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PRESENTACION

El trabajo de investigacion reflcjado en esta tests se ha llevado a cabo en el Departamento de

Impacto Ambicntal dc la Energia de]l CIEMAT, dentro del Proyccto de I+D “Mechanisms governing

the behaviour and transport of transuranics (analogues) and other radionuclides in marine

ecosvstems”, financiado por ¢l CIEMAT, 1a Unidn Europea (UE), la Empresa Nacional de Residuos

Radiactivos S.A. (ENRESA) v la Comisién Interministerial de Ciencia y Tecnologia (CYCIT).

La memoria presenta el estudio de la dindamica scdimentaria de algunos radionucleidos de

vida larga (plutonio, americio ¥ cesio) en ¢l hitoral mediterrdaneo espafiol peninsular v balear. Su

contenido s¢ ha ordenado como sc indica a continuacion:

o=

Introducciéon general al tema de estudio.

Presentacion de los objetivos de Ia investigacion.

El capitulo | describe la occanografia fisica del medio marino mediterraneo, asi como sus

caracteristicas hudrolégicas v sedimentoldgicas.

En ¢l capitulo 2 se resumen las principales fuentes de radiactividad natural v artificial del
Mediterranco, prestando cspecial interés a los transuranicos v al cesio.

El capitulo 3 sc centra en ¢l comportamiente del plutonio, americio v cesio: sus propiedades
fisico-quimicas en disolucion, su intcraccion cen las particulas en suspension cn la columna de
agua y su depdsito en los sedimentos. También sc apuntan los mecanismos de su potencial

reincorporacion al agua sobrenadante.

En ¢l capituio 4 sc exponen las técnicas de muestreo empleadas para recoger testigos de
sedimento marino, meluvendo informacion fotografica sobre la participacién en las campafias de

toma d¢ muestras.

En ¢l capitulo 5 se detallan jos procedimientos analiticos utilizados para determinar transuranicos
en sedimentos marinos. También se presenta ¢l métedo de lixiviacion secucncial empleado para
evalvar la asociacion preferente de plutenio, americio v cesio a los distintos componentes

geaquimicos constitutivos de los sedimentos.



-

En ¢l capitulo 6 s¢ describen las téemeas de espectrometria alfa v gamma de alta resolucion para

medir radionucleidos a nivel ultratraza cn mucestras ambientales.
El capitulo 7 esta dedicado al control de calidad analitica v de medida, asi como a la validacién
dc Jos métedos utilzados mediante participacion cn ¢jercicios  de  intercomparacion

internagionales.

En ¢l capitulo § se presentan v discuten los resultados obtenidos en esta investigacion, Consta de

dos partes: el ecosistema marino de Palomares v ¢l reste del htoral mediterranco espafiol.

A continuacidn se exponen las conclustones mas relevantes.

En la bibliografia sc incluven las referencias citadas.

Para finalizar, en ¢l apéndice sc presentan las publicaciones a las que ha dado lugar el trabajo de

wvestigacion de esta tesis.
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INTRODUCCION

Desde su aparicion en la Tierra los seres vivos han estado expuestos a la radiactividad natural
presente en el medio: rayos césmicos procedentes del espacio exterior, sustancias radiactivas distribuidas
por la geosfera ¢ hidrosfera de forma no uniferme y clementos radiactivos constituyentes de los
organismos vivos {(potasio, carbono, ctc.). Posteriormente, ¢l descubrimiento v utilizacidén de la
radiactividad artificial {produccion de energia eléetrica, medicina, industria civil y militar, investigacion,
etc.) provocaron la distribucion generalizada de radionucleidos en el plancta, aumentando directa o

indircctamente, y en pequefia proporcion, la radiacion natural de fondo.

Paralelamente al desarrollo de la teenologia nuclear se fueron conociendo los efectos nocivos que
ciertas dosis de radiacién podian producir en el ser humano y su entorno, haciéndose necesaria la
existencia de normas v medidas de proteccidn frente a las mismas, En 1928 s¢ cred la ICRP {(fnfernational
Coemmission on Radiation Protection), que regula los principios, criterios y metodologias de Ia Proteccion
Radiolégica, cuyo fin tltimo es proteger a los individuos, a sus descendicentes v al ecosistema en que se
desarrolian de los riesgos derivados del uso de las radiaciones ionizantes, Se c¢rearon también nuevas
disciplinas de estudio como la radiccolegia, con el objetiva de conocer la distribucton, comportamicnto y

destino final de los radionucteidos en ¢l medio ambiente.

La incorporacion masiva de radionucleidos artificiales (transuranicos y productos de fision) al
medio ambicnte s¢ debe a los numerosos cnsavos de armamente nuclear que sc llevaron a cabo cn la
atmosfera durante los afios cincuenta v sesenta. Estas explosiones han dado origen a una distribucion
estratosférica de radionucieidos que se van depositande lentamente en la superficie del plancta. La firma
del Tratado de Na Proliferaciaon Nuclear (TNP} en 1963 redujo notablemente sus niveles de concentracién
en la atmésfera, aunque no fue hasta 1980 cuando sc suspendicron definitivamente cste tipo de
detonaciones. Sin embargo, desde esa fecha hasta la actualidad, alguncs paiscs no firmantes del Tratado
(Francia, China, India, Paquistan, etc.) han realizado explosiones nucleares subterraneas en ecosistcmas

tan diversos como los atolones de Mururoa v Fangataufa, ¢l desierto del Rajastan, ete.

Los occéanos, que cubren el 71% de la superficic del planeta, fueron contaminados como
consceucncia de los ensavos atmosféricos con radiactividad artificial denonunada genéricamente “poso
radiactivo™ o “fallout”. También reciben de forma local vertidos controlados de instalaciones nucleares
(fabricas de reprocesado de combustible irradiado. centrales, ete.) v ademas, son el deposito permanente
de ciertos residuos cnterrados cn la fosa atlantica. el Pacifice v como se ha hecho publico recientemente,

en los mares de Kara v Barents en ¢ Artico.



Los mares v ocdancs son escenarios importantes en los estudios radiecoldgicos, ya que los
vertidos radiactivos provocan un aumento de fa radiacion que puede afectar de forma dirccta a los
organismos marinos quc habrtan cn ellos v de forma indirecta, a través de la cadena trofica alimentaria a
los scres vivos que los consumen (aves marinas, mamiferos marinos, seres humanos). En las cuencas
scmicerradas como ¢l Mediterraneo estas investigaciones adquieren especial interés, puesto que son
ceosistemas muy sensibles al efecto de los contaminantes, al tener una capacdad de depuracion (dilucion)

mcnor que la de los océanos.

La radiccologia marina basicamente estudia la evolucion y comportamiento de los radionucleides
en el medio marino, caractenizando una scrie de ecesistemas v cuantificando un conjunto de parametros
experimentales que afictan a su distribuctdn on log mismos. La radioproteeciaon utiliza cstos parametros
cn los modelos matematicos de calculo de dosis a la poblacién, evidenciandose que ambas disciplinas son
complementarias. Algunos de cstos parametros (coeficientes de distribucion  de radionucleidos agua-
sedimento, factores de concentracion en biota, ctc.) pucden obtenerse en ensayos de laboratorio en los que
s¢ simulan las caracteristicas (pH. salinidad, temperatura) del medio marino. Sin embargo, existen
multitud de factores geologicos, quimicos, bioldgices, climuatoldgicos. que no pueden reproducirse. siendo
neeesario realizar ¢of trabajo expermental o vine Bl estudro de I distribucion, comportamiento v
mecanismos de imteraceion v ransporte de log clementos transurdnicos o8 particularmente timportante, va
que son emisores de particulas alfa que tenen un larso penodo de semidesintegracion, presentando una
alta radiotoxicidad v un clevado ticmpo de permancncia en ¢l medio marino, lo gue facilita su

incorporacion a los ¢iclos biogeoquimicos.

El trabajo de investigaeion de esta tesis s¢ ha desarrollade dentro del Provecto de 1+D
“Mechanisms governing the behaviour and transport of transuranics fanalogues) and other radionuclides

in marine ecosyvstems”. melude en ¢l 3 Programa de Proteccion Radiologica de fa Unién Europea.

El objetivo general del provecto cra identificar v defimir los mecamsmos bisicos v los pardmetros
clave que repulan la cspeciacion fisico-quimica de los transuranicos (y otros radionucleidos de vida
larga), su mowvilidad vertical v horizontal, su boacumulacion, su incorporacion a los sedimertos y su
destino final en el medio marino. S¢ puso cspecial énfasis en la obtencidn de datos experimentales quc
pudicran ser empleados en modelos predictives de evolucion de radionucleidos en ¢l mar, basandose en
los mecanismos fundamentales que determinan su comportamiento La investigacion s¢ centroé cn
diversos ceosistemas marinos curopeos: aquetlos afectados por los vertidos controlados de la industria
nuclear vio nccidentes v los caractenzados por o acumulacion preferente de radionucicidos (canones

submarnos, estuanos, cle. )



La participacion del CIEMAT cn dicho proyvecto ha consistido en el estudio de dos arecas
gspecificas por su interés en proteecidon radiolégica: un ecosistema afectade por un accidente con
armamento nuclear v ambitos del litoral costero mediterrineo espaiiol que reciben aportes terrigenos y

biogénicos.

El estudio del ecosistema marine de Palomares ha supuesto el analisis de los mecanismos que
podrian influir en la dindmica de los transuranicos depositados en los scdimentos marinos y su transporte
(favorecido por la crografia submarina) del margen contmental al plano abisal. La parte experimental de
esta investigacién ha consistido principalmente cn la obtencion de los perfiles batimétricos de la rama
norte del canén de Palomares, la aplicacién de metodologia analitica especifica de extraccion sccuencial
dc plutonio, americie v cesio en sedimentos, ¢l establecimicnto de un mayor numero de relaciones
isotépicas que permiticsen identificar con mayor precision el térmuno fuente de los transurdnicos
analizados v la scparacién de los mventarios debidos al “fallout™ v al accidente utilizando las distorsiones

isotdpicas de los radioelementos considerados.

La mvestigacion cn ¢l margen costero cspafiol ha consistido en ta estimacion de la contribucion
radioldgica de los sedimentos del Mediterranco occidental a ta radiactividad giobal existente en la cuenca
mediterranen, compardndosce cscenarios afectados por descargas terrigenas con aquellos definidos por su
caracteristico depésito biogénico. En su  parte expenimental destacan ¢l cstudio de la distribucion de
transurdnicos a nivel ultratraza en sedimentos, la determinacidon de su asociacion preferente a distintas

fascs geoquimicas v la cstimactdn dg las tasas medias de acumulacidn en diferentes dreas costeras.






OBJETIVOS

E! objetivo general de csta tesis es el estudio de la dinamica sedimentaria de plutonio,
americio y cesio en cl litoral mediterranco occidental. La investigacion presentada en esta memoria se

ha desarrollado en dos ccosistemas, con los siguientes objetivos concretos:

ECOSISTEMA MARINO DE PALOMARES

1. Estudiar la influencia de la orografia submarina en la distribucion de plutonio, americio y

cesio
l.a Evaluar ¢l papel desempeiiado por el caidn de Palomares en la transferencia de
material sedimentario v radionucleidos asociados. Investigar sus mecanismos de

transporte desde el margen continental hacia el plano abisal.

1.b Identificar ¥ caracterizar las contribuciones particuladas procedentes del acrosol

dispersado accidentalmente en 1966,

2. Estudiar la movihdad postdeposito del plutonio, americio v cesio acumulados cn

scdimentos de la plataforma continental.

LITORAL MEDITERRANEQ QCCIDENTAL

3. Determinar la contribucion radioldgica del margen costero cspaiiel peninsular v balear a

la radiactividad global depositada ¢n ¢l fondo marine mediterranco.

4. Estudiar 1a movilidad postdeposito del plutonio, americio v ¢cesio en sedimentos costeros.

5. Calcular las tasas medias de sedimentacion






CAPITULO 1

CARACTERISTICAS OCEANOGRAFICAS DEL MAR
MEDITERRANEO
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Capitulo 1. Caracteristicas oceanogrdficas del mar Mediterrdneo 9

El mar Mediterraneo ha sido desde la Antigiiedad espectador del nacimiento y decadencia
de las civilizaciones clasicas, asi como la via mas importante de comunicacion y comercio para

los pueblos asentados en sus costas.

Este mar semi-interior se caracteriza por ser una cuenca de concentracion, en el que las
pérdidas hidricas por evaporacién superan a los aportes de agua recibidos a través de los rios y
las precipitaciones. Su salinidad, a pesar de ser elevada, permanece constante, al menos en una

escala de tiempo humana,

El Mediterraneo funciona coma una “maquina” que elabora sus prapios mecanismos para
mantener su contenide en agua y sales equilibrado. El déficit hidrico se ve compensado por la
entrada de agua atlantica superficial a través del estrecho de Gibraltar, El balance salino se
consigue mediante un flujo saliente de agua mediterranea hacia el océano v la aparicion en
determinadas areas de agua invernal. La formacion de estas masas de agua esta claramente

influida por la climatologia que soporta la cuenca mediterranea.

En este capitulo se describen la oceanografia fisica del medio marine mediterrineo y sus
principales caracteristicas hidroldgicas y sedimentologicas. El conocimiento del origen y
circulacién de las distintas masas de agua presentes en el Mediterraneo es primordial para estudiar
la dispersion y alcance de radicelementos conservativos como el cesio. El analisis de los perfiles
de distribucion de elementos con una marcada tendencia a asociarse a las particulas en suspension
(Pu, Am, Pb) en los nucleos de sedimento del fondo marine proporciona informacion, tanto de

fendmenos histéricos como recientes que hayan acontecido en ¢l ecosistema considerado.
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1.1 GEOGRAFIA, GEOLOGIA Y CLIMATOLOGIA

Geografia

El Mediterraneo se focaliza entre Europa, Asia y Afiica, rodeado por grandes masas
continentales de clima seco. Cubre una superficie aproximada de 2.5 millones de km® y presenta
una profundidad media de 1500 m, significativamente inferior a la de los océanos.
Morfologicamente, se conecta con el océano Atlantico por el estrecho de Gibraltar, de unos 14
km de anchura y 350 m de profundidad. Esta comunicacion es fa que permite que el Mediterraneo
exista tal y como hoy lo conocemas, con sus peculiaridades de mar semi-interior. En su parte
oriental se separa del mar Negro por los estrechos de Dardanelos y Bésforo, que delimitan a su

vez el mar de Marmara (Rodriguez, 1982).

Como se muestra en la Figura 1.1, el Mediterraneo estd constituido por una sene de
cuencas que se extienden sobre unos 3300 km de oeste a este y unos 800 km de norte a sur,
almacenando un volumen de 3.7 millones de km* . El canal de Sicilia establece una divisién en
dos cuencas: el Mediterraneo ornental y occidental. Esta separacion, atn siendo la mas utilizada

or su sencillez, no es la anica admiti ire los oceandgrafos.
P liez, | admitida entre los oceandgrafo

l.a cuenca oriental comprende en su parte mas occidental a los mares Adriatico y Jonico,
relacionados entre si por el estrecho de Otranto, de 800 i de profundidad. En el sector
nororiental se localiza el mar Egeo, indirectamente comunicado con el mar Negro a través del mar
de Marmara. La zona mas orientai se denomina cuenca levantina, y se conecta con el mar Rojo
a traves del canai de Suez (Rodriguez, 1982} La cuenca occidental, donde se centran los estudios
presentados en esta memoria, tiene un drea de .86 millones de km” y una profundidad maxima
de 3700 m. Incluye a su vez las cuencas de Alboran, argelino-provenzal y tirrena, ésta titima

definida por las islas de Corcega, Cerdefia y Sicilia (Margalef, 1985),
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Figura 1.1 Principales seciores oceanograficos del mar Mediterrdnes (Rodriguesz, 1982)
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Geologia

En el mar Mediterraneo los margenes continentales son, por lo general, estrechos. En el
Mediterraneo occidental, la anchura media de la plataforma esta delimitada por la isobata de ~200
m, variando en extension entre los 6-70 km. Asi mismo, la mayoria de las terrazas continentales
orientales son angostas, con la excepcion de la zona de influencia del Nilo, cuya plataforma se
ensancha mas de 70 km, pudiendo situarse su limite a mas de 200 m bajo el nivel del mar. La
morfologia del talud es también variable en toda la cuenca meditetranea. En la costa norteafricana
del Atlas, presenta una inclinacidn de 6° en tanto que en el delta del Nilo no llega a un 1° de

desnivel (Carter ef al., 1972},

Los margenes continentales del scctor mediterrdnec espadiol donde se han realizado los
estudios reflejados en esta memoria presentan una plataforma de amplitud variable. En €] margen
catalan septentrional, su anchura estd comprendida entre 17-30 km. El margen continental del
Ebro es de tipo progradante, al alimentarse del aporte sedimentario del rio det mismo nombre. Su
plataforma tiene una amplitud de 70 km, siendo, en general, plana. Su ruptura se sitfia a 160 m
de profundidad, con un talud estrecho (10 km) con pendierites de 4°-7°, que esta surcado por
cafiones submarinos que pueden extenderse durante 110 km. El margen continental def golfo de
Vatencia es de tipo pasivo, alcanzando los 70 km de anchura y rompiendo a 150 m de
protundidad. El margen de la zona de Alicante posee una plataforma con una amplitud media de
23 km, situandose su borde a 200 m. Ei talud comienza en ese punto, presentando una anchura
de 40-52 km y pendientes suaves definidas por el comienzo de Jos canones de Ifach, Benidorm

y Alicante.

En la region comprendida cntre cabo de Palos v cabo de Gata, donde se ubica el
ecosistema marino de Palomares, el margen continental es de tipo abrupto, con una plataforma
extremadamente irregular y muy estrecha. El talud presenta una anchura de 10 km, con pendientes
muy pronunciadas de 11°-18° y grandes irregularidades morfolagicas reflejadas por lineas
batimétricas que corresponden & incisiones que surcan el area (circavas submarinas) y
desembocan en el plano abisal. El drea cercana a cabo de Gata presenta relieves volcanicos,
destacando la presencia de cafiones submarinos asociados a las directrices estructurales de la

region, asi como a procesos de erosion fluvial v corrientes de turbidez. {Un estudio mas detallado
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del caiidn de Palomares se presenta en el capitulo 4). En la cuenca de Alboran, donde se localiza
la zona de Malaga, la plataforma continental tiene una anchura media de 15 km, rompiendo a 100-
150 m de profundidad hacia un talud con una inclinacion media de 15° El margen balear se
caracteriza por ser muy estrecho en la zona de Menorca, donde se concentran un cafion y abanico

submarinos y el escarpe de Menorca (Atlas, 1991).

El fondo marino del Mediterrdneo se caracteriza por [a existencia de llanuras abisales con
profundidades superiores a los 4000 m. La depresioén mas extensa, denominada llanura balear, se
encuentra en la cuenca argelino-provenzal, a unos 2600 m de profundidad. En el mar de Alboran
existen dos pequefias depresiones de unos 1500 m separadas por un promontorio situado en
direccion SO-NE. En el Mediterranec oriental, en el fondo de la cuenca jonica se iocaliza la
lanura de Sicilia (4000 m}, separada de la depresion heiénica (5100 m) por ta denominada dorsal
mediterrinea, que con sus 150 km de anchura y una altura de 700 m se extiende desde el sur de
Italia hacia las costas de Libia, donde gira hacia el noreste para acabar en la parte occidental de

Chipre (Emery ef al., 1966).

Climatologia

La climatologia que afecta al Mediterrneo se caracteriza por su diversidad. Las costas
mendionales y accidentales estdn ocupadas en su mayor parte por zonas desérticas, mientras que
la zona septentrional recibe aportes fluviales durante todo el afio. En general, los veranos son
secos ¥y los inviernos humedos, con periodos de maximas precipitaciones en primavera y en otofio.
Aun asi, ta escasez de agua que atecta a gran parte de esta region mendional de Europa provoca

sequias jargas que en algunos casos son catastroficas para la agricultura (Lacombe y Tchernia,

1972).

