12,0 3,0
Rango 1,0-7 1,0-25 2,0-6,0
Arcillosas 3.7 12,0 2.7
Range 1,5-5,5 8,0-18 1,6-4,2
Areniscas 0,5 14 1,1
Rango 0,2-0,6 0,7-2 0,7-3,8
Carbonatadas 22 1,7 0,3
Rango 0,1-9 0,1-7 0,0-2,0

11.4.3.1.3. Rocas metamoérficas

Las rocas metamorficas se consideran rocas con bajo contenido en U
(2 ppm). En este tipo de rocas el factor que determina el contenido y la
distribuciéon del Uranio es la composicion de la roca antes del
metamorfismo mas que el grado de metarmorfismo (Michel J., 1990).
Por lo tanto las rocas metamorficas de composicion granitica seran las
que tendran una mayor concentracion de Uranio encontrandose éste
asociado a los minerales pesados y a los minerales ultrametamérficos que

incluyen uranita y uranothorita (Sechumann et al., 1994).
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I1.4.3.2. Radiactividad de los suelos espaiioles.

En el Proyecto MARNA (Mapa de Radiacién Natural), suscrito por el
CSN y la Empresa Nacional del Uranio S.A. (ENUSA) en el que se pretende
conocer los niveles ambientales de radiacién gamma natural en Espaiia, se
han obtenido datos en los cuales los valores altos estan, en general, ligados a
determinado tipo de formaciones graniticas, mientras que los mas bajos
corresponden a formaciones sedimentarias de origen marino. Asi en el mapa
radiométrico peninsular, algunos de cuyos valores se recogen en la figura 9
puede apreciarse que la reparticion aparentemente caprichosa de sus fondos
radiométricos obedece a los contenidos en U, Thy K de sus suelos y rocas,
observandose una buena correlacién geologia-radiometria, e incluso se dibuja
con gran nitidez el salto radiométrico originado por la falla del Guadalquivir.

Se dan valores altos en las zonas metamérficas del oeste peninsular
(Macizo Hespérico) asi como en el Sistema Ibérico, Pirenaico y Bético S. Str.
Dentro de los metasedimentos paleozoicos merece la pena resaltar las
anomalias radiactivas positivas que presenta de forma bastante sistemaética la
cuarcita armoricana, tanto de Ciudad: Real como en otras provincias en las-

que aparecen.

Dentro del Tridsico, el Bunt (en su facies de areniscas rojas), es la
formacién que presenta mayor fondo radiométrico, el cual, se reduce mucho
habitualmente tanto en las calizas del Muschelcalk como en las margas

abigarradas del Keuper.
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Escala del original 1:1.000.000

Figura 9. Mapa radiométrico peninsular (Sudrez Mahou E. et al., 1996)

Los materiales del Jurasico y Liasico, predominantemente calcéreos,
presentan fondos bajos, al igual que ocurre con el Creticico, salvo en las
facies detriticas del Albense facies Wedldicas de Teruel, Soria, Cuenca,

Guadalajara, etc...

El Terciario de las depresiones del Ebro, Tajo, Duero y Guadalquivir
podria dividirse a efectos radiométricos y por su composicién y extensién en

varias subzonas:

*  Facies lacustres, con fondos en general bajos en los niveles
carbonatados, aunque localmente pueden presentar mayor
radiometria debido al aumento de contenido en arcilla y de materia
organica. En los afios 1970 se hizo un estudio de cierto detalle en las
cuencas miocenas del Ebro (sector de Mequinenza-Fayén) y de
Granada (sector de Bermejales) que mostré un enriquecimiento en

Uranio en los sedimentos carbonosos de las mismas. Los valores de
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la relacion U/Th obtenidos fueron superiores a uno, que es superior
al valor de 0,4 estimado para rocas sedimentarias. Lo anterior supone
la existencia de un fondo radiométrico mayor que el que hay en otras
areas sedimentarias en las que no existen tales sedimentos (Garcia-

Rossell et al., 1970a, b,c; Gacia-Rossell ef al., 1971a,b).

*  Facies evaporiticas con fondos en general bajos, aunque no tanto
como los anteriores. Eventualmente presenta anomalias

radiométricas debidas a pequefias concentraciones locales de Uranio.

*  Terciarios detriticos, en general mas radiactivos. En algunas zonas
(terciario del Valle del Tiétar) sus fondos son francamente elevados
llegando a confundirse con los de las rocas graniticas circunvecinas
de las que proceden (arcosas del Suroeste de la cuenca terciaria de

Ciudad Rodrigo).

Los cuaternarios, en general, presentan fondos bajos tanto en las rafias
pliocuaternarias como en terrazas y otras formaciones aluviales y diluviales

(Sudrez Mahou E. et al., 1996).
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11.4.4PELIGROSIDAD DE LOS RADIONUCLIDOS PRESENTES EN
MUESTRAS AMBIENTALES

En el BOE n° 37 de 1992 aparece el Reglamento sobre Proteccion Sanitaria
contra Radiaciones Ionizantes, en el cual se especifican los limites de
incorporacion anual por inhalacion y por ingestién de diversos radionuclidos. En
la tabla VIII se presentan dichos limites para los miembros del publico en general

de algunos de los radionticlidos que se encuentran en muestras ambientales.

Por otra parte, la clasificacion de los mismos segiin su radiotoxicidad relativa

es la siguiente:

a) Radiotoxicidad muy alta: 20pp,. 2R q; 226Ra; 22Ra.
b) Radiotoxicidad alta:  *Sr; *'*Pb.

¢) Radiotoxicidad moderada: Wity Mpy 2005 Z0ney.
d) Radiotoxicidad baja: Be: VK 90 201
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Tabla VIII. Limites de incorporacion de radionuclidos presentes en muestras

ambientales. (BOE n°37,1992)

Radioniiclido Limite de incorporacion anual por Limite de incorporacién anual
inhalacién (Bq) por ingestién (Bq)

Be 8 - 107 (todos los demas) 3«10
7 - 107 (6xidos, halogenuros, nitratos)

YK 1-10° 1-10°

gy 7 -10* (Compuestos solubles) 1 - 10° (Compuestos solubles)
1-10* (StTiO;) 2 - 10° (SrTiO3)

gy 6-10° 4.10°

20pp 9.10° 2.10°

22pp 1-10° 3-10°

2Upp 3.10° 3 - 10"

*ZRa 3-10° 2-10*

*Ra 6-10° 3-10

?Ra 2-10° 7-10°

“Ra 4-10° 9.10°

2ni 9. 10° (los demas) 2:107
1 - 10® (compuestos solubles)

2B 3.10° 6-10

2] 5. 10° [UFg; UO,F,; UO,(NO3),] 5.10* (comp. solubles en agua)
3 - 10° (comp. menos solubles) 7 - 10° (comp. relativ. insolubles)
2 - 107 (UO,; Us0g)

s 5 - 10° [UFg; UO,F,; UO,(NOs),] 5 - 10" (comp. solubles en agua)
3. 10° (comp. menos solubles) 8 - 10° (comp. relativ. insolubles)
2 10% (UO,; Us0g)

“Rn 36-10) |-

Descendientes del 36:10° = Ja==

Rn
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MATERIALES UTILIZADOS

II1.1. DISPOSITIVOS UTILIZADOS PARA LA TOMA DE MUESTRAS.

II.1.1. MUESTREADOR PARA AIRE.

Para la obtencion de las muestras de aire se ha utilizado un dispositivo similar
al de las demas estaciones REVIRA, consistente en una bomba de aspiracion
conectada a una cabeza captora en la cual se retienen tanto las muestras de
particulas de polvo como ciertos gases (®'I). La bomba de aspiracion utilizada es
de la marca Radeco, modelo AVS-28A, para muestreo continuo. El caudal se
puede ajustar desde 10 hasta 100 litros por minuto; posee un rotdmetro tipo venturi
con una precision de + 5%. También tiene un medidor de tiempo que indica el
tiempo real empleado en la toma de muestra ya que sélo funciona cuando la bomba
esta conectada. La cabeza captora, que se muestra en la figura 10, es de la marca
SAIC-RADECO, modelo 2500-46 de 47 mm de didmetro. Tiene un portamuestras
para filtros en la parte superior, en los cuales se colectan las particulas de polvo y
para cartuchos en la parte inferior, en los cuales se adsorben los gases. Esta
disposicion evita que pasen particulas de polvo al cartucho.
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La bomba se instalo dentro del propio laboratorio de investigacion y se le
acopl6 un prolongador de unos 4 metros de longitud en cuyo extremo se instalo la
cabeza filtrante, la cual quedé separada de la fachada la distancia indicada. Dicha

cabeza filtrante va provista de una proteccion para evitar que se moje con la lluvia.

III.1.2. BATEA PARA COLECTAR AGUA DE LLUVIA.

Para la captacion de agua de lluvia se ha utilizado una bandeja de acero
inoxidable de un metro cuadrado de superficie (80 x 125 cm) y un borde de 10 cm
de alto. La bandeja se instalé en la terraza del edificio en el que se encuentra el
laboratorio, en la vertical del mismo. Esta bandeja se colocd sobre un soporte de
hierro cuyas patas tienen distinta altura para conseguir que la pendiente sea la
misma en cualquiera de los sentidos (la pata delantera izquierda es de 25 cm, la
delantera derecha de 30 cm, la posterior izquierda de 32,5 cm y la posterior
derecha de 37,5 cm). De este modo se logra que toda el agua se desplace hacia la
esquina delantera izquierda donde se encuentra situado el orificio de salida. Este
soporte va atornillado a unos bloques de ladrillo y cemento de unos 30 cm de
altura para asegurar un buen anclaje frente a la accion del viento, como se muestra
en la figura 11. Como ya se ha indicado, la batea tiene en la esquina delantera
izquierda un tubo de salida de 1,8 cm de didmetro externo y un orificio de 1,6 cm
de diametro interno, a dicho tubo se le acoplé un tubo de plastico de 1,5 cm de
diametro interno y unos 10 metros de longitud, a través del cual el agua colectada
es conducida directamente a dos recipientes de 30 litros situados dentro del propio
laboratorio de investigacion; de este modo se puede controlar continuamente su

nivel. Ambos recipientes estan conectados mediante una llave en forma de Y.
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Figura 11. Batea colectora del agua de lluvia

I11.1.3. TOMA DE MUESTRA DE AGUA SUBTERRANEA.

Para la toma de muestra de aguas subterraneas se han empleado botellas de
polietileno de alta densidad de 1 litro y viales de vidrio de 50 ml.

Dada la rapida pérdida del contenido en 22Rn que sufren las aguas
subterraneas al alcanzar la superficie, siempre que las condiciones del manantial lo
han permitido hemos empleado un lastre de unos 2 kg de peso que estd envuelto
por una malla de alambre adaptada a cada botella y que ha hecho posible el
muestreo a mas de 2 m de profundidad.
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Para la toma de las muestras de suelos se utiliza una plantilla de acero
inoxidable de 50 x 50 cm con un borde de 5 cm. Las esquinas del mismo fueron
reforzadas mediante unas chapas circulares para evitar deformaciones de los

angulos rectos de los vértices del cuadrado (figura 12).

Figura 12. Plantilla para el muestreo de suelos.

IL2. PORTAMUESTRAS UTILIZADOS PARA LA MEDIDA.

2.1 FILTROS PARA LA RETENCION DE PARTICULAS DE POLVO
ATMOSFERICO.

Para la captacion de particulas de polvo utilizamos unos filtros de celulosa de

47 mm de didmetro, marca Schieicher&Schuell, con eficiencia de retencion
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proxima al 100% para particulas de tamafio superior a 0,8 micras; €l mismo

sistema que se utiliza en el resto de las estaciones REVIRA.

[.2.2. CARTUCHOS PARA LA RETENCION DEL *'I DEL AIRE.

Los radioyodos atmosféricos son captados con cartuchos de carbon activo,
marca SAIC, tipo 0750-18, de 45 mm de diametro, con eficiencia de retencion

para el Todo molecular del 99,0% para el flujo empleado (30 I/min).

.2.3. PORTAMUESTRAS TIPO MARINELLI DE UN LITRO DE
CAPACIDAD.

Los portamuestras tipo Marinelli utilizados en este trabajo son de la marca
GA-MA&ASSOCIATES, INC., modelo 130G. Las caracteristicas son las

siguientes:

-Material: Polipropileno.
-Dimensiones: Altura total 15,2 cm; diametro externo 12,9 cm;
disimetro del hueco interior 7.6 cm; altura del hueco

interior 7.6 cm.
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11.2.4. LAMINA DE PLASTICO PARA AGUA EVAPORADA.

Este portamuestras consiste en una bolsa de plastico termorresistente, marca

Reynolds. Las dimensiones de la bolsa son: 38 cm de largo y 25 cm de ancho.

1IL.2.5. VIALES PARA LAS MEDIDAS EN CENTELLEO LIQUIDO.

Estos portamuestras tienen las siguientes caracteristicas:

Material: Vidrio de bajo contenido en Potasio.
Capacidad: 20 ml.

Dimensiones: Altura 6 cm; diametro 2.5 cm.

IIL3. PATRONES DE CALIBRADO.

[11.3.1. DISOLUCION PATRON DE >’ Am.

Este patron nos fue suministrado por el CLEM.A.T. con las caracteristicas

siguientes:

Actividad total: 0.3 mCi (11100 Bg) el 1 de Abril de 1993,
Volumen: 50 ml (aproximadamente).

Actividad especifica en volumen: S,=231,5 Bg/cm’.
Disolucién en medio HNO; 1,0 M.

Periodo de semidesintegracion: 432.2 afios.

65



MATERIALES UTILIZADOS

111.3.2. DISOLUCION PATRON PARA ESPECTROMETRIA GAMMA.

Este patron consiste en una mezcla de radioniclidos con unos periodos de
semidesintegracion relativamente largos y que producen en su desintegracion gran
cantidad de emisiones gamma lo cual permite obtener numerosos picos bien
diferenciados entre si y repartidos en todo el rango de energias del espectro que
nos interesa (desde 80 KeV hasta 2000 KeV).

La disolucion utilizada contiene los siguientes radionuclidos: ¥3Ba, “Co,
¥7Cs y ™Eu. Fue suministrada por el CLEM.AT. con las caracteristicas
siguientes:

- Actividad total: 2 mCi (74000 Bq) el 1 de Abril de 1993,
- Volumen: 50 ml (aproximadamente).
- Disolucién: en medio HCl 4 M.

Las caracteristicas de los diferentes picos se exponen en la Tabla IX

En la figura 13 se presenta el espectro caracteristico de este patrén, obtenido

con el espectrometro gamma.
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Figura 13. Espectro det coctet gammia utilizado en ta preparacion de los patrones gamma.

Tabla IX Caracteristicas de los radionticlidos que constituyen el coctel patron

utilizado
Radionuclido | Energia (KeV) Intensidad dps/g Periodo (aitos) |
Ba-133 81,0 0,330 1515 10,50
Eu-152 121,8 0,284 1277 13,60
Eu-152 2447 0,075 30,7 13,60
Ba-133 276,4 0,069 29,6 10,50
Ba-133 302,8 0,178 754 10,50
Eu-152 3443 0,265 117,1 13,60
Ba-133 356,0 0,605 2572 10,50
Ba-133 3838 0,087 40,1 10,50
Cs-137 661,6 0,900 440,7 32,20
Eu-152 778.9 0,127 574 13,60
Eu-152 867.3 0,042 17.5 13,60
Eu-152 964.0 0,144 67,6 13,60
Ew-152 10858 0,100 58,5 13,60
Eu-152 1112,0 0,133 64,3 13,60
Co-60 11732 1,000 116,7 5,27
Co-60 1332.5 1,000 116,7 527
Ew-152 1407.9 0,207 101,3 13,60
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111.3.3. DISOLUCION PATRON DE *°sr/°Y.

Se trata de una disolucion en la cual se encuentran ambos is6topos en
equilibrio secular. Esta disolucién nos fue suministrada por el CIEM.A.T. con
las caracteristicas siguientes:

- Actividad total: 3,4 mCi (126650 Bq) el 1 de Abril de 1993.
- Volumen: 50 ml (aproximadamente).

- Actividad especifica en volumen: $,=2533 Bg/cm’.

- Disolucion en medio HNO; 1,0 M.

- Periodo de semidesintegracion:28.6 afios.

HL4. EQUIPOS DE MEDIDA.

[1.4.1. ESPECTROMETRO GAMMA MULTICANAL.

Este equipo de medida esta constituido por:

Detector gamma de Germanio intrinseco, marca CANBERRA, tipo reverse,
modelo GR-2020 7500 SL, en configuracion vertical. Todas las juntas del detector
son ceramicas para evitar pérdidas de vacio. Para poder medir los fotones de baja
energia o rayos X, se ha sustituido una de las paredes del recipiente por una
lamina de Berilio de 50 mm de diametro y 0,5 mm de espesor. Este detector s

similar en geometria a otros detectores coaxiales convencionales de Germanio con
la diferencia de que sus electrodos estin en una situacion inversa a los
convencionales de tipo coaxial, es decir, el electrodo tipo p (con impurezas de
Boro) esta en la zona externa y el tipo n (con Litio difimdido) esta en la interna. El
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rango del detector esta entre 5 KeV y 10 MeV, con resistencia a las radiaciones de

neutrones y de particulas cargadas diez veces superior.

La eficiencia es del 20% para el “Co. La resolucion es de 1 KeV para 122
KeV y de 2 KeV para 1332 KeV. La relacion Pico/Compton es 50:1.

A continuacion, en la figura 14, incluimos el esquema de un detector reverse
que es el que se ha utilizado para las medidas mediante espectrometria gamma.

Figura 14.Detector de Germanto tipo reverse (REGe)

Criostato vertical con capacidad para 30 litros de Nitrégeno Hquido, que

proporciona la baja temperatura (90 K) necesaria para el funcionamiento del
detector. Ademas incluye una junta de silicona, para amortiguar ruidos en el
detector.
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Este detector va conectado a un preamplificador, marca CANBERRA,
modelo 2002 CSL, con un ruido inferior a 600 eV para una capacidad de entrada
de 0 pf. La capacidad de contaje de este preamplificador es superior a 200000
cuentas por segundo para el “Co (para el pico de 1332 KeV). Permite tensiones de

polarizacién entre + 5000 voltios e incluye un filtro con una constante de tiempo

nominal de 6 segundos.

En la figura 15 se muestra este equipo de medida.

Dedo Frio

Figura 15. Configuracion def REGe.
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Amplificador lineal de espectrometria, marca CANBERRA, modelo 2020.
Posee entrada de sefial positiva y negativa. Tiempo de subida menor que la
constante de tiempo (entre 250 nanesegundos y 6 microsegundos). Ganancia
gruesa seleccionable de 6 posiciones que van desde 10 hasta 3000. Ganancia fina
variable entre un factor de 0,3 hasta 1,3

Fuente de alimentacion de alta tension, marca CANBERRA, modelo 3106D.
Tension de salida regulada de 0 a + 6000 voltios, con una resolucién de 10
voltios. La corriente de salida es de 100 microamperios. Posee polaridad positiva y

negativa. Esta protegida contra arcos y sobrecargas. Incluye medidor de voltaje 50
ppm/°C de coeficiente de temperatura.

Convertidor analogico/digital (ADC), marca CANBERRA, modelo 8701 de
100 MHz y discriminador de nivel inferior y superior. Resolucion de 8K canales.
Offset digital en incrementos de 128 canales. Presentacion frontal del tiempo
muerto. Interfase de acceso-directo-a memoria. Estabilidad mejor que + 0,009% a
fondo de escala”C. Entrada con rechazador de apilamiento de puisos. Acepta
pulsos positivos unipolares y bipolares.

Analizador Multicanal (MCA), marca CANBERRA, System 100 modelo
4610, de las siguientes caracteristicas:

- Mecmoria de 16384 canales.

- Admite un maximo de 2**- 1 cuentas por canal.

- Particion de memoria hasta en 16 zonas.

- Control para un posible cambiader de muestras.

- Microprocesador de 16 bit.

- Interfase para conexién de ADC externo, médulo multiescala.

71



MATERIALES UTILIZADOS

- Preseleccion por tiempos, cuentas, integral. Seleccién entre 256 y 16K
canales, regiones de intercs, zonas de expansion, solapamiento de espectros.

- Posihilidad de calibracion en energias, calculo del area, integral, anchura de
picos, suavizado, etc...

- El control del analizador se realiza mediante un ordenador PC trabajando en

entorno Windows.

Programa de andlisis de espectros gamma, marca CANBERRA, modelo

SPECTRAN-AT. Permite la calibracion del sistema para muitipies geometrias.
Calcula la minima actividad detectable y el porcentaje de la maxima
concentracion permisible para cada radionuclido identificado, asi como busca
automaticamente los picos, calcula el centroide, célcula las areas, resuelve
multipletes, identifica isotopos, calcula actividades y el error asociado a las

mismas y resta la contribucion del fondo en las medidas realizadas.

Blindaje para el detector de Germanio constituido por ladrillos de plomo y

laminas de hierro disefiado por nosotros y que consta de las siguientes partes
(figura 16):

- Una mesa reforzada de hierro de 75 cm de altura, 75 cm de anchura y otros 75
cm de fondo. Consta de cuatro patas cuadradas de tubo de hierro de 4 x 4 cm, en
su base cada pata tiene soldadas unas chapas cuadradas de 6 mm de espesor y de
7.5 cm de lado para aumentar la superficie de apoyo en su contacto con el suelo.
Tres de los cuatro laterales del soporte de la mesa van reforzados con tubo de
hierro del mismo tipo que el de las patas, el frontal de la mesa lieva unos refuerzos
diferentes consistentes en unas escuadras de hierro soldadas de 104 x 225 mm,
este refuerzo es distinto al de los demas laterales para facilitar la colocacion del

recipiente Dewar sobre el que va fijado el detector.
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Figura 16. Blindaje del detector de Ge.

El tablero de la mesa es de chapa de hierro de 8 mm de grueso de forma
cuadrada y provisto de una ranura central de 13 cm de anchura que termina con un
arco de dicho diametro con centro en el mismo centro del tablero. I.a finalidad de
dicha ranura es la de permitir el desmontaje del detector en caso de averia u otra

razon.

- Sobre la mesa que se ha descrito hemos construido un castillete de ladrillos
de plomo con un espesor de 10,5 cm en sus tres laterales y en el techo, las
dimensiones exteriores del castillete son 47 cm de ancho, 47 cm de fondo y 48,5

cm de altura. Las dimensiones interiores son 23 cm de ancho, 24,5 cm de fondo y

73



MATERIALES UTILIZADOS

37,3 cm de altura. El citado castillete va recubierto interiormente de chapas de
hierro de 7 mm de espesor para reducir el pico de rayos X del plomo. Ll peso del
plomo de los laterales y del techo totaliza 793 Kg y las chapas de hierro situadas
en dichos lugares, unos 40 Kg.

El cierre del blindaje, se hace mediante una puerta de hierro y plomo,
disefiada por nosotros, que de desliza sobre cojinetes, tirandose de ella mediante
un asa de la que va provista. [.a puerta consiste en un alojamiento constituido por
dos chapas verticales de 6 mm de espesor, 36 cm de ancho, 36 cm de alto y 6,7 cm
de separacion interna de las chapas. En su interior van ladrillos de plomo de un
espesor de 5,2 cm, con un peso de 77 Kg, y en la parte que da al detector dos
chapas de hierro de 7 mm de espesor cada una. Fl peso aproximado del hierro de
la puerta es de unos 30 Kg. Por lo tanto el peso total del blindaje es de unos 870
Kg de plomo y unos 100 Kg de hierro. Considerando también el peso del tablero
de hierro sobre el que va construido (unos 30 Kg), tenemos que el peso total de
todo el blindaje es de unos 1000 Kg.

Todo el interior del blindaje va recubierto de una delgada lamina de plastico
adhesivo cuya finalidad es la de facilitar la descontaminacion interna de dicho
blindaje en el caso de que accidentalmente tuviera lugar algin tipo de
contaminacion.

[11.4.2. ESPECTROMETRO DE CENTELLEO LiQUIDO.

Este equipo de medida es marca Packard, modelo Tri-carb 460C (figura 17).
Sus caracteristicas son las siguientes:
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Capacidad para 460 muestras dispuestas en bandejas de 10 viales.

Cambiador de muestras con movimiento bidireccional y con paso de las
posiciones vacias.

Compatible con viales standars (22 ml) y con picoviales (7 ml) utilizando
adaptadores.

Dispositivo para prevenir deterioros mecanicos debidos a carga defectuosa de
viales.

Los impulsos coincidentes sumados que vienen del sistema detector se
acumulan en un circuito analizador de espectros y se almacenan. La
amplificacion y el almacenamiento lineal proveen el maximo de estabilidad.
Fl espectrometro va provisto de un dispositivo que permite almacenar datos
para el analisis de hasta tres is6topos simultianeos, ya sea prefijados en el
equipo . Mo Bp By spie 3HA?P, o bien manualmente por el usuario
utilizando la energia del is6topo como guia.

Control automatico de la eficiencia que asegura que los datos obtenidos por el
espectrometro estin corregidos para diferentes grados de extincion,
manteniendo de esta manera el criterio de medida seleccionado por el
usuario.

La eficiencia en la medida de la muestra se determina mediante el propio
equipo de centelleo liquido que calcula la relacion de cuentas de la muestra
(SCR), el indice espectral de la muestra (SIS) y el indice espectral del patrén
externo (SIE).

Control del tiempo vivo para impedir que se pierdan impulsos en el caso de
una muestra muy activa. Méximo valor: 6x10° cuentas aproximadamente.
Finalizacion de la medida por tiempo o por el preestablecimiento del error
relativo de la misma. Esta combinacion provee los maximos resultados
reduciendo el tiempo de medida en muestras muy activas.

Patrén externo de “°Ra.
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El sistema va controlado por un microprocesador con capacidad para definir
hasta 15 programas de medida diferentes.

Cilculo de medias en cuentas repetidas.

Sustraccion automatica de fondo ya sea fijando manualmente los valores de
cpm para cada region de contaje, o bien, automaticamente, por el sistema
durante los 10 primeros minutos previos al contaje de las muestras.

Control de Priostato para medir una muestra con prioridad sin afectar al

contaje automatico.

Panel de Control

Cargader de
Muestras Monitor

Impresora

Figura 17. Espectrometro de centelleo liquido Packard, modelo TRI-CARB 4640.
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11.4.3. pHMETRO PORTATIL.

El pH-metro portatil utilizado es el modelo 507 de la marca CRISON.

Esta preparado para medir no solo el pH, sino también el potencial redox
(mV) y la temperatura. Se puede compensar manual o automaticamente la lectura
de pH en funcion de la temperatura. También reconoce automaticamente los
tampones de calibracion de pH 7.02, 4.00 y 9.26 ( 20 °C ). Posee una resolucion de
0.01 unidades de pH.

La carcasa del instrumento es hermética, de plastico rigido, con teclado de

membrana y pantalla de cristal liquido.