La circulactdn atmosférica esta controlada por el articiclon de las Azores, que en el
verano avanza hacia Eurepa occidental, calentando grandes extensiones continentales ai E v S de
la cuenca mediterranea. Este calentamiento da lugar a bajas presiones que establecen un régimen
de vientos anticiclénico que soplan del norte hacia el este, y del este hacia la costa occidental del
norte de Atfrica. En invierno, las depresiones atmosféricas provenientes del Atlantico barren la

cuenca de geste 4 este, permaneciendo a veces “enclavadas” sobre ciertas regiones (el Golfo de
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Leon, el Adrtico, Chipre) que se ven también afectadas por vientos secos e intensos de origen
continental canalizados por cordilleras costeras o valles fluviales, tales como el Mistral v la
Tramontana, que afectan al golfo de Ledn, y el Bora, que sopla sobre el norte de fa region
adriatica (Rodriguez, 1982}, La conjuncion de estos fendmenos transitorios y violentos puede
provocar el arrastre de grandes cantidades de materia terrigena hacia el mar. Asi, los rios cargados
de material en suspension y las corrientes de turbidez favorecen la dispersion de los sedimentos

rarnos.

.2 HIDROLOGIA

La hidrologia del mar Mediterréneo se define, en términos generales, como la de una
cuenca de cancentracion, caracterizada par un balance de agua negative (las pérdidas por
evaporacion exceden a las ganancias debidas a las precipitaciones y aportes fluviales) y la
existencia de gradientes de densidad entre el agua superficial v ¢l fondo abizal que favorecen la
homogeneizacion de grandes espesores de agua en el invierno. La diversidad de fendmenos
hidroldgicos que concurren en el Mediterraneo ha permitido, a pesar de su reducido tamario, su
utilizacion en estudios oceanograficos como "magqueta del oceano” para evaluar convergencias,

divergencias, surgencias, etc.

1.2.1 Origen de las masas de agua

El balance hidrico y salino del mar Mediterranec se mantiene constante gracias, par un
lado, al intercambio que sc establece a través del estrecho de Gibraltar entre ¢l agua atlantica
entrante {salinidad, $<36.5%¢) y ¢l flujo mediterranco saliente ($>37.5%0), y por otro, a los

procesos de formacion de aguas invernales mas densas (Parrilla ef ¢l 1986).

[n ta época estival, se produce un calentamiento del agua superficial en toda la cuenca
mediterranea, dandeo lugar a una fuerte termoclina que impide fa mezcla vertical de las distintas
capas de apua En otofio @ nvierne el balance térmico s¢ invierter la temperatura del agua

superficial excede la temperatura del aire en unos 10°C, produciéndose una inestabilidad en los
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estratos inferiores de aire. La existencia de vientos frios y violentos, especialmente en la zona
septentrional del Mediterraneo, produce una estratificacion en las capas de aire que da lugar a
unos movimientos de conveceidn verticales que tienden a homogeneizar la capa superficial de
apua, desdibujando la termoclina y configurando nuevas capas de agua, con pardmetros
caracteristicos de temperatura y salinidad. En el Mediterraneo existen tres zonas donde se forman
masas de agua que determinan las peculiaridades de sus aguas intermedias y profundas {Salat y

Font, 1985):

Agua levanting intermedia

Esta capa de agua tiene su origen en ¢l Mediterrdneo oriental (sur del Egeo-sudeste de
Rodas v Chipre), afectado en el invierno por masas de aire polar continental. Como consecuencia
de esta diferencia de temperatura se produce una homogeneizacion vertical de 100-150 m de
espesor, fundiéndose el agua superficial (calida v salada al terminar el verano), el agua situada
justo debajo de la termoclina de verano y el agua profunda. Esta nueva masa de agua, el agua
levantina intermedia {ALI), se caracteriza por los parametros de temperatura, T=17.7°C,
salinidad, $=39.1%o y densidad, p=29 kg/m*. El ALI se expande horizontalmente por toda la
cuenca oriental a una profundidad de 250-600 m, viajando hacia el Mediterraneo occidental a
través del canal de Sicilia, donde se distribuye herizontalmente, atenuandose sus parAmetros de
temperatura y salinidad al mezclarse con todas las aguas locales gue encuentra a su paso

{(Lacombe y Tchernia, 1972).

Agna profimda oriental

Esta masa de agua se forma en el mar Jonico, al mezclarse el agua adriatica invernal que
se ha formado en presencia del Bora con el agua levantina intermedia. Sus parametros
caracteristicos son T=12.95°C, $=38 6%o0 y p=29.2 kg/m’, pudiendo variar ligeramente de un afio

a otro, en funcion del rigor del invierno y el régimen de vientos (Zore-Armanda, 1963).

Agng profundg occidental

E!l agua profunda occidental se forma en una zona situada a unas 60-80 millas de la costa
meridional francesa y la riviera #aliana, al norte de la cuenca occidental mediterranea. La violenta

accion del Mistral v la Tramontana favorecen los fenémenos de homogeneizacion en toda la costa
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pravenzal, tormandoese el agua profunda cccidental por mezcela del agua invernal de esta region
con el agua levantina intermedia. Las zonas de homogeneizacion abarcan en principio pocos
kilometros, pero pueden extenderse hasta distancias de 80-125 km durante los inviernos
especialmente frios, formandose una gran reserva de agua profunda occidental, cuyos parametros

caracteristicos son T=12 7°C, §=38 .4%o y p=29.11 kg/m" (Lacombe y Tchernia, 1972).

1.2,2 Circulacion de las masas de agua

La circulacion de las diferentes masas de agua (superficial atlantica, levantina intermedia
y homogénea profunda) en el Mediterraneo es de caracter termohaling, va que esta regulada por
la influencia que la climatologia ejerce sobre la temperatura vy la salinidad. En la Figura 1.2 se

pueden observar las vias de circulacion horizental de las capas de agua somera e intermedia.

La capa de agua de caracter atlantico (Figura 1.2-A) penetra en el Mediterraneo por el
estrecho de Gibraltar y se dirige pegada a la costa africana hacia el Mediterréaneo oriental,
trazando movimientos de tipo ciclonico, en sentido opuesto a las agujas del reloj. En su avance
hacia el E, su espesor y velecidad de desplazamiento van disminuyendo. Sin embargo, hay
excepciones a la ley general de circulacion ciclénica: en la parte occidental de la cuenca de
Alboran el agua atlantica da un giro anticiclonico cerca de la isla de Albordn para retroceder hacia
el oeste pegado a la costa africana Asi mismo, cerca del estrecho de Sicilia existen torbellinas
anticiclénicos, a la derecha de la corriente principal. La climatologia afecta al flujo de agua
atlantica transportada, siendo de 1.5-2 millones de m™/s en el verano y casi el dobie en el invierno

{Rodriguez, 1982).

El movimiento de Ia capa de agua intermedia de mixima salinidad {Figura 1.2-B} tiende
también a seguir 1os grandes circuitos ¢iclonicos de las cuencas, en un desplazamiento general en
la direccion E-Q. Al franquear el canal de Sicilia se dibujan dos ramas, una de ellas recorre el
Tirrena en sentido cicldnice, v la otra, tras pasar entre Cerdefia v la costa afticana, vuelve a
dividirse en otros dos ramales, alimentando uno el circuito ciclonico ligarico-provenzal y

dirigiéndose el otro directamente al mar de Alboran. En esta cuenca se retnen las diferentes
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corrientes de agua que conforman el flujo saliente mediterrdneo. Las velocidades de
desplazamiento no se conocen con exactitud; las corrientes principales se mueven
aproximadamente a 5-10 ¢m/s. Se ha estimado también que el flujo de agua oriental que fluye
hacia la cuenca occidental es del orden de (0.7 millones de m*/s, del que 2/3 cruzarian Gibraltar

para incorporarse al océano Atldntico (Bryden et al., 1994).

Figura 1.2 Circulacién horizontal en la capa de agua superficial (A) ¢ intermedia (B) {Lacombe y
‘Tchernia, 1972)

[.a capa homogénea profunda muestra desplazamientos muy débiles, y el conocimiento

que se tiene de su movimicnto es muy limitado. Se crec que tanto en ia cuenca occidental como
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en la cuenca oriental esta animada por un movimiento de tipo cicldnico, desplazindose cerca del

fondo (1000 m de profundidad) a 2-3 c/s.

En el mar Mediterraneo existen también desplazamientos de las masas de agua en sentido
vertical. En las zonas en las que predomina la circulacion anticiclénica se producen tendmenos
de convergencia. Por e] contrario, en  zonas donde la circulacidn ciclonica es acentuada
(Mediterraneo noroccidental) se produce el desplazamiento de las aguas ligeras a la periferia y el
ascenso en el centro de la divergencia de aguas mas frias y saladas procedentes de niveles mas

profundos (Font, 1987).

1.3 SEDIMENTOLOGIA

E! mar Mediterraneo es particularmente interesante cuando se estudian procesos de
sedimentacion, al tratarse de una cuenca que ha experimentado una importante subsidencia
durante los ultimos 30 millones de afos, acumulando espesores de sedimento de 6-7 km en la
cuenca argeling-provenzal, 8 km en la cuenca jénica v 13-20 km en la cuenca levantina. El
subsuelo mediterranea csta constituido por una gran varicdad de sedimentos, con una
composicion granulométrica, mineraldgica v quinica v unas propiedades fisicas (densidad,
porosidad, contenido en agua, etc.) diversas. Los procesos de sedimentacion muestran evidencias
de vulcanismo recienie, sedimentacion biogénica, procesos quimicos de depdsito de material

sedimentario y distribucion diagenética de elementos en la capa superficial (Rodriguez, 1982}

Considerando su origen, en el Mediterraneo se encuentran sedimentos terrigenos,
volcanicos vy biogénicos, distribuidos come se indica cn la Figura 1.3. Los sedimentos terrigenos
{<30% CaC0x) se localizan en zonas de geosinclinal (cuenca argelino-provenzal, norte del Egeo,
Adridtico, etc.). La activa erosion que sufren las cadenas montanosas que rodean al Mediterraneo
es primordial en este tipe de sedimentacian, con tasas de acumulacion elevadas en las dreas de
influencia dec aportes de los grandes rios (Rodano, Fbro, Po, y Nilo). Sin embargo, la
incorporacion de material terrigeno al Mediterraneo es pobre v fa produccién planctdnica debil

cuando se compara con otros mares semi-cerrados como el may Negro o el mar Caspio. La
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concentracitén de particulas en suspensién en el agua mediterrdnea superficial presenta un valor
medio de 0.5-1.0 mg/l, similares a las encontradas en el océano Atlintico (Molero, 1992). Los
sedimentos volcanicos (10-20% CaCOs) aparecen ¢n zonas puntuales, entre las que cabe destacar
la laguna de Santorini y la zona del golfo de Nipoles, siendo su papel en los procesos de
sedimentacién poco importante. Los sedimentos biogénicos (> 30% CaCQs) son los mds
extendidos en el Mediterrdneo. Los mds caracieristicos son los fangos de foraminiferos, en los que
abundan los organismos plancténicos tipo globigerina. También forman parte de este tipo de
sedimentacién conchas de moluscos, restos de coral, algas calcdreas y restos de esqueletos de

cquinoideos (Rodriguez, 1982).

A RS
k] 3 i n 3]

Figura 1.3 Distribucion de los principales tipos de sedimentos en (a cuenca mediterrinea {Emelnayov, 1972)

Lmelyanov (1972) clasificé los sedimentos mediterraneos en funcién de su granulometria

cn gravas, arenas, limos y lodos. Su distribucién depende de la morfologia del fondo marino, la



20 Capituly 1. Caracteristicas oceanograficas del mar Mediterraneo

climatologia, etc. En areas poco profundas y con una gran actividad hidrodinamica aparecen
sedimentos con grueso tamaifio de particuta. Ocasionalmente aparecen gravas a gran profundidad,
en zonas de estrechos y caftones submarinos con fuertes corrientes de fondo. En ambitos donde
la plataforma continental es angosta, los sedimentos con alto porcentaje de gravas ocupan sélo
pequefias bandas localizadas, siendo caracteristico el fango arcilloso tipice de los tondos abisales

v las desembocaduras delosrios . .

Atendiendo a su composicion quimica, los sedimentos del Mediterraneo se caracterizan

por un alto contenido en carbonatos y un déficit en silice amortfa y carbono organico.

Estudios realizados por Keller y Lambert (1972) indican de forma detallada las
propiedades fisicas de los sedimentos mediterraneos. La densidad de los sedimentos esta
comprendida entre 133-190 g/em’ Los sedimentos aportados por el Nilo presentan las
densidades mas bajas de toda la cuenca (1.40-1.47 g/em’); por el contrario las mayores densidades
aparecen en el abanico del Rodano, la llanura argelino-pravenzal y el sudeste de Espafia. La
porosidad de los sedimentos en el Mediterranco presenta valores uniformes (60-80%), siendo
menores en la zona de influencia del Nilo y mayores en les sedimentos del fondo argelino-
provenzal, ya que las fuertes corrientes de turbidez en esta area desplazan material con un tamafio
de grano elevado. El contenido en agua de los sedimentos de la cuenca mediterranea (50%),
apunta una variacion minima en comparacion con los dates de contenido en agua de sedimentos
del Atlantico y Pacifico, ya que las corrientes de turbidez proporcionan una gran uniformidad

lateral a los sedimentos submarinos.

En el litoral mediterraneo occidental, donde se centran las investigaciones presentadas en
esta memoria, el depésito de material seditmentario en el fondo marino esta directamente ligado
a la evolucion de las descargas continentales de tipo fluvial, las caracteristicas quimicas/bioldgicas
de la cuenca de sedimentacion, morfologia del fonde, etc. Asi, frente a las desembocaduras de los
riog v ramblas se desarrella una sedimentacién silicicoclastica {facies terrigena), siendo ésta
biogénica a mayor profundidad. En el talud existe una gran variedad de depésitos, apareciendo
sedimentos asociados a fendomenos de suspension, sedimentos gravitacionales y sedimentos

derivados de corrientes de fondo (Atlas, 1991).
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En el entorno sedimentaric del rio Ebro, los efluentes provenientes de los Pirineos que
descargan en esta corriente han ido depositando sedimentos finos tipo fango (<4 um) en una
banda comprendida entre los 20-90 m de profundidad y acimulos mds gruesos tipo arena (100-
150 um) en un area mas somera ¢ inmediata (Palanques y Drake, 1990). Las descargas maximas
del Ebro (>900 m'/s) tienen lugar en la primavera y otofio; el flujo minimo se observa durante el
verano (Maldonado, 1972). Esta incorporacion de materiales se ha visto drasticamente modificada
en los Gitimos afios como consecuencia de la construccion de embalses y canales a lo largo de
este caudal, reduciéndose el aporte al mar en mas de un 95% y disminuyendo la tasa de
sedimentacion en el margen continental adyacente de forma considerable. La composicion mineral
de los sedimentos también ha cambiado, ya que en la actualidad sélo las particulas mas finas, con
un alio contenido en materia organica, atraviesan las barreras de retencion citadas anteriormente
{Palanques, 1987). En los ambitos menos profundos del delta def Ebro (20-40 m) son importantes
los procesos de resuspension debidos al oleaje, accion del viento, etc La diferente composicion
del fondo sedimentario y el material suspendide en la columna de agua, asi comoe la concentracion
de la fraccion particulada en superficie (1 mg/l) y cerca del fondo (3 mg/l) son parametros
fundamentales para el estudio de los mecanismos de resuspension en la region deltaica (Palanques

y Drake, 1990).

En la fosa valenciana, la distribucién textural de los sedimentos superficiales esta definida
por una tendencia granulodecreciente mar adentro. Los aportes mas distales, procedentes del area
del Ebro son lodos v limos con un alto contenido en carbonatos y una pequeda proporcion de
minerales pesados. Las contribuciones de zonas mas proximas son mas gruesas, ¢on mayor
contenido de minerales pesados y pocos carbonatos. Los materiales acumulados en esta fosa
tiencn una granulometria fina, va que las gravas y arenas se localizan en la plataforma v en el
fondo de los cafiones, donde han sido transportadas por las corrientes de turbidez (Palanques y

Maldonado, 1985).

En el sudeste espanol la distribucion de los sedimentos esta claramente influenciada por
el complejo sistema de cafiones que conforman la crografia submarina de la zona. Los depésitos
de plataforma estan constituidos por gravas y arenas con alto contenido en silicatos, esquistos,

cuarcitas v en algunos puntos concretos clastos de rocas volcanicas. Mar adentro va
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disminuyendo la granulometria de los depositos sedimentarios y el contenido en carbonatos va
aumentando (Gascd ef al., 1992) En esta zona se encuentran en la llanura abisal, a una
profundidad de 1500 m, componentes terrigenos con tamafio de particula grueso que han sido
transportados por las corrientes de turbidez desde el margen continental a través de los caflones

submartnos.

En las islas Baleares se ha desarrollado el margen continental mas carbonatado y amplio
del territorio espafiol. Los depositos de plataforma estan constituidos por sedimentos arenosos

con porcentajes variables de gravas y pelitas (Atlas, 1991},
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La utilizacién de las radiaciones ionizantes y la energia nuclear experimentd un vertiginoso
crecimiento a partir de la segunda mitad del siglo XX . Una de sus consecuencias mas destacables
ha sido la incorporacién al medio ambiente de una cantidad considerable de radionucleidos

artificiales, que se sumd a la radiactividad natural existente.

Los océanos cubren aproximadamente 3/4 partes de la superficie terrestre, y constituyen
el mayor deposito de radiactividad natural y artificial. Los radionucleidos de vida larga son
especialmente relevantes desde el punto de vista radiecologico, debido a su largo tiempo de
permanencia en el medio v su consiguiente disponibilidad para incorporarse a los ciclos

biogeoquimicos marinos.

Este capitulo describe las principales fuentes de radiactividad natural y artificial del medio
marino mediterraneo, prestando ur interés especial a los elementos objeto de esta memoria, es
decir, transuranicos (plutonio y americio) y cesio. Generalmente, estos radionucleidos se
presentan en concentracion ultratraza en los diferentes compartimentos marinos (agua, particulas
en suspension y sedimentos). La alta sensibilidad de las técnicas de analisis v medida para
cuantificar fa concentracion de actividad de estos elementos, permite en la actualidad estimar sus
inveatarios acumulados, y la dosis que recibe la poblacidn que vive en los paises riberefios,

1 ™Cs. Su presencia en el

Los principales isdtopos radiactivos del cesio son el "'Csy e
medio ambiente se debe principalmente a la fision del combustible nuclear utilizado en centrales
nucleares de produccion eléctrica y militares y a las detonaciones atmosféricas de artefactos
nucleares. E1 "'Cs es un emisor beta-gamma con un periodo de semidesintegracion (Ty,) de 30.2

- 134 ) - - -
afios; el ""Cs es también un emisor beta-gamma con un periode de 2,06 afios,

Los transurdnicos sc producen en los reactores nucleares térmicos por bombardeo

o 238
neutréonico del

U y su posterior desintegracion beta. Sin embargo, su presencia en el medio
ambiente se debe mayoritariamente a las explosiones nucleares estratosféricas. El ®*Pu y #?Pu
son emisores de particulas alfa, y presentan unos periodos de semidesintegracion de 86.4 y 24100
afios respectivamente; el ©''Am, por su parte, es un emisor alfa-gamma con un periodo de 433

anos.
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2.1 RADIONUCLEIDOS NATURALES

El hombre ha estado siempre expuesto a la radiactividad natural. El sol, el espacio exterior
y las sustancias radiactivas que se encuentran en el agua, el suelo, las playas y nuestro propio
cuerpo, emiten radiaciones que forman parte del medic ambiente en que vivimos {Residuos,

1989).

La radiactividad natural tiene su origen en:

- los rayos cosmicos que interaccionan con el nitrogeno, oxigeno y argdn en las
capas altas de la atmosfera dando lugar a los radionucleidos denominados cosmogénicos tales
comd el ”C, *H. "Be, "Be, y “*Al La intensidad de estos rayos depende de la altura sobre el nivel
del mar, y en menor medida de la latitud.

- los materiales geologicos que constituyen la corteza terrestre, es decir, los
minerales y rocas que contienen radionucleidos primordiales que se formaron duvrante la
nucleosintesis, con un pericdo de semidesintegracion suficientemente largo para estar adn
presentes en la Tierra, como el “*U, ®°U, #*Th y sus respectivos descendientes. La distribucion

de estos elementos en el planeta varia mucho con la localizacion geografica.

Como regla general, los radionucleidos cosmogénicas se incorporan al medio marino a
traves de la atmaosfera, mientras que los radionucleidos primordiales lo hacen arrastrados por los
rios una vez que los materiales de los que proceden han sido crosionados. Los radionucleidos
naturales mas abundantes en el medio marino son ¢l *K (1.5x10% Bq), el *Rb (1.5x10*' Bq) v

el *°Ra (3.7x10" Bq) (Osterberg, 1982)

Ei mar Mediterranco, como parte integrante de la hidrosfera, lleva incorporados estos
radionucleidos. Asi mismo, existen determinadas acciones humanas (explotaciones minerales e
industriales) que modifican la distribucion de los radionucleidos naturales, y por tanto, la

irradiacidn externa debida a estas fuentes.

Uno de los focos de emision de radionucleidos naturales al mar Mediterraneo lo
constituye la obtencion de fertilizantes fosfatados v su utilizacion en la agricultura. Ambas

actividades contribuyen a la dispersion de radionucleidos naturales en el medio ambiente. Existen



Capltulo 2. Fuentes de radionucleidos de vida larga en el mar Mediterrdneo 27

minas y fébricas de fosfatos en algunos de los paises riberefios de la cuenca mediterrdnea, como

s¢ muestra en la Figura 2.1.

Figura 2.1 Localizacion de las minas y fabricas de fosfatos en los paises riberefios de la cuenca mediterranea
{Marina-Med, 1994)

l.a roca fosfatada cs la materia prima para la produccién de deido fosférico, fosfatos, y
diversos productos que se utilizan como fertilizantes. La fosforita s una roca de origen diverso
(sedimentario, igneo, etc.) que contiene concentraciones de “*Th y*°K similares a las observadas

en suelos, y concentraciones de **

U y sus descendientes entre 5 y 50 veces mds altas. Ei uranio
suele encontrase en cquilibrio radiactivo con sus productos de desintegracién, entre los que

destaca el *°Ra (UNSCEAR, 1982).

Ll tratamicnto de la fosforita incluye su cxtraccion, molienda y procesado industrial para
la obtencidn de productos fosfatados, utilizdndose dos mecanismos: el tratamiento hdmedo vel

procesado termal
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LLas plantas de tratamiento humedo producen acido fosforico, que es la base para la
elaboracidn de fertilizantes fostatados. En este proceso la mayor parte del uranio se solubiliza en
el acido fosférico, asi como una gran parte del “Th y una pequena fraccion de *Ra (CIEMAT,
1989). Estos radionucleidos se redistribuyen en el medio ambiente bien como efluentes liquidos
vertidos a los rios que circundan las plantas de tratamiento, bien como residuos solidos que se
acumulan en balsas emplazadas en los airededores de las fabricas, o como emisiones gaseosas a
la atmosfera. El principal subpreducto en este tipo de plantas es el fosfoyeso, utilizado como
sustituto del yeso en la elaboracion de elementos de inmuebles prefabricados. Este material,
normalmente confinado en balsas, contiene concentraciones de **Ra mucho mayores que los
matertales naturales de los que deriva. En el sudoeste de Espafia, en los margenes de los rios Tinto
v Odiel existen plantas de este tipo. El impacto radieldgico ambiental producido por las emisiones
antropogénicas de uranio y torio (y sus descendientes) en sedimentos de su estuario y alrededores
ha sido evaluado, confirmandose la deteccidn de un aumento en los niveles de radiactivad natural

provecado por dichas descargas (Martinez-Aguirre y Garcia-Leon, 1994; Travesi ef al., 1997).

En las plantas de procesado termal se obtiene fosforo elemental, que se utiliza para la
tabricacion de acido fosforico de gran pureza, detergentes fosfatados, ete. El silicato de calcio es
el principal producto de desecho en este tipo de tralamiento. Las concentraciones de
radionucleidos naturates de la seric del “™U estan en el mismo rango que las encontradas en los
depasitos originales de fosforita, a excepcidn del o, que se vierte al medio ambiente durante

el proceso de fundicion de la roca.

El informe ¢laborado por UNSCEAR en el afio 1988 estimd una dosis colectiva efectiva
debida a los vertidos a la atmosfera de plantas de procesado de fosfatos de 60 Sv/hombre/afio.
Las dosis colectivas causadas por los vertidos de estas fabricas en las aguas superficiales que
desembocan en el medic marino mediterranco no han side evaluadas con precision hasta el
momento. A pesar de su impacto local en el medio marino, convendria en un futuro proximo
investizar el efecto radiologico de estas plantas de tratamiento sobre la poblacién que habita y

consume productos marinos de areas proximas a las zonas de vertido.
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2.2 RADIONUCLEIDQS ARTIFICIALES

La radiactividad artificial existente en el mar Mediterraneo se debe a: la detonacién de
armas nucleares en la atmosfera, el vertido controlado de efluentes liquidos de la industria nuclear,
el "fallout" proveniente del accidente de Chernébil, el accidente del SNAP-9A a escala global y
el accidente de Palomares con influencia localizada en el sudeste espafiol. Existen otros focos de
emisidn que por su escasa relevancia radiecologica no seran tratados en este capitulo como son

los vertidos de los centros de investigacion, las universidades y los hospitales.

La identificacion de estas fuentes es uno de los aspectos mas importantes que contemplan
las investigaciones radiecologicas, realizandose mediante la determinacidon de las relaciones

isotopicas caracteristicas de los radionucleidos estudiados,

2.2.1 Explosiones nucleares en la atmdasfera: poso radiactivo global

El mayor deposito de radiactividad artificial en el medio marino se debe al poso radiactivo
de origen estratosférico originade por las pruebas de armamento nuclear realizadas en la

atmésfera.

El primer ensayo nuclear atmosférico se predujo en Alamegordo, Nueve México, EEUU
en 1945 A esta explosion siguieron periodos de prueba de gran actividad (1952-54, 1957-38,
1961-62), que disminuyeron de manera importante al firmar Estados Unidos, [a ex-URSS, y el
Reine Unido en 1963 el Tratado de No Proliferacion Nuclear. Sin embargo, hasta 1980 no se
suspendieron definitivamente este tipo de ensayos (UNSCEAR, 1993). En la Tabla 2.1 se indican

resumidamente las detonaciones realizadas entre 1945-1980 por las principales potencias

nucleares.

Ei proceso de explosion nuclear es extremadamente rapido: los materiales constitutivos
de la bomba se vaparizan al alcanzarse una temperatura del orden de 10° °C y una presion de
billones de atmosferas. En cuestion de segundos se forman microparticulas (0.4-4 um) de hierro

y aluminio a las que se asocian aquellos radionucleidos que forman éxidos con elevado punto de
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fusion. Las particulas con un didmetro <0.4 pum incorporan los éxidos con menor punto de fusién.
La altura que consigue esta "esfera de fuego" es funcidn de la potencia explosiva del artefacto
nuclear. Al llegar a la troposfera (15 km) la esfera se expande hasta adquirir la tipica forma de

hongo, pudiendo incluso alcanzar la estratosfera (40 km) (Kathren, 1984).

Tabla 2.1 Numero v potencia estimada de los principales ensayos nucleares atmosléricos realizados entre 1945-1980.

Afio Pais N ensayos Patencia (Mt*)
1945-1962 EREUU 193 72.1
1949-1962 UHRSS 142 116.9
1952-19353 UK 21 140.6
1960-1974 Francia 45 [0.9
1964-1980 China 22 127

Total 423 217.2

*Mi=Megatones (1 Mt= 5,55 x 107 i)
Fuente: UNSCEAR, 1982

Hasta 1952, la radiactividad producida per este tipo de explosiones estaba confinada en
la troposfera e incluia principalmente radionucleidos de vida corta que en pocos meses  se
depositaban Jocaimente alrededor del punto de explosidn. A partir de esa fecha, comenzaron a
detonarse bombas termornucleares, dando lugar a la distribucion estratosférica de un amplio rango
de radionucleidos de vida larga que se han incorporado a la superficie del planeta (incluida la
hidrosfera), bien a través del deposito directo atmostérico o indirecte transportados por los rios.
Esta contaminacion global se conoce genéricamente como poso radiactivo generalizado o
“fallout”. El “fallout” estratosférico incorporado al medio marino varia en funcion de la latitud,
altitud vy época en que se realizaron las detonaciones, encontrandose mayeritariamente confinado
en el hemisferio donde se produjeron éstas, ya que el intercambio con otras capas de la atmosfera

es muy limitado (Figura 2.2).

Desde el punto de wvista radiecologico los radionucleidos de vida larga son muy
importantes. Elementos como el plutenio, el americio y el cesio destacan por su radiotoxicidad.

Sus elevados periodos de semidesintegracion les permiten un mayor tiempo de permanencia en
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el medio, su incorporacién a los ciclos biogeoquimicos marinos, y por tanto una mayor

biodisponibilidad.

La produccion global de "*'Cs se estima en unos 960 PBq, de los que aproximadamente
un 80% se han depositado en el Hemisferio Norte. Esta valoracion se ha realizado basandose en
la relacion isotopica '*7Cs/™'Sr, que en muestras ambientales presenta un valor constante de 1.6
(UNSCEAR, 1982).

STRATOSPHERE

NORTH POLE
SOUTH POLE

Figura 2.2 Ruas de circulacion atmostérica mostrando la ausencia de mezcla del poso radiactivo generalizado
entre hemisferios (Kathren, 1984)

En cuanto a los transurdnicos, se han distribuido a escala mundial cerca de 12 PBq de
#9240p, 028 PBq de Z*Pu y 170 PBq de *'Pu (Hardy er al., 1973). El *'Pu decae con un
periodo de semidesintegracion de 14.89 afios, originando **'Am. Este altimo isétopo, aunque no
se produce en las detonaciones nucteares, existe en ¢l medio ambiente, estimandose su actividad

enunos 5.5 PBq.

Enla Tabla 2.2 se muestra el inventario (depésito por unidad de superficie) de '“'Cs,

239, 38 2 3 c . . .
#230py 2Py, Pu y “MAm en el hemisferio norte v en la banda latitudinal 40°-50°, estimada a
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partir de la distribucién latitudinal de *'Sr. El inventario global de estos radionucieidos en el
Mediterraneo se ha estimado considerando el depdsito medio por unidad de superficie entre las
franjas de latitud 30°-40° y 40°-50° y una superficie total del Mediterraneo de 2.97 x 10" n?
{Molero, 1992}

Tabla 2.2, LEstimacion del inventario plobal de lus radionucleidos mas relevantes producidos per las detonaciones

nucleares ¢a la almosfera en ¢l area del mar Mediterraneo

Radionucleido Iepasita por m Inventario global
L/’ PRqg*
FHemisteno Norte Lat. 460-30° Mar Mediterranco
ey 34x10° 5.47x107 15.4
Py 37 81 019
Py 0.98 13 0.004
Mpu? 480 730 217
am® r4 3 0.07
Fuente: UNSCEAR 982, Hardy er af, 1973
a: considerando un tiempo de 10 meses entre produceion v depdsito

b deposite de ™ Amy desintegracion de Z1
#7=TPela (10"

2.2.2 Vertidos radiactivos

Una parte de los desechos radiactivos generados por la industria nuclear son vertidos
comgo efluentes liquidos de actividad vanable al medio marino bien directamente, ¢ a través de los
rios que desembocan al mar Estas descargas costeras provocan una contaminacion local y
regional que afecta principalmente al ecosistema v a ios habitantes de fas poblaciones cercanas al

punto de vertido.

Los vertidos al rio Rédano de la fabrica de reprocesado de combustible nuclear de
Marcoule constituyen la primera fuente de radiactividad artificial del Mediterraneo. Otro foco de
emision importante es el vertido de las centrales nuclearcs, formado principalmente por productos
de fision y en menor cantidad por actinidos. El vertido al medio marino de las piantas de
reprocesado de combustible representa aproximadamente un 98% del total de las descargas

procedentes de la industria nuclear.
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2.2.2.1 Plantas de reprocesado de combustible nuclear

Solo existe una planta de repracesado de combustible irradiado en la zona del
Mediterraneo. Como puede observarse en la Figura 2.3, esta situada en la localidad de Marcoule,

a orillas del rio Rddano, en Francia.

La instalacion, gestionada por COGEMA (Compagnie Général des Matiéres Nucléaires)
esta en funcionamiento desde el afio 1955, con los siguientes objetivos:
- producir plutonio y tritio
- reprocesar el combustible nuclear de los reactores franceses y espaiioles
- apoyar técnica y cientificamente las actividades de la CEA (Commissariat

a I'Energie Atomique) en et valle del Rodano.

En el periodo 1980-1991 el complejo nuclear de Marcoule vertio al Rddano 5.4 PBq de
actividad beta-gamma, de los que un 90% (4.87 PBq} corresponden al tritio. El 10% restante se
debe en un 81.4% al "*Ru+""Rh, un 6.9% al "Sr+™"Y y un 5.6 % al "*’Cs. Las emisiones de
actividad alfa suman 894 GBq, de los que el *"'Am representa un 31.4%, el ***Puun 27.87%

y el uranio un 24.79% (Marina-Med, 1994)

La actividad total vertida por el Rodano al Golfo de Leon es de 70 GBq/dia, un orden de
magnitud inferior a las descargas al Atlantico de la planta de reprocesado de combustible nuclear
de La Hague. La concentracion de actividad de los radienucleidos artificiales (emisores gamma
e is6topos del plutonio) es de 1200 Bq/kg en la materia en suspension en la desembocadura del

rio Rodano, y de 0.05-0.8 Bg/t en el agua de mar (Martin y Thomas, 1990).

Martin y Thomas estimaron que hasta 1990 se habian introducido en el Mediterraneo a
través del Rodano 0.050 TBq/afio de**' Am, 2,92 TBq/afio de 'Cs, 0.012 TBq/afio de **Pu y
0.046 TBq/afio de * **Pu. Estos calculos se basaron en una descarga liquida media de 1580 m*/s

(Martin y Thomas, 1990).
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* nuciear power plant

O breeder

o fuel cycle plant

A nuclear research centre
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Figura 2.3 Emplazanieno de las instalaciones nucleares gue vieren sus cfluentes al rio Rodano, Francia

(Martin ¥ Thomas, 1990)

2.2.2.2 Centrales nucleares

Las centrales nucleares que vierten directamente o por via fluvial al Mediterraneo estan

localizadas en Esparia, Francia e ltalia.

Ttalia

Las centrales nucleares italianas fucron clausuradas en 1987, de acuerdo con la voluntad

popular; sin embargo, todavia emiten pequenas cantidades de gases y liquidos radiactivos.



Capltule 2. Fuentes de radionucleidos de vida larga en el mar Mediterrdneo 35

En el caso de Francia, no existen CCNN situadas en el litoral mediterraneo, sino en la
ribera del Rodanoe y sus afluentes, donde se encuentran los reactores de Bugey, Saint-Alban,
Cruas-Meysse y Tricastin (Figura 2.3). Las descargas de estas centrales se caracterizan,
excluyendo al *H, por su composicion isotopica: **Co (39.8%), M8e+"Y (12%), “Co (10.6%)
v *'Cs ( 8%). Durante el periodo 1980-1991 se vertieron 1.64 PBq de actividad beta-gamma, de
los que el tritio representaba un 99%. La composicion de la actividad alfa vertida no se conoce
exactamente, pero es despreciable frente a los niveles vertidos por la fibrica de reprocesado de

Marcaule (Levy et al | 1993).

Espaila
La provincia de Tarragona acumula el mavor namero de reactores nucleares, como puede
observarse en la Tabla 2.3, donde se muestran las centrales nucleares con influencia directa o

indirecta, en el medio marino mediterraneo espafol.

Segun datos registrados por ¢l Consejo de Segunidad Nuclear, durante el periodo 1985-
1990 se han vertido (excluyendao el tritio} un total de 1714 GBq, de los que 489 GBq (29%%) han
sido vertidos directamente al Mediterraneo por los reactores Vandellos Ty [T, 1148 GBq (67%)
se han descargado en el rio Ebro y los 77 GBgq (4.5%) restantes se han liberado al rio Jicar

{(Marina-Med, 1994).

Tabla 2.3 Centreles nucleares espaiiclas con influencia sobre ¢l mar Mediterraneo

Central Nuclear Provincia Lugar de vertido Tipo Potencia MWe Operativa desde
Ased ] Tarragona Fhro PWR Q30 1983
Asco 11 Tarragona Ebro PWR 930 1985

Vandellos | Tarragona Mediterraneo GRC 480 1972%
Vandellas 11 Tarragona Mediterraneo PWR 4992 1987
CGarofia Burges Ithre BWR 4660 1971
Cofrentes Valeneia Jucar Wi J94 1984

*Clavsurada en 1989, Acalmente on proveso de desmantelamionto
Fuentes: USN, 1993 Marmna-Med, 1994
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De estas cifras se deduce que el 96% de los vertidos de las centrales con influencia en el
Mediterraneo afectan a la costa catalana; los vertidos de la central nuclear de Cofrentes al Jucar

pueden considerarse despreciables (Moreno e al., 1989).

2.2.3 Episodios accidentales

Tres han sido los episodios accidentales que han afectado al mar Mediterraneo, uno de
caracter local como el accidente de Palomares, v dos que afectaron a tado el planeta. Estos

accidentes se describen por orden cronoldgico.

2.2.3.1 Explosidn del SNAP-9A

En abril de 1964, el satélite navegante norteamericano SNAP-9A (Swsrems for Nuclear
Auxiliary Peower). al no poder alcanzar la velocidad de su drbira en su reentrada en la atmosfera,

entrd en ighicion a una altura de 46 km sobre ef canal de Mozambique, en el océano Indico.

El SNAP contenia | kg de plutonio metal, en concreto “*Pu que actuaba como fuente
calorifica para proveer de potencia al satélite a través de convertidores termoeléctricos. De los
063 PBq dePuy 0.48 TBq de “Pu que contenia el satélite, se estima que un 73% se depositd
en el Hemisferio Sur entre 1966 v 1967, Se calcula que a finales de 1970 se habia depositado
sobre la Tierra un 95% del plutonio inyectado en la atmostera por dicho satélite (Perkins y

Thomas, 1980)

El Laboratorio de Salud y Seguridad {HASL) de los EEUU recogio muestras de suelo
entre 1970 v 1971 en diferentes puntos del planeta comprendidos entre las bandas latitudinales
35°S vy 71°N, con el objeto de discriminar la distribucién v acumulacion del poso radiactivo
generalizado de fas del "fallout” producido por este incidente Para ello se utilizo la variacion en
la relacion isotépica " *Pu/s" P global antes (0.024+0 003} y después (0.07£0.01) del suceso

del SNAP-9A,
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Estos estudios conchuyeron que mas del 75% del “*Pu del SNAP-9A se depositd en el
hemisferic Sur, mientras que Gnicamente el 20% de este radioisotopo criginado por los ensayos

nucleares atmosféricos se acumulé en dicho hemisferio (Hardy er al,, 1973)

2.2.3.2 Accidente de Palomares

El 17 de enero de 1966, durante una operacion de abastecimiento de combustible en
vuelo, un bombardero B-52 de la U S, Air Force colisiond con su avion nodriza KC-135. El
accidente ocurrid sobre la vertical del pueblo almeriense de Palomares, cerca del rio Almanzora,
en el término municipal de Cuevas de Almanzora Como consecuencia del accidente los restos de
los dos aviones se encontraron dispersos por una amplia zona perteneciente en su mayor parte al

mencionado término municipal (Iranzo er @f., 1987).

El B-52 transportaba cuatro bombas termenucleares tipo fisién-fusion de 1 5 Megatones,
que se desprendieron a raiz del choque. Dos de las bombas fueron recuperadas intactas, una el
mismo dia del accidente en el lecho seco del rio Almanzora, cerca de su desembocadura, v la otra

ochenta y un dias mas tarde en ¢l mar, a unos 9 km de la costa y 900 m de profundidad.

Los otros dos artefactos cuyos paracaidas no funcionaron, por efecto de su choque
violento con el suelo, sufrieron una explosion no-nuclear, ardiendo su carga convencional. La
ignicion produjo un aerosol de uranio y plutonio que se disperso por efecto del viento reinante,

gue soplaba en direccion sudoeste-noreste a una velocidad de 15 4 n/s.