11.4.4. CONDUCTIVIMETRO PORTATIL.

El conductivimetro utilizado es el modelo 524 de la marca CRISON.
Esta provisto de una célula de conductividad, con sensor termométrico

incorporado para la Compensacion Automatica de la Temperatura, ofrece el valor
de la conductividad de la disoluciones medidas, referido a 20 °C.
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IIL5. OTRAS TECNICAS UTILIZADAS

11.5.1. ANALISIS GRANULOMETRICO DE LOS SUELOS.

Para la caracterizacion granulométrica de los suelos se han empleado la serie

de tamices ASTM con mallas cuya luz oscila entre 38 y 0.075 mm.
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METODOS EXPERIMENTALES

IV.1. TOMA DE MUESTRAS.

IV.1.1. MUESTRAS DE AIRE.

La toma de muestra de particulas atmosféricas se ha realizado en Granada ciudad,
en la Facuitad de Ciencias cuyos datos de situacion geografica son:
Hoja Topografica 1:50.000 n®1009(19-41): Granada.
Coordenadas geograficas 37°10°50” L.N.-0°4°40” L.E.
Coordenadas Lambert (287-288 L.E.) (606-607 L.N.)
Coordenadas U.T.M. 41.15.200 LN-44.60.00 LE
Altitud 670 m SN.M,

Para la obtencion de las muestras de aire hemos utilizado el dispositivo descrito en
el apartado III.1.1. haciendo pasar el aire a través de los filtros y cartuchos, mediante
una bomba con un caudal constante de 30 Vmin durante 7 dias. Transcurrido este
tiempo, se cambia tanto el filtro como el cartucho de carbon activo. Los filtros se pesan
antes y después de la toma de muestra para determinar el depdsito acumulado sobre los

mismos que constituye la muestra correspondiente (CSN, 1988a).

El cartucho de carbon activo se utiliza para adsorber los gases radiactivos ( e
que pueda haber en la atmdsfera; durante la campaiia de muestreo que se presenta en
esta Memoria (1993-1997) no se ha detectado dicho istope en ninguna de las

muestras medidas.

IV.1.2. MUESTRAS DE AGUA DE LLUVIA.

La toma de muestras de agua de lluvia también se ha realizado en la Facultad de

Ciencias en Granada ciudad.
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Para la captacion de agua de lluvia se utiliza el dispositivo descrito en el apartado
IIL.1.2., colectandose toda el agua llovida durante ei mes (CSN, 1988a). Para evitar ia
pérdida de muestra disponemos de dos recipientes de plastico de 30 litros de
capacidad, conectados entre si, en los cuales se colecta el agua. Estos recipientes, para
reducir el riesgo de desbordamiento, se procura dejarlos vacios al final de la jornada y
al comienzo de los fines de semana, para lo cual se vacia su contenido en otros
recipientes donde se almacena. Fl Gltimo dia del mes se procede a la retirada del
recipiente de almacenamiento que se sustituye por otro nuevo no utilizado con
anterioridad. La muestra colectada se acidifica con HNO; concentrado para evitar su

descomposicion, ya que no se analizara hasta el final del trimestre.

IV.1.3. MUESTRAS DE AGUA SUBTERRANEA.

Para la toma de muestra de agua subterrdnea hemos utilizado los recipientes de
polietileno y de vidrio descritos en el apartado II1.1.3. con objeto de estudiar si se
produce pérdida de “Rn por difusion en el pléstico.

La toma de muestra se realiza llenando completamente los recipientes en los
cuales se va a transportar el agua hasta el laboratorio. Debe llenarse completamenie
para evitar que quede espacio de aire libre puesto que se perderia Rn al quitar el tapén
para preparar los viales de medida, debido a la tendencia que tiene €l Rn a pasar a la
fase gaseosa que es de 4:1 respecto a la fase acuosa (Darrall e al. 1973; Prichard et
al. 1977). Horiuchi K. et al. (1981) realizé6 un estudio para comprobar dicha
tendencia, cuyos resultados se muestran en la tabla X, de la cual habria que destacar las

pérdidas de casi un 30 % detectadas cuando la temperatura del agua era de 20 °C.
'\
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Tabla X. Distribucion de ’Rn en agua v aire ( Horiuchi K. ef al. 1981 ).

Tamnaratura dal nana oan Ta avtracniAn £ O ) 10 15 20 2K

A VIRV CLU G WA GG WAL 10 WALLUMVWAVIL | N\ g e Bk Lt -
o e M e e e S W [, Py N e T = n e n IN N N n e
L UCLICICIIG UC UISUIDULIVILL aud/aguad U.o00 v.ovv V.L0O V.L2D
agua (1000 mi) 779 | 754 |725 |702
aire (100 ml) 221 24.6 213 29.8

En la tabla siguiente se presentan los lugares en los cuales se han tomado

muestras de agua subterranea.

Tabla XI. Ubicacion de los puntos de muestreo de agua subterranea.

a Poblacion ‘Muestra: Poblacion .« Poblacion

~ Padul (Gr)
' Padul (Gr)

C wrrm. WR._ __ B_BB_ SN\
o VYOIt prnauuana (ur’)

- La Malahi (Gr)
' La Malahi (Gr)

' La Malahi (Gr)
' La Malahi (Gr)
ayena (Gr)

Arenas del Rey (Gr)
atar (Gr)

Vélez Benaudalla (Gr)
Dircal (Gr)

Diircal (Gr)

Lanjarén (Gr)
Lanjarén (Gr)

' Andijar (J)

IV.1.4. MUESTRAS DE SUELO.

Para la obtencion de este tipo de muestras se utiliza el dispositivo descrito en

el apartado II1.1.4.
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Dado que se han tomado muestras en diversos puntos y a lo largo de un

periodo de varios afios, se ha podido estudiar tanto la evolucion temporal como la

distribucion espacial de 1a radiactividad.

La toma de las muestras para determinar la evolucion temporal, se ha realizado
semestral o anualmente en el término municipal de Quéntar, proximo al kilometro
18.8 del camino forestal Quéntar-l.a Peza. l.as coordenadas geograficas del lugar
son 37°14°7"38 N, 3°23°51"8 W. La altitud del lugar es 1300 metros sobre el nivel
del mar. Se trata de una zona despejada, poco transitada (se eligié una zona de la
provincia de Granada en la que los nucleos de poblacion estuviesen bastante
alejados), sin arboles muy cerca y sin escorrentias por causa de luvia (se
seleccioné una zona en la que las curvas de nivel estuviesen bastante alejadas)

(CSN, 1988a).

Para el estudio de distribucion espacial se ha realizado toma de muestra de los
suclos en los que se encuentran los manantiales de aguas subterraneas, puesto que
uno de los objetivos que se persiguen es comparar la actividad de los suelos con la
actividad de las surgencias. La situacion de los puntos estudiados se present6 en el

apartado anterior, en la tabla XI.

IV.2. PUESTA A PUNTO DE LOS EQUIPOS DE MEDIDA.

IV.2.1. pHMETRO PORTATIL.

Este equipo se calibra antes de cada salida al campo con tampones de pH 7.02

y 4.00 de la marca Crison.
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IV.2.2. CONDUCTIVIMETRO PORTATIL.

Este equipo s¢ calibra con una disolucién patrén de KC1 0.1 M, antes de cada
salida al campo.

IV.2.3. ESPECTROMETRO GAMMA MULTICANAL

En primer lugar se disefié el blindaje descrito en el apartado 11L4.1. La funcién
del blindaje es la de reducir la radiacion de fondo ya que ésta interfiere en las
medidas de las muestras. Cuanto menor sea la radiacién de fondo menor seri el
Limite Inferior de Deteccion (LID) y por lo tanto podremos detectar actividades
menores. Una vez construido el blindaje se llend el recipiente Dewar con 30 litros
de Nitrogeno liquido que suministrarian la baja temperatura necesaria para el
funcionamiento del detector y se introdujo en su interior el dedo frio sobre el que se

sitaa el detector.

A continuacion se procedio al encendido del espectrémetro cuidando de subir
el voltaje muy lentamente ya que este detector se despolariza cuando se producen
aumentos bruscos de voltaje. El voltaje de trabajo es 3950 V. Para evitar que el
equipo se estropee cuando se producen cortes en el suministro eléctrico se ha
conectado dicho equipo a un disyuntor de rearme manual. Este disyuntor evita que
llegue la corriente al equipo después de un corte de luz evitando, por lo tanto, que
el voltaje aumente bruscamente. También se ha conectado a un sistema de
alimentacion ininterrumpida (S.A 1) que proporciona electricidad durante unas tres
horas, en caso de producirse un corte de electricidad (lo que suele ser frecuente). El
SAI ha evitado pérdidas de medidas en bastantes casos en los que ha habido cortes

de electricidad inferiores a tres horas en 1a Facultad de Ciencias.
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Se realizé un ajuste de la ganancia del equipo. Para ello se obtuvo el espectro
del patron del calibrado en energia y se fue modificando el valor de la ganancia
hasta que los fotopicos aparecieron en los canales que tenian un valor de
aproximadamente el doble de la energia de los mismos ya que se trabaja con 4096

canales para unas energias de unos 2000 KeV (System 100, 1990).

A continuacién se procedié al calibrado en energias del equipo. Este paso se
describira mas adelante en el apartado IV.4.1. La calibracion en energias permite
establecer una relacion entre la escala de canales del analizador multicanal y la
energia asociada a los mismos, lo que posibilita el analisis cualitativo de las
muestras. Para el analisis cuantitativo también hemos realizado un calibrado en
eficiencias asi como una medida del fondo para cada geometria utilizada. Estos
pasos se describiran en los apartados TV.4.1.2 y TV.6. Fl calibrado en eficiencias
permite relacionar la actividad medida por el detector con la actividad real de la
muestra. Por Gltimo, la medida de la radiacién de fondo nos permite conocer la

actividad ambiental debida a la presencia de radioisdtopos en el ambiente.

IV.2.4. ESPECTROMETRO DE CENTELLEO LIQUIDO.

Para realizar medidas en un espectrémetro de centelleo liquido tenemos que
seleccionar la ventana de trabajo. Para ello hay que determinar la posicion Optima
de los discriminadores inferior y superior. Esto se realiza obteniendo el espectro de
un patron del isétopo que se desea medir (en nuestro caso PS1/°Y 6 ’Rn), y se
calcula el factor de mérito (M) modificando las posiciones de los discriminadores.

El factor de mérito es un criterio de calidad que se expresa mediante Ia relacion,
Mg =E’/B
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donde E ¢s la eficiencia y B es el fondo. Cuando My es méximo, se esta midiendo
con la maxima eficiencia para un minimo fondo. El procedimiento seguido fue el
siguiente: primero se dejé fija al final de la banda la posicion del discriminador
superior y se fue modificando la posicion del discriminador inferior. Se selecciond
aquella posicién que condujo a un factor de mérito maximo. Se situd el
discriminador inferior en dicha posicion y se fue modificando la posicion del

discriminador superior.

En la figura 18 se muestra un espectro beta en ¢l cual aparecen las posiciones

de los discriminadores asi como un espectro de la radiacion de fondo.

Umtral inferior Usdbral superior

J .
e  VEXTANA ——%
! .
.

AN

Especcro normal

Espectro degradado

;
WNiie N sl snonsvantavnsmeasnraenraeni

Energia (Escala logaritmics)

Figura 18. Espectro beta obtenido con un detector de centelleo liquido (Gaeta
Caballero R., 1991).

Las posiciones 6ptimas enconiradas para las medidas de *’Sr en nuestro equipo

fueron 15 y 400 para el discriminador inferior y superior respectivamente.

En las medidas del contenido en ’Rn de las aguas subterraneas mediante

centelleo liquido se ha trabajado usando tanto una ventana de 0-2000 KeV como
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utilizando otra ventana que hemos denominado del Raddn. Para seleccionar esta
ultima hemos obtenido el espectro de un agua que presentaba una gran actividad
del isétopo a medir, (en nuestro caso “’Rn en equilibrio con sus hijos) y se ha
calculado el factor de mérito modificando la posicion de los discriminadores en la
forma ya descrita. Este agua procede de un pozo ubicado en una zona granitica y
por lo tanto el agua estaba muy enriguecida en “Rn. La posicion optima
encontrada para nuestro equipo fue de 15 y 300 para el discriminador inferior y
superior respectivamente. El trabajar en esta ventana presenta la ventaja de que el
fondo del detector es menor que el obtenido en la ventana 0-2000 y por lo tanto se
consigue reducir el LID, es decir la minima cantidad necesaria para poder ser

detectada, lo cual es conveniente para muestras de poca actividad.

IV.3. PREPARACION DE PATRONES DE REFERENCIA.

Para determinar la actividad de una muestra ha de conocerse, entre otros factores,
la eficiencia del detector para cada una de las diferentes geometrias empleadas en las
medidas. Para ello hay que preparar unos patrones adecuados, es decir unas muestras
cuya actividad se conozca previamente y que posean la misma geometria de las

muestras a medir.

IV.3.1. PATRONES PARA ESPECTROMETRIA GAMMA.

Para las medidas con espectrometria gamma hemos preparado dos tipos de

patrones: unos para el calibrado en energias del espectrometro (analisis cualitativo),
y otros para el calibrado de las eficiencias de las diferentes geometrias (analisis
cuantitativo).
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IV.3.1.1. Patrén para cl calibrado cn cnergias.

Para el calibrado en energias se prepard una plancheta de acero inoxidable
de 47 mm de diametro a la que se le afiadieron 0,11 mL de una disolucion de
137Cs, 2,2 mL de una disolucién de Na y 4,6 mL de una disolucion de “Co.
Los diferentes volumenes de disolucion afiadida se calcularon para que la
altura de los diferentes picos fuese parecida. El liquido de esta plancheta se
evaporé mediante rayos infrarrojos para la obtencion de los correspondientes
residuos secos. Los picos producidos por estos radioniiclidos se muestran en la

tabla XII, cubriendo un rango de 500-2000 keV.
Para cubrir también la zona de bajas energias se prepar6 otra plancheta
afiadiendo 1 ml de una disolucion patron de **'Am, ya que este radioisotopo

produce una emision gamma a 59,5 KeV.

Tabla XIL. Picos producidos por ¢l patrén utilizado para el calibrado en

energias.
ENERGIA (KeV) iISOTOPO
511,00 Na-22
661,64 Cs-137 ( ¥'™Ba)
1173,21 Co-60
1274,51 Na-22
1332,46 Co-60
1785,51 Na-22
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IV.3.1.2. Patroncs para cl calibrado cn cficicncias.

o
' §

En la preparacién de los patrones para el calibrado en eficiencias se
utilizado los patrones descritos en los apartados I11.3.2. y II1.3.3. habiéndose

preparado un patron para cada una de las geometrias empleadas.

El patrén de 13 filtros para particulas de aire, se ha preparado afiadiendo
2 ml (2,0502 g) del coctel gamma y 1 ml (1,0832 g) de la disolucion de MAm,
ambos patrones fueron descritos en el apartado II1.3., a 13 filtros del mismo
tipo que los utilizados para la toma de muestra. Se ha evaporado bajo lamparas
de rayos infrarrojos hasta peso constante. La actividad afiadida correspondiente
a cada energia se recoge en la tabla XIII. Este patron se utiliza para el calculo

de la eficiencia en las medidas trimestrales.

Como también se han realizado andlisis mensuales y semanales de los
filtros se han preparado patrones con cuatro, cinco y un filtro respectivamente,
empleandose el patron de cuatro o cinco filtros para las muestras mensuales y

el patrén de un filtro para las muestras semanales.
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Tabla XIIL Caracteristicas del patrén de espectrometria gamma utilizado
para el analisis trimestral de los filtros de particulas de polvo.

Radioiiticlido Cieigia Inicnsidad aps Periodo
KeV afios

Am-241 59,5 0,359 95,2 432,20
Ba-133 81,0 0,330 3i84 10,50
Eu-152 121,8 0,284 2684 13,60
Eu-152 2447 0,075 64,5 13,60
Ba-133 276,4 0,069 62,2 10,50
Ba-133 302,8 0,178 158,5 10,50
Eu-152 3443 0,265 246,1 13,60
Ba-133 356,0 0,605 540,6 10,50
Cs-137 661,6 0,900 926,3 32,20
Eu-152 7789 0,127 120,6 13,60
Eu-152 867,3 0,042 36,8 13,60
Eu-152 964,0 0,144 142,1 13,60
Eu-152 1112; 0,133 135,1 13,60
Co-60 1173,2 1,000 2453 5.27
Co-60 1332.5 1,000 2453 327
Eu-152 14079 0,207 2129 13,60

El patrén de 4 filtros para particulas de aire, se ha preparado afiadiendo 2
ml (2,0429 g) del coctel gamma y 1 ml (1,0717 g) de la disolucién de *Am a
4 filtros sin usar de los utilizados para la toma de muestra. Se ha evaporado
bajo lamparas de rayos infrarrojos hasta peso constante. La actividad afiadida

correspondiente a cada energia se recoge en la tabla XIV.
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Tabla XIV. Caracteristicas del patrén de espectrometria gamma utilizado

para el analisis mensual (4 semanas) de los filtros de particulas

de polvo.
Radioiticlido Caecigia Inicnsidad dps Peiiodo
KeV afios

Am-241 59,5 0,359 94.1 432,20
Ba-133 81.0 0,330 37,3 10,50
Eu-152 121.8 0,284 2674 13,60
Eu-152 2447 0,075 64,3 13,60
Ba-133 276.4 0,069 62,0 10,50
Eu-152 344.3 0,265 2453 13,60
Cs-137 661.6 0,900 923,0 32,20
En-152 778.9 0,127 120,2 13,60
Eu-152 8673 0,042 36,6 13,60
Eu-152 964.0 0,144 141,6 13,60
Co-60 11732 1,000 244 4 5.27
Co-60 1332,5 1,000 244 4 5,27
Eu-152 1407,9 0,207 2122 13,60

El patrén de 5 filtros para particulas de aire, se ha preparado afiadiendo 2
ml (2,1337 g) del coctel gamma y 1 ml (1,0701 g) de la disolucion de "Am a
5 filtros. Se ha evaporado bajo lamparas de rayos infrarrojos hasta peso
constante. La actividad afiadida correspondiente a cada energia se recoge en la

tabla XV.
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Tabla XV. Caracteristicas del patron de espectrometria gamma utilizado

para el analisis mensual (5 semanas) de los filtros de particulas

de polvo.
Radionmiclido Energia Intensidad dps Periodo
KeV afios

Am-241 59,5 0,359 89,2 432,20
Ba-133 81,0 0,330 324,0 10,50
Eu-152 121,8 0,284 273,1 13,60
Eu-152 2447 0,075 65,7 13,60
Ba-133 276,4 0,069 63,3 10,50
Ba-133 302,8 0,178 161,3 10,50
Eu-152 3443 0,265 2505 13,60
Ba-133 356,0 0,605 550,1 10,50
Cs-137 661,6 0,900 942.,6 32,20
Eu-152 778,9 0,127 122,8 13,60
Eu-152 867,3 0,042 374 13,60
Eu-152 964,0 0,144 144,6 13,60
Eu-152 1085,8 0,100 125,1 13,60
Eu-152 1112,0 0,133 137,5 13,60

Co-60 117132 1,000 2496 5.27

Co-60 1332,5 1,000 249,6 5,27
Eu-152 1407,9 0,207 216,7 13,60

El patrén de 1 filtro para particulas de aire, se ha preparado afiadiendo 2
ml (2,5801 g) del céctel gamma y 1 ml (1,0707 g) de la disoluciéon de *'Am a
1 filtro sin usar de los utilizados para la toma de muestra. Se ha evaporado bajo
lamparas de rayos infrarrojos hasta peso constante. La actividad afiadida
correspondiente a cada energia se recoge en la tabla XVI.
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Tabla XVL. Caracteristicas del patron de espectrometria gamma utilizado

para el analisis semanal de los filtros de particulas de polvo.

Radiomiclido Energia Intensidad dps Periodo
KeV afios
Am-241 59,5 0,359 94,1 432,20
Ba-133 81,0 0,330 401,2 10,50
Eu-152 121,8 0,284 338,1 13,60
Eu-152 2447 0,075 81,3 13,60
Ba-133 276,4 0,069 78,4 10,50
Ba-133 302,8 0,178 199,7 10,50
Eu-152 3443 0,265 310,1 13,60
Ba-133 356,0 0,605 681,1 10,50
Cs-137 661,6 0,900 1166,9 32,20
Eu-152 778,9 0,127 152,0 13,60
Eu-152 867,3 0,042 46,3 13,60
Eu-152 964,0 0,144 179,0 13,60
Eu-152 1112,0 0,133 170,3 13,60
Co-60 1173,2 1,000 309,0 5,27
Co-60 1332,5 1,000 309,0 5,27
Eu-152 14079 0,207 268,2 13,60

El patrén de la geometria tipo Marinelli de un litro se ha preparado
afiadiendo 5 ml (5,28 g) del patron gamma y 3 ml (3,19 g) de la disolucion
patron de 2*Am a un Marinelli sobre el cual se afiadié agua bidestilada hasta
completar un volumen de un litro. Se agité bien para homogeneizar el patron.
La actividad afiadida correspondiente a cada energia se recoge en la tabla
XVII. Esta geometria la hemos utilizado para la medida del Rn-222 contenido

en las muestras de agua subterranea.
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Tabla XVIL Caracteristicas del patron de espectrometria gamma utilizado

para el analisis de las muestras medidas en recipientes tipo

Marinelli de un litro.
Radionuclido Energia Intensidad dps Periodo
KeV afios

Am-241 59,5 0,359 265,5 432,20
Ba-133 81,0 0,330 801,7 10,50
Eu-152 121,8 0,284 675,7 13,60
Eu-152 2447 0,075 162,5 13,60
Ba-133 276,4 0,069 156,6 10,50
Ba-133 302,8 0,178 3990 10,50
Eu-152 3443 0,265 619,6 13,60
Ba-133 356,0 0,605 1361,0 10,50
Ba-133 383,8 0,087 2122 10,50
Cs-137 661,6 0,900 2332,0 32,20
Eu-152 778,9 0,127 303,7 13,60
Eu-152 867,3 0,042 92,6 13,60
Eu-152 964,0 0,144 357,7 13,60
Eu-152 1085,8 0,100 309,5 13,60
Eu-152 1112,0 0,133 340,3 13,60

Co-60 1173,2 1,000 617,5 5,27

Co-60 1332,5 1,000 617,5 5,27
Eu-152 1407,9 0,207 536,0 13,60

El patrén de agua evaporada se ha preparado afiadiendo 2 ml (2,10 g)
del patron gamma y 1 ml (1,04 g) de la disolucién patrén de **Am a una
bandeja que contiene una lamina de plastico resistente al calor y evaporando
con rayos infrarrojos. Se ha plegado la lamina y se ha introducido en una caja
Petri de 47 mm de diametro. La actividad afiadida correspondiente a cada
energia se recoge en la tabla XVIII. Esta geometria se ha utilizado para la
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medida de las muestras de agua de lluvia por presentar menor LID que la

geometria Marinelli 1 litro.

Tabla XVIIL Caracteristicas del patron de espectrometria gamma utilizado

para el analisis de las muestras de agua evaporada sobre lamina

de plastico.

Radionuclido Energia Intensidad dps Periodo

KeV ' aiios

Am-241 595 0,359 86,8 43220
Ba-133 81,0 0,330 319,2 10,50
Eu-152 121.8 0,284 269,0 13,60
Eu-152 244.7 0,075 64,7 13,60
Ba-133 276.4 0,069 62,3 10,50
Ba-133 302,8 0,178 158.8 10,50
Eu-152 3443 0,265 246,7 13,60
Ba-133 356,0 0,605 5418 10,50
Cs-137 661,6 0,900 9284 32,20
Eu-152 778,9 0,127 120,9 13,60
Eu-152 8673 0,042 36,9 13,60
Eu-152 964.,0 0,144 1424 13,60
Eu-152 1112,0 0,133 135,5 13,60
Co-60 11732 1,000 245,9 527
Co-60 1332,5 1,000 45,9 527
Eu-152 1407,9 0,207 2134 13,60

IV.3.2. PATRONES PARA CENTELLEO LIiQUIDO

Esta técnica esta basada en la transformacion de la energia de la radiacion beta
en energia luminosa mediante sustancias centelleadoras en estado liquido. Este

proceso puede ser distorsionado o interrumpido por algunos fenémenos que se
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agrupan bajo la denominaciéon comun de extincion o “Quenching”. El efecto de
éste es una variacion en la forma del espectro, siendo esta caracteristica la que se
utiliza para su cuantificacion. En las muestras que se presentan en esta Memoria
hemos utilizado para determinar el “Quenching” el denominado indice espectral
del estandar externo (SIE), para lo cual se irradia con una fuente de 26Ra la
muestra a medir durante 15 segundos antes de comenzar la medida de la muestra,

obteniéndose el correspondiente espectro, y a continuacion, el valor del SIE.

IV.3.2.1. Patrones de *’Sr e Y.
Se han preparado patrones de *’Sr/°Y en equilibrio.

Con objeto de conocer como varia la eficiencia en funcion del SIE, se han
preparado patrones de *Sr/Y en equilibrio afiadiendo 100 pl de disolucién
patrén de *Sr/Y de actividad 2,5 Bg/mg a seis viales, a los cuales se les han
afiadido cantidades crecientes de CCl, como agente extintor, se ha completado
hasta un volumen de 14 ml con agua destilada, se han afiadido 6 ml de Instagel y
se han agitado para homogeneizarlos bien. Las caracteristicas de estos patrones se

presentan en la tabla XIX.

Tabla XIX. Caracteristicas de los patrones de Sr/*Y

Volumen de CCly(ul) | Peso de patron afiadido (mg) | Actividad afiadida (dpm)
0 88,6 13290
10 97,0 14550
20 98,1 14715
50 97,3 14595
100 96,6 14490
200 98,7 14805

96



180 00C0OOGO0CE000Q00000CCERDC000CEERGOOGOICEOOESOIOIONOECGOITOROIONNIOQITYYTS

METODOS EXPERIMENTALES

IV.4.MEDIDA DE LOS PATRONES.

IV.4.1. PATRONES PARA ESPECTROMETRIA GAMMA.

IV.4.1.1. Calibrado en energias

Para la realizacion del calibrado en energias hemos utilizado las dos
planchetas descritas en el apartado IV.3.1. y otras tres planchetas mas de Na
para favorecer la formacion del pico suma del Na que aparece a 1785,52
KeV. Con el fin de lograr una altura parecida entre los diferentes picos del
espectro, estas planchetas se colocan del modo siguiente: sobre la tapadera de
una caja Petri se centra la plancheta de Na de mayor actividad; encima de
ésta se coloca la plancheta de 21 Am, sobre ésta se coloca una duquesa vacia
sobre la cual se coloca la plancheta que contiene ¥Co, *'Cs y *Na. Por
tltimo, se colocan las otras dos planchetas de *Na. El tiempo empleado para
la medida del patron ha sido de 240 minutos. Una vez medido el patron se
archiva su espectro en la memoria del disco duro del ordenador para un

tratamiento posterior.

Para el tratamiento de los datos se emple6 un paquete de programas
denominado SPECTRAN-AT V 4.0, el cual esta formado por varios programas
llamados CALIB, ANALYZ , PKEDIT, ANEDIT.