Los radienucleidos liberados contaminaron una superficie terrestre de 226 hectareas, que
incluia zonas de maleza, cultivo y éreas urbanas de Palomares En las zonas con una
contaminacion alfa superior a 1.18 MBq/m® se retiraron la vegetacion y la capa superior del suelo
(10 cm aprox.). Estos residuos radiactivos fueron introducidos en barriles y transportados al
Savannah River Plant en Estados Unidos. El reste de la zona contaminada, dedicada a la
agricultura, se irrigd y aro hasta una profundidad de 30 cm para reducir la contaminacion
superficial, disminuvendo los riesgos de inhalacién de plutonio derivados de la resuspension del

suelo al realizarse practicas agricolas. La dosis total efectiva recibida por el grupo critico de esta
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#oma se ha estimado cn 0.52 mSv (Iranzo et al., 1987). Iin la Figura 2.4 s¢ representan los

diferentes niveles de contaminacion alfa original debidos al accidente.
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Figura 2.4 Niveles originales de comaminacion alfa en Palomares, Almerfa (Tranzo ef ¢l., 1987)

iLas primeras investigaciones en ¢l ecosistema marino adyacente a Palomares comenzaron
en 1985 con ¢l obieto de determinar fa posible transferencia tierra-mar de g contaminacion
residual de transurdnicos depositados en ticrea y sus rutas de transporte al Mediterrdneo (Gased,
1990: Romere, 19917, Ese mismo afio s¢ recogieron sedimentos marinos a distintas profundidades
(plataforma continental, talud y plano abisal), v muestras de agua v de biota (peces v crustdceos)

on los que se delerming su conlemdo en (ransurdnicos.
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Dichos estudios confirmaron la transferencia tierra-mar de Pu y Am procedentes del
accidente, concluyendo que su influencia fue local, ya que la contaminacion se encontraba
mayoritariamente acumulada en sedimentos de la plataforma costera (0-100 m de profundidad),
entre las localidades de Garrucha y Palomares, al sur de la desembocadura del rio Almanzora. Se
detectaron niveles andmalamente elevados de transuranicos (heterogeneidades), que en tres casos
aparecieron en forma particulada (Romero, 1991). Los niveles de concentracion de plutonio en
sedimentos previos al siniestro eran de 1.2 Bg/kg, aumentando en un factor de 5 su valor por

efecto del accidente {Gasco ef al., 1992),

El establecimiento de las vias de transporte tierra-mar (el arrastre de suelo contaminado
por la rada de 1973 y el deposito directo del aerosol en el mar en el momento del accidente) fue
posible tras identificarse el origen terrigeno de los sedimentos afcctados, a través de la
determinacion de su composicion quimica y mineralogica, y reconstruirse la historia deposicional
de los testigos donde se detectaron las heterogeneidades mediante su datacion con el medelo CRS

(Gasco ef af., 1992, Romero et al., 1952).

Los niveles de Pu y Am medides en muestras de agua de mar y el caleulo de sus relaciones
isotopicas caracteristicas confirmaron que el origen de los transuranicos en la columna de agua
era el “fallout” estratosférico. Los coeticientes de distribucion agua-sedimento obtenidos en esta
zona (10*10° Vkg) indicaban que la mayor parte del plutonio y americio transferidos al mar se

encontraban depositados en los sedimentos del fondo (Gascd ef ai., 1994; ver apéndice).

La cadena trofica analizada {agua—sparticulas en suspension —biota) es muy sencilla, pero
resumia la principal via de transterencia al ser humano. Las concentraciones de transuranicos
halladas en los eslabones superiores de la cadena alimentaria permitieron calcular los factores de
concentracion agua-crustaceos (60-100 I/kg) v agua-peces (50-100 I/kg), concluyéndose que no
existe ningun riesgo significative para la poblacion que pudiera consumir productos marinos

procedentes de Palomares (Gasco et af., 1994, ver apéndice).

El trabajo presentado en esta memoria supone una continuacion en la caracterizacion del

ecosistema analizado, v se ha llevado a cabo bajo los auspicios del CIEMAT y la Unién Europea.
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2.2.3.3 Accidente de Cherndbil

El accidente mas severo de la industria nuclear ocurric el 25 de abril de 1986 a las 21.23
GMT (01.23 hora local del 26 de abril) en el reactor 4 de la central nuclear de Chernobil. Este
reactor, situado en Ucrania, era de tipo RBMK, con un sistema de refrigeracion de agua ligera
v moderador de grafito en el gue los tubos de aleacidn zirconio-niobio contenian las barras de
combustible nuclear. El agua de refrigeracion, sometida a una gran presion fluia a través de dichos
tubos produciendo vapor de agua que hacia funcionar las turbinas de generacion de energia

eléctrica.

El accidente de Chernébil se produjo durante un experimente cuyo objetivo era probar la
capacidad de las turbinas para sumimistrar energia durante el periodo de tiempo comprendido
entre un posible fallo en el sistema de alimentacion de energia eléctrica externa y [a entrada en
funcionamiento automatica de los gencradores diesel al detectar la ausencia de ese suministro.
Durante esta operacion se violaron reiteradamente las normas de seguridad de la central. Una
serie de manipulaciones incorrectas derivaron en un aumento repenting de la potencia del reactor,
provocandose una cadena de explosiones que condujeron a la pérdida de su tapa de cantencion

superior y la exposicion de su nucleo al medio ambiente (SCOPE, 1992}

En el momento del incidente el inventario radiactivo del nacleo del reactor era de
Ax107 TBq (TAEA, 1986) Ademas de la liberacion de los gases nobles (¥Kr, “"Xe), se ha
estimado gue fueron emitidos a la atmosfera y alrededores de la planta entre ¢l 10-20% de los
nucleidos volatites (I, Cs, Te) y el 3-6% de los elementos que torman oxidos refractarios (Ba, Sr,
Ce y Pu). Estos elementos se liberaron durante 10 dias, con emisiones maximas los dias primero,
quinto y sexto {Pentreath, 1988). Un total de 2x10"™ Bq de actividad correspondiente a productos
de fision y transuranicos se expulsaron al medio ambiente (6.7x10"" Bq eran de "'l, 1.9x10'° Bq

de "Cs v 3.7x10" B de ¥CsY.
) |

Un estudio realizado sobre las trayectorias de las enisiones a la atmaosfera indica que la
“pluma radiactiva" viajo inicialmente hacia Escandinavia v noreeste de Polonia, donde se han

encontrado los mayores niveles de deposito filera de ta URSS (IAEA, 1986). En la Iigura 2.5 se
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representan detalladamente los movimientos de la nube radiactiva que afecté a Europa de forma

designal.

Figura 2. 5 Movimiento de Jas "plumas” radiactivas A, B y C originadas como consecuencia del accidente de
Chemnéhil los dias 26/, 27-28/IV y 29-30/TV de 1986 respectivamente. La numeracion indica la fecha estimada
de legada: 1(26-1V), 2 (27-1V), 3 (28-1V), 4 (29-1V), 5 (30-1V), 6 (1-V), 7 (2-V) y 8(3-V). (UNSCEAR, 1988)

[l mar Negro ha side una de las zonas mds contaminadas debido a su proximidad al lugar
del siniesiro, La concentracion de ’Cs en las aguas superficiales (0-30 m) de ¢sta cuenca antes
dei accidente estaba comprendida entre 10.9-16.8 Ba/m’, incrementidndose hasta 52-1335 Bg/m’

despuds del incidente (Nikitin er al., 1989). Iigorov estimd ¢n 1986 un aporte al mar Negro
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debido al accidente de 2400 TBq de 'Cs y 1200 TBq de **Cs (Egorov et al., 1993). Las

. 239
concentraciones de

Pu y “*Pu estan comprendidas en el rango 10-20 y 0.5-4 mBg/m’
respectivamente, estimandose que aproximadamente el 40% del plutonio presente corresponde

al poso radiactivo de Chernobil (Livingston v Buesseler, 1988).

En la zona este del Mediterraneo, en el mar Egeo, la concentracion global pre-Cherndbil
de 'VCs era de 2 58+0.27 Bq/m", alcanzando un valor de 20.7+14.7 B¢/m* después del accidente.
El deposito medio de '*'Cs producide por "failout” de Chernabil en el mar Egeo se estimé en 4
kBq/m®, siendo el fhtjo de este radionucleido desde el mar Negro hacia ¢l mar de Marmara de 274

TBq en el periodo 1986-1991 (Florou ¢r al., 1994).

En la costa mediterranea francesa la concentracién de ''Cs se incremento hasta 10 Bg/m’
entre el 1 y el 5 de mavo de 1986. A finales de ese mismo afio se detectaron concentraciones de
YCs y "Cs en agua de mar filtrada de 7 Bg/m® y 1.75 Ba/m” respectivamente (Calmet ef al.,
1988). Se ha estimado que en esta zona los niveles de "'Cs en agua costera aumentaron en un
tactor de 3 debido al “fallout” de Chernohil Estudios realizados por Ballestra ef al. (1987)
concluian que el 80% del “fallout” de Chernobil se incorpord a través de la lluvia en una cantidad
equivalente a la que se depositdé cn el periado 1930-60 debido a las pruebas nucleares
atmosféricas. La actividad en agua de lluvia aumentd de 0.023+0.002 Bg/m’ (pre-accidente) a

0.91:+0.15 Bg/m’ (postaccidente).

En la costa italiana, en el mar de Liguria, fas concentraciones maximas de ’Cs en agua
de mar superficial (475 Bg/m’) se encontraron a principios del mes de mayo de 1986, Esta
actividad fue disminuyendo progresivamente (en Junio era de 14 Bg/m’) hasta alcanzar en la
actualidad valores en el mismo rango que antes del accidente, unos 5 Bg/m’ (Delfanti y Papucei,

1988).

En aguas superficiales {0-50 m) de la costa mediterranea espaiiola, Maolero ¢f af. (1996)
detectaron la presencia generalizada de “'Cs y 'M'Cs procedentes de Chernabit en el periodo
1988-89. Teniendo en cucnta las concentraciones de estos radionucieidos en agua (4 7£03 ¥
0.2410.01 Bg/m’ respectivamente) v la relacion isotépica "'Cs/*’Cs en las emanaciones del

reactor sintestradoe (0.52420.006), dichos autores estimaron que los niveles de '""'Cs en esta zona
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del Mediterraneo se incrementaron en un 33+2% como consecuencia de este deposito adicional,
alcanzindose inventarios superficiales de 6043 Bq/m®. La actividad total incorporada a raiz del
incidente nuclear fue de 4.3:0.2 TBq, el 0.01% de la cantidad total de '¥'Cs presente en las

emisiones atmosféricas del reactor siniestrado.

En resumcen, puede afirmarse que la consecuencia mas destacable del accidente de
Chernobil en el mar Mediterraneo ha sido el incremento de los niveles de cesio en agua en el golfo
de Leon, el norte del Adriatico y el mar Egeo. La evolucidn posterior de este radionucleido en
la columna de agua ha estado regida por procesos fisicos. Por un lado, se produjo una dilucion
de las aguas “contaminadas” al mezclarse con las que no lo estaban (zona meridional del
Mediterraneo); por otro, los procesos de conveccion y formacion de agua profundas e intermedias
que tienen lugar durante el invierno, provocan el transporte de cesio desde la superficie hasta el
fondo. Estudios sistematicos realizades en 1991-94 (Delfanti ef ¢/, 1994) han evidenciado &l

137

enriquecimineto del agua profunda mediterranea en 'Cs, con una concentracion actual de

1.7+0.5 Bg/m®

La influencia det “fallout”de Cherndbil en sedimentos del fondo marino mediterraneo ha
sido variable (Papucci ef @/, 1996} Su contribucion ha sido cuantificada en sedimentos de
plataforma costera afectados por las descargas detriticas del rio Po (Italia). Arnaud ef al(1993),
observaron que el inventario de "'Cs estaba comprendido entre 1.9-3.7 kBqg/m’, estimandose
la contribucian de Chernobil (a partir de datos de "*'Cs) en menos de un 30%. En testigos
sedimentarios recogidos a gran prefundidad (>1000 m) en el cafidn de Foix (mar Caralan), se han
detectado también picos de maxima concentracion de “7Cs, que han sido atribuidos al accidente

L. . L. . . L. 3T 2 .
de Chernébil utilizandose la variacion del cociente isotopice ' 'Cs/*'"Ph exceso (Merino, 1997).
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El comportamiento de los radionucleidos incorporados al medio marino esta determinado
por sus propiedades fisico-quimicas (forma quimica, estado de oxidacion, ete.), las def medio con
el que interactian {agua) v las de fos materiales (particulas en suspension y sedimentos) v la biota
que contiene dicho medio. En el caso de los radioelementos antropogénicos es importante
considerar también su término fuente, ya que determina la forma fisico-quimica y las propiedades
de los radionucleidos vertidos: poso radiactive generalizado (acrosoles), plantas de reprocesado
de combustible {asociados a compuestos organicos), “fallout” de Cherndbil (aerosoles, particulas

calientes), etc.

La evoalucion de tos radionucleidos en el mar estd regutada, en términos globales, por su
mayor o menor afinidad a asociarse a Ja materia particulada presente en la columna de agua.
Cuando se produce una emision de radionucleidos, éstos pueden ser dispersados a grandes
distancias por las corrientes marinas, o incorporarse a los sedimentos u organismos proximos al
lugar de vertido. Asi, el agua “diluye” los niveles de actividad de los radionucleidos, mientras que
los sedimentos acttan come sumidero. Esta acumulacion puede ser reversible, y el radionucleido
depaositado en el sedimento volveria de nuevo a la columna de agua si las condiciones ambientales

del medio (pH, E,, bactenias, ete.) [o permiticsen.

En este capitulo se describe el comportamiento del plutonio, americio y cesio en el
ecosistema maring mediterranco: sus propiedades fisico-quimicas en disolucidn, su interaccion
con las particulas en suspension en la columna de agua y su posterior depdsito en los sedimentos,

exponiéndose también los mecanisimos de su posible reincorporacion al agua sobrenadante.

Los transuranicos plutonio y americio presentan una fuerte tendencia a fijarse a las
particulas en suspension mediante diversos mecanismos a una velocidad mayor que el cesio, que
es un elemento mas seluble y conservativo. Estas diferencias en su comportamiento marcan la
diversidad de fenomenos que pueden trazar. El cesio sc utiliza para identificar masas de agua y

el plutonio y el americio se emplean para estudiar procesos de sedimentacion.
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3.1 COMPORTAMIENTO FISICO-QUIMICO EN DISOLUCION

El cemportamiento de los radionucleidos de vida larga en disolucion viene
fundamentalmente determinado por los distintos estados de oxidacidn que pueden presentar asi

como por las caracteristicas del medio (pH, contenido en oxigeno, etc.) en que se encueniran,

3.1.1 Transuranicos: plutonio y americio

Los transurinicos plutenio y americio pertenecen a la serie de los actinidos. Su
contiguracion electromcea, con orbitales 5t'y 6d degeneradoes determina sus propiedades quimicas
en disolucion. Su comportamiento quimico es complejo, va que pueden presentarse bajo diversas
formas quimicas relativamente insolubles y con una marcada tendencia a incorporarse a los
sedimentos. Son fuertes formadores de complejos con aniones que contienen axigeno (Oxidos,
hidréxidaos, fosfatos, carbonatos y sulfalos) y flueruros. Sin embargo. su capacidad para formar

compiejos con suifuros y haluros pesados es débil.

El comportamiente ambiental del plutonio en el medio marino estd determinado
principalmente por los diferentes estados de oxidacion que puede presentar en disolucion: Pu
(110, Pu (IV), Pu (V) y Pu {V1). Los estados mas comunes en la fase acuosa son el V+VI1, siendo
et 111 y el IV los representativos del plutonio asociado a las particulas y a los sedimentos
(Coughtrey er af., 1984). El predomimo de una especie u otra en disolucion, como puede
observarse en la Figura 3.1, depende de una serie de parametros medioambientales: Ey,
oxigenacion  del agua, contenido en materia organica vy carbonatos,  poblacion  de
microorganismos, cte. Estos tactores pueden transformar los estados de oxidacion del plutonio,

modticar su-solubilidad y- regular-su movilidad-y biodispontbilidad: - -

En aguas ocednicas (pH-8) bien oxigenadas predominan las especies PuO,' y Pu0O,™
(Fukai ef al, 1679). Las formas trivalentes Pu (COs)", Pu’ v Pu(OHY ' son caracteristicas en
disolucién en un medio reducter (pH=-7-93. El Pu (IV), que se hidroliza con facilidad para dar
Pu(OT),, es comin en medios con potenciales allos 1as especies V oy VI son predominantes en

disolucion en presencia de CO:" vy HCOy v agentes oxidantes (Edgington, 1981).
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Figura 3.1 Irincipales cspecies quimicas Je plitonio en disolucion en equilibrio con sus respectivos hidréxidos y
en preseneia de carbonatos (Coughlyey ef of , 1984

En aguas costeras superficiales, bioldgicamente activas v ricas en carbonatos, el Pu (I1T)
puede oxidarse 2 Pu (V), aumentando su solubilidad y movilidad, ya que al formar complejos
carhonatados, disminuye su tendencia a hidrolizarse y a formar coloides. La existencia de matena
organica en el medio puede provocar la reduccién del Pu {V+4 V1) a Pu (I11+1V), aumentando su

capacidad para asociarse a la materia particulada en suspension y disminuyendo su solubilidad.

En aguas del Mediterraneo occidental, Merino (1997) ha determinado los porcentajes de
plutonio en diselucion en su estado oxidado (~70%) vy en esiado reducido (~30%). En aguas bien
oxigenadas del Pacifico, Nelson ¢f /. (1984) encontraron una distribucion mas equilibrada de las
especies oxidadas v reducidas del plutonio. La variacion observada en la cuenca mediterranea
podria deberse a su escasez en materia orgamca disuelta. El Pu se encuentra también en forma
coloidal {5-30%) en aguas del Mediterraneo occidental (Mitchell ef /., 1994; Merine, 1997),

como demuestran los experimentos de ultrafiltiracion y adsorcion preferencial en capas de AlLOs.
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El americio es un radionucleido inscluble, con una marcada tendencia a incorporarse
rapidamente a los sedimentos del fondo marino. Aparece como Am (II1) en disolucién, aunque
se ha sugerido que puede existir como Am (1V, V) en aguas alcalinas como el agua de mar (Aston
eral, 1980). EI AmCL" y Am SO, son predominantes a pH <6.5 en ambientes ricos en
cloruros v sulfatos, siendo el AmOH”", AmOH: y AmOH, las formas quimicas dominantes a pH
6.5 (Onishi ef af., 1981). Estas especies cationicas presentan una gran afinidad por la fraccion
particulada, provocando su rapida eliminacion de la fase soluble. Otras investigaciones han
concluido que el americio también puede existic en disolucion formando especies anionicas
(Bondietti ez o/, 1978). El comportamiento quimico del americio en disolucion no estd influide
por el contenido en carbonatos como ocurria con el plutonio, pero si tienc una marcada tendencia

a formar complejos con la materia organica.

El americio también se encuentra en el mar en forma pseudo soluble o coloidal, como se
observo en el atolon Bikini de las islas Marshall, donde el 80%% de¢l americio aparecia particulado
al quedar retenido en un filtiro de tamaito de poro de 0.45 Lim v el resto era adsorbido por filtros

con axido de aluminio (fase coloidal) v resinas Chelex (forma catiomica) (Schell er e, 1980).

En la cuenca medrerranea occidental, zona objeto del estudio de esta memeoria, diversos
autores (Delfanti ef u/., 1994; Molero, 1992) estimaron gue las concentraciones de 7' **'Pu
Py en agua superficial filtrada estaban comprendidas entre los valores 7-30'y 0.2-13 mBg/m”
respectivamente. En aguas de la platatorma continental se han observado mayores variaciones en
las concentraciones de plutonio que en el mar ablerto, debido fundamentalmente a las diferentes
concentraciones de materia en suspension, cuya composicion y estructura son diversas. Estas
diferencias son consecuencia de la actividad bioldgica, los procesos de resuspensidn de
sedimentos del fondo v los aportes terrigenos fluviales, Atn ast, ha sido posible calcular la

S0 Hpy - en aguas superficiales (12.741.0 mBg/m’), siendo su

concentracidén media de
concentracion en la tase soluble de 12,5406 mBq,fmi (Merino, 1997). Los niveles de ' Am se
encontraban en el rango comprendido entre 0.7 v 4.1 mBg/m’, siendo su valor medio en aguas
mediterraneas superficiales de 2.8 mBg/m® (Fukai e o/, 1979). El cociente isotdpico
py ey (0.05+0.02) confinma que el origen de los transuranicos disueltos en el

Mediterraneo es el poso radiactivo global iMolero, 1992y Por el contrario, la relacion Am/Pu

{0.031) es un orden de magnitud menor que la asignada al “fallout” {0.30), indicando que el



Cupitielo 3. Comportaniiento de radionicleidos de vida larga en el mar Meditervaneo 51

americio es arrastrado de la columna de agua mas eficientemente que el plutonio, debido a su

asociacion preferente con particulas inorganicas en zonas de escasa productividad biologica u

organicas en areas biogénicamente activas.

La distribucién vertical de plutonio y americio en la columna de agua en el Mediterraneo
occidental (Figura 3.2) muestra que existe un maximo de concentracidn a una profundidad
comprendida entre 250-500 metros, debido al transporte vertical descendente y a la
remineratizacion de las particulas biogénicas en suspension provenientes de las capas superficiales
donde se desarrolla la maxima productividad bioldgica (Delfanti ef of., 1994). La relacion Am/Pu
aumenta asi mismo con la profundidad gracias a la asociacion preferente del americio con el
material terrigeno y autoctone suspendido, su posterior descenso por efecto de la gravedad y su

incorporacion a los sedimentos.
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Figura 3.2 Distribucion vertical de plutonio v amertcio i ta colunina de agtia en of Muditerraneo occidental
(Rallestra, 1980 Delfanti er af.. 1994
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La evolucion temporal de la concentracion de los radienucleidos en el Mediterraneo
occidental muestra que las concentraciones medias de plutonio en agua de mar superficial
disminuyeron de 43 mBq/m“ en 1973 (Murray y Fukai, 1978) a 34 mBg/m’ en 1982 (Ballestra et
al, 1984) y a 16 mBg/m’ en 1992 (Delfanti ef af., 1994) El inventario de Pu en la region de
1000-200C metros de profundidad habia aumentado entre el 33-46% ¢n el periodo comprendido
entre 1975 y 1990 (Fowler ¢/ ¢f., 1994). Estos datos ponen de manitiesto que el plutonio va

desapareciendo progresivamente de la columna de agua para incorporarse a 1os sedimentos.

3.1.2 Cesio

L.a presencia de cesio en el medio ambiente se debe fundamentalmente a las explosiones
nucleares en la atmasfera v a los vertidos realizados por las centrales nucleares v las fabricas de
reprocesado de combustible irradiado. El accidente de Chernobil aumento de forma considerable
el inventario de ""'Cs v "*Cs en los paises del norte v este de Europa, cstableciéndose desde ese

momento niveles de concentracion pre vy post-Cherndbil

El cesio se encuentra disuclto como especie cationica Cs en et agua de mar, no soliendo
formar complejos con la matenia organica. En aguas mediterrdneas se comporta como un
elemento conservativo, fijandose a fa materia particulada suspendida en un porcentaje inferior al
1% (Livingston er «f., 1978). La forma quimica ¢n la que ¢s introducido al medio marino
determina su posterior evolucion. Polikarpov concluyo en 1973 que el "'Cs proveniente del
“fallout” generalizado estaba en un 70% en forma idnica soluble, en un 7% en la colodal y en un

3% en la particulada. A pesar de su escasa afinidad por los sedimentos, o agua dulce transporta
mas cesio particutado que el agua de mar, va que en el material terrigeno que arrastran los rios

abundan detritos arcitlosos ricos en ilitas, a las que el cesio se asocia con mayor facilidad.

En el Mediterraneo oceidental, la concentracion de "’Cs en agua de mar superficial
presentaba un valor medio de 3.5+0.5 Bg/m’en el periodo 1991-92 (Deltanti ¢f af., 1994). Antes
del accidente de Chernobil, fa actividad del 7'Cs decrecio desde 4 7+0.3 en 1977 (Fukat ef af.,
1986) hasta 3. 8£0.4 en 1082 (Calmet ¢ e/ - 19923 En el periodo 1986-89 posterior al accidente,

.. . . 137, . .
varios investigadores detectaron un aumento en los niveles de 7 'Cs {asi come la presencia de
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BCs) en la cuenca catalano-balear (Molero, 1992) y el golfo de Ledn (Calmet ef al., 1988).
Cuatro afios mas tarde, la concentracion de ' Cs decrecio hasta alcanzar su nivel pre-Chernobil,
no siendo el *Cs detectado debido a su baja concentracion. Esta disminucidn se debia a su
desintegracion ( Tio “'Cs: 30.1 afios; Tiz 'Cs: 2.08 afios) v a su dilucion por mezcla con otras

masas de agua,

Ei perfil vertical de distribucion del W'Cs en el Mediterraneo occidental (Figura 3.3) indica
que su concentracidn disminuye con la profundidad, presentando un ligero aumento en la interfase

agua-sedimento debido a la resuspension de los sedimentos del fondo marino.

Cancentracidn de actividad (gl

ot 2 3 4 5
T
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1000

Profundidad {m)

3000 Cs-137

Figura 3.3 Distribucion certieal de cesio en lacolumna de agua en el Mediterrineo oceidental (Delfanti et af.,
1994)

3.2 INTERACCION CON LAS PARTICULAS EN SUSPENSION

El grado de adsorcion de los radionucleidos naturales v artificiales al materiaf particulado

existente en la columna de agua se determina con el coeficiente de distribucion K. Este parametro
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solo es significativo en condiciones de equilibrio cuando el radicelemento considerado esta
presente en ¢l medio en concentracion traza. El coeficiente de distribucidn expresada en Vkg

{Duursma y Gross, 1971) se define de la siguiente manera;

Concentracion radionucleida fase partculada (Bg - k)

Concentracion radiomicleido fase diswelta (By 7 1)

Los mecanismos o reacciones que controlan la adsorcion de los radionucleidos a las
particulas en suspension no se conocen en su totalidad; segun Edgington (1981), esta asociacion
puede producirse de diversas formas:

- por co-precipitacion de un compuesto insoluble durante la formacion de
particulas autéctonas

- por incorporacion a la biota v a sus productos de desecho (mudas, heces, etc.)

- por precipitacion en la superficie de las particulas en suspension

- por adsorcion o intercambio 16nico en la capa superficial de las particulas

3.2.1 Transurinicos: plutonio y americio

El plutonio y el americio presentan gran afinidad por la matenia en suspension de la
columna de agua. La mayoria de los transuranicos introducidos al mar se asocia al material
particulads descendente v acaba incorporandese a les sedimentos del fondoe (Cougthrey ef al.,

1984).

[.a interaccion de los transuramcos con las particulas en suspension esta influida por
diversos factores: el carbono organico disuclto, el pii del medio, la superficie de adsorcion, los

recubrimientos de Fe y Mn, etc.

Diversos estudios (Cougthrey ef af., 1984) han mostrado que fas particulas mas finas son
las que presentan una mayor superficte de adsorcion por unidad de masa, v per tanto mayores
niveles de concentracion de transuranicos. Estas particulas se recubren con cierta frecuencia de

oxidos e hidroxidos de Fe v Mn aumentando su capacidad para adsorber plutonio y americio. In
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el mar, la salinidad favorece la formacion de coloides (formas pseudo solubles con un tamario
<0.3 pm) que pueden formar agregados sobre los que se adsorben los transurdnicos. EI pH
alcalino del agua marina aumenta el poder de adsorcidn del Pu y el Am (Figura 3.4), siendo el

coeficiente de distribucion de estos elementos mayor en el agua salada que en rios y lagos.
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Figura 3.4 Porcentaye de formacion de panticudas de Pu (1L 1V v VI3 v Am (101D en el agua de mar en funeidn del
pH {Coughtrev eral. 1984)

La asociacion de los transuranicos al material particulado de la columna de agua aparece
también regulado por su estado de oxidacion. Diferentes observaciones realizadas por Nelson y
Lovett (1981) han concluido que las {ases reducidas del Pu (I1I+1V) presentan un vator de Ky

2 ordenes de magnitud superior al de las especies oxidadas Pu (V+V1),

En las zonas costeras biologicamente activas/receptoras de los aportes terrigenos, la
mnteraccion del Pu y el Am con las particulas es muy rapida. En el Mediterraneo el tiempo de
residencia en el agua superficial se ha estimado en 11 v 5.5 afios para el plutonio vy el americio
respectivamente (Papucci ef af., 1996). Esta diferencia confirma fa mayor afinidad del Am a
asociarse al material en suspension y justifica su enriquecimiento en los sedimentos respecto al

- - - 241 239240 - : -
Pu. El estudio del cociente = Any/ Pu en las fases soluble y particulada contribuye a
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demostrar que el americio es eliminado de la columna de agoa a mayor velocidad que el plutonio.
Molero ef al. (1995) calcularon una relacién media Am/Pu de 0.083+0.014 y 0.6+0.3 en las
fracciones soluble y particulada respectivamente, sugiriendo que a materta en suspensidén se

encuentra enriquecida en americio respecto al plutonio en un factor de 844,

En la cuenca occidental del Mediterraneo, Mitchell ¢ @/ determinaron en 1994 un
coeficiente de distribucién del order de 10° I/kg para el plutonio total y de 10° /kg para las
especics reductdas de este elemento, Pu (II1+1V) En aguas costeras, Molero ef al. (1995)
estimaron un Ky medio de (1420 5)x10" I/kg para el Puy de (0.910 S)x10° Vkg para el Am,
Asimismo, Merino (1997} observd que en la plataforma continental el Ky del plutonio variaba en
dos ordencs de magnitud (0 08-8.6) x10° I/kg, sin embargo, en aguas del mar abierto la
fluctuacion era mucho menor, presentando un valor medio de (2.020.5}x10° kg, Estudios
llevados a cabo por Holm ef af. (1980) pusieron de manifiesto que aproximadamente un 5% del
P un 6% del “UPu vy un 10% del ' Am en aguas del mar abierto estaban adheridos a
las particulas ¢n suspension yi que eran retemdos por un filtro de tamafio de poro de 0.45 um.
En agoas litorales, mas ricas en material particulado, Molero ¢r af. (1995) observaron que un
[114% de Pu y un 45£14% de Am se encontraban asociades a la materia en suspensién de la
columna de agua. Mitchell ef af. (1994} estimaron que entre el 1% y el 7% del plutonio estaba en
forma particulada (<045 um) en ¢l ecosistema marino de Palomares (Almeria), con una

concentracion de material suspendido de 0.1 a 1.0 mg/l

3.2.2 Cesio

Como se ha mencionado anteriormente, el cesio se comporta como un elemento muy
soluble/conservativo en la columna de acua la determinacion de la actividad de este
radioelemento en agua de mar se realiza generalmente en muestras sin filtrar, ya que se necesitaria
un gran volumen (del orden de miles de litros) para poder detectar el HCs asociado a las
particulas en suspension. Este motivo provoca que exista una escasez de datos sobre su

porcentaje de asociacion con el material particulado del agua de mar

La interaccion del "7Cs con las particulas en suspension ha sido estudiada por Stanners
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vy Aston {1981) en el estuario de Ravenglass, afectade por los vertidos de la fabrica de
reprocesado de Windscale, actualmente Sellafield. El Ky calculado para este radionucleido esti
en el rango de 100 a 500 I/kg, varios ordenes de magnitud por debajo de los coeficientes de
distribucion estimados para los transuranicos Pu y Am. Estos investigadores analizaron los
factores que influian en el coeficiente de distribucion del "'Cs: temperatura del medio, tiempo
de contacto con el material suspendido, salinidad del medio, etc. Observaron que su Ky no
dependia de la temperatura cuando la salinidad era baja, sin embargo, en ambientes salinos el valor
del coeficiente de distribucidn disminuia en un 40% cuando la temperatura variaba de 19 a 20°C,
Como se puede ver en la Figura 3.5 el aumento de la salinidad disminuye notablemente los valores
de Ky. Se sugirié que la abundancia de los ienes K™ v Na ' era la principal responsable del aumento

de la salinidad del medio.
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Figura 3.5 Variacion del coeficiente de distribueion de "V Cs en funcion de 1 salinidad del medio (Stanners y
Aston, 1981)
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En el medio marino del Mediterraneo oceidental, Jeandel er of. (1981} determinaron el
coeficiente de distribucion del "'Cs en el rio francés de Var (~10° 1/kg) v en su estuario al
desembacar en el golfo de Ledn (- 107 I/kg), esta disminucion se debia al aumento de la salinidad

del agua dulce al mezclarse con el agua de mar,

3.3 PROCESOS DE ADSORCION/DESORCION EN EL SEDIMENTO

Los sedimentos marinos tienen una uran capacidad para almacenar radionucleidos,
detectandose incluso en zonas alejadas de su foco de emision y en aguellas donde la tasa de
sedimentacion es muy baja (fosas, Nanuras abisales, etc.}. Il contacto entre los radionucleidos
presentes en la fase acuosa (disuelios o asociados a particulas} y la superficie del sedimento se

realiza mediante fendmenos de adsorcion-desorcion en su interfase

Los fendomenos que suceden desde la incorporacion de los radionucleidos al mar hasta su
acumulacion en el sedimento (Figura 3.6) son dificilmente determinables al estar influidos por
multitud de factores; sin embargo, se pueden estudiar experimentalmente en el laboratorio
simulande unas determinadas condiciones ambientales, o en areas contaminadas concretas en las

que las caracteristicas del medio son conocidas,

En la interfase agua-sedimento diversos factores tales como el pti, la salinidad, etc.
potencian o anulan los procesos de adsorcion/desorcion a las particulas {inorganicas y biogénicas)

y agua intersticial que constituyen ¢l matertal sedimentario.

Una vez retenidos por ¢l sedimento, los radionucleidos o bien son enterrados en
profundidad, o bien son liberados, volviende de nuevo a la columna de agua sobrenadante. Por
lo tanto, la incorporacion de radionucleidos al fondo marino puede ser un proceso reversible,

convirtiéndose los sedimentos en una fuente potencial de radiactividad al medio,
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Estado disuelto Formacién compiejos

Remineralizacion

Interaccion con
las particulas

Resuspension

Figura 3. 6 Esquema del conjunto de las imeracciones potenciales que sufren los radionucleidos incorporados al mar

3.3.1 Transuranicos: plutonio y americio

[Los transurdnicos se incorporan a los sedimentos por el deposito de las particuias en
suspension 4 las que se han asociado. La efectividad del arrasire y climinacidn de las especies
ionicas v coloidales del plutonio y el americio de la columna de agua es proporcional a la
concentracion de material suspendido y a la intensidad de su adsorcién, determinada por sus

coeficientes de distribucidn,

La velocidad de incorporacidn de los transurdnicos al sedimento ¢s generalmente alta en
zonas costeras poco profundas donde la cantidad de materia en suspensién es elevada. Sin

embargo. se puede inhibir su depdsite si las particulas mds finas a 1as que se encuentran fijados
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son removidas por las corrientes de turbidez. En este caso, el proceso de incorporacion al
sedimento esta condicionade por 1a formacion de agregados de mayor tamaiio. En ambientes
ocednicos, la adsorcion de plutonio y americio tiene un marcado caracter biogénico; los
organismos marinos los acumulan y depositan, cen un flujo que puede constituir entre el 60 y el

90% de la cantidad total de transuranicos incorporada en los sedimentos del fondo.

El papel desempefiado por los sedimentos en la acumulacién de plutonio y americio
depende de sus propiedades fisico-quimicas, de su capacidad de intercambio idnico, de su poder

de retencian en la interfase solido/liquido, et (Coughtrey ef al., 1984).

Un elevado namero de mvestigadores afirma que los transuranicos se concentran
preferentemente en la fraccion fina del sedimento debido a su mayor superficie de adsorcién por
unidad de masa. La composicion mineralogica deb sedimento también determina su capacidad para
retener plutonio v americio. Higgo e¢r of. {1983) concluyeron que existian dos posibles
mecanismos de adsorcion de los transuranicos a los sedimentos: por medio de la fraccion de
oxidos de Fe-Mn-Al v/o a traves de la traceion de carbonatos. La presencia de ciertos compuestos
organicos puede disminuir la adsorcidn de los transurdnicos; sin embargo, algunos experimentos
demuestran que el coeficiente de distribucion del americio apenas varia con la presencia de acidos

bimicos (Clayten ef al., 1981}

[.a acumulacion de los radionucleidos en los sedimentos no esta solo determinada por las
caracteristicas fisico-quimicas de los sedimentos y transuranicos, sino por las variables
medicambientales (pH, salinidad, contenido en exigeno, etc ) del ecosistema marino en el que se

encuentran.

IYiversos experimentos realizados en ¢l laboratorio (Schell er af., 1980; Sanchez ef al,
1981} analizaren la influencia de la salinidad v el pH sobre el coeficiente de distribucion del
americio: el efecto de la salinidad sobre cf Ky era despreciable; sin embargo, €ste aumentaba
cuando el pH del medio se incrementaba de 4 a 10, reflejando un avmento en la hidrolisis del Am
v su consiguiente adsorcion en la superficie del sedimente. Elaumento del Ky era més rapido en
el rango de pll de 4 a 6 que cuande el pH era superior a seis, debido a le formacion de especies

coloidales que potenciaban su adsorcion. Este mismo efecto fue observado por Murray y Fukai
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en 1975 en el rio Var: la adsorcion del americio era de un 25% & un pH<6.5 aumentando hasta

un 90% cuando el pH estaba comprendido entre 6.5 y 8.5.

Una vez que los radionucleidos han sido incorporados por los sedimentos (particulas y
agua intersticial), su evolucion posterior esta determinada por su difusion bien hacia el interior del
sedimento (enterramiento en protundidad), bien hacia el exterior {migracion hacia su superficie),
por su potencial retorne a la columna de agua causada por alteraciones en el medio {cambio de
pH, potencial redox, ete.) que provoguen su desorcion de los componentes geoquimicos a los que

se encuentran asociados, y/o por su dispersion fisica.

En las platatormas continentales, donde la velocidad de acumulacion del sedimento es alta,
las particulas que centienen los mayoeres niveles de transuranicos se cubren ripidamente de nuevo
material sedimentario, inhibiéndose el intercambic de radionucleidos en la interfase agua-
sedimento. Esta acumulacion progresiva de sedimento produce una compactacion en el mismo,
provecando por un lado el enterramiento de los transurdnicos unidos a las particulas y por otro
un desplazamiento vertical hacia la superficie de los radicelementos presentes en el agua

intersticial (Gasco, 1990).

Las migraciones verticales det plutonic y el americio estan también potenciadas por la
actividad bioldgica de los organismos bentonicos {poliquetos, gusanos, etc.), que pueden remover
los 2 & 3 am superticiales cuando los sedimentos son fangosos y hasta los 30 primeros cm cuando
son arenosos. kBl fenomeno de la bioturbacion se considera responsable en muchos casos de la
movilidad postdepdsito de los transurénicos, dificultando la interpretacion de sus perfiles de

distribuctén en profundidad (Coughtrey ¢f af., 1984).

Diversos autores {(Noshkin, 1980; Hetherington, 1978, Livingston y Bowen, 1976;
Bowen er al., 1976) observaron en distintos ecosistemas marinos (atoldon de Enewetak, mar de
Irlanda, bahia de Buzzards, EEUU) que los sedimentos no actuaban como sumideros de plutonio
y americio, ya que sus inventarios disminuian con el tiempo, v sus perfiles de distribucién

presentaban maximos de concentracion que se desplazaban vy desaparecian hasta alcanzar un
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decrecimiento exponencial con la profiundidad. Ninguna de estas alteraciones fue advertida en el
caso del cesio. Esta reduccion en los niveles de transuranicos se explicd por sus mecanismos de
desorcion de las particulas sedimentarias, apuntindose que su reselubilizacion se debia al
movimiento ascendente de las aguas intersticiales v a la formacién de complejos anidnicos con

ligandos organicos producidos por los organismos bénticos.

La resuspension de fos sedimentos causada por el oleaje, corrientes de turbidez, etc.,
puede provocar también la desorcion de los transuranicos al perturbarse el equilibrio de
adsorcion-desarcion en la interfase agua-sedimento. Este hecho se ha observado al hallarse un
defecto de actividad en la superficie de sedimentos costeros recogidos en el golfo de Vera,

Almeria (Romero, 1991)

La potencial movilidad postdeposito de los transuranicos en los sedimentos se determina
analizando su asociacidn con las diferentes fases geoquimicas constitutivas del sedimento. Las
fracciones de plutonio y  americio facilmente disponibles (agua intersticial), asociadas a
carbonatos, dxides de Fe-Al-Mn, compucstos organicos, asi como el porcentaje fuertemente
retenido por las reticulas cristalinas de las arcillas se pueden analizar mediante extracciones
secuenciales realizadas con lixiviantes selectivos. Lstas fases presentan una movilidad potencial
diversa en funcion de un hipotético cambio en las condiciones medicambientales (pH, condiciones

redox, contenido en oxigeno) caracteristicas del ecosistema considerado.