El programa CALIB permite la realizacion del calibrado en energias y del
calibrado en eficiencias (Spectran-AT V.4.0, 1987).

Con el conjunto de los parametros correspondientes a los picos del patron

se calibra en energias, obteniéndose con dicho programa los coeficientes de los

polinomios que relacionan:
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- Energia con el canal donde aparece el maximo del fotopico.
- Anchura a la mitad de la altura del fotopico ( FWHM ) con la energia.

- Factor de asimetria con la energia.

La ecuacion que relaciona la energia (E) con el canal (C) es de la forma:

E=A1C2+A2C+A3

por lo tanto el patron empleado en el calibrado en energias debe poseer un
minimo de tres picos para poder calcular dichos coeficientes. Cada cierto
periodo de tiempo hay que repetir el calibrado en energias ya que se produce

un cierto desplazamiento de la posicion de los fotopicos.

Los estadisticos de los coeficientes obtenidos en las diversas calibraciones

se presentan en el capitulo siguiente (apartado V.1.1.1)

Una vez obtenidos los valores de los coeficientes de la ecuacion que
relaciona la energia con el canal se introducen manualmente al programa S100,
que es con el que se obtienen los espectros de las muestras en la pantalla del
ordenador. Esto nos permite saber la energia de los fotopicos observados en los

espectros que se obtengan a partir de ese momento.

IV.4.1.2. Calibrado en eficiencias

Para la realizacion del calibrado en eficiencias se emplean los patrones
descritos en el apartado I'V.3.1. los cuales se miden durante 480 minutos. Una
vez medido el patron, se archiva su espectro para un tratamiento posterior. A
continuacidn, con el programa CALIB, se relacionan las areas de los fotopicos

con el numero de fotones emitidos y con la energia. El ajuste se realiza
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mediante el método de los minimos cuadrados ponderados a un polinomio en

escala logaritmica de la forma:

In €,= X a; (InE)'

donde €; es la eficiencia de recuento, E es la energia del foton (en KeV), los g
son los coeficientes del polinomio ajustado. Para conseguir una mayor
aproximacion a los puntos experimentales se divide el rango de energias en

dos zonas:

50<E<274,6 y 274,6 <E <2000

en cada una de las cuales se realiza un ajuste de forma que en un punto
denominado “crossover”, que en nuestro equipo corresponde a 274.6 keV, las
dos funciones se solapan suavemente. El grado de estos polinomios es dos para

la zona de bajas energias y cuatro para la de altas

Las curvas energia-eficiencia asi como los coeficientes de los polinomios
obtenidos para cada geometria se muestran en el capitulo siguiente (apartado
V.1.1.2)

1V.4.2. PATRONES PARA CENTELLEO LIQUIDO

Cada uno de los patrones descritos en el apartado IV.3.2. se ha medido durante

15 minutos. Con los datos de la actividad afiadida y la actividad medida se calculan
los parametros P, Q y R, de la curva de eficiencia. Estos parametros relacionan el

SIE con la eficiencia de la medida.
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Los valores de los parametros P, Q y R, asi como las curvas de eficiencia se

muestran en el capitulo siguiente (apartado V.1.2.2).

IV.5. PREPARACION DE MUESTRAS PARA LA MEDIDA DE LA
RADIACION DE FONDO.

Existe una radiacion de fondo natural debida, entre otras causas, a la presencia en
el ambiente de una serie de radioisotopos con periodos de semidesintegracion largos,
que hace que todas las medidas estén afectadas en mayor o menor grado, dependiendo

esto de las caracteristicas de los detectores, blindajes, etc.

IV.5.1. PREPARACION DE FONDOS PARA LA TECNICA DE
ESPECTROMETRIA GAMMA.

En la tabla XX se indican algunos de los posibles radioniclidos que
contribuyen a la radiaciéon de fondo obtenida en un espectrometro gamma, junto

con sus formas de produccion y principales energias de sus radiaciones gamma.

La presencia de esta radiacion de fondo interfiere en cualquier medida que se
realiza, tanto mas cuanto de menor actividad sea la muestra que queremos analizar.
El método que se sigue para reducir esta radiacion de fondo es aislar los detectores
con un blindaje de Plomo. Para estudiar la eficacia del blindaje que hemos
construido se colectaron espectros de la radiacion de fondo quitando diversas partes

del mismo. Asi se colectaron espectros sin techo y sin puerta, sin puerta, con la
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puerta abierta y con la puerta cerrada. Los resultados obtenidos se presentaron en la

tesina de licenciatura (A. Camacho, 1994).

Tabla XX. Posibles radioniclidos presentes en el fondo ( Palomares Lépez J.,

1993 )
Isdtopo Forma de produccion Principales energias en KeV
K-40 Natural 1460,8
Ru-106 Fision 511,8; 621,8; 1050,4
Cs-137 Fision 661,6
Ce-144 Fision 80,1; 133,5
Pr-144 Fision 696,4; 1489,1; 2185,7
T1-208 Serie del Th-232 538,1; 860,5; 2614,4
Pb-212 Serie del Th-232 2386
Bi-212 Serie del Th-232 7272
Ac-228 Serie del Th-232 911,2; 968.8; 1588,3
Pb-210 Serie del U-238 46,5
Pb-214 Serie del U-238 214,9; 295,2; 352,0
Bi-214 Serie del U-238 609,3; 768,7; 1120,4
Ra-226 Serie del U-238 186,0

Para cada geometria empleada en las medidas de las muestras se mide

adecuadamente la radiacion de fondo mediante una muestra preparada con dicho

fin.

La muestra utilizada para la medida del fondo de filtros atmosféricos

consiste en 13, 5, 4 y 1 filtro sin usar, de los que se emplean para la obtencion de

las muestras, situados dentro de una caja Petri. La utilizacion de uno u otro fondo

depende del tipo de muestra: trimestral, mensual o semanal. La muestra para la

medida del fondo de Marinelli consiste en un litro de agua bidestilada contenido
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en un Marinelli igual a los empleados en las medidas de las muestras. La muestra
para la medida de la radiacion de fondo de la geometria agua evaporada consiste
en una lamina de plastico termorresistente plegada e introducida en una caja

Petri.

IV.5.2. PREPARACION DE FONDOS PARA LA TECNICA DE CENTELLEO
LIiQUIDO.

La muestra para la medida de la radiaciéon de fondo en las medidas de
Estroncio-90 mediante centelleo liquido consiste en un vial que contiene 13,95
ml de agua destilada, 45 ul de CCl, y 6 ml de Instagel. El CCly se le ha
adicionado para aproximar el grado de extincion del vial de fondo al de las

muestras a medir.

Las muestras para la medida en centelleo liquido de la radiacion de fondo en
las medidas de ?’Rn consisten en un vial que contiene 10 ml de agua destilada y
10 ml de Instagel, o bien 20 ml de tolueno con centelleador. Este dltimo vial de
fondo se emplea cuando se aplica la técnica de concentracion del 22Rn en las

muestras que poseen baja actividad.

IV.6. MEDIDA DE LA RADIACION DE FONDO.

El tiempo empleado en la medida de la radiacién de fondo correspondiente a
cada geometria es de 4000 minutos. Los espectros correspondientes a la radiacion de

fondo empleados en espectrometria gamma se suelen medir una vez al trimestre
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como minimo, mientras que la radiacion de fondo en las medidas de Estroncio-90 y

Radon-222 se mide cada vez que se prepara una muestra.

Los espectros de la radiacion de fondo empleados en espectrometria gamma se
guardan en la memoria del disco duro del ordenador para su tratamiento posterior,
que se realiza con el programa ANALYZ. Se hace un analisis cualitativo de los picos
que aparecen en el fondo, asi como el calculo del area neta bajo dichos picos. Todos
estos datos se guardan en un archivo, que se empleara posteriormente en el analisis

cuantitativo de las muestras.

7 ENE. 2000
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IV.7. PREPARACION DE LAS MUESTRAS AMBIENTALES.
Una vez recogidas las muestras, se procede a un tratamiento previo a su analisis.

Los pretratamientos dependen del tipo de muestra y del tipo de analisis que se vaya a

realizar.

IV.7.1. MUESTRAS ATMOSFERICAS

Como se indic anteriormente estas muestras corresponden a particulas de
polvo retenidas sobre filtros y a gases radiactivos adsorbidos sobre cartuchos de
carbon activo. A ambos tipos de muestras les hemos determinado emisores
gamma, para lo cual no es necesario hacer ningin tratamiento de las muestras.
Hemos medido 1 filtro o 1 cartucho (muestras semanales), 4 6 5 filtros
dependiendo del nimero de semanas que tenga el mes (muestras mensuales) y 13

filtros (muestras trimestrales).
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1V.7.2. MUESTRAS DE AGUA DE LLUVIA

Para las medidas se mezclan cantidades proporcionales del agua llovida cada

mes ya que el analisis se le hace a una muestra representativa del trimestre.

A este tipo de muestras les hemos medido el contenido en emisores gamma
y en Sr-90, no obstante, para los objetivos de esta Tesis solo se utilizaran los

resultados correspondientes a emisores gamma.

El tratamiento de las muestras para la determinacion de emisores gamma,
depende de la geometria utilizada para la medida. Si la geometria utilizada es
Marinelli de 1 litro, la muestra no recibe ningin tratamiento, sino que se vierte
directamente sobre la geometria el volumen adecuado. Esta geometria dejo de
utilizarse para la realizacion de estas medidas debido a que presentaba unos LID

mucho mayores que la geometria de agua evaporada.

Si la geometria utilizada es agua evaporada sobre lamina de plastico se
vierten 2 litros sobre una bandeja de lamina de Aluminio sobre la que se han
extendido dos bolsas de plastico termorresistente. El agua se evapora con
infrarrojos durante unas 10 horas. Una vez evaporada toda el agua se dobla la

bolsa y se introduce en una caja Petri de plastico de 47 mm de didmetro.

IV.7.3. MUESTRAS DE AGUA SUBTERRANEA.

Este tipo de muestras se han medido utilizando dos técnicas de medida,
espectrometria gamma y centelleo liquido habiéndose analizado los resultados

obtenidos con ambas técnicas.
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Para la medida mediante espectrometria gamma no se hace ningin

tratamiento de la muestra, lo cual evita pérdidas de i

Para la medida mediante centelleo liquido hay que preparar los viales que se
introducen en el detector. En las muestras que presentan poca actividad se ha
empleado un método de concentraciéon del ’Rn consistente en una extraccion
utilizando tolueno como agente extractante (Horiuchi ef al., 1981; Murakami et
al.,1983) habiéndose estudiado diversos factores para optimizar dicha extraccion,
tales como: cantidad de tolueno, tiempo de agitacion, tiempo de separacion de

ambas fases, etc.

1IV.7.4. MUESTRAS DE SUELOS

A este tipo de muestras ademas de las medidas de radiactividad se les ha
realizado un estudio para caracterizar el suelo, para ello se han utilizando las

siguientes técnicas:

- Analisis Granulométrico.
- Medida del contenido en Materia Organica.

Los resultados obtenidos con las diferentes técnicas se muestran en el

capitulo siguiente.

105



METODOS EXPERIMENTALES

1000000000000 000000C0000000000000000C0CO0CCOGOOGECOOOOOGONECONRONOOOTS

IV.7.4.1. Preparacion para la medida de emisores gamma (CSN, 1988b;
1988¢; CIEMAT, 1987; Fernindez et al., 1985).

El procedimiento seguido para preparar las muestras de suelo para

determinar emisores gamma es el siguiente:

1-  Se homogeneiza bien la muestra.

2- Se coloca sobre una bandeja de aluminio y se seca en estufa a

120°C durante 24 horas para eliminar su contenido en agua.

3- Se deja enfriar y se pesa. Asi se determina el contenido en
agua.

4- Se tritura en un mortero y se tamiza por un tamiz de 2 mm de
malla. Esta muestra se vierte sobre un Marinelli hasta la sefial
de 1 Iitro.

5- Una vez preparado el Marinelli se realiza una primera medida
para detectar los radionuclidos de periodo corto. Después las
muestras se almacenan durante un mes antes de ser medidas
con el objetivo de que se alcance el equilibrio secular entre el
2Ra y los descendientes del **Rn. La necesidad de medir el
contenido en “*°Ra a partir de los descendientes del “’Rn se
debe a que el **Ra produce un pico gamma que solapa con el
producido por el 2°U. Por lo tanto, a partir de dicho pico no se
puede determinar el contenido en 2°Ra ya que no podemos
distinguir la emisiones producidas por el “°Ra de las
producidas por el *°U.
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1V.7.4.2. Preparacion para la determinacién de *’Sr (CSN, 1988b).

10-

11-

12-

En un vaso de precipitados de 1000 ml se pesan 50 g de muestra seca
(como tal se considera la muestra una vez calcinada y pasada por el tamiz).
Lentamente se afiaden 200 ml de HNO; 8 N, una vez pasada la
efervescencia, se agregan 5 ml de la solucion de portador de Sr(Il) de 40
mg/ml.

Se afiaden otros 100 ml de HNO; 8 N, el vaso se cubre con un vidrio de
reloj y se digiere la muestra a una temperatura comprendida entre 60-80 [IC
un minimo de 8 horas. Se deja enfriar.

Se filtra, lavando el vaso original varias veces con HNO; 8 N y agua hasta
un volumen aproximado de 500 ml.

El filtrado se transfiere al vaso original y se evapora hasta unos 100 ml o
aparicion de sales y se deja enfriar.

Se afiaden 200 ml de HNO; concentrado y se evapora hasta un volumen de
100 ml y se deja enfriar varias horas.

Sobre la muestra fria se afiaden 50 ml de HNO; concentrado.

Se agita durante media hora y se filtra la muestra en un aparato de
filtracion Sartorius con filtro de fibra de vidrio. Una vez que el precipitado
esta bien seco, se lava con HNO; concentrado y se desechan los filtrados.
En el propio filtro se disuelve el Si(NO;), con agua caliente. (Cuando la
cantidad de nitratos es muy grande, es necesario hacer una nueva
separacion, en este caso los nitratos disueltos en agua se llevan a sequedad
y se continiia en el apartado 7).

Se transfiere el filtrado a un vaso de precipitados de 250 ml, se evapora la
solucion hasta 50 ml y se deja enfriar. Se afiade 1 ml de portador de Fe(III).
Se afiade NH,OH concentrado hasta pH=9 para que precipite el Fe(OH)s.
La muestra se calienta a 60-80°C durante 10 minutos y se deja enfriar a
temperatura ambiente. Se filtra con filtro de fibra de vidrio; se lava el vaso
original con 10 ml de H;O. Se descartan filtro y precipitado. (Se anota este
momento como el de la separacion del Ytrio).

Se ajusta el pH en un rango entre 4 y 6 con HCl 3 N, se afiaden 4 ml de
tampon de acetato barico y se calienta.
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13-

15-
16-

17-

18-

19-

20-
21-

Se afiade 1 ml de Na,CrO, 1 M y se continiia calentando con agitacion
ocasional durante 30 minutos.

Se deja enfriar la solucion. Se filtra con filtro de fibra de vidrio. Se lava con
agua y se descarta el precipitado.

Se afiade amoniaco hasta pH=8.

Se afiaden 30 mil de disolucion saturada de Na,CO; y se agita con agitacion
magnética durante media hora.

Se filtra con filtro de fibra de vidrio y se lava con Na,CO; diluido.

El precipitado se seca al vacio durante 10 minutos y se afiaden 100 ml de

HNO; concentrado. El precipitado de St(NO;), resultante se disuelve en

agua destilada.

Se afiade NH4,OH concentrado hasta pH=8. Se precipita de nuevo el SrCO;

con 20 ml de Na,CO; 1,5 M.

Se filtra. Previamente se ha pesado el filtro en una plancheta.

El filtro se seca bajo lampara de IR y se pesa. Asi se calcula el rendimiento

quimico gravimétricamente, no obstante el rendimiento quimico también

se determina mediante absorcion atomica.

1V.7.4.3. Determinacion del Contenido en Materia Organica (M.O.).

Hemos empleado el método de Walkley y Black, cuya técnica operativa

ha sido la siguiente (Maraiiés Corbacho et al., 1994):

1- Se toma 1 gramo de tierra seca y tamizada (2 mm) y se coloca en
un erlenmeyer de 250 ml, afiadiendo 10 ml de dicromato potasico
1 N y 20 ml de acido sulfiirico concentrado. Se remueve
suavemente durante un minuto y se deja reposar una media hora.

2- Se afiaden unos 150 ml de agua, 10 ml de acido fosforico
concentrado y, cuando se ha enfriado, 1 ml de difenilamina. La

coloracion se vuelve azul oscura, casi negra.
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3- Se valora adicionando sal de Mohr con mucho cuidado, hasta que el
color vira del azul-negro a verde-sucio.
4-Se valora con la misma sal de Mohr una solucion en blanco sin

tierra.

1V.7.4.4. Andlisis Granulométrico.

1- La muestra de suelo seca se disagrega mediante mazo de goma para
romper los agregados y se pasa por el tamiz n°10 ( 2 mm de luz).

2- La fraccion que no pasa por el tamiz n°10 ( fraccion gruesa 6
gravas ), se lava hasta que las aguas de lavado son limpias y se seca
en estufa.

3- Las gravas una vez lavadas y secas se pasan por los tamices cuyo
tamafio se presenta en la tabla XXI:

Tabla XXI. Relacion de tamices empleados en la granulometria de las

gravas.

n° de tamiz luz (mm )

1% 38

1 25

Ya 19.0

Y2 12.5
3/8 9.5

YVa 6.3

4 4.75

10 2.00
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g A
8-

4- De la fraccion inferior a 2 mm (fraccion fina) se toman 100 g y se
dejan reposar al menos 18 horas en una disolucion de
hexametafosfato sédico 4%, para desagregarla.

5- Transcurridas 18 horas se pasa la solucion por el tamiz n® 200 (luz
0.075 mm) y se lava hasta que las aguas de lavado son limpias. La
fraccion que no pasa por el tamiz son las arenas.

6- Las arenas se secan y se pasan por los tamices cuyas caracteristicas

se presentan en la tabla XXII.

Tabla XXIL Relacion de tamices utilizados para la granulometria de las

arenas.
n® de tamiz luz ( mm )
20 0.850
30 0.600
40 0.425
50 0.300
70 0212
140 0.106
200 0.075

La fraccion que pasa por el tamiz n® 200 son los limos+arcillas.

Se elaboran las correspondientes curvas granulométricas.
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IV.8. MEDIDA DE LAS MUESTRAS.

IV.8.1. MEDIDA DE EMISORES GAMMA

La medida mediante espectrometria gamma posee la ventaja de que es
altamente especifica y el tratamiento de los datos esta informatizado, ya que se
realiza mediante un paquete de programas denominado SPECTRAN-AT. El
principal inconveniente que posee esta técnica de medida es que no dispone de

cambio automatico de muestras.

Esta técnica se la hemos aplicado a todos los tipos de muestras que se
presentan en esta Tesis, utilizando el espectrometro gamma descrito en el
apartado 11141

El tiempo empleado en las medidas depende de la actividad y del tipo de
muestra. Los cartuchos de radioyodos se han medido durante un tiempo que ha
oscilado entre 480 y 2000 min. Las muestras mensuales y trimestrales de
particulas de polvo retenidas sobre filtros se han medido durante 1500 min. y las
muestras semanales durante 2900 min. Las muestras de agua de lluvia se han
medido durante 1500 min: Las muestras de agua subterranea se han-medido enla
geometria Marinelli de 1 litro, que es el recipiente en el cual se realiz6 la toma.
de muestra, (Danali-Cotsaki et al. 1993; Countess 1978; Michel er al. 1981)
durante un tiempo que ha oscilado entre 60 min. y 1000 min. dependiendo de la
actividad de ta muestra: Las muestras de suelos se han-medido durante mtervatos:
de tiempo que han oscilado entre 720 y 1500 min. Por razones estadisticas, las
muestras mas activas se miden durante menos tiempo y las menos activas

durante mas tiempo.

Posteriormente, se almacena el espectro de cada muestra en la memoria del
disco- duro- del ordenador. Para el tratamiento de estos datos se emplea el
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programa denominado ANALYZ. Con este programa el analisis cualitativo y
cuantitativo de ta muestra se realiza fundamentalmente en dos etapas:

1- Localizacidn, analisis de los picos y asignacion de isOtopos a €sos picos,

para lo cual emplea una libreria interna y Gnica que incluye las energfas de
las emisiones gamma de diferentes radioniiclidos. Esta libreria se puede
modificar mediante el programa PKEDIT. Los datos contenidos en esta
libreria fueron completados por nosotros ya que faltaban muchos picos

producidos por isétopos naturales (Raddecay 1990).

En esta etapa el proceso seguido por el programa es el siguiente: cuando
encuentra un-pico en-el espectro de fa- muestra va a la librerfa y busca picos que
difieran con el encontrado en + 1 KeV, de ahi que a un mismo pico se le puedan

asignar varios radionuclidos.

2-Calculo de la actividad El programa calcula la actividad de los

radiontclidos que- se-encuentren-en-la libreria seleccionada para-et analisis:
Estas librerias se crean con el programa ANEDIT. Se puede utilizar una
libreria para cada tipo de muestra (aire, Huvia, suelos) ya que habra
radionticlidos que se podran encontrar en un tipo de muestras pero no en

otras:

Al crear estas librerias hay que especificar el pico que queremos que se
utitice- para- el andlisis de Ia actividad de un-radionaclido: Esta etapa es muy
importante ya que hay que seleccionar picos que no puedan tener interferencias.
de otros radionuclidos. También hay que especificar la fraccion del isétopo que
emite esa energia. No suelen emplearse picos que se emitan con menos del 1 %
ya que-son-picos conuna probabilidad muy pequeifia de producirse y por-to- tanto
de aparecer en el espectro..
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La actividad debida a un radionuclido se calcula mediante el area neta del
pico, el tiempo de- medida de la muestra, los datos del isétopo previamente:
tabulados en las librerias y los parametros de calibracién para la geometria en la
que se encuentra la muestra. Para el calculo del area neta al pico correspondiente

a la muestra, se le restan las cuentas del fondo.

También se calcula la actividad que tenia la muestra en el momento de la

Si un radioniclido incluido en la libreria no presenta actividad, dicha
actividad aparecera como- menor que el LID: Para el calculo del LID emplea el
criterio de Currie (1968).

IV.8.2. MEDIDAS MEDIANTE LA TECNICA DE CENTELLEO LIQUIDO.

Las medidas mediante la técnica de centelleo liquido se han realizado
utitizando el equipo descrito-enel apartado HL.4.2.

1V.8.2.1. Medida del 2**Rn.

La medida de ?Rn mediante centelleo liquido presenta las siguientes
ventajas (Darrall er al. 1973; Prichard et al. 1977; Parks et al. 1978;
Horiuchi-ef al. 1981; Chereji L 1992):

-Gran exactitud (fiabilidad) de las medidas.
-Posibilidad de- cambio automatico de- fas muestras, que permite
automatizar la medida de muchas muestras.
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-La eficiencia de medida de las particulas alfa y beta es del 100 %
(Chereji k. 1992; Gaeta R., 1991) (para una ventana de 0-2000 keV), lo
cual compensa el alto fondo del detector.

-Se requiere poca cantidad de muestra (10 ml).

-No existe posibilidad de contaminacion interna del detector como
ocurre con-otras técnicas de- medida en-las que el Radon-se transfiere
dentro del detector (Horiuchi ef al. 1981).

No obstante el principal inconveniente que presenta la medida mediante
centelteo liquido-es su falta de-especificidad ya que cualquier emisor o 6
presente en la muestra contribuira a las cuentas detectadas (Prichard ef al.

1977). Para solucionar este problema medimos cada muestra durante un

periodo de tiempo inferior a un mes para poder conocer la variacion de la

actividad con-el tiempo, a partir-de la cual se determina el periodo de
semidesintegracion de los radieisétopes detectades y con elle se pueden

identificar;

Para la medida mediante centelleo liquido hay que preparar los viales
que-se-introducen -en-el detector. Estos viales son-de vidrio (Prichard ef-al.,
1977) con un bajo contenido en Potasio. para reducir el nivel de fondo. Para
conseguir que los tapones cierren herméticamente se han empleado unos
tapones modificados empleando €l método propuesto por Gonzilez-Gémez
€. (1992) y se han situado unas juntas toricas de siticona enel cuetto det vial-
donde enrosea el tapén. Los pases seguides para preparar los viales son los.
siguientes (Charles ef al. 1990):

- Se afiaden 10 ml de mezcla centelleadora a cada vial (Seidel er al.
1972). Como cocktail de- centelieo se ha utilizado una- sustancia
denominada comercialmente: Instagel, fabricada per Packard (Parks et
al. 1978).
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- Se quita el tapon del recipiente de plastico que contiene la muestra y se
extraen mas de 20 ml con una jeringa.

- Se eliminan las burbujas de aire que haya pedido quedar en la jeringa y
se ajusta el volumen a 20 ml.

- Se introduce la punta de la aguja bajo la mezcla de centelleo y se
traspasan 10 mi de agua (Seidel e/ al. 1972; Parks e/ al. 1978). Se
obtienen dos capas, la de agua que queda debajo y la de Instagel encima.

- Los 10 ml de agua restantes se afiaden a otro vial.

- Se tapan los viales y se agitan para que se mezclen ambas fases,
obteniéndose un gel.

- Se espera 3 horas antes de empezar a medir para que se establezea el
equilibrio entre el *2Rn y sus hijos (Andrews ef al. 1972; Darrall et
al. 1973; Prichard ef al. 1977; Countess 1978; Horiuchi ef o/. 1981,

etc).

1V.8.2.2. Medida del >Sr.

Para poder realizar la medida lo primero que hay que hacer es disolver el
precipitado de SrCO; para lo cual empleamos HNO; 2,5 N. Se disuelve en un
volumen de 30 ml. De esta disolucion se toman 14 ml, se ponen en un vial y se
afiaden 6 ml de Instagel. Se agita bien para homogeneizarlo y se mntroduce en el
detector. De esta forma se preparan dos viales uno que se mide cuando finaliza la
separacion y otro que se mide cuando han transcurrido al menos 20 dias desde la
misma. La razoén por la cual se hacen dos medidas es para comprobar que la
radiactividad encontrada se debe al “Sr y no a otros emisores beta que pudiera
haber en la muestra, ya que si la actividad medida se debe a este isétopo las
cuentas netas detectadas deben duplicarse practicamente en un periodo de 20 dias.
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De la disolucion obtenida al disolver el precipitado de SrCO; se toman 0,5 ml
y se diluyen a un volumen final de 50 ml y esta disolucion se mide por absorcion

atémica. De esta forma se obtiene el rendimiento en la separacion del Estroncie.

El calculo de la actividad se realiza a partir de la siguiente formula (Gaeta
Cabaiiero R., 1991b):

A(Bq/u):[ e J L
60-R-V-£, |G,
donde:
A Actividad de la muestra.
v Unidad en la que vaya expresada el tamafio de la muestra. Pueden ser
Kg, m’, etc.
M Cuentas por minuto del vial que contiene a la muestra.
F Cuentas por minuto del vial de fondo.
g eficiencia de recuento.
v Tamafio de la muestra.
R Rendimiento de la separacion quimica.
Ow Gramos medidos en el vial.
Gr Gramos disolucion después de disolver el precipitado de SrCO;.

Para el calculo del error se emplea la siguiente expresion (Gaeta Caballero R.,
1991b):

F M
HH G,

60-¢,-R-V | Gy
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siendo:
t : Tiempo de medida del fondo.
tm Tiempo de medida de la muestra.

El resultado se expresa como A + 2c.

Para el célculo de la minima actividad detectable se utiliza la siguiente expresion
(Gaeta Caballero R., 1991b):

. -
3,29-( ,f-+—F~J
[F tMI

60-£,-R-V

o
~

LID =

Q
S

Cuando el tiempo de medida de la muestra y del fondo son iguales el LID se
calcula mediante la siguiente expresion (Gaeta Caballero R., 1991b):

A
4,66-LJEJ
t}«",

LID = b
60-¢,-R-V | G,
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RESULTADOS Y DISCUSION

V.. PREPARACION DE LOS EQUIPOS DE MEDIDA

La calibracion de los equipos para la medida de los niveles de radiacion es esencial
para la correcta obtencion de los datos que interesan en una vigilancia radiolégica. Los
objetivos que, ademas se persiguen con la calibracion, son confirmar que las mediciones
efectuadas con el aparato son seguras y exactas en todos los intervalos y para todas las
energias y confirmar el comportamiento correcto del sistema en las condiciones

ambientales extremas de funcionamiento que se han certificado.

En la presente investigacion se han utilizado fundamentalmente dos equipos de medida
que son un espectrometro gamma multicanal y un espectrometro de centelleo liquido. Para
la preparacion del espectrometro gamma para realizar un analisis cualitativo y cuantitativo

de las muestras hemos tenido que calibrarlo en energias y en eficiencias, también hemos

medido la radiacion de fondo que llega al detector para cada una de las geometrias
utilizadas en las medidas de las muestras ambientales. En el equipo de centelleo liquido
hemos seleccionado la ventana de trabajo para cada uno de los radionuclidos medidos,
hemos medido la eficiencia en esas condiciones y hemos medido Ia radiacion de fondo. Los

valores obtenidos en estos calibrados se presentan en los siguientes apartados.

V.1.1 ESPECTROMETRO GAMMA MULTICANAL

La medida de radiactividad mediante espectrometria gamma tiene. las
siguientes etapas previas (Palomares J., 1993):

- Calibracion en energias.

- Calibracion en eficiencias para cada geometria previamente seleccionada.
- Medida de la radiacion de fondo para cada geometria.

119



00000000 00C0000000000800C00600000000006000CGOIVGIOONGOOGOGOROBSOIOGIINTS

RESULTADOS Y DISCUSION

V.1.1.1.Calibracién en energias.

El espectrometro gamma multicanal requiere de una calibracion en energias,
a fin de poder identificar los diferentes picos que aparecen en los espectros para, a
partir de ellos, conocer los distintos radioniiclidos presentes en las muestras que se
analizan. Esta calibracion relaciona la energia del foton incidente absorbido por el

cristal con el niimero del canal en que aparece el fotopico.

La ecuacion que relaciona la energia (E) con el canal (C) es de la forma

(Spectran AT, 1987):
EZA] ’C2+A2'C+A3
Las diversas calibraciones efectuadas a lo largo de esta Memoria han
mostrado coeficientes de ajuste muy similares. Los estadisticos del conjunto de

datos se presentan en la tabla adjunta.

Tabla XXIIL Estadisticos del conjunto de datos correspondientes a los

coeficientes de los calibrados en energias.

Coeficiente Media Minimo Maximo Rango

A, 5810  3310° 7410° 4.1-10°
Ay 0.495938 0.495324 0.496478 1.15-10°
Ay 995009 979309 10.1947 0.401584

Con los diferentes valores de los coeficientes se ha obtenido una excelente
concordancia entre las energias tedricas de los picos del patron y las obtenidas con
la recta de calibrado.
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Es de destacar el comportamiento lineal del equipo, como se deduce del
valor del coeficiente A;, como corresponde a un detector de Ge (Spectran AT,
1987)

V.1.1.2. Calibracién en eficiencias

Como se indicé anteriormente (IV.2.3)) la calibracion en eficiencias es
necesaria para pasar del nimero de cuentas acumuladas en un fotopico del
espectro, a la actividad, en Bq, del radioniclido que emite los fotones gamma

correspondientes a esa energia.

La ecuacion que relaciona ambas magnitudes es la siguiente (Gonzilez

Gonzilez J.A. 1993):

e
siendo: A= Actividad de la muestra (Bg/unidad peso o volumen).
C= Area del fotopico correspondiente (cuentas).
&= Eficiencia correspondiente a la energia del fotopico.
I= Intensidad del fotopico.
P=Cantidad de muestra (kg, m’).
t= Tiempo que se ha estado colectando el espectro (segundos)

La calibracion consiste en obtener la funcion empirica que relaciona la
eficiencia en funcion de la energia del fotopico para cada configuracion
geométrica muestra-detector. En el detector usado para la realizacion de las
medidas que se presentan en esta Memoria, dicha funcion es una ecuacion de
segundo grado para la zona de bajas energias (E< 276.4 KeV) y una ecuacién de
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grado cuatro para la zona de altas energias (E> 276 4 KeV) (Spectran AT, 1987).

Por lo tanto las eficiencias experimentales se ajustaron a ecuaciones del tipo:

In(Ef)=a+b In(E)+c[In(E)])’ (zona de bajas energias)
In(Ef)=d+e In(EyH[In(E)]*+g[In(E)*+h[{In(E)]' (zona de altas energias)

En la tabla XXIV se muestran los coeficientes que relacionan la eficiencia
con la energia del pico correspondiente para cada una de las geometrias utilizadas
en las medidas de las muestras ambientales. Tales coeficientes se han obtenido
con el programa informatico CALIB, del paquete de programas Spectran AT.

Generalmente la calibracion en eficiencias se hace con un tiempo de medida
del patron que suele ser inferior al de la muestra, optimizandose éste para obtener
una incertidumbre similar a la intrinseca del patron (Gonzilez Gonzilez J.A.
1993).

En la figura 19 se representan las curvas de calibrado en eficiencias obtenidas
para las diferentes geometrias empleadas, con objeto de apreciar la influencia de
la misma en los valores de la eficiencia. Cabe destacar de esta grafica el
paralelismo de las curvas correspondientes a las diversas geometrias. Se puede
observar que la menor eficiencia se da para la geometria Marinelli 1 litro y la_
maxima para la geometria 1 filtro. Este comportamiento de la eficiencia para las
diferentes geometrias es debido fundamentalmente a:

diferencias en el angulo sélido con el que el detector ve la muestra.

-diferente autoabsorcion en los diversos sustratos
-diferentes distancias entre el detector y la muestra para cada geometria.
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Tabla XXIV. Coeficientes de los calibrados en eficiencia utilizados para. cada

geometria en los intervalos energéticos que se citan.

Geometria Rango energético | Coeficientes de las curvas de Eficiencia
a b c
d e i g h

Petri 1 Filtro 50-276.4KeV | -11.3849 4.33547 -0.510120
276.4- 1836 KeV | -991.363 588.383 -130.633 12.8312 -0.47138

Petri 4 Filtros 50-2764KeV | -939049 3.60462 -0.441639
276.4- 1836 KeV | -1318.87 - 787.879 -176.090 17.4247 -0.645086

Petri 5 Filtros 50-276.4 KeV -7.99271  3.05217 -0.387342
276.4 - 1836 KeV | -1253.60 746.676 -166.365 164077 -0.605327

Petri 13 Filtros 50-276.4KeV | -4.32986 1.51293 -0.230907
276.4- 1836 KeV | -1087.97 650.784 -145.692 14.4401 -0.535591

Cartucho para 50-2764KeV | -6.61535 248624 -0.332538
Wiy 2764 -1836 KeV | -1423.87 848393 -189.086 18.6568 -0.688571

Petri Agua 50-276.4KeV | -7.98183 295850 -0.374702
Evaporada 276.4-.1836.KeV | -1196.02 720.708 -162.572 16.2407 -0.607205

Marinelli 50-276.4KeV | -15.8090 5.39778 -0.584982
1 litro 2764 - 1836 KeV | -482.168 292.753 -66.7428 6.72711 -0.253757
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1E+00

1E-01

EFICIENCIA

1E-02

1E-03 {

50 500
ENERGIA (KeV)

— P. 1filt. Cartucho A. Evap. — Marin. 1L

Figura 19. Curvas de calibrado en eficiencias para las diversas geometrias utilizadas
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V.1.1.3. Medida de la radiacién de fondo.

Durante el periodo de realizacion de este frabajo se ha recogido
periddicamente una serie de espectros de la radiacion de fondo para cada una de
las geometrias utilizadas en las medidas de las muestras. Los tiempos de contaje
han sido de 4000 minutos y el almacenamiento y tratamiento de los mismos se ha
realizado mediante el programa informatico ANALYZ, del paquete de programas
Spectran AT.

En estos espectros se han detectado radioniiclidos naturales pertenecientes a
la serie del Th-232 (Ac-228, Pb-212, T1-208, etc.), a la serie del U-238 (Pb-214,
Bi-214, Pb-210, etc.), el K-40 y el radioniclido artificial Cs-137 (apartado IV.5.).
Tomando como referencia los radionaclidos * "’Pb, 2MBi, - 7Cs, o T y 40K, se ha
estudiado la evolucion de la radiacion de fondo bajo los fotopicos de energias
46.5, 609, 661.6, 911 y 1460.8 KeV producidos por cada uno de los radionuclidos
anteriores. En la tabla XXV se muestran, en cpm (cuentas por minuto), los valores
maximos y minimos registrados para cada fotopico durante el periodo estudiado
(1993-1997).

Durante el periodo presentado en esta tesis doctoral se han utilizado dos tipos
de cartuchos que hemos denominado cartucho gris y azul respectivamente. El
contraste de los fondos debidos a los radioniclidos estudiados ha mostrado los
siguientes niveles de significacion: Ac-228 p=0.1513; Bi-214 p=0.3504; K-40
p=0.0136; Cs-137 p=0.0396; Pb-210 p=0.0069. Por lo tanto podemos concluir que
los dos tipos de cartuchos difieren en los fondos bajo los fotopicos de los
radionticlidos K-40, Cs-137 y Pb-210 para un nivel de confianza del 95%.
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Tabla XXV. Estadisticos de la radiacion de fondo (en cpm) en los fotopicos de

diversos radionuclidos.

“Caucho  Cartacho  Agua  Marinelli

Media 0.74 0.85 0.6 0.81 0.8
Des. Tipica  0.06 0.09 0.1 0.08 0.1
Pb-210 Minimo 0.64 0.71 0.5 0.68 0.6
(46.5 KeV) Maximo 0.82 0.98 0.7 0.93 0.9

0.18 0.27 02
5§

0.25 03

(661.6 KeV)  Méximo

Mot

1.66
Des. Tipica  0.05 0.04 0.06 0.04 0.06
K-40 Minimo 1.60 1.96 2.07 1.60 1.53
(1460.8 KeV) Méximo 1.71 2.08 2.20 1.72 1.72
Rango 0.11 0.12 0.13 0.12 0.19

El anélisis de la varianza de la radiaciéon de fondo bajo los fotopicos
anteriores ha mostrado la existencia de diferencias significativas entre los fondos

de los siguientes radiontclidos y geometrias:

*Ac-228 no ha mostrado diferencias significativas entre los fondos
obtenidos para cada geometria.

*Bi-214 ha mostrado diferencias significativas entre la geometria cartucho
azul, agua evaporada y Marinelli 1L.
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*Cs-137 ha mostrado diferencias significativas entre la geometria cartucho
gris y las demas geometrias.

*K-40  ha mostrado diferencias significativas entre la geometria cartucho
y las demas geometrias.

*Pb-210 no ha mostrado diferencias significativas entre los fondos

obtenidos para cada geometria.

Segtin lo obtenido del analisis de la varianza la geometria cartucho presenta
una radiacion de fondo, en general, mayor que la de las demas geometrias para los
radionticlidos K-40 y Cs-137. Esto se podria deber al relleno de carbon activo que

presenta esta geometria.

V.1.2. ESPECTROMETRO DE CENTELLEO LIQUIDO.

Para la realizacion de medidas mediante un equipo de centelleo liquido debemos

realizar las siguientes etapas previas:

- seleccion de la ventana de trabajo o zona del espectro donde se encuentra
el radiontclido que se desea medir.

- medida de la eficiencia del detector en dicha ventana.

- medida de la radiacion de fondo.

V.1.2.1. Seleccién de la ventana de trabajo.

La seleccion de la ventana de trabajo se ha realizado calculando el factor de

mérito modificando la posicion de los discriminadores en la forma ya descrita
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en el apartado IV.2.4. del capitulo de métodos experimentales.

En las medidas del contenido en Rn-222 de las aguas subterrdneas
mediante centelleo liquido hemos trabajado usando tanto la ventana completa
del detector que incluye energias de 0-2000 KeV como utilizando una ventana
que hemos denominado del Radon. La posicion 6ptima encontrada para
nuestro equipo fue de 15 y 300 para el discriminador inferior y superior

respectivamente.

Las posiciones Optimas encontradas para-las medidas de *Sr en nuestro
equipo fueron 15 y 400 para el discriminador inferior y superior

respectivamente.

V.1.2.2. Medida de la eficiencia del detector en la ventana de trabajo.
V.1.2.2.1. Eficiencia en la ventana del- ***Rn.

Dado que no disponiamos de patrén de **’Rn, para conocer la
eficiencia del detector en esta ventana tuvimos que comparar la actividad
detectada en dicha ventana con la detectada en la ventana completa (0-
2000 keV) donde la eficiencia del centelleo liquido es del 100% en la
deteccion de particulas alfa y beta (Prichard er al, 1977; Park et al.,
1978; Murakami et al., 1979; Prichard et al, 1980; Horiuchi et al.,
1981; Schénhofer et al., 1987; Chereji, 1992; Schénhofer F., 1992;
Sudrez Del Rey, 1993; Theodorsson, 1996). Procediendo de esta forma
hemos obtenido que la eficiencia del detector es de 90 + 5 % (n=468). El
andlisis de la varianza mostrd diferencias significativas de la eficiencia

con la fecha en la cual se realizd la medida y con la actividad de la
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muestra, siendo la eficiencia inferior al 90% en las muestras menos
activas. La variacion de la eficiencia con la fecha es una consecuencia de
la variacion de ésta con las muestras medidas ya que las fechas que
presentaron eficiencias menores fueron fechas en las cuales se midieron
muestras con poca actividad. Fl analisis de la correlacion entre el SIE de
las muestras medidas y la eficiencia del detector mostré que no estaban
correlacionados en el rango utilizado para el estudio SIE 0.350-0.430 y
eficiencia 70-99% (n=229).

En la figura 20 se muestra el histograma de frecuencias del porcentaje
medido en la ventana del Radon respecto a las cuentas detectadas en la

ventana completa.

1]

——
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|

30

60 70 80 90 100
Eficiencia (%)

Figura 20. Histograma de frecuencias de la eficiencia en la ventana del Rn-222.
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V.1.2.2.2. Eficiencia en la ventana del 2’Sr”’Y

Para la medida de la eficiencia del detector en esta ventana hemos
utitizado los patrones descritos en el capitulo de métodos experimentales

(apartado IV.3.2.1.)

La ecuacion que relaciona la eficiencia con el SIE, se puede

aproximar a una ecuacion de segundo grado del tipo:
Ef=P-(SIE)*+Q-(SIE)+R

En la tabla siguiente se presentan los datos utilizados para el calculo

de los parametros de esta ecuacion:

Tabla XXVL Datos para el calibrado en eficiencias del Ny,

EFICIENCIA (%)

93
78.5
64.8
40.1
22.5

Con los datos anteriores, los valores de los parametros obtenidos son:
P=992.9 O=7322 R=-54.2

La curva de eficiencia obtenida se muestra en la figura 21.
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Figura 21. Curva de eficiencia del patron de *°Sr/”°Y

V.1.2.3. Medida de la radiacion de fondo.

Cuando se quiere determinar la actividad de una muestra debe tenerse en
cuenta la contribucion de la radiacién de fondo en la medida, por ello debemos
medir la radiaciéon de fondo para lo cual se ha preparado un vial para cada
radioniiclido medido (apartado IV.5.2). En las medidas de **Rn como hemos
trabajado usando dos ventanas hemos medido la radiacion de fondo en cada
una de ellas, también hemos medido el fondo en un vial que contenia tolueno
cuando se ha utilizado la técnica de concentracion mediante tolueno. En la
figura 22 se presenta la evolucion de los fondos utilizados en las
determinaciones de **’Rn durante la campafia de muestreo en las dos ventanas
de trabajo. De esta figura cabe destacar que el valor del fondo permanece
practicamente constante. En la tabla XX VI se presentan los valores maximos,

minimos y medios de los fondos.
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Tabla XXVIL. Estadisticos de los fondos medidos en centelleo liquido.

Estadistico Fondo completo ~ Fondo Radén Fondo Tolueno  Fondo Sr/’Y
(cpm) (cpm) (cpm) (cpm)
Media S51E£2 212+08 51%1 193106
Maéximo 550£05 23.0+03 32.7+£08 207402
Minimo 487104 198+03 489106 180+02
Rango 6.3 32 3.8 2.7

En la siguiente tabla se presentan los Limites de Deteccién (Lp) y de

Cuantificacion (Lg) en cpm y en Bg/L para las diversas zonas de trabajo. Estos
limites se han calculado empleando las formulas de Currie (1968).

Tabla XXVIIL LID en centelleo liquido para las diversas zonas de trabajo.

LID Completo Radén-222 Tolueno Estroncio-90
Lp 42-45 cpm 2.7-2.9 cpm 4.2-4.4 cpm 0.37-0.40 cpm
7.1-7.5Bg/L.  4.5-4.9 Bg/L 3.5-3.7 Bq/L 1.1-1.2 Bg/kg
Lg 136-144cpm 9.0-9.6cpm 13.6-14.1 cpm 12-13 cpm
22.7-24.0Bg/L  15-16 Bg/L 11.4-11.1 Bg/L 3.6-3.9 Bg/kg
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Figura 22. Evolucién de los fondos utilizados en las medidas de e,

V.2.MUESTRAS ATMOSFERICAS.

En la atmdsfera se han tomado muestras de particulas de polvo que han sido colectadas
sobre filtros, y se han adsorbido gases sobre cartuchos de carbén activo. En las muestras de
particulas de polvo se han detectado los radioniclidos “Be y *'°Pb. En los cartuchos de
carbén activo no se ha detectado el radioisétopo *'I en ninguna de las 260 muestras
medidas en el periodo 1993-1997.

V.2.1. DETERMINACION DE "' EN MUESTRAS SEMANALES.

La determinacién de "°'I mediante espectrometria gamma se ha realizado en la
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region 3645 KeV, que es donde el radionticlido anterior produce un fotopico con
una intensidad de 81,2% (Raddecay, 1990). En las tablas XXIX a XXXIII se
presentan los resultados obtenidos en la medida de los cartuchos semanales del

periodo 1993-1997.

Tabla XXIX.Valores de actividad de I-131 en muestras semanales de 1993

Muestra | Periodo | Volumen | LID.10* | Muestra | Periodo | Volumen | LID.10™

Muestreado | (m’) | (Bg/m®) muestreado | (m’) | (Bg/m)
-5 | 30/12-05/01 | 261.00 6.2 131 | 30/06-07/07 | 302.40 3.0
16 | 05/01-12/01 | 303.30 5.0 132 | 07/07-14/07 | 302.40 3.0
17 | 12/01-19/01 | 302.40 5.4 133 | 14/07-21/07 | 302.40 3.0
-8 | 19/01-26/01 | 300.60 5.2 134 | 21/07-27/07 | 273.66 33
19 | 26/01-02/02 | 284.40 5.3 135 | 27/07-03/08 | 286.20 3.1
10 | 02/02-11/02 | 334.80 46 1-36 | 03/08-11/08 | 302.97 21
11 | 11/02-18/02 | 308.46 ) 137 | 11/08-18/08 | 302.40 11
112 | 18/02-25/02 | 310.80 5.1 138 | 18/08-25/08 | 302.40 3.0
-13 | 25/02-02/03 | 304.20 52 -39 | 25/08-01/09 | 302.40 3.0
-14 | 02/03-10/03 | 311.76 5.1 140 | 01/09-08/09 | 304.20 3.1
LIS | 10/03-17/03 | 301.75 5.1 141 | 08/09:15/09 | 302.40 3.1
116 | 17/03-24/03 | 303.30 52 142 | 15/09-22/09 | 302.40 32
17 | 24/03-31/03 | 30252 | 5.1 143 | 22/09-29/09 | 302.40 3.0
18 | 31/03-07/04 | 302.40 52 144 | 29/09-06/10 | 305.10 29
19 | 07/04-14/04 | 302.40 5.3 145 | 06/10-13/10 | 302.40 3.0
120 | 14/04-21/04 | 302.40 52 146 | 13/10-20/10 | 308.22 3.0
121 | 21/04-28/04 | 302.40 5.3 147 | 20/10-27/10 | 307.09 3.0
122 | 28/04-05/05 | 30240 | 53 | 148 |27/10-03/11 | 303.25 3.0
123 | 05/05-12/05.| 30240 | 5.1 149 | 03/11-10/11 | 32179 | 28
1-24 | 12/05-19/05 | 302.40 5.4 -50 | 10/11-17/11 | 304.23 3.0
125 | 19/05-26/05 | 302.40 5.3 151 | 17/1124/11 | 32005 | 29
126 | 26/05-02/06 | 302.40 37 | 152 |2411-01/12 ) 30530 | 3.0
127 | 02/06-08/06 | 302.40 3.7 153 | 01/12-09/12 | 312.18 3.0
128 | 08/06-15/06 | 302.40 | 3.7 154 | 09/12-17/12 | 356.55 2.6
129 | 15/06-22/06 | 302.40 3.0 155 | 17/12-23/12 | 292.50 32
1-30 | 22/06-30/06 | 326.13 28 156 | 23/12-29/12 | 297.60 3.1
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Tabla XXX. Valores de actividad de I-131 en muestras semanales de 1994

Muestra | Periodo | Volumen | LID.10* | Muestra | Periodo | Volumen | LID.10™
Muestreado (m®) (Bg/m®) muestreado (m*) (Bg/m®)
I-57 29/12-05/01 | 307.20 2.9 I-83 30/06-07/07 | 302.01 2.7
1-58 05/01-12/01 | 303.00 2.9 1-84 07/07-14/07 | 302.40 2.6
1-59 12/01-19/01 | 302.88 3.0 1-85 14/07-21/07 | 288.69 2.8
I-60 19/01-26/01 302.61 3.0 I-86 21/07-28/07 | 297.99 2.6
I-61 26/01-03/02 | 333.76 2.8 1-87 28/07-04/08 | 295.20 2.7
1-62 03/02-10/02 | 302.13 3.0 1-88 04/08-12/08 | 358.20 22
1-63 10/02-17/02 | 302.37 3.0 1-89 12/08-18/08 | 250.80 31
1-64 17/02-24/02 | 304.98 3.0 1-90 18/08-25/08 | 328.80 24
I-65 24/02-03/03 | 302.40 2.9 I-91 25/08-01/09 | 292.40 2.7
1-66 03/03-10/03 | 302.10 3.0 1-92 01/09-08/09 | 313.32 2.6
1-67 10/03-15/03 | 242.32 3.8 1-93 08/09-15/09 | 289.35 2.8
1-68 15/03-23/03 347.40 2.6 1-94 15/09-21/09 | 269.55 29
1-69 23/03-31/03 | 340.36 2.6 I-95 21/09-28/09 | 29391 2.6
I-70 31/03-07/04 | 302.78 3.0 1-96 28/09-05/10 | 306.44 2.6
I-71 07/04-13/04 | 292.24 3. 1-97 05/10-11/10 | 260.67 3.0
1-72 13/04-20/04 | 302.31 3.0 1-98 11/10-18/10 | 287.76 29
I-73 20/04-27/04 | 302.19 2.6 1-99 18/10-24/10 | 259.83 3.0
1-74 27/04-04/05 | 302.40 2.6 I-100 24/10-02/11 | 314.12 2.6
1-75 04/05-11/05 | 302.25 2.7 I-101 02/11-09/11 | 301.83 2.8
I-76 11/05-18/05 | 301.83 2.6 1-102 09/11-16/11 | 288.33 29
1-77 18/05-25/05 | 311.67 28 I-103 16/11-22/11 | 257.25 33
I-78 25/05-01/06 | 289.62 2.8 I-104 | 22/11-30/11 | 350.79 24
I-79 01/06-08/06 | 303.27 2.6 1-105 30/11-07/12 | 299.16 2.8
1-80 08/06-15/06 | 310.44 2.5 1-106 07/12-12/12 | 232.55 3.7
I-81 15/06-22/06 | 302.61 2.6 I-107 12/12-19/12 | 302.55 2.8
1-82 22/06-30/06 | 324.00 2.5 I-108 19/12-27/12 | 335.31 25
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Tabla XXXI. Valores de actividad de I-131 en muestras semanales de 1995

Muestra Periodo Volumen | LID.10* | Muestra Periodo Volumen | LID.10™
Muestreado (m’) (Bg/m®) muestreado (m’) (Bg/m’)
I-109 | 27/12-03/01 | 316.05 2.7 I-135 | 28/06-05/07 | 304.59 3.0
I-110 | 03/01-11/01 | 328.95 2.4 I-136 | 05/07-12/07 | 301.92 32
I-111 | 11/01-18/01 | 312.81 2.5 I-137 | 12/07-19/07 | 302.58 32
I-112 18/01-25/01 | 304.35 2.5 I-138 19/07-25/07 | 257.85 3.8
I-113 | 25/01-02/02 | 281.01 25 I-139 | 25/07-01/08 | 300.66 3.2
I-114 | 02/02-08/02 | 273.81 29 I-140 | 01/08-09/08 | 335.55 2.8
I-115 | 08/02-15/02 | 301.50 2.6 I-141 | 09/08-16/08 | 298.80 3.2
I-116 | 15/02-22/02 | 302.46 2.6 I-142 | 16/08-21/08 | 21891 43
[-117 | 22/02-01/03 | 303.75 2.6 I-143 | 21/08-30/08 | 338.13 2.9
I-118 | 01/03-08/03 | 301.44 2.6 I-144 | 30/08-05/09 | 312.72 3.0
I-119 | 08/03-15/03 | 303.63 2.6 I-145 | 05/09-13/09 | 349.20 2.8
I-120 15/03-22/03 | 301.50 2.6 I-146 13/09-20/09 | 287.13 33
I-121 | 22/03-29/03 | 284.07 3.1 1-147 | 20/09-27/09 | 299.55 32
I-122 | 29/03-05/04 | 304.59 3.1 1-148 | 27/09-04/10 | 304.62 42
I-123 | 05/04-12/04 | 302.04 3.1 1-149 | 04/10-11/10 | 305.22 4.4
I-124 | 12/04-19/04 | 313.20 3.0 I-150 | 11/10-17/10 | 258.30 54
I-125 | 19/04-26/04 | 301.71 3.1 I-151 | 17/10-25/10 | 342.18 3.9
I-126 | 26/04-04/05 | 328.14 29 I-152 | 25/10-31/10 | 261.84 5.1
I-127 | 04/05-10/05 | 277.02 3.3 I-153 | 31/10-08/11 | 342.99 4.0
I-128 | 10/05-17/05 | 301.11 3.0 I-154 | 08/11-14/11 | 255.45 6.2
I-129 | 17/05-24/05 | 302.79 3.1 I-155 | 14/11-22/11 | 360.12 3.8
I-130 | 24/05-31/05 | 302.16 32 I-156 | 22/11-28/11 | 258.57 5.6
I-131 | 31/05-07/06 | 301.35 32 I-157 | 28/11-05/12 | 293.46 7.7
I-132 07/06-14/06 | 291.15 32 I-158 05/12-13/12 | 334.81 4.0
I-133 | 14/06-21/06 | 312.39 3.0 I-159 | 13/12-20/12 | 314.28 4.4
I-134 | 21/06-28/06 | 300.69 3.0 I-160 | 20/12-27/12 | 305.55 3.3
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Tabla XXXII. Valores de actividad de I-131 en muestras semanales de 1996