Iin el ecesistema costero de Trombay (India) Matkar ¢f /., {1992) observaron que la
mayoria del plutonio se encontraba asociado a sesquidxidos v materia organica, consideradas fases
de movilidad reducida. Cook ¢f af. (1984) determinaron la asociacidon geoquimica de los
transurdnicos en Caithness {Gran Bretana), resaltando gue la mayor parte del Pu v el Am aparecia
en las fracciones organica y residual (arcillosa), poco maéviles, Otros autores obtuvieron diferentes
porcentajes de aseciacion de plutonio y americio, con una mayor tendencia de este ultimo a unirse
a fa fase de carbonatos, mas mavil (Anton ez af | 19953 Incluso se ha apuntado la posibilidad de
un diferente grado de asociacien geoquimica de algunaos de los isétopaes del plutonio. Aragén ef
af (1992), analizando suclos provementes del area de Palomares { Almeria) encontraron gue el
b se asociaba preferentemente a tases mas moviles (solubles) que el R T quizas debido

a su mayor actividad especifica v a la formacion de radioccloides durante los experimentos.
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La dispersion fisica de los radienucleidos producida por el desplazamiento de los
sedimentos marinos a los que estan asociados se debe a:

-accion humana: puede producir el arrasire y traslocacion de sedimenios en zonas
costeras. Las mas imporiantes son determinadas artes de pesca (redes de arrastre),
modificacion de las playas, construccion de puszrtos recreativos, actividades
nauticas, etc.
-accion mecanica del oleaje, corrientes y mareas.
-gceion filtradora de los organismos vivos.
-orografia submarina: favorece el movimiento de sedimentos por desplome en
zonas de pendiente muy pronunciada y el transporte por corrientes de turbidez en

formaciones geoldgicas submarinas (abanicos, cafiones, etc.).

Los cafiones submarinos que surcan los margenes continentales, atravesando los taludes
para llegar a las llanuras abisales se manifiestan como una de las mejores rutas de migracian de
sedimentos. Las corrientes de turbidez que se originan en las zonas de descarga de los ros, de
forma continua o come riada, favorecen el transporte de grandes volumenes de material
sedimentario hacia el mar profundo a través de los cafiones, Estas formaciones geologicas son
especialmente activas en margenes continentales estrechos, y un ejemplo concreto lo constituye
el cafidn de Palomares, en el sudeste espafiol, donde se localizan parte de las imvestigaciones

presentadas en esta memoria.
3.3.2 Cesio
137 . . .
Cuando el 'Cs se incorpora al agua de mar, mas del 95% permanece en forma idnica
soluble. Sin embargo, la presencia generalizada de cesio en sedimentos sugiere que la actividad
planctonica y el deposite de particulas organicas e inorganicas contribuyen a su migracion

descendente y posterior acumulacion en el fondo oceanico.

La adsorcion del cesio a los sedimentos esta directamente relacionada con su contenido
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en arciflas. Diversos experimentos han mostrado que la actividad de "Cs en sedimentos aumenta
proporcienalmente con su contenido en ilitas, debido al intercambio idnico con el K' que
contienen (Aston y Duursima, 1973). La incorporacion del cesio a las ilitas se produce en dos
etapas: el Cs’ hidratado se adsorbe en las pesiciones no saturadas de la red cristalina de la arcilla

y posteriormente se sittia entre las capas de silicatos por difusion (Cheng y Hamaguchi, 1968).

La distribucion de las concentraciones de *'Cs en perfiles sedimentarios reflejan su escasa
migracion en profundidad, con velocidades estimadas del orden de 107 cm/s (Stanners y Aston,

(981).

En cuanto a su desorcion, experiencias levadas a cabo por Schell ¢f /. (1980) estimaron
una disponibilidad del 10% para establecer reacciones de intercambio y ser liberado de nuevo a
la fase liquida Experimentos en laboratorio (Santschi of o/, 1983) indicaron que €l ¥'Cs puede

removilizarse desde la fase solida al agua inersticial por efecto de la compactacion def sedimento.

Extracciones sccuenciales realizadas en sedimentos afectados por las descargas de
Sellafiled (Cook e7 al., 1984, McKay v Baxter, 1985) mostraron que ¢l "'Cs estaba asociado
principalmente a la fraccion arcillosa (ilitica), reteniéndose fuertemente en la estructura cristalina
del mineral v en menor proporeion (<53%) a la materia organica v a los recubrimientos de Mn de
las particulas del sedimento. Su mowilidad pastdeposito en of medio se regula fundamentalmente
por el transporte del propio material sedimentario, v en menor medida por la potencial disolucidn

(causada por proceses diagencticos) de los compuestos orgianicos y revestimientos de manganeso.
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Los estudios experimentales de contaminacion en el medio marino engloban diversas
actividades, tales como la recogida de muestras, su transporte y almacenamiento, andlisis quimico,
medida, tratamiento e interpretacion de los datos producidos, modelizacion, etc. Una de las fases
mas importantes en este tipo de investigaciones lo constituye la obtencion de muestras
representativas del ecosistema considerado, dado que la validez de los datos finales resultantes

del estudio esta condictonada por la calidad del muesireo.

En general, la obtencion de muestras marinas se realiza desde un buque oceanografico
provisto de tecnologia avanzada. Esta permite conocer: el posicionamiento geografico del barco
via satélite, la topografia del fondo marine mediante sondas de barrido lateral vy la profundidad
a la que se halla el muestreador a través de la sefial emitida por un “pinger”. También debe estar
provisto de la maquinaria adecuada {tornos, grias, etc.) para recoger grandes pesos como son
las dragas v las botellas de gran volumen utilizadas. El proceso de obtencion de muestras marinas
es complejo, laborioso y costoso, debido a la escasa dispenibilidad de buques oceanograficos

equipados adecuadamente v con personal cualificado en el manejo de los muestreadores.

Las técnicas empleadas para obtener muestras marinas de distinta naturaleza {agua,
particulas en suspension, biota, sedimentos) son diversas y estan condicicnadas por el tipo de
investigacion que se realiza: estudio del moviniento de las masas de agua, estudio de la asociacion
de los contaminantes al material particulado de la columna de agua y su distribucion en los
distintos eslabones de la cadena alimentaria, estudio del deposito en los sedimentos del fondo,

etc.

El estudic de la dindmica sedimentaria de los radicelementos considerados en esta
memoria (Pu, Am, Cs) ha supuesto la utilizacion de diversas técnicas de muestreo. En este
capitulo se describen dichas técnicas. empleadas en la obtencion de sedimentos marinos recogidos
a lo large del margen mediterraneo espafiol durante las campaiias oceanograficas Med 9/ y
Med'92. La draga “gravity corer” se ha empleado para obtener testigos muy largos que permiten
determinar la penctracion de los rudionucleidos en profundidad. T.a draga “box-corer” se ha
utilizado para recoger testigos de sedimento de hasta 40 cm de longitud para obtener sus perfiles

de distribucion y tasas de acumulacion.
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4.1 CAMPANA OCEANOGRAYICA MED 91

[.a campafa occanogrifica Med 91 se realizé entre ¢l 19 de julio y el 2 de agosio de 1991
a bordo del buque oceanogrifico de handera ilaliana Bannock (ligura 4.1), perlengcienic al
Consiglio Nazionale delle Ricerche (CNR). Ll muestreo fue organizado y financiado por el Ente
per le Nuove Teenelogie, 1'Tnergic ¢ 'Ambiente (ENEA) v conté con la colaboracién, entre otras
instituciones, de @ Universidad Auidnoma de Barcclona (WAB), el Instituto Espafiol de

Oceanografia (1E(3) y ¢l University Coliege of Dublin (UCI).

Figura 4.1 Buque occanogrdfico Bannock (Papucc y Delfant, 1991

lLos principales objetivos del CTEMAT en esia camparia consistfan en: a) estudiar jos
nerfiles de distribucion y depdsitos acumulados (inventarios) de plutonio, americio y cesio en los

sedimentos del cafidn submarino que caracteriza la orografia del ecosistema marino adyacente a
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Palomares (Golfo de Vera) y, b) determinar el papel desempefiado por dicho cafion en el
transporte del material sedimentario depositado en [a plataforma continental hasta la llanura abisal

(Med'91).

4.1.1 Red de muestreo: cainon submarino de Palomares

La red de muestreo consistié en una malla de 8 estaciones en las que se recogieron
testigos de sedimento marino. Estas estaciones estaban situadas en el ramal norte del cailon de
Palomares, en areas afectadas por el aporte terrigeno estacional de las ramblas de los rios
Almanzora y Aguas. La Figura 4.2 muestra su localizacion a diferentes profundidades: plataforma

continental (<200 m), talud vy Hanura abisal (>1000 m).

E! caion de Palomares no constituye un fenomeno aislado en el margen continental del
SE de la Peninsula Ibérica, caracterizado por su singular morfologia, y en el que son relativamente
abundantes accidentes del tipo de montes y plataformas submarinas, cafiones submarinos, etc.
Este hecho se debe a las especiales caracteristicas evolutivas que concurren en la zona, en la que
los procesos velcanicos han colaberado en la formacion de relieves elevados, mientras que la
actividad tectonica define directrices estructurales cn las que los agentes erosivos resultan mas

activos.

La génesis de dicho caién submarine estd ligada a las directrices estructurales
anteriormente aludidas Las condiciones climaticas de la region donde se encuentra generan, con
periodicidad estacional, fuertes precipitaciones que dan lugar a riadas, Durante estos periodos se
transportan enormes volumenes de material terrigeno que se adentran en el mar a gran velocidad.
Este material terrigeno va depositandose en el margen continental a medida que pierde su energia.
Debido a la singular orografia submarina de la plataforma, los sedimentos acemulados pueden
desplomarse y dar lugar a avalanchas gue onginan corrientes de turbidez. Estos flujos de material
particulado pueden alcanzar velocidades de 100 km/h en el talud y estan intimamente ligadas al
transporte de sedimentos costeros hacia el mar profundo para formar las llanuras abisales (Anguita

y Moreno, 1930, Gadner, 1989).
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después de una marcada inflexidn alrededor de la isobata de 1000 m, E! valle sur del cafidn se
extiende en direccion oeste-este hasta la llanura abisal (IGME, 1982). La pendiente longitudinal
del cafion es acusada, cuantificandose en un 7% de media en su tramo superior, que abarca desde
los fondos someros hasta la isobata de 1500 metros. A partir de ese punto, el perfil se hace mucho
mas tendido, presentando una pendiente media del orden del 1.7%. Las pendientes transversales
en la rama norte, al menos en los primeros 1500 metros, presentan valores del orden del 15-20%,

disminuyendo a medida que se incrementa la profundidad.

En la Tabla 4.1 se listan las estaciones donde se recogieron muestras de sedimento, asi

como sus coordenadas, profundidad, y la técnica de muestrec utilizada.

Tabla 4.1 Locahizacion de lus estaciones muestreadas en la campaiia occanografica 3ed 91

IEstacion Coordenadas Profundidad (n1) Teéenica de muestreo
PASDIS FTCU5RON 01744-90 0 60 [Box-corer
PASIIIZ 371121 N 0104737 0 57 Box-corer
PASDIT 370993 N 014974 O 71 Box-corer
PASDUS STRI0-THN OM4G29 0 93 Box-corer
PASIG 3TN 011320 0 382 3ox-caorer
PASDOR 3THO6IN G103 O 1092 Box-corer
PASIHOT 379G N 0173727 O 1025 Box-corer

PASIOY 3OTAR2IN Q1935670 1490 Box-corer

4.2 CAMPANA OCEANOGRAFICA MED 92

La campafia oceanografica Med 92 se realizd entre el 11 y el 30 de agosto de 1992 a
bordo del buque oceanografico de bandera italana Urania (Figura 4 3), perteneciente al Consiglio
Nazionaie delle Ricerche ({CNR). El muestreo [ue organizado y financiado por el Ente per le
Nuove Tecnologie, | Energie e I'Ambiente (ENEA) y conto con la colaboracidn | entre otras
instituciones, de la Universidad Autonoma de Barcelona (UAB) v el University College of Dublin

(UCD).

Los principales objetivos del CIEMAT en esta campafia consistian en: a) obtener los
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perfiles de distribucidn vy depdsitos acumulados (inventarios) de plutonio, americio y cesio en
sedimentos a lo largo del litoral mediterrdnco ¢spafiol, v b) establecer la mdxima penetracidon de

los transurdnicos en los sedimentos del ceosistema marino de Palomares (Med 92),

Figura 4.3 Bugue occanvgrafico Urania (Papuccl y Delfand. 1592)

4,2.1 Red de muestreo: litoral mediterrdneo espaiol

La red de muestreo consistié ¢n una malla de 6 eslaciones en las gue se recogieron
iesligos de sedimento marino. Fstas estaciones estaban distribuidas a to large del litoral costero
peninsular y balear. También s¢ recogicron 2 testigos de sedimento de 1 metro de profundidad
en el drea de mdxime depdsito de Puy Am en ¢l ecosistema maring de Palomares. La Figura 4.4

muesira la localizacion de los puntos de muestreo.

1. platalerma contingntal. aunque representa sélo un 20% de la superficie total del
Mediterrdneo. es una zona de gran interés para los estudios de contaminacién al presentar una alta
productividad  bioldgica. una intensa actividad pesquera vy la mayor concentracion  de
contaminantes. 1 calcuio de los inventarios de radionucleidos en eslas dreas permite establecer

la distribucion geogrifica del poso radiactivo en ¢! Mediterrdneo espafiol y adquiric un
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conocimicnto mds profundo del ciclo biogeoquimico de los radionucleidos en el medio marino.

Las estaciones de muestreo se scleccionaron por ser las Zzonas mds representativas del

litoral mediterrdnco espafiol:

0° 5o 10°

Figura d.d i ocalizacion de tas estaciones de muestreo de la campaiia occanografica Med 92

-Barcelona (URBARSD): zona con una altz tasa de sedimentacidon, enfrente de la

desembocadura del rio Besos. Su curso fluvial atravicsa una regién industrial y recibe las
descargas de las fabricas situadas en su ribera.

-Tarragona (URTARSI: se sitda en cl drea de influencia del delta del Ebro. Este rio, que
atraviesa regiones deforestadas recege los efluentes liguidos de la CN de Ascé ¢ incorpora
cantidades notables de sedimentos arcillosos al margen continental adyacente.

Valencia (URVALSIN: se encuentra en 1a zona de influencia de Ja CN de Cofrentes a

través de sus vertidos al rio Jacar. Lista regidn ey atravesada por un abanico submaring
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que puede jugar un papel destacado en el depdsito del material particulado en suspension.

-Alicante (URALISDY) area representativa del nivel de fondo radiactivo mediterraneo, al

ne encontrarse afectada por la contribucion de cursos fluviales.

‘Malaga (URMATLSD): se Jocaliza en el margen costere del mar de Alboran, donde se

detecta la influencia del agua atlantica que penetra en el Mediterrineo a través del
Estrecho de Gibraltar. También recibe cantidades apreciables de material particulado del
desierto del Sahara.

‘Menorca (URMENSDY): zona de sedimentacion caracteristica balear.

Enla Tabla 4 2 se detallan las estaciones donde se recogieron muestras de sedimento, asi

como sus coordenadas, profundidad, v la técnica de muestreo utilizada

Tabla 4.2 Localizacion de las estaciones de muestreo de Ja campaiia occanogratica Aed 92

Fstacion Coordenudis Profundidad (n) 1ca e muestreo
URBARSD A12602 N 02020050 12 EE Box-corer
URTARSD A0NASTE N ol 02 I i) Box-corer
URVALSD 323062 N D003 )1 135 Box-corer
LIRALISD INTIOGA N 00T RIS 13ox-gorer
URNMALSD IO AG N 030707 O 260 He-corer
VRMENSD 3USTRO N (3108 ] 353 Rox-corer
URPASD2E 37°08-51 N 014622 0 a2 Gravily-corer

URPASD24 ITTO0N U350 340 (ravity-corer

43. TECNICAS DE MUESTREQ DL SEDIMENTOS

Se han utilizado dos téenicas de muestreo para obtener testigos de sedimentos marinos:

la draga “box-corer” y la draga “gravity-corer”

4.3.1 Draga “box-corer”

La draga “box-corer” utilizada en este trabajo es una modificacion del muestreador

Reineck (Papucci ¢7 a/ | 1986) FEsta fabricada intcgramente en acero inoxidable y consta de:
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- un soporte externo a modo de tripode

- un testigo que contiene 40 anillos de plastico duro de 1 em de espesor para facilitar el
seccionado del sedimento

- un seccienador que permite ir elevando progresivamente la muestra para su inmediato

tratamiento a bordo

La draga se lanza al mar suspendida de un cable de acero accionado por una gria. Al
llegar a la superficie del fondo marino se incrusta en él debido a su peso, cerrandose cuando se

eleva mediante un sistema de palas. Finalmente se iza hasta la superficie del barco con la gnia.

Esta técnica de muestreo esta especialmente indicada para estudios radioquimicos y
geologicos, permitiendo ia obtencion de testigos de sedimento con un d:ametro de 18.5 cm y una
Jongitud de 40 cm. Con estas dimensiones es posible la separacion de un anillo externo de 1 cm
de espesor que elimina los posibles efectos de contaminacion por arrastre y proporciona suficiente
cantidad de sedimento para analizar los radionucleidos. En las Figuras 4.5 y 4.6 se puede observar
la draga “box-corer” cuando se lanza al mar desde un buque oceanografico y cuando se recoge

a bordo con la muestra de sedimento.

Una vez obtenido el testigo de sedimento se procede a su seccionado “in situ” en capas
de | cm de espesor (Figura 4.7). Durante este proceso se van anotando en el cuaderno de
campafia diversas observaciones {cambio de textura, color, existencia de bipta, etc.) respecto a
cada seccion de la muestra recogida, va que el aspecto general del sedimento puede variar
notablemente (Figura 4 8). La posibilidad de realizar esta operacion a bordo tiene fa ventaja de
evitar la migracion de los elementos en el interior del sedimento al variarse las condiciones de

presién, temperatura y petencial redox una vez que el testige se encuentra en la superficie,

Las muestras se introducen en botellas de plastico prepesadas y debidamente etiquetadas
que se almacenan en la camara frigorifica del barco, evitandose de esta manera la pérdida de agua

y la descomposicidén de la materia organica,

Finalmente, las muestras son transportadas en un camién isotermo al CIEMAT, donde son

pretratadas, analizadas y medidas.
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Figura 4.7 Sccclonamients “ln stu’ de un testige de sedimenio marino

4.5, Diagn Mgvavity-coeer”

La draga “gravity-corer” empleada en este trabajo (Figura 4.9) estd especialinente

disefiada para obtener testicos de sedimentos marinos de gran longitud. Se wutiliza

fundamentalmente en estudios de migracion en profundidad de diversos contaminantes.

Pl arpanv-corer” consta de una plomada de 300 kg de peso colocada en la parte superior

v tube deacero de % em de diametro. una longitud de T metro v un cspesor de 1 em, En su

extremo infenor aparece hiselado v revestudo de una aleacion que contiene iridio para evitar
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deformaciones en el borde del tubo. En el interior de dicha prolongacion se dispone un tubo de
plastico duro de | m de longitud v 7 cm de diametro donde queda retenida la muestra de
sedimento marino. Esta draga se lanza al mar en posicion horizontal, y una vez en el agua se
coloca verticalmente con la ayuda del tormo del barco (Figura 4.10). Debido a su pese se incrusta

en el sedimento, izandose luego con la ayuda del torno hacia la superficie.

El cilindro de plastico conteniendo el testigo se introdujo en la camara frigorifica del
barco. Después fue trasladado al C1IEMAT en un camion isoterme. Una vez en el laboratorio
{Figura 4.11) se procedio a su seccionado en capas de 5 cm de longitud que fueron

posteriormente pretratadas, analizadas y medidas.

Floure 29 Aspocto general de brdraoa “prevtty corer” enmleads on cae trabajo
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Los métodos analiticos que se emplean para medir las concentraciones de los
contaminantes radiactivos (radionucleidos naturales, transuranicos y productos de fision) en el
medio marino varian en funcidén de la naturaleza de la matriz a tratar {agua, particulas en
suspension, sedimentos y biota), de la cantidad y abundancia de interferentes quimicos y

radioquimicos, del tamaifio de la muestra, etc.