Muestra Periodo Volumen | LID.10™ | Muestra Periodo Volumen | LID.10™
Muestreado (m’) (Bg/m®) muestreado (m’) (Bg/m’)
I-161 | 27/12-03/01 | 300.66 31 I-187 | 26/06-03/07 | 306.33 6.8
I-162 | 03/01-10/01 | 302.40 5.3 I-188 | 03/07-10/07 | 299.73 4.9
I-163 | 10/01-17/01 | 285.00 4.8 1-189 | 10/07-17/07 | 292.83 5.0
I-164 | 17/01-24/01 | 303.27 8.6 [-190 | 17/07-24/07 | 308.40 4.8
[-165 | 24/01-31/01 | 307.80 4.4 I-191 | 24/07-31/07 | 308.82 4.5
I-166 | 31/01-07/02 | 297.00 13 I-192 | 31/07-07/08 | 301.71 4.7
I-167 | 07/02-14/02 | 292.77 4.6 I-193 | 07/08-14/08 | 297.00 5.0
I-168 | 14/02-21/02 | 295.32 4.5 I-194 | 14/08-21/08 | 300.60 4.6
I-169 | 21/02-27/02 | 270.00 5.0 I-195 | 21/08-28/08 | 293.40 4.6
I-170 | 27/02-05/03 | 301.95 4.4 I-196 | 28/08-04/09 | 299.37 4.7
I-171 | 05/03-12/03 | 304.20 4.9 1-197 | 04/09-11/09 | 297.72 4.5
I-172 12/03-20/03 | 330.99 29 1-198 11/09-18/09 | 303.96 43
I-173 | 20/03-27/03 | 301.44 43 I-199 | 18/09-25/09 | 292.17 4.6
I-174 | 27/03-03/04 | 295.20 4.5 1-200 | 25/09-02/10 | 299.52 4.0
I-175 | 03/04-10/04 | 300.60 4.4 1-201 | 02/10-09/10 | 302.76 4.4
I-176 10/04-17/04 | 300.39 4.0 1-202 09/10-16/10 | 303.75 45
I-177 | 17/04-24/04 | 305.37 43 I-203 | 16/10-23/10 | 298.50 4.4
I-178 | 24/04-30/04 | 258.90 4.8 1-204 | 23/10-30/10 | 308.43 4.3
I-179 | 30/04-08/05 | 342.84 4.2 1-205 | 30/10-06/11 | 299.79 4.4
I-180 08/05-15/05 | 299.40 43 1-206 06/11-13/11 | 304.29 4.4
I-181 | 15/05-22/05 | 313.20 4.8 1-207 | 13/11-20/11 | 300.93 4.7
I-182 | 22/05-29/05 | 306.54 5.0 1-208 | 20/11-27/11 | 302.31 4.4
I-183 | 29/05-05/06 | 303.90 6.9 1-209 | 27/11-04/12 | 295.92 4.0
I-184 | 05/06-12/06 | 294.63 4.5 1-210 | 04/12-11/12 | 302.40 4.0
I-185 | 12/06-19/06 | 305.28 4.5 I-211 | 11/12-18/12 | 303.30 4.0
I-186 | 19/06-26/06 | 296.10 5.0 1-212 | 18/12-25/12 | 300.60 9.6
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Tabla XXXIII. Valores de actividad de I-131 en muestras semanales de 1997

Muestra Periodo Volumen | LID.10* | Muestra Periodo Volumen | LID.10™*
Muestreado (m’) (Bg/ m’) muestreado (m’) (Bq Im3)
I-213 | 25/12-01/01 | 302.01 6.4 I-239 | 25/06-02/07 | 298.26 4.4
I-214 | 01/01-08/01 | 303.15 4.4 1-240 | 02/07-09/07 | 298.17 44
I-215 | 08/01-15/01 | 302.79 4.6 I-241 | 09/07-16/07 | 308.37 44
I-216 | 15/01-22/01 | 297.72 4.4 1-242 | 16/07-23/07 | 300.93 4.5
I-217 | 22/01-29/01 | 305.55 4.4 I-243 | 23/07-30/07 | 304.71 4.4
I-218 | 29/01-05/02 | 295.80 4.5 I-244 | 30/07-06/08 | 301.50 6.6
1219 | 05/02-12/02 | 307.57 4.3 I-245 | 06/08-13/08 | 302.67 4.4
I-220 | 12/02-19/02 | 300.39 4.5 I-246 | 13/08-20/08 | 302.19 44
I-221 19/02-26/02 | 303.75 4.0 1-247 | 20/08-27/08 | 299.16 6.8
I-222 | 26/02-05/03 | 302.40 4.6 1-248 | 27/08-03/09 | 304.86 4.7
1-223 | 05/03-12/03 | 301.92 < | 1-249 | 03/09-10/09 | 297.70 4.5
1-224 | 12/03-19/03 | 300.18 44 I-250 | 10/09-17/09 | 304.14 43
I-225 | 19/03-26/03 | 304.05 6.8 I-251 17/09-25/09 | 354.45 42
1-226 | 26/03-02/04 | 299.97 5.0 I-252 | 25/09-02/10 | 287.55 6.0
1-227 | 02/04-09/04 | 300.33 4.8 I-253 | 02/10-08/10 | 275.16 5.0
I-228 | 09/04-16/04 | 301.95 4.4 I-254 | 08/10-15/10 | 286.59 4.6
1-229 | 16/04-23/04 | 304.98 4.4 I-255 | 15/10-22/10 | 298.65 4.5
1-230 | 23/04-30/04 | 300.84 54 I-256 | 22/10-29/10 | 306.96 42
I-231 | 30/04-07/05 | 301.14 4.5 1-257 | 29/10-05/11 | 303.09 43
I-232 | 07/05-14/05 | 304.14 4.8 I-258 | 05/11-12/11 | 300.60 43
I-233 | 14/05-21/05 | 302.34 5.2 I-259 | 12/11-19/11 | 304.92 4.3
I-234 | 21/05-28/05 | 296.82 6.5 11260 | 19/11-26/11 | 302.22 4.5
I-235 | 28/05-04/06 | 306.00 44 I-261 | 26/11-03/12 | 302.01 4
236 | 04/06-11/06 | 299.16 4.5 1-262 | 03/12-10/12 | 302.40 48
1-237 | 11/06-18/06 | 309.60 44 I-263 | 10/12-17/12 | 304.20 4.8
I-238 | 18/06-25/06 | 296.19 4.8 1-264 | 17/12-24/12 | 306.60 15.8
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En la tabla XXXIV se presentan los estadisticos de los resultados presentados en

las tablas anteriores.

Tabla XXXIV. Estadisticos de los valores del LID del "'I correspondientes al
periodo 1993-1997.

Estadistico Datos 1993 Datos 1994 Datos 1995 Datos 1996 Datos 1997

Media 3.9.10" 2.8.10* 3.4.10" 4.8.10* 49.10"
Desviacion tipica  1.1.10™ 0.3.10"* 1.0.00" % 17a0%
Minimo 2.6.10* 22" 2.4.10* 2.9.10" 3.1.10™
Méximo 6.2.10 3.8.10" 7.7.10* 9.6.10* 15.8.10*
Rango 3.6.10™ 1.6.10" 5.3.10™ 6.7.10™ 12.7.10™

De los resultados presentados en las tablas anteriores se deduce que la actividad de
B[ ha sido inferior al LID en las 260 muestras medidas en el periodo 1993-97. Las
variaciones en el LID de nuestro equipo se deben a variaciones en el tiempo de medida
del espectro que ha estado comprendido entre 480-2000 minutos, a variaciones en la
cantidad de muestra y a variaciones en el tiempo transcurrido entre la toma de la

muestra y la medida de la misma (tiempo de decay).

V.2.2. DETERMINACION DE 'Be EN MUESTRAS SEMANALES.

La determinaciéon de 'Be mediante espectrometria gamma se ha realizado en la
region 477.6 KeV que es donde este radiontclido produce un fotopico con una
intensidad del 10.42 %.

En este apartado se presentan valores semanales de "Be correspondientes a la
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medida de 132 muestras de polvo atmosférico obtenidas en el periodo 8/03/95--
24/12/97. Su medida mediante espectrometria gamma, ha mostrado una actividad
superior al Limite Inferior de Deteccion (LID), debida al "Be en la totalidad de las
mismas. Haremos un analisis, orientado a describir los rasgos mas destacados del
comportamiento del 'Be a escala local, estudiando su variacién temporal y la
influencia que ejercen sobre €l determinadas variables meteoroldgicas.

En las tablas XXXV a XL se presentan las actividades de "Be detectadas en las
muestras semanales del periodo anteriormente citado, el volumen muestreado, la
cantidad de aerosoles y el Limite Inferior de Deteccion.

Tabla XXXV. Valores de actividad de "Be en muestras semanales del primer semestre de

1995.

Muestra Periodo Volumen | Cantidad muestra | LID - 10° | Actividad - 10
Muestreado (m®) (ng/m’) (Bg/m®) (Bg/m’)
Be-1 | 08/03-15/03 | 303.63 76.4 1.49 26+18
Be2 | 15/03-22/03 | 301.50 88.9 1.50 45+15
Be-3 | 22/03-29/03 | 284.07 110.2 1.59 69+1.5
Be4 | 29/03-05/04 | 304.59 100.8 1.49 59+1.0
Be-5 | 05/04--12/04 | 302.04 993 1.50 44+12
Be-6 | 12/04-19/04 | 313.20 69.6 1.45 38+1.1
Be-7 | 19/04-26/04 | 301.71 52.0 1.50 37+12
Be-8 | 26/04-04/05 | 328.14 62.2 1.38 36+12
Be9 | 04/05-10/05 | 277.02 84.8 1.63 47+12
Be-10 | 10/05-17/05 | 301.11 724 1.50 45+1.1
Be-11 | 17/05--24/05 | 302.79 104.0 1.50 45+09
Be-12 | 24/05--31/05 | 302.16 983 1.50 59+09
Be-13 | 31/05-07/06 | 301.35 111.8 1.50 50+09
Be-14 | 07/06--14/06 | 291.15 81.7 1.55 52+1.0
Be-15 | 14/06--21/06 | 312.39 81.3 1.45 53+0.8
Be-16 | 21/06--28/06 | 300.69 70.5 1.51 4208
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Tabla XXXVL Valores de actividad de 'Be en muestras semanales del segundo semestre

de 1995.
Muestra Periodo Volumen | Cantidad muestra | LID - 10° | Actividad - 10>

muestreado | (m’) (ng/m’) (Bg/m’) (By/m’)
Be-1 28/06--05/07 304.59 76.2 1.49 7.4 +1:0
Be-2 05/07--12/07 301.92 92.1 1.50 79+1.5
Be-3 12/07--19/07 302.58 103.1 1.50 71:x£'13
Be-4 19/07--25/07 257.85 149.3 1.76 70} |
Be-5 25/07--01/08 300.66 98.8 1.51 97+1.5
Be-6 08/11--14/11 25545 84.6 174 5621
Be-7 14/11--22/11 360.12 86.6 1.26 3.7+ 1.0
Be-8 22/11--28/11 258.57 56.9 1.75 28+12
Be-9 28/11--05/12 293.46 73.6 1.54 39+1.2
Be-10 5/12--13/12 334.81 59.4 1.35 37+09
Be-11 13/12--20/12 314.28 61.1 1.44 32+1.1
Be-12 20/12--27/12 305.55 52.0 1.48 24+ 1.1

En este periodo no se pudieron medir las muestras semanales colectadas en
Agosto, Septiembre y Octubre debido a problemas con el detector; sin embargo, si se
midieron las muestras mensuales. Estas muestras al presentar una actividad mayor,
presentaron actividad superior al LID durante mas tiempo y se pudieron medir cuando

el detector volvid a estar disponible.
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Tabla XXXVILValores de actividad de 'Be en las muestras semanales del primer

semestre de 1996.

Muestra Periodo Volumen | Cantidad muestra | LID - 10 | Actividad - 102
muestreado (m’) (pg/m’) (Bg/m®) (Bg/m®)
Be-1 27/12--03/01 | 300.66 43.6 1.51 52+1.0
Be-2 | 03/01—10/01 | 302.40 493 1.50 33+1.0
Be-3 | 10/01—17/01 | 285.00 68.4 1.59 42+1.1
Be-4 | 17/01—24/01 | 303.27 445 1.49 3.6+1.1
Be-5 | 24/01—31/01 | 307.80 55.9 1.47 24+10
Be-6 | 31/01—07/02 | 297.00 455 1.53 36+10
Be-7 | 07/02—14/02 | 292.77 76.2 1.55 42+14
Be-8 | 14/02—21/02 | 295.32 51.1 1.53 32+1.1
Be-9 | 21/02—27/02 | 270.00 85.6 1.68 59+1.1
Be-10 | 27/02—05/03 | 301.95 75.5 1.50 48+1.1
Be-11 | 05/03—12/03 | 304.20 62.5 1.49 32+1.1
Be-12 | 12/03—20/03 | 330.99 55.0 137 6.7+1.1
Be-13 | 20/03—27/03 | 301.44 85.6 1.50 6.1+10
Be-14 | 27/03—03/04 | 295.20 61.3 1.53 48+09
Be-15 | 03/04—10/04 | 300.60 515 1.51 55+12
Be-16 | 10/04—17/04 | 300.39 91.5 1.51 81+12
Be-17 | 17/04—24/04 | 30537 85.8 1.48 6.7+10
Be-18 | 24/04—30/04 | 258.90 68.4 1.75 68+12
Be-19 | 30/04—08/05 | 342.84 36.5 1.32 40+09
Be-20 | 08/05—15/05 | 299.40 51.1 1.51 80+12
Be-21 | 15/05—22/05 | 313.20 56.5 1.45 51+1.1
Be-22 | 22/05—29/05 | 306.54 85.1 1.48 92+12
Be-23 | 29/05—05/06 | 303.90 87.9 1.49 71+14
Be-24 | 05/06—12/06 | 294.63 87.6 1.54 76+12
Be-25 | 12/06—19/06 | 305.28 622 1.48 98+1.1
Be-26 | 19/06—26/06 | 296.10 68.6 1.53 81+1.0
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Tabla XXXVIIL Valores de la actividad de "Be en las muestras semanales del segundo
semestre de 1996.

Muestra | Periodode | Volumen | Cantidad muestra | LID - 10® | Actividad - 10°

Muestreo (m’) (pg/m’) (Bg/m®) (Bg/m*)

Be-1 26/06—03/07 306.33 100.2 1.48 84+1.1
Be-2 03/07—10/07 299.73 83.1 1.51 62+1.1
Be-3 10/07--17/07 292.83 82.6 1.55 80+1.2
Be-4 17/07--24/07 308.40 90.1 1.47 095+£12
Be-5 24/07--31/07 308.82 87.1 1.47 96+1.1
Be-6 31/07--07/08 301.71 855 1.50 80+1.1
Be-7 07/08--14/08 297.00 76.8 1:53 79+14
Be-8 14/08--21/08 300.60 519 1.51 76+10
Be-9 21/08--28/08 293.40 70.6 1.54 74+12
Be-10 28/08--04/09 259.37 84.0 1.75 7.5+12
Be-11 04/09--11/09 297.72 729 1.52 7312
Be-12 11/09--18/09 303.96 46.7 1.49 6.7+1.1
Be-13 18/09--25/09 292.17 431 1.55 44+11
Be-14 25/09--02/10 299.52 63.4 1.51 78+1.1
Be-15 02/10--09/10 302.76 TL.7 1.50 54+1.1
Be-16 09/10--16/10 303.75 57.6 1.49 54+1.1
Be-17 16/10--23/10 298.50 51.3 1.52 45+09
Be-18 23/10--30/10 30843 86.6 1.47 65+10
Be-19 30/10--06/11 299.79 74.7 1.51 TTE12
Be-20 06/11--13/11 304.29 68.0 1.49 59+12
Be-21 13/11--20/11 300.93 36.9 1.51 35+1.0
Be-22 20/11--27/11 302.34 50.3 1.50 39+1.1
Be-23 27/11--04/12 295.92 75.0 1.53 28+14
Be-24 04/12--11/12 302.40 394 1.50 22+09
Be-25 11/12--18/12 303.30 32.0 1.49 28+10
Be-26 18/12--25/12 300.60 18.3 1.51 28+1.0
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Tabla XXXIX. Valores de actividad de 'Be en las muestras semanales del primer

semestre de 1997.

Muestra | Periodo del | Volumen | Cantidad muestra | LID- 10 | Actividad - 107
muestreo (m’) (ng/m’) (Bg/m®) (Bg/m’)
Be-1 25/12--01/01 | 302.31 37.4 1.50 6.0+12
Be-2 01/01--08/01 | 303.15 274 1.49 28+09
Be-3 08/01--15/01 | 302.79 489 1.50 26+1.0
Be-4 15/01--22/01 | 297.72 443 1.52 34:£1.1
Be-5 22/01--29/01 305.55 85.4 1.48 33+1.0
Be-6 29/01--05/02 | 295.80 92.0 1.53 51+£10
Be-7 05/02--12/02 | 307.50 82.3 1.47 58+£1.1
Be-8 12/02--19/02 300.39 78.2 1.51 6.2+ 1.1
Be-9 19/02--26/02 | 303.75 110.0 1.49 6.1+1.1
Be-10 | 26/02--05/03 | 302.40 94.9 1.50 7.7+1.1
Be-11 | 05/03--12/03 | 301.92 102.7 1.50 18+£12
Be-12 12/03--19/03 300.18 94.6 1:51 82412
Be-13 19/03--26/03 | 304.05 727 1.49 6010
Be-14 | 26/03--02/04 | 299.97 50.3 1.51 oL 1Ll
Be-15 | 02/04--09/04 | 300.33 67.9 1.51 69+1.1
Be-16 | 09/04--16/04 | 301.95 493 1.50 4810
Be-17 | 16/04--23/04 | 304.98 35.7 1.48 43+14
Be-18 | 23/04--30/04 | 300.84 64.5 1.50 6.7+1.0
Be-19 | 30/04--07/05 | 301.14 68.1 1.50 43+09
Be-20 | 07/05--14/05 | 304.14 60.2 1.49 48+12
Be-21 14/05--21/05 | 302.34 47.0 1.50 112
Be-22 | 21/05--28/05 | 296.82 54.6 1.53 54+07
Be-23 | 28/05--04/06 | 306.00 46.7 1.48 55+1.0
Be-24 | 04/06--11/06 | 299.16 445 1.51 36+1.0
Be-25 | 11/06--18/06 | 309.60 31.7 1.46 72+14
Be-26 | 18/06--25/06 | 296.19 533 1.53 62+1.1
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Tabla XL. Valores de actividad de 'Be en las muestras semanales del segundo

semestre de 1997.

Muestra | Periodode | Volumen | Cantidad muestra | LID - 10 | Actividad - 10°

muestreo (®) (ug/m’) (Bg/m’) (Bg/m’)

Be-1 25/06--02/07 298.26 337 1.52 72x12
Be-2 02/07--09/07 298.17 63.1 1.52 54+1.1
Be-3 09/07--16/07 308.37 64.9 1.47 78112
Be-4 16/07--23/07 300.93 74.1 1.50 6:5+1.1
Be-5 23/07--30/07 304.71 73.8 1.49 91+15
Be-6 30/07--06/08 301.50 75.6 1.50 70+£1.1
Be-7 06/08--13/08 302.67 37D 1.50 74+1.1
Be-8 13/08--20/08 302.19 66.5 1.50 81+1.2
Be-9 20/08--27/08 299.16 735 1.51 6.0+1.1
Be-10 27/08--03/09 304.86 604 149 66+1.1
Be-11 03/09--10/09 299.70 72.4 1.51 1.7 1.1
Be-12 10/09--17/09 304.14 773 1.49 74+1.1
Be-13 17/09--25/09 35445 70.2 1.28 80x11
Be-14 25/09--02/10 287.55 52.5 1.58 6.1+1.0
Be-15 02/10--08/10 275.16 60.7 1.65 53+1.6
Be-16 08/10--15/10 286.59 544 1.58 39+1.0
Be-17 15/10--22/10 298.65 72.0 1.52 48+09
Be-18 22/10--29/10 306.96 446 1.48 46+09
Be-19 29/10--05/11 303.09 50.8 1.49 78+1.0
Be-20 05/11--12/11 300.60 27.6 1.51 3.4+07
Be-21 12/11--19/11 304.92 479 1.49 3.1+09
Be-22 19/11--26/11 302.22 314 1.50 51+12
Be-23 26/11--03/12 302.01 85.1 1.50 2.5+1.0
Be-24 03/12--10/12 302.40 552 1.50 3.1+£0.8
Be-25 10/12--17/12 304.20 61.1 1.49 58+13
Be-26 17/12--24/12 306.60 385 1.48 27411
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Para determinar si una distribucion normal representa un buen ajuste para los
datos, y por lo tanto, el conjunto de datos queda definido por la media y la desviacion
tipica, se han realizado los test de Kolmogorof-Smirnof (test K-S) y el de la x* (este
test se ha realizado cuando lo ha permitido el nimero de datos disponibles), para lo
cual se ha utilizado el programa Statgraphics V.6.0 (Gonzélez;Carmona et al. 1994;
Spiegel M., 1995) . Los niveles de significacion obtenidos se presentan en la tabla XLIL

Tabla XLI. Niveles de significacion del conjunto de datos semanales de "Be.

Namero datos ]

0.4037
0.1027
0.2046

132 0.3250

Los niveles de significacion obtenidos, superiores a 0.05, llevan a concluir que las

muestras proceden de una distribucion normal (Cuadros et al., 1994; Gonzilez-
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Carmona et al., 1994).

En la tabla XLII se presenta un resumen de los estadisticos de los datos
presentados en las tablas XXXV a XL, habiéndose analizado los datos trimestralmente
y anualmente. Estos parametros se han calculado mediante el programa informatico
Statgraphics V.6.0.

Tabla XLIL Estadisticos del conjunto de datos de Be correspondientes al periodo
8/03/95--24/12/97.

Los valores medios nos permiten efectuar comparaciones entre promedios de
diferentes observatorios y entre diferentes periodos en un mismo observatorio. Las
medias aritméticas obtenidas al analizar los datos trimestralmente muestran valores

maximos en las muestras colectadas el tercer trimestre en los tres afios medidos,
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mientras que los valores minimos se dan en el primer o en el cuarto trimestre
dependiendo del afio. La evolucion de los niveles medios mensuales de la actividad de
"Be en aerosoles para el periodo medido se presenta en las tablas XLVI a XLVIIL, en
las cuales también se aprecian valores maximos de la actividad coincidentes con los
meses de verano (tercer trimestre) y valores minimos en otofio € invierno (cuarto y
primer trimestre respectivamente). Este hecho es igualmente apreciado al representar
los datos trimestrales, como se muestra en la figura 23. Este comportamiento temporal
es el que corresponde a una zona de latitudes medias (Feely ef al., 1989; Baeza et al.,
1996; Liger E., 1996; Rufo Pérez M.M., 1994; Dominici et al., 1995; EUR, 1996;
EUR, 1997).

La comparacion de las medias trimestrales ha mostrado existencia de diferencias
significativas en las actividades correspondientes al segundo trimestre de los tres afios
medidos. Las medias anuales no presentaron diferencias significativas entre si, y se
encuentran dentro del rango 5.1+0.3 mBq/m3 obtenido por Feely ef al. 1989 en un
estudio sobre los factores que causan variaciones estacionales de "Be en el aire, en
diferentes latitudes del continente americano para ciudades de latitud similar a la de
Granada.

Actividad (mBg/m3)
10

Be-7(mBqg/m3)
Be-7 cal.(mBg/m3)

1 2 3 4123 412341234123 4
93 I 94 i 95 | 96 | 97

Trimestre

Figura 23.Actividad de "Be en muestras trimestrales del periodo 1993-97.
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En la figura 23 se representan las actividades medidas en las muestras trimestrales
colectadas en el periodo 1993-97, asi como los valores medios trimestrales obtenidos a
partir de las medidas de las muestras semanales colectadas en el periodo 1995-97. De
esta figura cabe destacar la variacion temporal anteriormente citada, maximos en el

tercer trimestre y minimos en el primer y cuarto trimestre.

Una vez realizado el estudio de la variacion temporal de los datos semanales, se ha
estudiado la influencia de ciertas variables meteorologicas en las variaciones de los
valores de 'Be. Las variables estudiadas han sido: precipitacion semanal (mm), tiempo
que ha estado lloviendo (min.), tiempo que ha estado sin llover (min.), presién
atmosférica (hPa), temperatura (°C) y visibilidad (hm). Los datos meteoroldgicos han
sido suministrados por el Centro Meteoroldgico Territorial de Andalucia Oriental.

El analisis de la correlacion existente entre la actividad semanal de 'Be y las
variables anteriormente citadas ha mostrado los coeficientes de correlacion que se
presentan en la tabla XLIIL. Para que exista correlacion entre las variables con un nivel
de confianza del 95% el nivel de significacion, p (valor que aparece en la tabla entre
paréntesis), debe ser menor o igual a 0.05 (Gonzilez Carmona et al., 1994; Spiegel
M., 1995; Cuadros et al., 1994). Por lo tanto la actividad ha estado correlacionada con
todas las variables meteoroldgicas anteriormente citadas, excepto la actividad de 1995
que no ha estado correlacionada con la presion, para un nivel de confianza del 95%, sin

embargo si que lo est4 si trabajamos con un nivel del 90%.
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Tabla XLIIL Coeficientes de correlacion entre la actividad semanal de "Be y ciertas

variables meteorologicas y nivel de significacion asociado.

Variables Datos 1995 Datos 1996 Datos 1997 Datos 95-97
Relacionadas (n=28) (n=52) (0=52) (n=132)

"Be/Cantidad lluvia -0.4035 (0.0332)  -0.5258 (0.0001)  -0.4065 (0.0028)  -0.4216 (0.0000)
"Be/Tiempe loviendo -0.4865 (0.0087)  -0.6214(0.0000)  -0.4924 (0.0002)  -0.5054 (0.0000)
"Be/Tiempo secano 0.7354 (0.0000) 0.4314 (0.0014) 0.6174 (0.0000) 0.4678 (0.0000)
"Be/Presion 0.3529 (0.0655) 0.4618 (0.0006) 0.3317 (0.0163) 0.3760 (0.0000)
"Be/Cantidad aerosoles 0.6831 (0.0001) 0.6526 (0.0000) 0.4245 (0.0017) 0.4563 (0.0000)
"Be/Temperatura 0.7296 (0.0000) 0.8091 (0.0000) 0.5981 (0.0000) 0.6811 (0.0000)
"Be/Visibilidad 0.2704 (0.1641) 0.5061 (0.0001) 0.4438 (0.0010) 0.3808 (0.0000)

Al realizar una regresion lineal simple entre la variables con las cuales esta

relacionada la actividad de "Be, se han obtenido los coeficientes de determinacion que

se presentan en la tabla XLIV.

Tabla XLIV. Coeficientes de determinacion de los datos semanales de 'Be y las

variables meteorolégicas.

16.28%
23.66%

54.08%

11.01%

35.78%

18.02%

El coeficiente de determinacion es el porcentaje de la variabilidad de la variable
dependiente (Actividad) que queda explicada por la variable independiente (dato

150



RESULTADOS Y DISCUSION

meteoroldgico). Por lo tanto las variables que mejor explican la variacion de la
actividad son el tiempo que ha estado sin llover y la temperatura para los datos de 1995
y 1997, que son afios en los que el 57 y 54% respectivamente de las semanas no llovio,
mientras que para los datos de 1996, afio en el cual el 40% de las semanas no llovio,

tales variables son la temperatura y la cantidad de aerosoles.

A continuacion para seleccionar entre las variables meteoroldgicas con las cuales
ha estado correlacionada la actividad las mas relevantes en la explicacion de la
variacion de la misma, hemos realizado una regresion multiple por etapas, habiendo
obtenido las ecuaciones y coeficientes de determinacion que se presentan en la tabla

XLV.

Tabla XLV. Ecuaciones obtenidas mediante regresion multiple de los datos
semanales de ‘Be y las variables meteoroldgicas.

A=(1314) 107 ¢ + (3319)- 10>pevol R*=0.9566

A=(2043) 107 £ + (42+7)- 10°pevol R?=0.9683
A=(32+7)10° pevol + (1542) 10™*vis +1946)-10°tsec. R’=0.9592
A=(1542) 107 t*+ (34+4) 10° P - (63)- 10"tllov + (1416)- 10°tsec ~ R*=0.9505

siendo:

t*= temperatura (°C)

pevol= cantidad de muestra (ug/m’)
vis= visibilidad (hm)

tsec= tiempo sin llover (min.)
tllov= tiempo lloviendo (min.)

P= presion (hPa)

En las figuras 24 a 26 se representa la evolucién temporal de la actividad de "Be y

la cantidad de aerosoles (ug/m’) correspondientes a los periodos muestreados.
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e-7(mBg/m3) Cantidad de muestra(ug/m3)
T 160
= Be-7(mBq/m3) -+ Aerosoles(ug/m3) a

140

120

ot e Y NP .‘J‘, 100

Figura 24. Actividad de "Be y cantidad de aerosoles en 1995

Be-7 (mBg/m3) Aerosoles (-g/m3)
e ~ 120

= Be-7(mBq/m3) - Aerosoles(-g/m3)

12

Semana

Figura 25. Actividad de "Be y cantidad de aerosoles en 1996.
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Cantidad de muestra(ug/m3)
120

B e ) : 100

R - : v / " |80

40

20

- Be-7(mBqg/m3) * Aerosoles(ug/m3)
0 T T T $: T T T T T T T T T T T T 0

Figura 26. Actividad de "Be y cantidad de aerosoles en 1997.

V.2.3. DETERMINACION DE Be Y #°Pb EN MUESTRAS MENSUALES Y

TRIMESTRALES.

La medida de *'°Pb mediante espectrometria gamma se ha realizado en la regién
de 46.5 KeV que es donde este radiontclido produce un fotopico con una intensidad
1.1 A Nneo
UCI 4.UJ70.

Uno de los objetivos perseguidos en esta Tesis es comparar el comportamiento
temporai y ia infiuencia de ciertas variabies meteoroidgicas en ias actividades de ios
radianficlidos naturales 'Re y *°Ph, al tener amhos un origen diferente. Para ello se han
tenido que realizar medidas mensuales y trimestrales, ya que el 219 se encuentra en
las muestras ambientales en cantidades tan pequefias que sélo se detecta en algunas

muestras mensuales y en muestras trimestraies. Para ias medidas mensuaies se
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acumulan cuatro o cinco muestras semanales, dependiendo del mes, y se miden juntas
en la misma caja Petri. La acumulacion de las muestras permite medir una cantidad de
muestra mayor, que tiene por lo tanto, una actividad mayor, de ahi que en algunas
muestras mensuales si se haya detectado 2'°Pb. Sin embargo presenta el inconveniente
de que reduce el numero de medidas que se pueden hacer anualmente por lo que la
significacion estadistica de estas muestras es menor. Dado que no se ha detectado *'*Pb
en todas las muestras mensuales hemos realizado medidas trimestrales. En estas
medidas la cantidad de muestra si es lo suficientemente grande como para detectar
219} en todas ellas. Para realizar estas medidas hemos medido juntos 13 filtros que son

las semanas de que consta un trimestre.

Los datos trimestrales se utilizaran también para estudiar la eficiencia de la lluvia
en la eliminacién de las particulas atmosféricas que contienen a los radiontclidos

objeto de nuestro estudio.

En las tablas XLVI, XLVIIl y L se presentan valores mensuales de "Be y 2%Pb en
muestras atmosféricas y en la tabla LII se presentan los valores trimestrales
correspondientes al periodo 1993-1997.
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Tabla XLVL Valores de actividad de 'Be y 2'°Pb en las muestras mensuales de 1995.

MES ACTIVIDAD Be | ACTIVIDAD *'Pb | CANTIDAD DE
(mBg/m’) (mBg/m’) LLUVIA (Vm’)
Enero 42+04 0.42 0. 29 115
Febrero 36+04 <0.67 8.0
Marzo 45+0.5 <0.78 21.0
Abril 68+18 0.66+0.28 12.0
Mayo 85+ 16 0.58 + 0.40 0
Jutio 63+12 0.89 + 0.40 16.0
Julio 83+09 1.28 +0.42 0
Agosto 84+08 1.56 +0.53 217
Septiembre 53£05 0.75+0.34 4.0
Octubre 6.4+0.6 124 +0.47 5.0
Noviembre 50+0.5 <0.83 385
Diciembre 28406 0.58 +0.50 87.4

En la tabla siguiente se presentan los coeficientes de correlacion y el grado de

significacion de los valores mensuales de actividad de 'Be y *'Pb con las variables

meteorologicas.

Tabla XLVIL Coeficientes de correlacion de los datos mensuales de 'Be y 2'°Pb

correspondientes a 1995 y las variables meteorologicas.

Variables relacionadas 1%p (n=9) "Be (n=12)

Cantidad Iluvia -0.3433 (p=0.3657) -0.6249 (p=0.0298)
Tiempo loviendo -0.3940 (p=0.2941) -0.6871 (p=0.0136)
Dias de lluvia > 1 mm 403925 (p=0.2961) <0.7724 (p=0.0032)
Dias de secano 0.2328 (p=0.5466) 0.5783 (p=0.0489)
Presion 0.2404 (p=0.5333) 0.4272 (p=0.1660)
Temperatura 0.7707 (p=0.0151) 0.8736 (p=0.0002)
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Tabla XLVIIL Valores de actividad de 'Be y ?%Ppb en las muestras mensuales de

1996.
MES ACTIVIDAD "Be | ACTIVIDAD *'%Pb | CANTIDAD DE
(mBg/m’) (mBg/m’) LLUVIA (/m’)
Enero 31+04 <0.74 189.1
Febrero 42+0.5 <0.96 65
Marzo 46+05 <0.91 43
Abril 5.9+0.5 <0.77 23
Mayo 64+06 <0.83 90
Junio 7.6+0.6 <0.88 7
Julio 8.0+06 0.82+043 9
Agosto 8.1+£0.7 0.87+0.53 4
Septiembre 6.0+0.6 0.59+0.52 43
Octubre 59+05 0.75+ 0.44 46
Noviembre 56+0.6 &1 85
Diciembre 23207 <1.00 147.6

En la tabla siguiente se presentan los coeficientes de correlacion y el grado de
significacion de los valores mensuales de actividad de 'Be y 2'°Pb con las variables

meteorologicas.

Tabla IXL. Coeficientes de correlacion de los datos mensuales de 'Be y *'°Pb

correspondientes a 1996 y las variables meteorologicas.

Variables relacionadas 21%p (n=4) "Be (n=12)

Cantidad lluvia -0.9800 (p=0.0200) -0.8337 (p=0.0008)
Tiempo Hoviendo 0.9851 (p=0.0149) -0.8794 (p=0.0002)
Dias de lluvia > 1 mm 0.9627 (p=0.0373) -0.8687 (p=0.0002)
Dias de secano 0.5408 (p=0.4592) 0.8142 (p=0.0013)
Presion 0.2986 (p=0.7014) 0.6432 (p=0.0240)
Temperatura 0.6346 (p=0.3654) 0.8986 (p=0.0001)
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Tabla L Valores de actividad de 'Be y '°Pb en las muestras mensuales de 1997.

MES ACTIVIDAD 'Be | ACTIVIDAD *'°Pb | CANTIDAD DE
(mBg/m’) (mBg/m®) LLUVIA (Vm®)
Enero 34+04 0.53+0.44 144
Febrero 56+06 0.67 +0.50 0
Marzo 78+0.7 0.79 +0.50 0
Abril 58+06 <0.70 583
Mayo 57+0.6 <0.87 44.4
Junio 57406 <0.87 41.6
Julio 6.8+0.6 0.95 +0.45 0
Agosto 73407 147 +047 31
Septiembre 631 122 £0.45 0.1
Octubre 51+0.5 <0.64 67
Noviembre 42+05 <0.76 100
Diciembre 38+08 <0.81 95

En la tabla siguiente se presentan los coeficientes de correlacion y el grado de
significacién de los valores mensuales de actividad de "Be y *'°Pb con las variables

meteorologicas.

Tabla LL Coeficientes de correlacion de los datos mensuales de 'Be y *'°Pb

correspondientes a 1957 y las variables meteorologicas.

Variables relacionadas 1%} (n=6) "Be (n=12)

Cantidad Iluvia -0.4152 (p=0.4129) -0.8674 (p=0.0003)
Tiempo loviendo 40.5203 (p=0.2900) -0.8899 (p=0.0001)
Dias de lluvia > 1 mm -0.4527 (p=0.3674) -0.8474 (p=0.0005)
Dias de secano 0.3131 (p=0.5456) 0.7693 (p=0.0034)
Presion 0.2198 (p=0.6756) 0.4930 (p=0.1034)
Temperatura 0.9091 (p=0.0120) 0.6809 (p=0.0148)
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El analisis de la correlacion entre las actividades mensuales de los isétopos *'°Pb y
"Be en el periodo 1995, 1996 y 1997 ha mostrado que:

en 1995, afio de sequia (INM, 1997), el 219 estuvo correlacionado con la
temperatura, mientras que el 'Be estuvo correlacionado con todas las
variables estudiadas excepto con la presion. La realizacién de una regresion
multiple por etapas ha mostrado las siguientes ecuaciones y coeficientes de
determinacion:

A (Pb-210)= (47 £ 4)10° ¢ R?=0.9396

A (Be-7)= (22 £ 4)107 £ + (8+2)-10dsec. R’=0.9849

en 1996, afio excepcionalmente humedo (INM, 1997), segin el INM, la

actividad del 2'°Pb estuvo correlacionada con la cantidad de lluvia y con el

tiempo que estuvo lloviendo y la actividad del "Be estuvo correlacionada con
todas la variables estudiadas. La regresion miltiple por etapas ha mostrado las
siguientes ecuaciones y coeficientes de determinacion:

A (Pb-210) = (88 £ 2) 107 + (24 £ 3)-10° tllov. R?<0.9556

A (Be-7)=(18 +4)102 ¢ + (1243)10%dsec. ~ R’=0.9868

en 1997, afio humedo (INM, 1997), la actividad del 2'°Pb estuvo
correlacionada con la temperatura y la actividad del "Be estuvo
correlacionada con todas la variables estudiadas excepto con la presion. La
regresion multiple por etapas ha mostrado las siguientes ecuaciones y
coeficientes de determinacion:
A (Pb-210)= (54 +4)10° ¢ R?=0.9738
ABe-7)=(23+1)10% ¢ R?=0.9754

siendo:  t*= temperatura

dsec= dias sin llover

tllov=tiempo lloviendo.
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De acuerdo con los resultados anteriores, en las variaciones de las actividades
mensuales de los dos is6topos estudiados se observa la temperatura como la variable
mas influyente, existiendo en ambos casos un coeficiente de correlacion positivo, es

decir , a mayor temperatura mayor actividad de estos radionticlidos.

Tabla LIL Valores de la actividad de 'Be y 2P en muestras trimestrales del

periodo 1993/97.
Periodo Actividad "Be Actividad *'°Pb Lluvia
(mBg/m’) (mBg/m’) (Vm®)
1 T.93 34+04 0.68+0.27 388
2°T.93 47403 0.53+0.15 97
37 T.93 53+03 0.96 + 0.23 5
4°T.93 34+03 0.61+0.18 102.5
1 T.94 43403 0.54+0.13 9%
2°T.94 59+04 0.66+0.14 58
3 T.94 64+04 0.98+0.16 21
4°T.94 35404 0.70+0.15 60
1°T.95 39403 042+0.13 405
2°T.95 45+03 0.41+0.12 28
3 T.95 6.8+04 1.09+0.20 957
4°T95 47+04 0.81+0.19 131
1 T.96 37+0.3 021+0.15 297
2°T.96 6.6+0.4 0.50+0.16 120
3% T.96 71+05 0.65+0.23 56
4°T.96 43404 0.53+0.16 278.6
1797 62+04 044 +0.16 144
G e 7 62+04 0.42+0.16 144
3 T.97 75+0.5 0.97+0.18 31
4°T.97 37403 042+0.14 262
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En la tabla siguiente se presentan los coeficientes de correlacion y el grado de
significacion de los valores trimestrales de la actividad de "Be y *'Pb con las variables

meteorologicas.

Tabla LIIL Coeficientes de correlacion de los datos trimestrales de "Be y 210pp

correspondientes a 1993-1997 y las variables meteorologicas.

Variables relacionadas 219 (n=20) "Be (n=20)
Cantidad lluvia -0.6595 (p=0.0016) -0.3379 (p=0.1451)
Tiempo Hoviendo 0.6532 (p=0.0018) -0.4361 (p=0.0546)
Dias de secano 0.6634 (p=0.0014) 0.4148 (p=0.0690)
Presi6n 0.1500 (p=0.5280) -0.1992 (p=0.3997)
Temperatura 0.6659 (p=0.0014) 0.7751 (p=0.0001)
Dias de lluvia -0.6799 (p=0.0010) -0.4316 (p=0.0574)
Visibilidad 0.4076 (p=0.0744) 0.7435 (p=0.0002)
"Be 0.4575 (p=0.0425) S

En el periodo presentado en esta Memoria (1993-1997) se han medido muestras
obtenidas en afios muy secos (1993-1995) con precipitaciones comprendidas entre 236-
312 mm y muestras obtenidas en afios muy himedos (1996-97) con precipitaciones
entre 452-623 mm (Instituto Nacional de Meteorologia, 1997). Con objeto de
comparar el comportamiento de dichas muestras se ha analizado por separado la
influencia de las variables meteoroldgicas. Los coeficientes de correlacion obtenidos se
presentan en la tabla LIV.
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Tabla LIV. Coeficientes de correlacion entre las actividades trimestrales de 'Be y

2%} y las variables meteoroldgicas y niveles de significacion asociados.

Variables Aiios secos (n=12) Aiios himedos (n=8)
meteoroldgicas Be-7 Pb-210 Be-7 Pb-210

Lluvia (mm) -0.4888(0.1069) -0.3633(0.2457) -0.9814(0.0000) -0.7577(0.0294)
Tiempo lloviendo (min) -0.5305(0.0760) -0.4749(0.1187) -0.9881(0.0000) -0.7367(0.0371)
Dias de lluvia > lmm -0.3868(0.2142) -0.4666(0.1262) -0.9757(0.0000) -0.7852(0.0210)
Dias de secano 0.3162(0.3167) 0.4119(0.1834) 0.9727(0.0000) 0.7885(0.0201)
Presion (hPa) -0.6380(0.0256) -0.2464(0.4401) 0.5035(0.2034) 0.4287(0.2892)
Temperatura (°C) 0.8901(0.0001) 0.6638(0.0186) 0.7979(0.0176) 0.8095(0.0149)
Visibilidad (hm) 0.8314(0.0008) 0.3670(0.2406) 0.7059(0.0504) 0.7939(0.0186)
Pb-210 0.6723(0.0166) — 0.7116(0.0477) -

En afios muy secos la variable que presenta un coeficiente de correlacion mayor

tanto para el Be-7 como para Pb-210 es la temperatura y la actividad no presenta
correlacion con la cantidad de lluvia, tiempo que ha estado lloviendo ni con el tiempo
que ha estado sin llover. En los afios hiimedos la actividad si esta correlacionada con la
cantidad de lluvia y con el tiempo que ha estado lloviendo. Este comportamiento
diferente se debe a que en los afios secos las precipitaciones se produjeron de forma
irregular y con poca duracion, por lo tanto en estas muestras queda enmascarado el
efecto de lavado y la disminucién de la actividad que produce la lluvia, por la

acumulacion que se produce en ausencia de ésta. (Camacho-Garcia et al., 1997)

La realizacion de una regresion multiple por etapas muestra lo anterior para el "Be,
sin embargo en el 2'°Pb no se observa dicho comportamiento. A continuacién se
presentan las ecuaciones y los coeficientes de determinacion obtenidos con dicho

tratamiento.
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* Afios secos (n=12)
A (Be-7)=(28 £ 2)-107 ¢ R*=0.9601
A (Pb-210)= (41 £4)10° ¢ R*=0.9227

* Afios himedos (n=8)
A (Be-7) = (88 £ 2)-10? dsec.+ (-13 £ 2):10” tllov. R?*=0.9978
A (Pb-210)=(33 £ 3)-10° ¢ R=0.9522

En la figura 27 se presenta la evolucion temporal de la actividad trimestral de los
radiontclidos *'°Pb y "Be correspondiente al periodo 1993-1997.

Actividad*10-3 Pb-210

0
y 283 4123 4123412341234
88 | e | o | 96 | 97 ~*- Be-7(mBg/m3)

Trimestre | Pb-210(mBg/m3) |

Figura 27. Evolucion temporal de la actividad trimestral de los radionuclidos 2%y, y "Be.
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Respecto a la evolucion temporal de estos radionuclidos se observa que ambos
presentan maximos en el tercer trimestre, mientras que los minimos se presentan en el

primer y segundo trimestre para el '°Pb y en el primer y cuarto trimestre para el 'Be.

V.3. AGUA DE LLUVIA

Como ya sefialamos en la Introduccion la lluvia ejerce un importante papel en el
arrastre de los radiontclidos existentes en la atmosfera, como se puede observar en los

radioisotopos detectados en este tipo de muestras, fundamentalmente "Be y *'°Pb.

En la figura 28 se representa la actividad de 'Be (Bg/m?) en el agua de lluvia y en

muestras de polvo atmosférico, los valores se presentan en la tabla LV.

Actividad*10-3 Be-7 Actividad Be-7 en lluvia

| 75” é&7(mB¢m3)
A Be-7(Bq/m2)

Figura 28. Evolucion de la actividad trimestral debida al "Be en agua de lluvia y en aerosoles.
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Tabla LV. Valores de actividad de 'Be en muestras trimestrales de agua de lluvia
correspondientes al periodo 1993/97.

Muestra | Actividad + Error | Actividad + Error LID LID
(Bg/m®) (Bg/m?) (Bg/m’) | (Bg/m’)

17,93 <LID <LID 33/ 13
2T.93 1470 + 420 143 + 41 179 17
3T.93 1450 + 357 242 194 1
4T.93 <LID <LID 326 33
1T.94 <LID <LID 662 63
2T.94 682 + 397 40+ 23 352 20
3T.94 1180 + 470 25+ 10 310 6.51
4T.94 <LID <LID 700 42
1T.95 628 + 107 25+4 490 20
2T.95 937 + 370 26+ 10 340 9.5
FE9S 3300 + 875 85+22 451 12
4T.95 998 + 478 166 + 79 524 87
1T.96 <LID <LID 865 221
2T.96 953 +£ 484 114 + 58 479 57
3T.96 705 £ 475 40 + 27 484 27
4T.96 916 £ 501 256 + 140 552 155
1T.97 <LID <LID 802 100
2T.97 1450 + 481 209 + 69 488 70
3197 1380 + 507 105+ 39 920 70
4T.97 1000 £ 510 233+ 119 884 206

El radiontclido *'°Pb sélo se ha detectado en muestras del tercer trimestre de los
aftos 1993, 1994 y 1995 respectivamente. En la tabla siguiente se presentan las

actividades detectadas en tales muestras.
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Tabla LVL Valores de actividad de *'°Pb en muestras trimestrales de agua de Iluvia

correspondientes al periodo 1993-1997.

Muestra  Actividad + 20 Actividad + 20 LID LID
(Bg/m®) (Bg/m?) (Bg/m’)  (Bg/m?)
3T.93 2910 + 1670 14+4 1290 6
3T.94 2180 + 1610 46 + 34 1470 31
4T.94 2010 + 1790 121+ 107 1970 118
3T.95 442 + 311 11+8 396 10

En algunas de estas muestras también se han detectado pequefias actividades de los

radionticlidos artificiales *’Cs y *Sr. Debido a su largo periodo de semidesintegracion ( ~

30 afios), su presencia en la naturaleza es debida a las pruebas y accidentes nucleares

ocurridos en los ultimos 40 afios (Camacho Garcia A., 1994)

El andlisis de la correlacion existente entre la actividad detectada en muestras de agua

de lluvia y ciertas variables meteorologicas, ha mostrado los coeficientes de correlacion y

grados de significacion que se presentan en la tabla siguiente.

Tabla LVIL Coeficientes de correlacion entre las actividades trimestrales de 'Be en agua

de lluvia y las variables meteorologicas y niveles de significacion asociados.

Variables relacionadas "Be en lluvia (Bg/m®)  "Be en lluvia (Bg/m’)
Cantidad lluvia 202338 (p=0.4212)  0.8983 (p=0.0000)

Tiempo lloviendo 0.2924 (p=0.3104)  0.8398 (p=0.0002)

Dias de secano 0.3191 (p=0.2662)  -0.7836 (p=0.0009)

Presion 02419 (p=0.4048)  -0.2772 (p=0.3374)

Temperatura 0.4686 (p=0.0910)  -0.4869 (p=0.0775)

Dias de Huvia 03154 (p=02720)  0.8072 (p=0.0005)

"Be en polvo atmosférico 0.3443 (p=0.2280)  -0.3248 (p=0.2572)

"Be en lluvia/superficie (Bq/m®) ~ 0.0514 (p=0.8615) ~  —memeeemmn
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En los resultados anteriores se observa que la actividad por unidad de volumen (Bg/m®)
del agua de Iluvia no estd correlacionada con ninguna de las variables estudiadas, lo cual
puede deberse a que la concentracion de radionticlidos varia mucho de unas muestras a
otras debido a la diferencia de volumen acumulado cada trimestre. La actividad por unidad
de superficie, si que ha estado correlacionada con la cantidad de lluvia, tiempo que ha
estado lloviendo y con los dias sin llover. La realizacion de una regresion multiple por

etapas ha mostrado la siguiente ecuacién y coeficiente de determinacion:

A (Be-7)=(23.6 +0.5) Lluvia + (-5 + 2)-10? tlloviendo R’=0.9438

V.4. AGUA SUBTERRANEA

En este tipo de muestras hemos medido el contenido en **’Rn mediante las técnicas de

centelleo liquido y espectrometria gamma.

El *Rn se encuentra en las aguas subterraneas en forma de gas por lo tanto, la toma de
muestra y el transporte de las muestras hasta el laboratorio, debe realizarse con cuidado
para evitar errores debidos a la pérdida del mismo (Hightower et al., 1995). El primer
estudio que hemos realizado a este respecto, ha consistido en la comprobacion de la posible
pérdida del **Rn en los recipientes empleados para la toma de muestra y el transporte,
habiéndose realizado también un estudio del método de toma de muestra.

En todas las muestrasbmedidas mediante centelleo liquido hemos calculado el periodo
de semidesintegracion del is6topo, debido a la falta de especificidad de esta técnica en las
condiciones de medida Para ello hemos medido la variacion de la actividad con el tiempo
como se describira en el apartado V.4.2.
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Hemos realizado la concentracion del “*Rn contenido en las aguas usando tolueno
como agente extractante (Prichard ef al., 1977; Horiuchi et al., 1981; Lopez Peiialver
J.J., 1999). También hemos estudiado diversos factores influyentes en la extraccién con
tolueno del Rn disuelto en las aguas. Esta técnica de preconcentracion es util para
aquellos manantiales en los que la concentracion de 2Rn es baja ya que los resultados

obtenidos mostraban errores bastante grandes debido a su baja actividad.
Se han comparado los resultados obtenidos con las técnicas de medida empleadas,
centelleo liquido y espectrometria gamima, con objeto de seleccionar la més apropiada para

cada muestra.

Por ultimo también se ha realizado un estudio de la variacion temporal y espacial de la

actividad tanto en fuentes termales como no termales para comparar Su COMmportaniento.

En la tabla siguiente se presenta la poblacion y las caracteristicas de los diversos

manantiales estadiados.
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Tabla LVIIL Caracteristicas de las aguas subterraneas estudiadas.