La determinacion de radionucleidos de vida larga emisores de particulas alfa (“*Pu,
#97340py #*'Am) en concentraciones de actividad extremadamente bajas (nivel ultratraza, del
orden de las ppb o inferiores) exige el desarrollo y aplicacion de una metodologia analitica
compleja. Por un fado, se debe concentrar el radioelemento de interés hasta una cantidad medible
y por otro, aislarlo de los posibles interferentes quimicos, tales como metales y lantanidos, y
radioquimicos {radionucleidos de origen natural) existentes en la muestra, obteniéndose de esta
manera microdepodsitos homogéneos aptos para ser medidos por espectrometria alfa. La medida
de *'Pu puede realizarse directamente por centelleo liquido de bajo fondo o cuantificando el
*'Am generado durante 1-2 aios en discos antiguos de plutonio. La determinacion del *7Cs se
realiza directamente por espectremetria gamma, no siendo necesario un tratamiento radioquimico

previo a la medida.

En este capitulo se exponen los procedimientos analiticos utilizados para determinar la
concentracion de actividad de plutonio y americio en muestras de sedimentos marinos. También
se explica el método de lixiviacion secuencial empleado para determinar la asociacion preferente
de los transuranicos (plutonio y americio) v el cesio a los distintos componentes geoquimicos

constitutives de los sedimentos del litoral mediterraneo espaiol.

En gencral, desde la recogida de la muestra a borde de un bugue oceanografico hasta la
cuantificacion por espectrometria del transurdnico de interés, la metodologia empleada incluye
varias etapas: preparacion de la muestra, extraccion, concentracion, separacion radioquimica,

abtencion de la fuente alfa y medida.

La preparacion de la muestra consiste en acondicionarla mediante una serie de
operaciones que permitan su posterior tratamiento radioquimico: almacenamiento, secado (o

liofilizacion), molturacion, homogeneizacidon, calcinacién, ctc.
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La extraccion cuantitativa de los transuranicos de la matriz solida suele realizarse con
acidos fuertes, a la vez que prepara el medio para la adicion de los trazadores, empleados para

caleular el rendimiente quimico de los analisis.

La concentracion implica el arrastre de los radionucleidos de interés mediante
coprecipitaciones sucesivas, consiguiéndose la eliminacion de determinadas impurezas remanentes

en los liquidos sobrenadantes

La separacidén radiequimica es una de las etapas mas importantes teniendo por objeto
aistar el radionucleido de interés de elementos estables y/o radiactives presentes en la matriz que
pudieran interferir ¢n su determinacion. Suele realizarse utilizando varias técnicas analiticas tales

como el intercambio ionico, la extraccion cromatografica, ete

La preparacion de una fuente alfa se lleva a cabo mediante evapoeracion directa del
elemento o su deposito electroquimico, obteniéndose una micropelicula fina y homogénea que no
distorsiona la energia de las particulas alfa emitidas y permite la obtencion de un espectro de alta

resolucidn,
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5.1 PREPARACION DE LA MUESTRA

Las muestras de sedimento marino fueron transportadas desde el puerto de atraque hasta
el Laboratorio de Radiecologia Acuatica del CIEMAT en arcones frigorificos, para asegurar su

completa congelacion hasta el comienzo de los analisis.

Una vez en el laboratorio, se determind su peso humedo. Dependiendo del tipo de analisis
a realizar (cuantificacion global del contenido en transurinicos/extraccion secuencial) se
efectuaron dos tipos de tratamiento para eliminar el agua: desecacion o liofilizacion. Algunos
sedimentos se desecaron en una estufa a una temperatura de 50-55°C hasta peso constante; este
peso se anotd como peso seco. Otras muestras se liofilizaron, eliminando el agua congelada por
sublimacion a vacio. La determinacion del peso humedo/seco permite calcular la porosidad del
sedimento, proporcionande datos sobre su textura que pueden ser valiosos en la posterior

interpretacion de los resultados.

Después de la etapa de sccado la muestra de sedimento queda apelmazada, siendo
necesaria su homogeneizacion mediante molturacion bien en un mortero de porcelana bien en un
molino de bolas de acero. En el caso de los testigos de sedimento, se comienza sicmpre por las
capas mas profundas (niveles mas bajos de radionucleidos) y se asciende progresivamente hasta
alcanzar la capa superficial, donde suele obtenerse una concentracion de radioelementos superior.
El mortero, almirez y bolas de acero se descontaminan después de cada operacion con HNO; en

caliente y FI; 05,

En el case de sedimentoes arenosos (generalmente cercanos a las playas) se encuentran a
menudo piedras, conchas y residuos de naturaleza diversa que son eliminados mediante cribado
con tamices de nylen de 1x] mm de luz. La climinacion de este tipo de materiales no constituye
una pérdida del radionucleido en el analisis, puesto que se conoce la afinidad de los transuranicos

y el cesio para asociarse a las particulas de pequefio tamafio (Cougthrey er /., 1984),

Ea calcinacion en mufla es la ultima parte del proceso de pretratamiento del sedimento;
si ¢éste contiene materia orgdnica se incinera a una temperatura de 500°C para eliminar parte de

la misma: por lo general la pérdida de peso es muy pequefa (comparada, por ejemplo, con las
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muestras bioldgicas). Hay que tener cuidado de no exceder los 600°C, para evitar que el

plutonio se canvierta en un 6xido refractario {PuQ0,} muy insoluble.

La muestra va preparada se dividio para el analisis de Pu, Am y Cs. Se emplean
normalmente 10-15 gramos de sedimento para el analisis de transuranicos en las capas mas
superficiales y entre 50-75 gramos para las capas de mayor protundidad (menor actividad). El

cesio se mide directamente por espectrometria gamma en fracciones de 45-50 gramos.

5.2 DETERMINACION ANALITICA DE PLUTONIO Y AMERICIO

Los métedos analiticos para determinar cuantitativamente plutonio y  americio en
muestras procedentes del medio marino se caracterizan por su cantidad y diversidad. Su
descripcion detallada se halla recogida en la bibliografia (JALA, 1970; JAEA, 1974, TAEA, 1975,
Budnitz, 1973, Bojanowski ¢/ af., 1975, Wong, 1971 Talvitie, 1971, Holm ¢f el 1979 etc.).
Estos métodos pueden ser especificos para cada radionucleido o secuencizles. En este (iltimo caso
se pueden analizar plutonio y americio en fa misma muestra, con el consiguiente ahorro de tiempo,
ya sea en la recogida de las muestras (de importante repercusion economica dado el elevado coste

de los bugues oceanograficos) o en el ataque conjunto.

La metodologia analitica que se uiiliza para determinar plutonio y americic en muestras
marinas depende fundamentalmente de varios factores, relacionados entre si:
a) tipo de matriz: agua (de salinidad variable), particulas en suspension recogidas
sobre un filtro (que a su vez puede ser de distinta naturaleza -fibra de vidrio,
nitrate de celulosa, papel-), sedimente (con composiciones mineraldgica y
geoquimica diversas), biota (algas, peces, moluscos, crustacees, etc.)
b) tamaino de [a muestra
¢) término fuente: poso radiactivo generalizado, descarga accidental {posible
aparicion de Oxidoes refractarios), efluentes de fabricas de reprocesado de

combustible nuclear (vertidos en forma organica/inorganica), etc

La multitud de variables que condicionan el resultado final de un analisis radioguimico
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hace gue los rendimientos quimicos no sean reproducibles, siendo necesaria ta adicion de
trazadores (***Pu, Z°Pu, **Am, **Cm) de actividad conocida que permitan calcular con exactitud

la recuperacion quimica del proceso global.

Los procedimientos analiticos empleados para determinar plutonio y americio en muestras
de sedimente marino (matriz utilizada en este trabajo de investigacién) son complejos y
laboriosos. Estos radicelementos suelen encontrarse en microcantidades, por lo que su
cuantificacion exige frecuentemente su concentracion a partir de grandes volimenes de muestra
y el empleo de técnicas de medida muy sensibles, como la espectrometria alfa de alta resolucién.
La metodologia aplicada puede dividirse en varias etapas: extraccion del radionucleido de interés,
adicion de trazadores, concentracion (coprecipitacidn), separacion radioquimica y preparacion

de una fuente alfa.

5.2.1 Extraccion, adicién de trazadores y concentracion

Extraccion

El objeto de esta ctapa es extraer cuantitativamente de su matriz los radionucleidos que
van a ser analizados. No existe un criterio globalmente aceptado por la comunidad cientifica
respecto al tipo de ataque que debe emplearse para los sedimentos marinos, siende el mas comun
el que se realiza por via himeda, empleando mezclas de acidos fuertes. El tratamiento optimo es
especifico para cada muestra, ya que depende de la concentracién de actividad de los
transuranicos que se espera cncontrar asi como de su forma quimica (compuestos organicos,

oxidos, etc.) generalmente definida por su término fuente.

Se aconsea el ataque mediante fusidon completa del sedimento con K35,07 ¢ con Na;CO;
cuando la fuente de contaminacion de transuranicos ha side la destruccion aceidental por ignicion
de la carga convencional de un artefacto nuclear. Aarkrog (1975) utilizd este método en muestras
de sedimento muy activas, y por tanto de pequefio tamaiio (2-3 g) procedentes de Thule

{Groenlandia), donde la mayoria del plutonio se encuentra en forma de oxido.

Se recomienda la utilizacion de una mezcla acida fuerte, HNO:+HCHHF cuando los
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sedimentos han sido recogidos en las inmediaciones de una fabrica de reprocesado de elementos
combustibles nucleares, ya que ef plutonio puede aparecer formando compuestas refractarios, El
HF produce un residuo (CaF») que se disuelve al atacar repetidamente la muestra, disolviéndose

los compuestos refractarios (Sill, 1975).

En el analisis de sedimentos costeros afectados por ¢l poso radiactivo generalizado o
“failout” se aconscja su tratamicnto con HNOs 8N tres veces consecutivas. Pillai (1975) observé
que asi se extraian los transurdnicos de forma cuantitativa. Lo comprobd atacando el residuo
resultante  después de su tratamiente con HNQO: 8N c¢on una mezcla de acidos
{HNOs+HCI+HCIO,) v midiendo su contenide en Pu y Am, que estaba siempre por debajo de fa
actividad minima detectable Este tipo de ataque es adecuado para tratar muestras poco activas,

pudiendo emplearse grandes cantidades de sedimento.

Otros autores (IAEA, 1975) han empleado distintas combinaciones acidas para extraer
plutonio ¥ americio de los sedimentos. La mezcla HNQ:+HCI-HCIO, debe ser empleada con
mucho cuidado, ya que el acido pereldrico podria oxidar el plutonio a Pu (V1), perdiéndose como
Puks (p.e. 622C) También se utiliza con frecuencia HNQ:x+gotas de [0, para eliminar posibles

residuos de materia organica en of sedimento,

En este trabajo se han utiizado dos tipos de ataque, dependiendo de la actividad
aproximada que se esperaba encontrar en ¢l sedimento vy del origen de la contaminacion. Esta
informacidn puede obtenerse conociende la profundidad a la que ha sido recogida la muestra, las

coordenadas del punto de muestreo. v la naturaleza geoquimica del sedimento.

Generalmente, en sedimentos costeros superficiales (10-13 ¢) se ha empleado una mezcla
de acidos: HNO: 8N + HF concentrado + T 6N + 1-2 gramos de H:BO:. Primero se afiaden
el acide nitrico y el acido fluorhidrico (la descompasicidon del CaCO; del sedimento puede
provocar un violento burbujeo debido al CO: que se desprende); después se adicionan los
trazadores de plutonio y americio para asegurar su equilibrio isotopico (homogeneizacion) junto
con los transuranicos de la muestra. Scaborg ¢f ¢, (1949) comprobaren expenmentalmente que
un dia es tiempo suficiente para alcanzar el equilibrio de las formas isotopicas en un mismo medio.

Este proceso se realiza bajo epirradiadores, ya que el calor favorece la reaccion de extraccion de
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los radionucleidos. El HNO; 8N proporciona un pH muy acido al medio, en el que los
transuranicos aparecen en forma cationica; el HF elimina la silice {SiQ;) del sedimento formando
un compuesto volatil, el SiFy. Si existen en el sedimento oxidos refractarios de Pu (p.e. PuOsz),
se forma PuF,, un compuesto insoluble que se adsorbe sebre el precipitado de CaF,. Después se
adiciona HCl para eliminar ¢l exceso de fluorhidrico, y por ultimo unos gramos de H:BO;, cuyo
objetivo es la formacién de un compuesto volatil (BF:). De esta manera se consigue la extraccion

completa de los transuranicos de {a matriz,

Cuando se han tratade muestras recogidas en profundidad, bien en una llanura abisal
{(>1000 m), bien por ser secciones inferiores de un nicleo recogido cerca de la costa, los
sedime.tos se atacan 3 veces consecutivas con HNOs 8N, Este tipo de extraccion es cuantitativa,
permitiendo utilizar grandes cantidades de muestra (50-75 g) cuando los niveles de actividad son

extremadamente bajos,

Adician de trazadores

La eficacia de los procedimicentos radioanaliticos utilizados para cuantificar transuranicos
{de los que ya se ha indicado su complejidad dadas las distintas etapas de las que constan-
extraccidn, separacion, concentracion, etc.- v de la multitud de factores que condicionan el
resultado final de los analisis) se determina mediante la adicion de trazadores de actividades
perfectamente calibradas. Asi, sabiendo el rendimiento quimico del proceso se pueden calcular

las actividades absolutas de plutonio y americio presentes en los sedimentos.

Un radionucleido trazador debe tener un comportanuento quimico idéntico al del
radioclemento a cuantificar, per lo que generalmente se emplea un isotopo de dicho elemento que
pueda ser detectado por el mismo sistema de medida que el radionucleido de interés. Su energia
de emision debe ser perfectamente discernible desde el punto de vista espectrométrico de la del
radionucleido objeto de analisis. Es incluso conveniente gue la emision del trazador sea menos
encrgética que la del elemente a medir, para evitar scbrecuantificaciones de ¢éste por
enmascaramiento de Ia prolongacion de la cola espectral de tipo exponencial del trazador (este

efecto se acentlia mas cuante mayor es la cantidad de trazador afiadida a la muestra).

El trazador debe tener una presencia en 1a biosfera totalmente despreciable frente al
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radionucleido de interés; también es conveniente que tenga un periodo de semidesintegracion
suficientemente largo para evitar, por un lado, posibles interferencias espectrales de sus
descendientes, y por otro, el trabajo extra que supone su punficacion, recalibracion en actividad,
etc. El trazador se afiade al principio del proceso en actividad similar a la que se espera obtener

en la muestra, evitando asi descompensaciones isotépicas al realizar los caleulos.

En el caso del plutonio, pueden utilizarse dos trazadores: el opyy (Emix = 3.77 MeV;
Tio=2.85 afios) y el #*?Pu {E.=4.90 MeV,; T 1= 376000 afios). Ambos trazadores se han usado

238, 2

- . . g-240 R . ..
ampliamente en la cuantificacion de uy “’Pu en muestras ambientales. En un principio

se empleaba mas el *Pu, al ser su contenide en impurezas de “Pu despreciable. Sin embargo,

236

el “°Pu presenta una serie de desventajas frente al  uso del “YPul su periodo de

“*Th (interfiere

semidesintegracion es muy corto, con descendientes tales como ¢l *“U y
espectralmente con el “*Pu). su enerata de emision es mayor que fa del 7% 7Py (solapamiento
de colas), etc. (Kressin¢f af., 1975) En la actualidad, el emplec de Py se ha generalizado, ya
que puede adquirirse con un excelente grado de pureza. La manipulacion de este trazador debe

realizarse con extremo cuidado, va que derrames accidentales pueden contaminar el laboratorio

de forma perenne

En este trabajo se ha utilizado una solucion pateon de “*Pu (Staiidard Reference Material

4334 D) suministrada por el National Instine of Staidards and Technology (NIST, EEULY)
como una disolucion en HNO: 5M contenida en una ampolla hermética. Su actividad certificada
2558 Bofe +1.12% La presencia de impurezas de otros 1s6topos de Pu en la selucion patron

es totalmente irrelevante.

En el caso del americio pueden también utilizarse dos trazadores: ef “HAmM (FEoie = 5.28
MeV, Tiy= 7380 afos) v ¢ HOm (B=5 81 MeV, T,= 17.6 afios). Ambes radionucleidos
pueden intercambiarse en su funcian de trazadores radioquimicos en la determinacion de las
concentraciones de actividad de curic y americio respectivamente (Holm er al., 1979). En
muestras ricas cn - Po (Ena=5.30 MeV) es conveniente emplear 2'”C‘m, ya que si la separacion

. . 243 . S -
uimica no ha side completa. el 7 Am interleriria cspectralmente con el polonio,
I

. . - 243 ’ - . ,
En este trabajo se ha empleado una solucion patran de " Am (Standard Reference
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Material 4332D) suministrada y certificada por el Navional Institute of Standards and Technology
(NIST, EEUU) como una disolucion en HNQOs 1M contenida en una ampolla hermética. Su

actividad certificada es 36.27 Bq/g £0.78%.

Congentracion

FEsta etapa se gjecuta mediante coprecipitacion: el plutonio y americio son arrastrados de
la disolucion al adsorberse sobre un precipitado de naturaleza variable. El principal objetivo de
la coprecipitacion es separar los transuranicos de la mayoria de los interferentes

inorganicos/radiactivos presentes en [a muestra (Singh, 1986).

En muestras de sedimento marino, Pillai (1975) arrastro los transurdnicos con un
precipitado de BIPO, que despugs disolvid en HCI, coprecipitandolos de nuevo como LaFa. Estas
precipitaciones se realizaron en medio acido, evitandose posibles pérdidas de Pu v Am por

adsorcion a las paredes del vaso contenedor.

En 1981, Mathew ef ¢/, estudiaron la influencia del Fe {elemento abundante en sedimentos
marinos) en la eficiencia de arrastre de plutonio y americio con BiPQ,, concluyendo que el Fe'
inhibia la coprecipitacion del Am, mientras la adsorcidn de Pu no se veia afectada. Esta
interferencia se elimind reduciendo el Fe' a Fe®' utilizando clorhidrato de hidroxilamina
(NH,OM HCLY. El precipitado de BiPO, {junto con los transuranicos) se disuelve en HCL 6N,

diluyéndose después el medio hasta una concentracion 0,75N para evitar la hidralisis del BiCls

La coprecipitacion de Pu y Am con Fe{OH)- tue inicialimente utilizada por Wong et al
{1970) y modificada por Wong (1971} un afo mas tarde: el Fe'~ fue reducido a Fe™' empleando
Na,S0;, siendo el Pu adsorbido sobre un precipitade de Fe{OH).. Esta variacién proporcionod una
mayor recuperacion quimica debido a fa ausencia de polimeros de Pu (TVY) al reducirse el plutonio
a Pu (111). Por otro lade, Livingston ¢f af (1974) eliminaron ¢! arrastre con hidroxidos de hierro,

coprecipitando los transuranicos con oxalatos de calcio o estroncio (CaC,04/SrC0,).

En este trabajo, el plutonio y americio se han coprecipitado primero con oxalato calcico
y despucs con hidréxido ferrico. Una vez extraidos tos transuranicos {que se encuentran en medio

acido), se anadicron un reductor (NHLOH.HCD) v 4cido oxdlico sdlido (st la muestra no contiene
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calcio es necesario afiadir CaCly). El objetivo del clorhidrato de hidroxilamina es doble: reducir
el Fe' a Fe*" (evitando asi el efecto inhibidor del ion férrico sobre la coprecipitacion del americio
en el precipitado de oxalatos) y reducir el plutonio a Pu (111), imposibilitando la formacién de
polimeros de Pu (IV). Fl pH de la disolucion se aumenta con NaOH al 20% hasta 1-2,
precipitando el oxalato de calcio (CaC»0., color blanquecino). Ef Pu y el Am son arrastrados
por el precipitado junto con algunos elementos de valencia (I1), tales como Ba®", Cd*', Ca™", Cu*',
sz", Mgz', Mn®", St ete. (Yamato. 1982). En esta etapa se eliminan el Fe (que queda en
disolucion formande un complejo con el oxalato) v otros elementos de valencia (I11),
fundamentalmente lantanidos que pueden interfenir en la posterior separacion radioquimica del
americio (Ce™" La®", ¥Y"' etc ) (Ballestra, 1980). E! precipitado de oxalato calcico se destruye por
calcinacion a 500°C, transformandose en CO {gas) y CaCO: - Este precipitade se disuelve con
HNO:+H>O;: el carbone se elimina como CO4, estando el Pu y el Am en medio dcido en forma

cationica Pu (1V) y Am (111}

El siguiente paso consiste en coprecipitar de nuevo los transuranicos como Fe(OH):. Para

ello se adiadia como portador Fe (111) en torma de FeCl: A pH 7-8 (conseguido mediante adicion
.. .. T TR PURRTE PR ke L

de NH,OH) también precipitan Cd™, Co™', Ni”', Zn>  Ma™". [n el liquido sobrenadante que se

desecha permanecen en disolucion Mg™ Ca™, St Ba®', Cr™' Ni'| ete.