Muestra Localidad Temperatura del agua (°C) pH Conductividad
1 La Malaha 22.4-26.9 7:15-7.57 2.44-2.69 mS
2 La Malaha 30.2 7.36 2.45mS
2 Jayena 16.3-17.2 7.68-8.03 510-716 uS
4 Arenas del Rey 13.1-174 7.64-8.25 288-302 uS
5 Jatar 12.3-12.7 7.92-8.04 281-292 uS
7 Velez Benaudalla 18.5-18.7 7.12-7.74 446-469 uS
8 Dircal 14.6-14.9 7.0-8.05 373-461 uS
9 Durcal 24.5-249 6.89-7.27 719-762 puS

10 Padul 15.2-15.3 7.29-7.8 382-435 uS
11 Padul 16.4-16.7 7.38-7.64 447-472 uS
12 Vélez Benaudalla 18.0-18.4 7.15-7.46 452-464 uS
13 Colomera 19.6-20.4 7.02-7.48 893-1142 uS
14 Colomera 17.1-17.7 6.92-7.47 937-1068 uS
15 Colomera 18.3 7.89 1477 uS
16 Lanjarén 17.8-18.4 7.51-7.73 518-561 uS
17 Lanjaron 13.9-16.2 5.76-6.52 560-1880 uS
18 La Malaha 254 7.40 2.35mS
19 La Malaha 27.8 723 271 mS
20 Andijar 19-20 73 s

21 Andtjar 19-20 7.4 -

22 Andujar 19-20 74 -

23 Andujar 19-20 75 -

24 Andujar 19-20 7.4 -

25 Andujar 19-20 73 -
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V.4.1. ESTUDIO DEL METODO DE TOMA DE MUESTRA

Una posible fuente de error en la medidas de la concentracion de *2Rn en agua es
la pérdida del mismo durante la toma de muestra (Hightower e al., 1995). Para
comprobar si con el método de toma de muestra obteniamos muestras homogéneas, se
seleccioné una fuente y se tomaron un total de 16 muestras, 8 en recipientes de
polietileno y 8 en recipientes de vidrio. El contraste de la actividad detectada en estas
muestras mostr6 un nivel de significacion de 8.3-107, lo que nos llevaba a concluir que
el método empleado no generaba muestras homogéneas es decir, las muestras
presentaban diferencias significativas entre si. El resultado anterior se justificé por el
hecho de que la fuente seleccionada presentaba un caudal muy pequefio que permitia
llenar completamente los recipientes de vidrio ( 50 mL), mientras que para llenar los
recipientes de polietileno ( 1 L) habia que transvasar de otro recipiente a éste. Por lo

tanto el resultado obtenido indicaba que si se producia pérdida de 22Rn en el transvase.

Para poder comparar actividades en recipientes llenados del mismo modo, se
prepararon dos series de 8 viales utilizando muestras tomadas en los mismos
recipientes de polietileno. El contraste de tales actividades con la media obtenida en el
resto de las muestras mostr6 un nivel de significacion de 0.0960, lo que significa que el
método de toma de muestra producia resultados comparables entre si, es decir

muestras homogéneas o actividades que no difieren entre si.

Con objeto de comprobar el resultado anterior, se repiti6 el estudio seleccionando
una fuente en la cual el caudal si permitia lienar del mismo modo ambos tipos de
recipientes. El contraste de las actividades detectadas en ambos tipos de recipientes
mostré un nivel de significacion de 0.1235, lo que significa que el método de toma de

muestra producia resultados comparables entre si.
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V.4.2. ESTUDIO DE LA PERDIDA DE **Rn POR DIFUSION A TRAVES DEL
PLASTICO.

En la bibliografia se indica que es aconsejable la medida de ?2Rn en viales de
vidrio puesto que se observé pérdida de este radionuclido cuando el recipiente
empleado era de plastico (Prichard er ol 1977; King P.T. 1982). Por el contrario
Countess (1978) no observo pérdida de Radon en Marinellis, que son recipientes de

polietileno, almacenados durante una semana.

Con objeto de comprobar si se producia pérdida de Rn en los recipientes de
polietileno empleados para el transporte de las muestras hasta el laboratorio, se han
tomado muestras en diversos manantiales en recipientes de polietileno y de vidrio y se
ha comparado la actividad detectada en las muestras preparadas con agua transportada
en recipientes de polietileno con la detectada en las muestras preparadas con agua
transportada en recipientes de vidrio. Las actividades de los manantiales estudiados
estuvieron comprendidas entre 4 y 35 Bg/L. En las figuras 29 a 31 se muestran los
resultados correspondientes a muestras transportadas en recipientes de polietileno y de
vidrio para tiempos comprendidos entre la toma de muestra y la preparacion del vial de
6, 12 y 24 horas respectivamente, habiéndose mantemnido las muestras a temperatura
ambiente.
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* VIDRIO  PLASTICO

Muestras

Figura 29. Actividades detectadas en muestras transportadas en recipientes de polietileno y vidrio
cuando el tiemno transcurrido desde la toma de muestra es de 6 h.

* VIDRIO  PLASTICO

Muestras

Figura 30 Actividades detectadas en muestras transportadas en recipientes de polietileno y vidrio
cuando el tiempo transcurrido desde la toma de muestra es de 12 h.
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* VIDRIO PLASTICO
0 1 2 3 4 5 6 4 8
Muestras

Figura 31. Actividades detectadas en muestras transportadas en recipientes de polietileno y vidrio
cuando el tiempo transcurrido desde la toma de muestra es de 24 h.

De la observacion de las figuras cabe destacar la concordancia existente entre los
daios correspondiciiies a 1as inucstias taispoitadas e 1ecipiciies de vidiio y ias
correspondientes a recipientes de plastico, cuando el fiempa transcurrido entre 1a toma

de muestra y la preparacion del vial es igual o inferior a 24 horas.

El contraste de las medias de la actividad detectada en funcién del recipiente
uiilizado paia el taispoiie de ias imuestias y del ticinpo taiscuwnido cie ja toia de

muestra y la medida, mostrd los signientes grados de significacidn:

Tiempo transcurrido  Grado significacton Niimero de datos

6h 0.9607 10
8h 0.8101 12
12h 0.8949 11
18h 0.8244 8
24h 0.8522 7
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Tales grados de significacién nos llevan a concluir que no hay diferencias
sigiifivativas eitie la actividad deieciada en nuesiras tansporiadas i recipiciics de
nalietilena v de vidria Par lo tanto segiin nuestras ohservaciones na se praducen
pérdidas importantes de **Rn por difusion a través del polietileno cuando el tiempo
transcurrido entre la toma de muestra y la preparacion del vial es de hasta 24 horas,

Tt B tenaied ot do wolsn Ceog vas & Gl e vk Wissvian s d g aaeelelbic cod
NavICNUOSE inaiiteiudo todas 1as inucsias a wupeiatuia ANVICIIE,

Otra experiencia que se ha realizado para comprobar si hay difusion, ha consistido
i medin inediaiiie €l detecior de Gernmainio mirinseco la variacidii de la aciividad coi
el tiempa en muestras almacenadas en recipientes tipo Marinelli 1 litra, que son
recipientes de polietileno. La representacion de la actividad en funcién del tiempo en
escala semilogaritmica conduce a una linea recta a partir de cuya pendiente se puede
determinar el periodo de seinidesiiiegracidn del is6iopo que produce la actividad. Lo

anteriar se deduce de la ecuacian fundamental de la radiactividad:
A=A, it

tomando logaritmos neperianos se obtiene:
InA=In A,- At

teniendo en cuenta que A= In2/ty, del valor de la pendiente se obtiene el periodo de
seutidesinicgacion. Paia csic estudiv s uiilizd un perivdo de iiempo de 13 dias y se
ohtuva un valor medio para el perioda de semidesintegracian del 2Rn de 3.30 + 0.08
dias. Este valor al ser comparado mediante el programa informatico Statgraphics con

el valor tabulado de 3.82 dias (Raddecay, 1990) mostré un nivel de significacion de

A AT s e - s oA de coifiaiiza del 95%. que implica que sf dificic sisnificativaiueiic
171V pdld uil 11vel UC vulliiailza Ucl 7070, quc llllpllbd quc S1 U111C1C blgluubdhvauwulc

del valar tahulada Fste valar inferiar al tedri

se justifica por el hecho de que la
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disminucion de la actividad del “’Rn con el tiempo se debia tanto a la desintegracion
dei “**Kn como a la perdida por difusion en el piastico o a traves de los tapones de [os
rocipicntcs. Es doeir, do osta oxperioncia sc ha obtonido que si hay alguna pérdida do
222Rn por difusion en el plastico,

A continuacion realizamos un calculo de la actividad que detectariamos
suponiendo que 1o hay pérdida por difusion sino que solo hay disminucion de la
actividad por desintegracidn (t,, = 3 R d) y suponienda que se produce reduccidn de la
actividad tanto por desintegracién como por difusion (t, = 3.3 d) para una actividad
inicial de 100 Bg/LL y para tiempos transcurridos entre la toma de muestra y la
preparacion det vial de 6, 8, 12, 18, 24, 48 y 72 horas. Los resultados se inuestran en la

tahla T.TX

Tabla LIX. Estudio de la pérdida por difusién a través de las paredes de los recipientes

de plastico.

Tiempo Actividad calculada ~ Actividad observada 9, Medido % Perdido

Transcurrido (h) (t;=3.84d) (t;=334d)
6 95.54. 94.88 99,31 0.69
8 94.10 93.24 99.08 0.92
12 91.28 90.03 98.63 1.37
i8 87.21 85.42 $7.95 2.05
24 83.33 81.05 97.27 1.72
48 69.43 65.70 94.62 5.38
7 57.86 53.25 92.04 7.96

En esta tabla se observa que cuando el tiempo transcurrido entre la toma de
muesira y ta preparacion dei vial para la medida es de 24 horas se ha producido una

pérdida par difusian del 272 %, que es una cantidad pequefia y que estaria
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enmascarada en los errores relativos de los resultados obtenidos mediante centelleo
liquido comprendidos entre 2-30 %. De ahi que en el estudio realizado mediante
esta técnica no se hayan observadoe diferencias significativas entre los resultados
obtenidos en las muestras transportadas en recipientes de vidrio, que serian
herméticos y por lo tanto la reducciéon de la actividad se deberia solo a la
desintegracion del %2R, y los resultados obtenidos en las muestras transportadas
en los recipientes de plastico, en los que se produce difusion y por lo tanto la
actividad detectada deberia ser menor. Ademas el ajuste de los tapones de los
recipientes de polietileno utilizados para el transporte de las muestras es mejor que
el de los recipientes tipo Marinelli al ser los primeros a rosca y los segundos a

presion.

En la tabla LIX también se muestra la pérdida producida cuando el tiempo
transcurrido entre la toma de muestra y la preparacion del vial es de 48 y 72 horas.
En este caso las pérdidas llegan a casi un 8 %, las cuales si serian importantes en
muestras que presenten una actividad elevada ya que el error asociado a su
actividad es inferior a este valor. Este estudio sirve para cuantificar las pérdidas
que se producen cuando el lugar de muestreo esta alejado del laboratorio y deban

transcurrir varios dias antes de la medida de las muestras.

Para intentar solucionar estas pérdidas se repitio la experiencia manteniendo
las muestras en frigorifico. Al medir el periodo de semidesintegracion resultd ser
de 3.8 dias, lo cual nos indica que cuando las muestras se conservan en el
frigorifico no se produce difusion, por lo tanto cuando deba transcurrir un tiempo
largo entre la toma de muestra y la preparacidon del vial es aconsejable mantener las
muestras a baja temperatura para reducir las pérdidas por difusion. Los resultados

de estos estudios se muestran en las figuras 32 y 33.
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Figura 32. Resultados obtenidos para muestras conservadas en frigorifico.
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Figura 33. Resultados correspondientes a muestras conservadas a temperatura ambiente.
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En las figuras anteriores los puntos representan los valores experimentales y la
recta el valor de la actividad teérica que deberiamos detectar para un periodo de
semidesintegracion de 3.8 dias. Por lo tanto en estas figuras se observa una
concordancia perfecta entre la actividad teérica y la experimental en muestras
conservadas en frigorifico y un alejamiento en las muestras conservadas a

temperatura ambiente.

V.4.3. OPTIMIZACION DE LA EXTRACCION CON TOLUENO

Cuando se obtuvieron los resultados de las primeras muestras se observé que
las muestras que tenfan poca actividad presentaban una gran dispersion estadistica.
Esa dispersion hacia que en algunos casos no pudiésemos asegurar que la actividad
detectada se debia solo al **Rn dado que el periodo de semidesintegracién
obtenido presentaba un intervalo de valores bastante amplio. Lo anterior nos llevo a

plantearnos la posibilidad de tener que concentrar el *’Rn de dichas muestras.

El Radon es muy soluble en tolueno que es un disolvente que se utiliza
habitualmente en medidas en las que se emplea centelleo liquido. Por lo tanto, para
concentrar el *?Rn contenido en muestras acuosas se puede emplear tolueno como
agente extractivo. La relacion de los coeficientes de Ostwald para el Radén en
tolueno y en agua varia entre 50 a 20 °C y 52 a 30 °C (Prichard e al. 1977).
Ademds dado que la solubilidad del Radén en tolueno respecto al aire es de 13,2 a
18 °C ahora ya no es tan importante no dejar aire libre en el recipiente (Darrall ef
al. 1973). La disolucién de tolueno contiene como centelladores PPO 4 g/l y
POPOP 0,1 g/l (Horiuchi ez al. 1981).

Para realizar la extraccion con tolueno se sacan 50 ml de agua de las botellas
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de 1 1, de este volumen 20 ml se emplean para preparar dos viales que usaremos
para determinar la actividad de la fase acuosa y para el célculo del rendimiiernto de
la extraccién. A continuacion se afiaden 50 ml de disolucion de tolueno con
centelleador, se tapa la botella, se agita y se mantienen en contacto ambas fases
durante diferentes intervalos de tiempo. Transcurrido dicho tiempo se extraen 20
ml de toliierio y se adicionan a un vial. La tabla LX miestia los resiltados

obtenidos en estas condiciones.

Tabla LX. Periodos de semidesintegracién obtenidos en las muestras medidas

medianite certetteo Hquido.

Pertodo

cion (r) semidesintegracion

Coeficiente . Muestra

1 Correlacion (r)

0.9755 3.3+0.5
0.9527 3.8+0.2
0.9998 3+1
0.9655 3.9+0.2
0.9811 3+1
0.9984 4406
0.9216 3.81+0.02

En esta tabla se observa como la extraccion con tolueno conduce a resultados

con menor dispersion estadistica que los obtenidos e a fase acuosa.

Para llevar a cabo el proceso de extraccion debemos seleccionar las
condiciones téchicas mas adecuadds. Estas condiciones soii: rélacién de fases,
tiempo de agitacién, separacion de fases y temperatura (Valedreel Cases ef al.,
1990). En primer lugar se estudié el porcentaje de **’Rn extraido en funcion del

tiempo de contacto entre la fase acuosa y la fase organica, para lo cual se dejaron

€ CONTACTo aifibas fases duraiile tieimipos de 6, 8, 12, 18 y 24 hoids, pard establecer

el tiempo éptimo de contacto. En este easo los recipientes se agitaren solo durante
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algunos segundos (<30 seg.) sin controlarse el tiempo de agitacion. Los resultados

se presentan en la figura 27.
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Figura 34. Diagrama de Box and Whisker del porcentaje extraido frente al tiempo de contacto de
las fases.

El estudio estadistico del andlisis de la varianza del porcentaje extraido en
funcién de diferentes parametros mostré los grados de significacién siguientes:

Parametros relacionados Grado de significacion
% extraido/Actividad fase acuosa 0.4506
% extrafdo/tiemipo de contacto de las fases 0.0000
% extraido/fecha en la que se realizd el estudio 0.0000

De estos resultados se deduce que el porcentaje extraido no depende de la
actividad de la fase acuosa, comprendida en este estudio entre 3-60 Bg/L, pero si
179



RESULTADOS Y DISCUSION

depende del tiempo de contacto entre las fases y de las condiciones ambientales en
las que se realizd la medida. Este estudio mostr6 la existencia de diferencias
significativas entre el porcentaje extraido cuando el tiempo de contacto fue de 8
horas respecto a los demas. También mostrd existencia de diferencias significativas
entre las muestras preparadas en Qctubre del 95 y las demas (Noviembre 95, Enero
96 y Marzo 96). La caracteristica que diferenciaba a las muestras de Octubre 95 de
las demas fue una temperatura ambiente mayor (19.4°C frente a 10.2°C). Dado que
el coeficiente de distribucion depende de la temperatura, este parametro justificaria
el mayor porcentaje obtenido en estas muestras, que fueron también las que se
utilizaron para el estudio en el que la fase acuosa y organica estuvieron 8 h en

contacto.

Cuando se realizd el estudio estadistico sin considerar las muestras de octubre
95 el analisis de la varianza mostré que no habia diferencias significativas entre el
porcentaje extraido y la fecha en la cual se realizo el estudio ni entre el tiempo de
contacto de ambas fases. Bajo estas condiciones, actividad de la fase acuosa
comprendida entre 3-60 Bg/L, 50 mL de tolueno y temperatura ambiente de 9.1-
10.8 °C, la cantidad extraida fue de 44 + 5 % (n=22). De este estudio se deduce que
podemos preparar el vial tan pronto se consiga una separacién completa de las

fases, sin necesidad de controlar este parametro.

A continuacién se estudid el porcentaje extraido en funcién del tiempo de
agitacion. Esta variable debe optimizarse empiricamente en cada caso concreto ya
que depende del tiempo que tarda el sistema en alcanzar el equilibrio de
distribucion. Suele oscilar entre 30 segundos y 10-15 minutos, siendo mas rapidos
los sistemas concentrados (Valcarcel Cases ef al, 1990). En la figura 35 se
presentan los resultados obtenidos, habiéndose estudiado tiempos de agitacion de 5

y 10 minutos.
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Figura 35. Diagrama de Box and Whisker del % extraido en funcion del tiempo de agitacion.

El anlisis de la varianza en funcién de este parametro mostrd el siguiente
grado de significacion: p=0.3846 (n=46), por lo tanto el porcentaje extraido no
depende del tiempo de agitacion (5-10 minutos). Bajo las condiciones en las cuales
se realizd el estudio (actividad de la fase acuosa comprendida entre 5-180 Bg/L y
temperatura ambiente entre 11.5-25.9°C) la cantidad extraida ha sido de 70 + 9 %
(n=46). En este caso no se control6 el tiempo de contacto de ambas fases que fue

en todos los casos inferior a 1 hora.

Por 1ltimo se estudid el volumen de tolueno dptimo para la extraccion. Este

parametro se suele denominar relacion de fases, que es el cociente entre los
volimenes de fase organica y fase acuosa. Este parametro suele oscilar entre 0.1-

0.01 en procesos de concentracion de trazas (Valcarcel Cases er al., 1990). Para
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este estudio hemos trabajado utilizando volimenes comprendidos entre 50-100 mL,
es decir, con relaciones de fases entre 0.05-0.1. En la figura 36 se presentan los
resultados obtenidos, habiéndose realizado el estudio sin controlar el tiempo de

separacion de las fases, que fue en todos los casos inferior a 1 hora.
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Figura 36. Diagrama de Box and Whisker del % extraido en funcién del volumen de tolueno

utilizado.

El analisis de la varianza mostré un nivel de significacién p=0.0078 (n=46),
observandose la existencia de diferencias significativas cuando el volumen

utilizado era de 50 mL. Al hacer el tratamiento estadistico sin considerar estos
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datos se obtuvo un nivel de significacion p=0.8546 (n=35). Bajo las condiciones en
las cuales se realizo el estudio, actividad de la fase acuosa comprendida entre 5-180
Bq/L y temperatura ambiente entre 11.5-25.9°C la cantidad extraida fue de 73 + 8
% (n=35). Este estudio se amplié controlando el tiempo de separacion de las fases,
siendo en todos los casos superior a 1 h. El resultado obtenido fue un porcentaje
extraido de 75 £ 7 % (n=42). El contraste de existencia de diferencias significativas
entre la cantidad extraida cuando no se control6 el tiempo de separacion de ambas
fases y cuando si se hizo mostr6 un nivel de significacion de p=0.2134, por lo tanto
nuevamente se obtuvo que no era importante controlar el tiempo de separacién de
las fases. Considerando todos los datos la cantidad extraida para actividades de la
fase acuosa comprendidas entre 4-320 Bg/L y temperatura ambiente entre 9.1-
29.0°C fue de 74 = 8 % (n=77). En la figura 37 se presenta el histograma de

frecuencias del porcentaje extraido.

extraido

Figura 37. Histograma de frecuencias del porcentaje de *?Rn extraido en tolueno.
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V.4.4. CONTENIDO DE ?*’Rn DE LOS MANANTIALES ESTUDIADOS

A continuacién, en las siguientes tablas, se presentan los contenidos en 22Rn
de los diferentes manantiales, empleando los dos métodos de medida, centelleo

liquido y espectrometria gamma.

Tabla 1.XI. Contenido en Rn-222 de los manantiales de 1.a Malaha.

Mucstra Fecha Temperatura  pH  Conductividad  Centellcs liquide  Espectromctiia gamma

T-1 16/05/95 26.7 731 2.65mS 606 £3 =
06/03/96  --- - --- 485+ 10 ——
26/03/96  26.0 7.15 2.69mS 483 +27 480 £33
15/10/96 269 7.42 2.60mS 161 +22 156 £ 13
20/11/96 23.5 740 2.62mS 165 + 7 165+ 13
29/12/96 -~ 309 + 4
05/02/97 22.4 739 2.62mS$ 306 + 10 271+ 19
25/04/97 233 757 244mS (6 & 161+ 15

T2 16/05/95 28.1 724 3.17mS 5.2:£10.6 A==
6/03/96  26.9 7.07 3.32mS 6.7+0.9 =

T=18 13/10/96 25.4 740 235mS 15L5 —-

T-19 6/03/96  26.4 7.12 2.65mS 11.8+0.5 1142
20/11/96 27.8 723 2.7tmS 10£1 11£2
29/12/96  --- - == 11.0+£0.9 ==

Tabla LXII. Contenido en Rn-222 de los manantiales del pantano de T.os

Bermejales.
Mucstra  Fecha Temporatura pH  Conductividad  Centelleo liquide  Espectromctria gamma
T-3 30/05/95. 17.2 7.68 510 uS 1t +2 -—
28/04/97 16.3 8.03 716 uS 5+2 3£2
Tobyeee-30/05/95—AT 4 ————T64302°[_S ™~ T*1 -
28/04/97 13.1 825 288 uS 6+1 412
T-5 28/04/97 123 804 20218 55405 542
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Tabla I.XIII. Contenido en Rn-222 de los manantiales del Valle de I.ecrin.

Tanh 5 + T Candivnticndad Cantall ~ TCaonnntramatein onmen
a s cclla £ cmpcratura p.l» ks \./Cnuucdviuuu s 288 AV ‘-AQPWLI viuviuiia 5uuuua

T-7 29/1.1/9S. 8.5 7.12 446.14S. 4L 142
18/07/96 18.5 7.17 469 uS 10+1 10+2
25/04/97 18.7 %14 457 us 119+09 10+2
T-8 05/10/95 14.9 7.0 373 pS 7.5+0.9 6+4
26/03/96 14.6 el 382 uS 642 S5+2
15/10/96 14.8 8.05 454 S 6+1 6+1
20/11/96 14.7 7.85 461 pS 46+0.6 4+1
29/12/96 -—- - = 69+06 su
T-9 05/10/95 249 6.89 719.u8 51+2 538
29/11/95 245 7.27 761 puS 53+4 506
26/02/98 --- — - 26.8+0.8 2243
T-10 05/10/95 1513 7.8 382 uS 23+0.7 6+3
26/03/96 15.3 7.29 414 pS 61 6.0+0.38
15/10/96 15.2 172 430 uS 7.8+ 0.5 T
20/11/96 15.2 7.63 435 S 1.7+0.7 7+1
29/12/96 - == - 7.0£0.7 ==
26/02/98 7.0+06 741
T-11 05/10/95 16.5 7.28 447 uS 24+2 25+4
29/11/95 16.4 7.43 461 pS 25+2 25+3
06/03/96 16.7 7.63 472 uS 24+1 25+2
29/12/96 - i -— 301 ==
25/04/97 16.1 7.61 477 uS 3142 29+72
26/02/98 = o - 2342 27 +2
T-12 29/11/95 18.0 7.15 463 uS 9.8+0.9 8+3
18/07/96 18.4 7.46 464 nS 68+0.8 -
25/04/97 18.2 7.41 452 us 79+£08 T2
T-16 18/07/96 18.4 1al 518 uS 20.6+0.9 18+2
20/11/96 18.1 7.60 545 uS 222 20+2
29/12/96 - - -—-- 21 £71 —
25/04/97 17.9 7.62 561 uS 22 +1 19+2
31/07/97 17.8 773 533 uS 20+ 1 19+3
26/02/98 - - o 21+1 1742
T-17 18/07/96 13.9 6.52 560 uS 2641 27+2
31/07/97 16.2 5.76 1880 uS 31+2 3143
26/02/98 - - - 30+2 25+2




RESULTADOS Y DISCUSION

Tabla LXIV. Contenido en Rn-222 de los manantiales de Colomera.

Muestra Fecha

Temperatura pH

Conductividad Centelleo liguido  Espectrometria gamma

T-13 31/01/96 19.6 7.02 893 uS 17 % 1 19122
24/04/96 19.7 7.40 1142 pS 1742 14+£2
04/03/97 20.4 7.48 950 uS 10.7+03 9+1

T-14 31/01/96 17.1 6.92 1068 uS 25£03 3£2
24/04/96 177 7.08 1011 puS 49+0.9 3.7.:006
04/03/97 17.6 747 9378 89+0.7 641

T-15 24/04/96 183 7.83 1477 pS 1541 12+ 1
04/03/97  --- - - 4.7+0.5 5+1

Tabla LXV. Contenido en ***Rn de los manantiales del dominio hercinico.

Muestra Fecha Centelleo liquido

20 22/01/95 4805
04/02/96 430+ 20

21 22/01/95 245+ 4

22 22/01/95 2102

23 22/01/95 4655

24 22/01/95 100 £2

25 22/01/95 1160 £ 20
04/02/96 690 £ 15

Respecto a la variacion temporal de la actividad en las muestras del dominio

alpino, cabe indicar que las oscilaciones importantes en la misma se han producido

en lugares en los que se ha alterado el medio, bien por accion humana como puede

ser mediante el sondeo de un pozo en las proximidades del manantial, habiéndose

afectado a la alimentacion del acuifero (caso T-1), por canalizacion del agua para

almacenarla en balsa (caso T-13) o bien por accion de agentes meteorologicos,

como por ejemplo la existencia de lluvias intensas que “contaminaron” el agua del

acuifero (caso T-15). También hay que indicar que las aguas termales con

actividades menores fueron tomadas al final de una canalizacién en la cual se
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habria producido pérdida de 222Rn que no hemos podido cuantificar por falta de
datos. A modo de ejemplo de la pérdida producida en una canalizacion
presentamos las muestras T-7 y T-12 que son muestras del mismo manantial pero
una fue tomada en la surgencia y la otra después de unos 20 m de canalizacidn,
siendo las actividades detectadas en T-12 un 30% inferiores a las detectadas en T-
7.

Las variaciones que presentan las muestras del dominio hercinico se han
justificado en funcion del tipo de pozo en el cual se realiz6 la toma de muestra,
presentando actividades mayores los pozos modernos que son mas profundos y

atraviesan betas de Uranio que los pozos antiguos que son pozos superficiales.

El estudio de la influencia de la litologia muestra actividades mayores en

acuiferos del dominio hercinico respecto a los del dominio alpino.

En el apartado siguiente se relacionara la actividad de las aguas con las

caracteristicas de los suelos en los cuales se encuentran las fuentes.

El analisis de la correlacién entre el contenido en *’Rn y pH, conductividad y
temperatura mostré que éste estaba correlacionado con la conductividad y con la
temperatura del agua (Martin-Vallejo M., 1997), siendo los coeficientes de
correlacion de 0.6417 y 0.5684 respectivamente. En la figura 38 se representa en

contenido en “*’Rn de las fuentes en funcion de la temperatura del agua.
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Figura 38. Contenido en **’Rn y temperatura de las aguas de los manantiales.

En cuanto al comportamiento de las fuentes segin su termicidad, podemos
observar que, de acuerdo con la clasificacion térmica de las aguas termales, segin

el criterio de Cruz-Sanjulian y Garcia-Rossell, asi como segun el criterio

Legislacion de Minas, 1967, en la zona estudiada las fuentes termales que serian

aquellas de t*> 19°C, presentan contenidos en 22Rn superiores a 10 Bg/L,
mostrando un 47% de las mismas actividades superiores a 100 Bg/L. Un 65% de las
muestras pertenecientes al dominio intermedio, es decir, con 16.6< t*<19 °C,
muestran contenidos en **’Rn > 10 Bg/L; mientras que las muestras tomadas en

fuentes frias, es decir t*< 16.5°C, s6lo un 31% presenta actividades > 10 Bg/L.
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V.4.5. SELECCION DE LA TECNICA DE MEDIDA DEL ***Rn

El contraste de la actividad detectada en funcién de la técnica de medida
utilizada, mostroé un nivel de significacion p=0.9110, por lo tanto podemos concluir
que no hay diferencias significativas entre las técnicas de medida empleadas en el
estudio. A la hora de seleccionar la técnica de medida, si tenemos en cuenta el
valor del LID, podemos utilizar la técnica de centelleo liquido sin necesidad de
preconcentrar en aquellas muestras cuyo contenido en ?22Rn sea superior a 3 Bq/L,
sin embargo en muestras con actividades inferiores a 10 Bg/L podemos obtener
errores relativos de hasta 30%, aconsejandose inicialmente, en estos casos la
medida mediante espectrometria gamma. Para comprobar lo anterior en la figura
39 se presenta el error relativo obtenido en el contenido en 222Rn en funcién de la
actividad de la muestra cuando la técnica de medida empleada ha sido la

espectrometria gamma.
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Figura 39. Error relativo en funcion de la actividad de la muestra empleando la espectrometria

gamma.

En la figura anterior se observa que las muestras con A>100 Bg/L han
mostrado errores relativos ~ 6% con tiempos de medida 60-90 minutos y tiempo de
decay inferior a 48 h. Las muestras con 10<A<100 Bg/L han mostrado errores
relativos ~ 12% con tiempos de medida 180-240 min. y tiempo de decay entre 24-
48 horas. Las muestras con 5<A<10 Bg/L han mostrado errores relativos ~ 18% con
tiempos de medida comprendidos entre 360-420 min. y tiempo de decay inferior a
24 horas, por tltimo, las muestras con 1<A<5 Bg/L han mostrado errores relativos

~ 25-30 % con tiempos de medida comprendidos entre 720-1000 min. y tiempo de
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decay inferior a 24 h. De acuerdo con estos resultados la medida mediante
espectrometria gamma queda descartada para estas ultimas muestras, no solo por el
elevado error relativo sino porque solo podriamos medir 2 muestras cada dia. En
este caso aconsejamos utilizar la técnica de medida de centelleo liquido con
preconcentracién mediante tolueno. La utilizacion de espectrometria gamma se
aconseja para muestras con A>5 Bg/L, siempre que el nimero de muestras a medir

permita realizarlo dentro de las 48 h desde la toma de la muestra.

V.5. RADIACTIVIDAD DE LOS SUELOS

En este tipo de muestras hemos realizado tanto un estudio espacial como de evolucion
temporal de la radiactividad. Para el estudio espacial hemos medido los radionuclidos
presentes en los suelos proximos a los manantiales estudiados en el apartado anterior,
mientras que para el estudio de evolucion temporal hemos seleccionado un suelo en el

término municipal de Quéntar, como se indicé en el apartado IV_1.5.

V.5.1. ESTUDIO ESPACIAL.

El objetivo de este estudio es relacionar el contenido el “’Rn de los manantiales
estudiados en el apartado anterior con las caracteristicas de los suelos en los cuales se
encuentran. A estos suelos les hemos realizado medidas mediante espectrometria
gamma, analisis granulométrico, contenido en materia organica y humedad. En
aquellos manantiales que estaban en la zona de union de dos suelos diferentes se han
medido ambos, y de aquellos que estaban sobre el mismo suelo se han tomado sélo una
muestra, lo cual explica la falta de los suelos T-2, 4, 5, 12, 16, 18 y 19. Al suelo T-3
solo se le ha medido los radionuclidos presentes en el mismo debido a que estas
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muestras de agua fueron tomadas después de canalizacion en las cuales al no poder
conocer la actividad en la surgencia no tiene sentido relacionarla con un suelo con el
cual no esta en contacto.

Tabla LXVL. Radioniiclidos detectados en suelo T-1 gris.

FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD(Bg/kg) | FAMILIA ISOTOPO | ACTIVIDAD(Bg/kg)
Th-234 55+15 Ac-228 14+1
Ra-226 534 Th-232 Pb-212 1742
U-238 Pb-214 56+4 Bi-212 10£3
Bi-214 50+2 T1-208 15+1
Pb-210 5248 Astificial Cs-137 0.3+0.2
U-235 Ra-223 1.940.5
U-235 2.6+0.4 Natural K-40 383422
90 4
Q 504
<
.,:-.: 40 ==
20 4
0 } +
100 10 1 0,1 0,01
TAMIZ (mm)
Figura 40. Granulometria del suelo gris del manantial T-1
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Tabla LXVIL Radiontclidos detectados en suelo T-1 amarillo.

FAMILIA {ISOTOPO | ACTIVIDAD(Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD(Bg/kg)
Th-234 38425 Ac-228 3342
Ra-226 4444 Th-232 | Pb-212 3744

U-238 Pb-214 45+4 Bi-212 2242
Bi-214 4242 T1-208 30+2
Pb-210 3127 Artificial | Cs-137 0.6£0.3
Ra-223 1.5£0.2

U235 | U-235 2.5:0.4 Natural | K-40 69540
]
;}100 1]0 1’ 0:1 0,(’)1

TAMIZ (mm)

Figura 41. Curva granulométrica del suelo amarillo del manantial T-1.
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Tabla LXVIIL Radionuclidos detectados en suelo T-3.

FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD(Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD(By/kg)
Ra-226 1744+163 Ac-228 3143

U-238 | Pb-214 1868+129 Th-232 | Pb-212 3844
Bi-214 1621102 Bi-212 24+7
Pb-210 798+104 TI-208 3242
Ra-223 89421 Artificial | Cs-137 2

U-235 | U235 5848 Natural | K-40 311423
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Tabla LXIX. Radionuclidos detectados en suelo T-7.
FAMILIA [ISOTOPO ACTIVIDAD(Bg/kg) | FAMILIA ISOTOPO ACTIVIDAD(Bg/kg)
Th-234 37+6 Ac-228 3242
Ra-226 56+4 Th-232 Pb-212 37+4
U-238 Pb-214 60+4 Bi-212 2242
Bi-214 5242 T1-208 312
Pb-210 52+12 Artificial | Cs-137 9.7+0.6
Ra-223 2.0+£0.4
U-235 U-235 3.0+0.4 Natural K-40 494+29
"
0 4
‘ 100 10 1 0,1 0,01
TAMIZ (mm)
Figura 42. Curva granulométrica del suelo del manantial T-7.
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Tabla LXX. Radionuclidos detectados en suelo T-8

FAMILIA [ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg) |FAMILIA ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)
Th-234 53+14 Ac-228 20+1
Ra-226 3143 Th-232 | Pb-212 2342
U-238 Pb-214 3343 Bi-212 142
Bi-214 20+1 T1-208 19+1
Pb-210 45+8 Artificial | Cs-137 5.9+0.4
Ra-223 1.6+0.2 Be-7 7+3
U-235 U-235 2.5+0.4 Natural K-40 296+18
':T; 40
20
10
0 4+ t t =} 3
100 10 1 0,1 0,01
TAMIZ (mm)

Figura 43. Curva granulométrica del suelo del manantial T-8.
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Tabla LXXI. Radiontclidos detectados en suelo T-9
FAMILIA {ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)
Th-234 56+16 Ac-228 5+1
Ra-226 97+11 Th-232 Pb-212 4.6+0.9
U-238 Pb-214 102+10 Bi-212 443
Bi-214 9245 TI1-208 541
Pb-210 65+13 Artificial | Cs-137 <047
Ra-223 1.5+0.8
U-235 U-235 4+1 Natural K-40 65+6
0 )
100 10 1 0 0
TAMIZ (mm)
Figura 44. Curva granulométrica del suelo del manantial T-9
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Tabla LXIL Radiontclidos detectados en suelo T-10

FAMILIA |ISOTOPO| ACTIVIDAD (Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)

Th-234 5549 Ac-228 7.740.8
Ra-226 4544 Th-232 | Pb-212 8+1

U-238 | Pb-214 4744 Bi-212 542
Bi-214 4242 TI-208 6.340.6
Pb-210 43£10 Artificial | Cs-137 7.8+0.4
Ra-223 2.0£0.4

U235 | U235 3.040.4 Natural | K~40 11648

¥
\;160 10 1 0,1 0,01
TAMIZ (mm)

Figura 45. Curva granulométrica del suelo del manantial T-10.
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Tabla LXXIII. Radionuclidos detectados en suelo T-11
FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)
Th-234 39+15 Ac-228 111
Ra-226 30+4 Th-232 | Pb-212 13+2
U-238 | Pb-214 32+4 Bi-212 8+2
Bi-214 28+2 T1-208 1121
Pb-210 99+18 Artificial | Cs-137 22+1
Ra-223 1.5+0.5 Be-7 165
U235 | U-235 2.3+0.6 Natural | K-40 15014
70 -
‘i 40
20
10
0 : : . !
100 10 1 0.1 001
TAMIZ (mm)
Figura 46. Curva granulométrica del suelo del manantial T-11.
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Tabla LXXIV. Radiontuclidos detectados en suelo oscuro T-13

FAMILIA |ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)
Th-234 44+18 Ac-228 2042
Ra-226 47+4 Th-232 | Pb-212 2342
U-238 | Pb-214 504 Bi-212 1342
Bi-214 4342 TI-208 181
Pb-210 37+7 Artificial | Cs-137 6.4+0.4
Ra-223 0.9+0.3 Be-7 104
U-235 | U-235 1.802 Natural | K-40 38022
100 +
90 +
80 T
N 70 +
=
< .
T t l/t -
:(' 40 +
® 30+
20 4
10 +
0 } t } !
100 10 1 0,1 0,01
TAMIZ (mm)

Figura 47. Curva granulométrica del suelo oscuro del manantial T-13.

200



RESULTADOS Y DISCUSION
Tabla LXXYV. Radionuclidos detectados en suelo rojo T-13.
FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)
Th-234 309 Ac-228 14+1
Ra-226 3544 Th-232 | Pb-212 18+£2
U-238 Pb-214 3743 Bi-212 10+£2
Bi-214 3342 TI-208 15+1
Pb-210 26+6 Artificial | Cs-137 3.5+0.4
Ra-223 1.8+0.3 Be-7 7+3
U-235 U-235 23403 Natural K-40 345420
100 -
|0+
0 -+ t i {
100 10 1 0.1 0.0
TAMIZ (mm)
Figura 48. Curva granulométrica del suelo rojo del manantial T-13.
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RESULTADOS Y DISCUSION
Tabla LXXVL Radionuclidos detectados en el suelo T-14
FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg) | FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)
Th-234 1611 Ac-228 15+1
Ra-226 11+£2 Th-232 Pb-212 1642
U-238 Pb-214 11£2 Bi-212 10+2
Bi-214 10.7+0.8 TI1-208 14+1
Pb-210 16+6 Artificial | Cs-137 24+04
Ra-223 1.1+0.4
U-235 U-235 0.7+0.1 Natural K-40 273+17
100 10 1 0,0
TAMIZ (mm)
Figura 49. Curva granulométrica del suelo del manantial T-14.
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Tabla LXXVIL Radionuclidos detectados en el suelo T-15

FAMILIA|ISOTOPO| ACTIVIDAD (Bq/kg)| FAMILIA | ISOTOPO | ACTIVIDAD (B/kg)
Th-234 33211 Ac-228 2041
Ra-226 2142 Th-232 | Pb-212 2442
U238 | Pb-214 242 Bi-212 1242
Bi-214 2041 T1-208 20+1
Pb-210 2745 Artificial | Cs-137 6.240.4
Ra-223 1.0£0.2 Be-7 612
U-235 | U-235 15402 Natural | K-40 271416
90 +
8{ ) 4=
.;‘,’! e 1l
~ 60t
& 40+
0 +
0 : : ; |
100 10 1 0,1 0,01
TAMIZ (mm)

Figura 50. Curva granulométrica del suelo del manantial T-15.
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Tabla LXXVIIL Radionuclidos detectados en el suelo T-17
FAMILIA [ISOTOPO|ACTIVIDAD (Bg/kg) [FAMILIA [ISOTOPO [ ACTIVIDAD (Bg/kg)
Th-234 59+16 Ac-228 6343
Ra-226 44+4 Th-232 | Pb-212 717
U-238 Pb-214 46+4 Bi-212 39+3
Bi-214 4142 T1-208 5843
Pb-210 38+8 Artificial | Cs-137 0.41+:0.24
Ra-223 2.0+0.2
U-235 U-235 2.5+0.4 Natural K-40 895+51
-
=
{ -
: hil ==
? Efl L
oL N =k
7]
< 1
6.8 e
100 10 1 0.1 0.01
TAMIZ (mm)

Figura 51. Curva granulométrica del suelo de los manantiales T-16 y T-17.
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Tabla LXXIX. Radionuclidos detectados en el suelo T-20

FAMILIA [ISOTOPO [ACTIVIDAD (Bg/kg) [FAMILIA [ISOTOPO | ACTIVIDAD (Bg/kg)

Th-234 155+24 Ac-228 7843
Ra-226 126+10 Th-232 | Pb-212 89+9

U-238 | Pb-214 133+9 Bi-212 5343
Bi-214 12045 TI-208 76+3
Pb-210 112+19 Artificial | Cs-137 <0.67
Ra-223 5.3£0.6

U-235 U-235 8.4+1.4 Natural K-40 1485+82

< i
100 110 1 011 0,61
TAMIZ (mm)

Figura 52. Curva granulométrica del suelo de los manantiales T-20 a T-25.
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En la siguiente tabla se presenta el porcentaje en gravas, arenas y limos mas
arcillas de los suelos anteriores, asi como la humedad y el porcentaje de materia

organica.

Tabla LXXX. Caracteristicas granulométricas, contenido en materia organica y

humedad de los suelos estudiados.

Muestra % Gravas % Arenas % Limos+Arcillas % Materia Organica % Humedad

T-1g 41.2 36.8 22.0 0.16 1.24
T-1 am. 37.6 28.6 33.8 0.41 0.48
T-7 28.4 34.6 37.0 16.76 2.3
T-8 38.6 339 275 9.52 137
T-9 61.6 24.6 13.7 0.62 0.31
T-10 68.1 19.6 12.3 341 0.92
T-11 53.0 29.5 17.5 14.17 2.8
T-13r. 35.3 284 36.3 2.84 243
T-13 os. 23.5 172 9.3 6.21 3.31
T-14 117 17.4 70.9 5.64 1.97
T-15 259 273 46.8 7.81 3. 74
T-17 67.9 194 127 093 0.64

En el analisis de la correlacion existente entre el contenido en **’Rn del
agua y las caracteristicas del suelo no se ha encontrado correlacion entre ninguna
de las variables estudiadas para un nivel de confianza del 95%. Su disminuimos el
nivel de confianza se obtienen los siguientes coeficientes de correlacion y de

determinacion:
* Para un nivel de confianza del 85% estan relacionados

222Rn 'y % arenas siendo r=0.4341 y R*=18.84%
222Rn y % materia organica siendo r=-0.4819 y R’=23.23%
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* Para un nivel de confianza del 70% ademas de las caracteristicas anteriores
estan relacionados

22Rn y **Ra siendo r=0.3585 y R’>=12.85%

222Rn y % humedad siendo r=-0.3241 y R*=10.5%

Utilizando la clasificacion de las fuentes segin su termicidad, el analisis de
la correlacion existente entre el contenido en *’Rn del agua y las caracteristicas de

los suelos ha mostrado los siguientes resultados:

* En fuentes termales para un nivel de confianza del 80% estan relacionados
222Rn y % arenas siendo r=0.7220 y R*=52.13%
222Rn y temperatura del agua siendo r=0.7506 y R’=56.34%
* Para un nivel de confianza del 70% ademas de las caracteristicas anteriores
estan relacionados

22Rn y % humedad siendo r=-0.5503 y R*=30.29%

* En fuentes intermedias para un nivel de confianza del 90% estan relacionados
22Rn 'y % gravas siendo r=0.9157 y R*=83.85%
22Rn y limos+arcillas siendo r=-0.9382 y R*=88.02%
* Para un nivel de confianza del 70% ademas de las caracteristicas anteriores
estan relacionados
222Rn y ***Ra siendo r=0.7013 y R*=49.19%

En las fuentes no termales no se ha encontrado correlacion entre el “’Rn
del agua y las caracteristicas de los suelos estudiados para niveles de confianza

superiores al 50%.
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V.5.2.ESTUDIO DE UN SUELO DE QUENTAR

Para el estudio sobre la evolucién temporal hemos utilizado un suelo del

término municial de Quéntar. Desde el punto de vista geologico la zona esta

situada dentro de los dominios Alpujarride pertenecientes a las denominadas zonas

internas de las Cordilleras Béticas (Bética ssrt).

En la tabla LXXXI se presentan los radionuclidos detectados en este suelo

durante el periodo de realizacion de esta Tesis.

Tabla LXXXI. Radionuclidos detectados en el suelo de Quéntar en el periodo Dic.92-
Oct.97
Familia | Isdtopo Actividad (Bq/kg)/Fecha
19/12/92 | 30/6/93 | 20/12/93 | 17/10/94 | 5/5/95 | 28/6/96 |11/4/97 |22/10/97
Ra-226 |90+8 104+10 [117+10 |118+10 |148+13 |46%3 10243 [ 112413
Pb-214 | 9345 11148 | 12449 [12549 |156+11 |5045 10748 | 11548
U-238  |Bi-214 |8743 97+4 11144 |11144  [14046 | 4342 10044 | 103+4
Pb-210 | 227442 |248+46 |166134 [263+31 |209432 |113+17 |181+24 |173x21
U-235 |U-235 {52405 |5+05 |[58406 [S.740.5 [5.0405 [+ 45405 |48+05
Ac-228 |3112  |5613 5813  |5312  |5413 3313|4212 4312
Th-232 |Pb-212 {3544 |64+6 |69+7 |6146 |6546  [40+4  [49+5  [5045
Bi-212 | 19+2 3443 3943 3644 3945 2545 2742 2843
TI-208 |11.140.6 | 19.6+0.9 | 5743 5142|5443 3242|4012 4122
Artificial |Cs-137 |124+4 [116+3 8543  [9743  [9543  |254] 7943|9443
Sr-90  [11.940.3 |19.940.9 | 22+4 19.240.6 | 20+0.5 |10.440.6 | 18.240.7 | 11.1+0.9
Naturales | K-40 | 642436 |713+41 | 743442 | 1010456 | 99657 |426428 |764+43 |744+42
Be-7 [<LID |1744 |<LID |84 443 9+4 <LID  |20+4

En cuanto a la evolucion temporal de la radiactividad de este suelo, no

hemos observado variaciones importantes en los radiontclidos detectados ya que

las oscilaciones se deben a modificaciones en el proceso de tratamiento de la
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muestra. Asi la primera muestra se secé y no se calcind por lo tanto, se midi6é con
la materia organica, mientras que las cuatro muestras siguientes se calcinaron a 500
°C. En la muestra del 28/06/96 se utilizd una geometria diferente, y en las dos
ultimas muestras se midié la fraccion inferior a 2 mm, mientras que en todas las
anteriores se midio la fraccion inferior a 0.25 mm. Todo lo expuesto anteriormente
nos lleva a concluir que hemos de fijar la técnica de preparacion de la muestra para

poder detectar posibles variaciones en los radionticlidos.
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CONCLUSIONES

Como resumen de lo expuesto en esta Tesis podemos presentar las siguientes

conclusiones:

i

Para la aplicacion de la técnica de espectrometria gamma se ha realizado una calibracion
en energias y otra en eficiencias. También se ha determinado la radiacion de fondo que
llega al detector. El estudio estadistico de esta radiacion para cada geometria de las
utilizadas ha mostrado que la radiacion de fondo que llega al detector para la geometria
cartucho es mayor que la que llega para las demas geometrias. Esto se ha atribuido al
relleno de carbon activo que presenta esta geometria, debido probablemente al mayor

contenido en radiontclidos naturales.

Se ha puesto a punto un espectrometro de centelleo liquido para la medida de 22Rn en
agua, obteniéndose que la ventana de trabajo presenta una posicion Optima de los
discriminadores inferior y superior de 15 y 300 respectivamente; que la eficiencia del
detector en estas condiciones ha sido 90+5% (n=468) y que el Limite de Cuantificacion
en la ventana del Radén ha sido de 3-3.2 Bg/L.

Se ha estudiado la calidad radiolégica del aire de la ciudad de Granada mediante la
determinacion de "*'I y radionticlidos emisores gamma tanto naturales como artificiales.
La actividad del “'I en las 260 muestras medidas siempre ha sido inferior al limite
inferior de deteccién (LID). Este LID es del orden 4-10*Bg/m’, por lo tanto podemos
concluir que durante el periodo estudiado (1993-1997) no han existido en el lugar de la

toma de muestra, concentraciones detectables de este radiontclido en el aire. Durante el
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periodo de realizacion de esta Tesis no se ha detectado ningin radionuclido artificial
emisor gamma en las muestras atmosféricas medidas, no obstante, si se han detectado los
radionticlidos naturales Be y 2'°Pb.

Se ha determinado la concentracién semanal del radioniclido cosmogénico 'Be,
encontrandose que los valores medidos siguen una distribucién Normal, siendo el valor
representativo del conjunto (5.64_-1.9)-10'3Bq/m3 (n=132). Este valor esta en el rango de
los referidos en la bibliografia para localidades de latitud similar a la de Granada ciudad.
La evolucion temporal del radiontclido "Be en muestras atmosféricas ha mostrado
valores maximos en verano y minimos en otofio € invierno, como corresponde a una zona
de latitudes medias, segun lo descrito en la bibliografia. Por otra parte el estudio de las
variables meteorolégicas que influyen en las variaciones en el contenido en 'Be en las
muestras semanales ha mostrado que tales variables son la temperatura y el peso por
unidad de volumen para los datos de 1995 y 1996, mientras que son el peso por unidad de

volumen y el tiempo que ha estado sin llover en los datos de 1997.

En las muestras trimestrales de agua de lluvia hemos detectado 'Be, encontrandose que la
actividad por unidad de superficie, es decir, la actividad depositada por la lluvia depende
de la cantidad de lluvia y del tiempo que ha estado lloviendo. Este tltimo factor presenta

un coeficiente negativo.

En las variaciones mensuales de las actividades de "Be y *'°Pb se observa la temperatura
como la variable mas influyente. En las variaciones trimestrales de la actividad en
muestras atmosféricas, se observa un comportamiento diferente en las muestras obtenidas
en afios secos y en afios himedos. En afios secos (1993-95) la actividad esta
correlacionada con la temperatura y no lo estd con la lluvia, mientras que en afios
himedos (1996-97) la actividad si ha estado correlacionada con la cantidad de lluvia y
con el tiempo que ha estado lloviendo. Este comportamiento se debe a que en los afios

secos las precipitaciones se produjeron de forma irregular y con poca duracion, por lo
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10-

tanto en estas muestras queda enmascarado el efecto de lavado y la disminucién de la

actividad que produce la lluvia por la acumulacion que se produce en ausencia de ésta.

Se ha estudiado el contenido en **Rn de 19 acuiferos de la provincia de Granada y 6 de la
provincia de Jaén, encontrandose en todos ellos actividades superiores al LID para este

radionuclido.

En el estudio de los recipientes utilizados para la toma de muestra no se ha observado
pérdida de **Rn por difusion a través del plastico o de los tapones cuando el tiempo
transcurrido entre la toma de muestra y la preparacion del vial estuvo comprendida entre
6y 24 horas, sin embargo cuando la temperatura ambiente sea elevada y deban transcurrir
mas de 24 horas entre la toma de muestra y su medida se reduce este efecto manteniendo

las muestras en frigorifico.

Para muestras de poca actividad debida al 222Rn, se ha puesto a punto un método de
preconcentracion mediante tolueno, obteniéndose que las condiciones 6ptimas para ello
son: 5 minutos de agitacién y volumen de tolueno entre 60-100 mL. En estas condiciones
el porcentaje de **Rn extraido de 1L de muestra ha sido 74+8% (n=77).

Se ha observado en el contenido en *Rn de un agua la influencia del dominio geolégico
en el cual se encuentra el manantial, asi las muestras tomadas en el dominio Hercinico
han mostrado actividades superiores a las detectadas en muestras tomadas en el dominio
Alpino. En las muestras del dominio Hercinico se observa influencia del tipo de pozo en
el contenido en “Rn, asi las muestras tomadas en pozos modemos que son més
profundos y que atraviesan vetas de Uranio estan mas enriquecidas en este radionticlido
que las muestras obtenidas en pozos antiguos mas superficiales. En las muestras del
dominio Alpino el contenido en ?Rn mostré estar correlacionado con la temperatura y
con la conductividad del agua. Los suelos del dominio Alpino presentan unos contenidos

en las familias radiactivas naturales inferiores a los que presentan los suelos hercinicos.
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No obstante, los lignitos de Arenas del Rey proximos al pantano de los Bermejales
presentaron contenidos en los radionuclidos de las familias S y U superiores a los de
los suelos hercinicos. El analisis de la correlacion existente entre el contenido en **Rn
del agua y las caracteristicas del suelo, ha mostrado relacion de éste con el contenido de

arenas y en matéria organica para un nivel de confianza del 85%.

Los contenidos en *’Rn obtenidos mediante las dos técnicas de medida, centelleo liquido
y espectrometria gamma, no han mostrado existencia de diferencias significativas entre si;
aconsejandose la medida mediante espectrometria gamma para muestras con actividades
superiores a 5 Bg/L, siempre que el nimero de muestras a medir permita realizarlo dentro
de las 48 h desde la toma de muestra, de no ser asi, se aconseja la medida mediante

centelleo liquido con preconcentracion mediante tolueno.
El estudio temporal de la radiactividad del suelo de Quéntar del que hemos realizado

medidas del mismo lugar a lo largo dels periodo Dic.92-Dic.97 no ha mostrado
variaciones importantes en los radionuclidos naturales ni artificiales.
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