5.2.2 Separacion radiequimica

La ctapa final para cuantificar plutonic vy americio en mucstras de sedimento marino
consiste en la obtencion de un microdepésito lino vy homogéneo que pueda medirse por
gspectrometria alta de alta resolucion. Para conseguirlo, es unprescindible eliminar las
interferencias que se presentan en el analisis de estos radioelementos, que son de dos tipos:
quimicas (suelen ser cantidades apreciables de cationes, que como el cerio v prascodimio se
electrodepositan en las mismas condiciones, itmpidiendo la fijacion cuantitativa de los
iransuranicos) y/o espectroscapicas (microcantidades de otros emisores alfa cuyas encrgias de

emision sc solapan con los picos caracteristicos del Puy Am).

La purificacion radioquimica de los transuranicos de interés puede llevarse a cabo
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empleando diversas técnicas de purificacion: extraceién liquido-liquido, resinas de intercambio

idnico y resinas de extraccion cromatogréfica.

5.2.2.1 Extraceion liquido-liquido

[sta técnica de separacion consiste en introducir en un embudo de decantacidn dos
voliimenes equivalentes, uno de muestra en medio nitrico conteniendo los iones metdalicos de los
transuranicos de interés y otro de un extractante organice. Los compuestos organicos mas
utilizados son diferentes tipos de aminas (tri-lauril amina -TLA-, tri-iso octil amina -TIOA-,
Aliquat-336, Alamina-336, etc.) y otros reactivos organices tales coma tionil tri-fluoruro acetona
{TTA), oxido tri-n-cctil fosfina (TOPO), acido di-etil-hexil fostorico (HDEHP), ete. (Singh er af,,
1979)

El embudo de decantacion debe agitarse enérgicamente durante un tiempo. Después se
deja reposar para que se separen la fase organica (superior) conteniendo el plutonio y el uranio
y la fase acuosa (inferior) donde han quedado retenidos el americio, el curio, las tierras raras y
el torio.

-~ oo < . . - 2%
La fase organica se lava con HCI para eliminar posibles restos de Th {el

Th puede
interferir espectralmente con el “Puy; el Pu se “retro-extrae” con una disolucion de NH,1 en HCI,
Eliodo en exceso se elimina calentando la muestra después de afiadir un agente oxidante (H,05)
que oxida el I a 1; vy evita la reduccion del Fe'' a Fe’™ El uranio, a su vez, se extrae con una

disolucion diluida de HC!

El siguiente paso es la eliminacion del hierro (muy abundante en sedimentos marinos), ya
que su presencia en la fuente alfa empobreceria la resolucién del espectre. Para conseguirlo se
ajusta la molandad de la muestra con HCl y se aftade un volumen similar de di-isopropileter en
un embudo de decantacion. Se agita hasta completar la eliminacion del Fe: la muestra conteniende
Pu (fase acuosa) va perdiendo coleracion amarilla en favor de la fase organica, hasta aparccer

totalmente transparente.
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Una vez extraido el hierro, la muestra se ataca primera con HNO: y tuego con HCI para
eliminar restos de sales y trazas de maleria organica y convertir los nitrates en cloruros.
Finalmente la muestra se lleva a sequedad, estando asi preparada para la obtencion de la fuente

alfa.

El Am, Cm, Th y tierras raras contenidos en la fase acuosa inicial se extraen con dibutil
N-N dieti] carbamil fosfonato -DBDECP- ¢ su derivado metilade -HDEHP- (Yamamoto ef o,
1981). Bl americio y curio se "re-extraen” de la fase organica con HNOs 4N; esta nueva fase se
lleva a sequedad v el residuo se disuelve con HCI 9N El Am se aisla radiequimicamente

utilizande resinas de intercambio (Holm ¢f o, 1979).

El empleo de la extraccion liquido-liquide para aislar radioquimicamente a los
transuranicos en sedimentos no produce resultados totaimente satistactorios. Debido a Ja multitud
de interferentes quimicos en la muestra, fa separacion de las fuses es a veces difusa, con la
consiguicnte pérdida de rendimiento quimice v resolucion espectral. En la actualidad, esta técnica
ha caido en desuse para muestras ambientales en favor de las resinas de intercambio ionico, mas

selectivas y taciles de utilizar

5.2.2.2 Resinas de intercambio idnico

Las técnicas de imtercambio 1onico se empiean frecuentemente para separar radionucleides
en muestras ambientales, basandose en las diversas caracteristicas de retencion de cada
radioclemento. Las resinas de intercambio ionico estan constituidas bien por grupos funcionales
amonio (intercambio anbdnice) o sulfonico/carboxilico (intercambio cationico) unides a una red

copolimérica de estireno divinilbenceno. Actlian como  intercambi
presentando un alto grado de especificidad para ciertos estados de oxidacion de los radionucleidos
de interés y una selectividad elevada en funcion del medio en el que se trabaje. Asi, el Pu (IV) se
retiene en medios HENOx v HCE mientras el Th (V) queda retenido solo en medio nitrico; el U

{V1) se retiene fuertemente en medio clorhidrico mientras los actinidos se eluyen sin dificultad.

Existen distintas formas de aplicar la téenica de resinas de intercambio ionico para separar



Capitule 5. Técnicas de andlisis de radionucleidos 095

plutonio y americio de muestras de sedimento marino, en funcion del medio (nitrico, clorhidrico)
€n que se encuentra la muestra que contiene os elementos a cuantificar. En ambos casos, la resina
se ntroduce en una columna de vidrio {columna de intercambio) cuyos extremos superior e
inferior se tapenan con fibra de vidrio. La columna dispene de una llave de teflén en su parte

inferior que permite regular la velocidad del flujo a su través.

En este trabajo se han seleccionado ios métodos de Wong (1971) y Holm et a/. (1979)
para separar Pu y Am en nwestras ambientales. Estos métodos, ligeramente modificados para
optimizar la purificacion radioguimica de los transurdnicos en muestras de sedimento marino, se
recogen en la bibliografia como procedimientos normalizados en el CIEMAT para el plutonio y
el americio con las referencias MA-17 (Gasco, 1988) y PR-X3-01 (Romero, 1988)
respectivamente. En la Figura 5.1 se muestra el esquema secuencial de separacidn radioquimica
de plutonio y americio con resmas de intercambio 16nico aplicada a algunos sedimentos marinos

en ¢sta memoria.

El precipitado de Fe{OM: conteniendo los transuranicos {apartado $.2.1, concentracion)
se disuelve con HNO: 8M v se le afiade 0.5-1 g de NaN(), para asegurarse de que ¢l Pu se
encuentra como Pu (1V). Simulianeamente se acondiciona la celumna de intercambio (g, = Tom,
L= 30 cm, Figura 52) rellena con 20 ml de resina Dowex AG 1x8 (forma clorure, 20-50
entramado) con HNO: 8M. Para que el tiempo de contacte de la muestra con la resina
intercambiadora sea optimo, es conveniente que el flujo a través de la columna sea moderado

(aprox. 4 ml/min} v constante.

La resina retiene ¢l Pu y el Th, dejando pasar el Am, Cm, U, Po, Fe, lantanidos v algunos
productos de fision. Para cerciorarse del paso total de la muestra a través de Ia columna, se
efecta un lavade con pequeiios volumenes de HNOs 8M. (Estos efluentes se recagen puesio que
constituyen el punto de partida para el analisis secuencial del americio). El torio se elimina de la
colummna favando con HCT concentrade Bl plutonio se eluve con una disolucion de NH,l en HCL
El exceso de iodo en e eluide se elimina adicionando HNO; concentrado, ya que el ion ioduro

se oxida a I, que s¢ pierde por evaporacidn.
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Las trazas de torio se eliminan pasando la muestra que contiene el plutonio por una
segunda columna de intercambio (i = 0.5 cm, L= 10 cm, Figura 5.2) rellena con 1.5 ml de
resina Dowex AG 1x8 (forma cloruro, 50-100 entramade) Una vez puriticado el Pu, queda listo

para la preparacion de la fuente alfa.

La disolucion en medio nitrico que contiene Am, Cm, U, Pb, Fe, Bi, lantanidos y algunos
productos de fision y metales de valencia (11) se lleva a pH 7-8 con NH,OH, apareciendo un
precipitado de Fe (OH): sobre el que se adsorben el americio, el uranio, los lantanidos y Cd™',
Co®, Zn®', etc. En el liguido sobrenadante quedan trazas de Ca®, Mg, Ni ", ete. El precipitado
de hidréxido térrico se disuelve con HCL concentrado. La muestra se acondiciona en medio HCI
10 N v se drena primero por una columna intercambiadora doble catidnica-anidnica y

scguidamente por una columna anionica.

La columna de intercambio doble (¢, = I cn, L= 20 cm) se prepara con cantidades
equivalentes de una resina anionica Dowex AG 1x8 (forma cloruro, 100-200 entramado) ¥ una
resina cationica Dowex AG SOWXS (forma hidruro, 100-200 entramado), v se acondiciona con
HCI 10 N, En la resina anionica guedan retemdos el Fe y trazas de Po, U v Pu y en la catidnica
se reticnen microcantidades de Th. El liquido efluente contiene Am, Cm, lanténidos, Pb, Bi, el
grueso del Fe y los metales divalentes. Esta disolucion se lleva a sequedad y se disuelve con un

pequeiio volumen de TINO: 1IN y CH:O11 93%,

La celumna anidnica (= | cm, [.= 20 cm) sc rellena con resina Dowex 1x4 {forma
cloruro, 100-200 entramado) y se acondiciona con HNQ: 1IN CHOH 93% y unos granos de
NaNQ; La muestra (a la que se ha afadido unos granes de NaNO;) se drena por la columna
intercambiadora, quedando retenidos el Am, Cm, lantanidos. Pby Bi. El Fe v los Me™ se eluyen
con LINQ: IN+CHOH 93% Segmdamente se pasa por la columna HCI O INA+NH,SCN 0.5N+
CH:OH 80% v se desecha el eluido que contiene trazas de uranio v lantanidos. Puede aparecer
en la resina un celor rojizo que delata la existencia de Fe: en este case se drena por la columna

HNO; IN+CH:OH 3% hasta que desaparczea totalimente el hierro. Finalmente ¢l Am y el Cm
se eluyen con HOL T AN CH:OH $6%4: ¢l amencio se electrodepesita, obteniéndose la fuente alla
que permitira su cuantificacion. Las trazas de Pb remanentes quedan retenidas en la columna

. - . . - ~ . . patll
intercambiadora, evitando posibles mterferencias espectrales de su descendiente “" Po con el
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243

Am, utilizado como trazador en los analisis de americio (Yamato, 1982).

La separacion def americio empleando resinas de intercambio iénico no ha sido totalmente
satisfactoria en algunas muestras voluminosas (> 10 g) de sedimento, encontrandose ciertas
dificultades practicas cuando se ejecutaba el método (p.e. la disolucion de la muestra en un
pequefio volumen de HNO: IN+CH:OH 93%, la eliminacién completa del hierro, trabajar en
medio metanol, etc.). Por este motivo, se investigd un nuevo métedo para aislar el americio en
sedimentos, basandose en los estudios mas recientes que utilizaban resinas de extraccion

cromatografica.

5.2.2.3 Resinas de extraccion cromatogrifica

La extraccidon cromatografica es un método de separacién que combina las técnicas de
intercambio idnico y extraccién organica. Empezéd a utilizarse para purificar radionucieidos en
muestras biologicas vy medioambientales a principios de la década de los $0 Las resinas de
extraccion cromatografica consisten en un extractante organico no polar retenido en un soporte
inerte (papel, polvo de celulosa, polimeros organicos microporosos, etc.), a través del cual se
drena una fase mévil que actia como agente de elucion. En la Figura 5.3 se representa

es(uematicamente su funcionamiento, basado en la formacion de complejos de estabilidad diversa.

En este trabgjo se ha seleccionado ¢l método empleado en el Argonne National
Laboratory (EEUU) para purificar americio en muestras ambientales (Berne, 1992). Su desarrollo
y aplicacion en sedimentos marinos se recogen en la bibliografia como un procedimiento
normalizado en ef CIEMAT con la referencia PR-X03-0¢ (Gasco, 1994), La separacion del
americio se realiza con dos columnas de extraccion cromatografica comercializadas por Lichrom
Industries, Ine (Figura 5.4). Se trata de las resinas TRU-Spec (13% de dxide de octil (fenil)-N,
N-dusobutil carboilmetilfosfina v 27% de tributil fosfato adsorbidos sobre un éster acrilico
polimérico no idnico) v TEVA-Spec {(amina cuaternaria alifatica ~Aliquat 336 N- adsorbida en un
eéster acrilica polimérica no wnige) (Eichrom Industries, 1993} Enla Figura 3.5 se representa el
esquema de purificacion del americio con resinas de extraccion cromatografica utilizado en este

trabajo .
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EXTRACCION CROMATOGRAFICA

FASE QRGANIC

idetar + Anion “—  Cumpleo

Lrucan COnpIo L CIgIce <k B

Figura 5.3 Esguema del funcionamiento de las resinas de extraceion cromatogrifica (EiChrom, 1993)

Figura 5.4 Colunums de estracaon eromitonrifica empleadas para prailicar Am e muesteas ambientales
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La fraccion en medio nitrico procedente de la colurmmna de purificacion del Pu (AG 1x8,
20-50 malla) contiene Am, Cm, U, Po, Fe, lantanidos, algunos productos de fisidn, metales
divalentes y trazas de Pu, U y Th, Esta disolucion se lleva a sequedad y se disuelve en HNO; 2N,
anadiéndosele también acido ascorbico, que reduce el Fe (111) a Fe (I1). La columna TRU-Spec
se acondiciona con HNQ; 2N, y la muestra se pasa a su través. El Am, Cm, lantanidos, trazas de
Pu y Th se fijan en la columna, eluyéndase el hierro y los elementos divalentes (Ba, Ca, Co, Cu,
Mg, Zn, Pb, Sr, Mn, etc.). El Am vy los lantanidos se eluyen con HCl 4 M, quedando las trazas de
Pu, Uy Th retenidas en la resina. Esta disolucidn se lleva a sequedad, disolviéndose el residuo

en NH,SCN 2N en acido férmico.

Se acondiciona fa columna TEVA-Spec con NH4SCN en dcido formico, y se pasa a su
través la disolucion que contiene al americio, preparada en el mismo medio que la columna. Se
eluyen los lantanidos (Ce, La, Sc, ete.) con un volumen determinado de una disotucion de
NH,SCN IN en formico, quedando el americio y el curio retenidos en la resina (Smith ef af.,
1995). El Am se extrae con HCI 2M. El exceso de ion tiocianato (color rojizo) se elimina con
agua regia (HCIHNO; 3:1) calentando con epirradiadores. El residuo seco se trata varias veces

con HNO: concentrado, quedando el americie listo para ser electrodepositado.

El empleo de las columnas de extraccidn cromatogréifica requiere un especial cuidado con
la medida de los volimenes que se pasan a su través (lquido de carga y disoluciones de eluciony),
como demuestran las curvas de elucion (volumenes de columna frente a porcentaje del elemento
eluido) del americio v sus interferentes (Fe, lantanidos, etc.) cbtenidas por Gasco ef al. {1994)
con la columna TRU-Spec (ver apéndice), v las proporcionadas por Horwitz (1992) para los

lantanidos con la columna TEVA-Spec.

La técnica de separacion del americio con resinas de extraccion cromatografica ha
probado ser mas sencilla y rapida que la de intercambio idnico, ya que se prescinde del trabajo

en medio alcohdlico y el hierro se elimina mas facilmente.
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Figura 5.5 Faquema del proceso de separacion Jdo mmerens con resias de extraceion cromatoprafica utilizado en este

trabajo (Gased er af, 1594,

5.2.3 Determinacion de 7' Pu

. . . . 21 . . . .
L.a determinacion cuantitativa de ' Pu puede realizarse directamente por centelleo liguido

. ~ . . . . RER
de bajo fondo o indirectamente a través de la medida del ™' Am generado en planchetas de acero
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inoxidable con electrodepasitos antiguos (1-2 afios) de plutonio (Figura 5.6).

\

Disco de Pu(1-2 afioy)

ez WU fgoums 10T H0;

Adtadin trseadur Am-245
Bisnluzian
Pu-259+ 240

T, TN

S e

} Fu-244
fAmadi

| 4\ T Am243
| Alornr a6t sinitu snlunen

JR— HNO, 1N
[ Azul e et enoic. mcdrbeca
; X NaN,

Aliena |

Trisco waeal

v
[—

Medir Pu-241 direciamente
por cenielles liqaido de bajo fonds

Amo

Fuente sl 'y

Eogole #ifs am

Figura 5.6 Tsquema de separaeion de Am-241 generado en discos envejeeidos de plutonio (Gasce, 1993)

El procedimiento de separacion utilizado en este trabajo se basa en desarroflado por Holm
et al, (1979), posteriormente modificado v normalizado con las referencias PR-X3-02 (Romero,

1990} y PR-X3-00 (Gascd, 1995).

El método para determinar *'Pu indirectamente se basa en el crecimiento de **'Am por
desintegracion de su progenitor, el Hpy (emisor de particulas beta, T\ 2= 14 4 afios) en discos
envejecidos de Pu durante un periodo de 1-2 afies. EI ' Am generado al cabo de ese tiempo se
extrae cuantitativamente con BNO: + HCI — gotas de H.0,. La separacion del americio del resto

de los interferentes quimicos procedenzes de la disolucion del electrodeposito (isotopos emisores
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alfa del plutonio) y del ataque parcial del disco de acero inoxidable se realiza bien con resinas de
intercambio idnico (normalizado PR-X3-02) bien con resinas de extraccion cromatografica
{normalizado PR-X3-09), siendo este Ultimo el método de purificacion empleado en este trabajo.
El rendimiento quimico del proceso se caleufa mediante la adicion de trazador **Am al inicio del

proceso.

. 241 - s 24 .
Una vez cuantificado el = Am, la concentracion de actividad del ™ Pu se calcula aplicando
la ley de cquilibric radiactivo de Bateman cuando el periodo de scmidesintegracion del

M 2 . ’
descendiente (*'' Am) es mayor que el del progenitor (7'Pu):

.
| (/",im-flf! = Aewca) Azl
—_—i ey —_— ({3.)_”_,_3,-,4-?(;-;1 ‘,,,A_Wr)

Donde:

A pezan actividad de Pu-241

X am241: constante de semidesintegracion de Am-24 |

Azt constante de semidesintegracion de Pu-24]1

A amoar: actividad de Am-241 medida en el disco envejecido de plutonio

t: tiempo transcurrido desde el electrodepdsito de Pu hasta la medida de Pu-241

Fin muestras de suelo recogidas en Palomares {Almeria), s¢ ha medido **'Pu utilizando
ambas técnicas: centelleo liquido y crecimiento de “'Am Los resultados obtenidos se recogen
en la bibliografia (Gascd er uf., 1997, ver apéndice), y concuerdan estadisticamente en un 86%
(25) Las pequeiias diferencias apreciadas pueden deberse a una manipulacion mas larga de la
muestra cuando se determina 2'Pu indircctamente; sin embargo, este método s mas preciso, va

que proporciona resultados con incertidumbres aseciadas menores.
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5.3 EXTRACCION SECUENCIAL DE PLUTONIO, AMERICIO Y CESIO

El comportamiento de los radionucleidos de vida larga incorporados a los sedimentos
marinos depende de una serie de parimetros medicambientales tales como el pH, salinidad, y
contenido en oxigeno que pueden variar temporalmente. Este hecho ha conducido a considerar
esta matriz como un compartimento no estanco, en el que los radionucleidos pueden suffir

procesos de desorcion, remineralizacion, migracidn postdepdsito en profundidad, eic.

Para predecir [a evolucién y biodisponibilidad de los transurnicos y el cesio depositados
en los sedimentos no es suficiente conocer Gnicamente su contenido total en la matriz, sino su
asoc.acion preferente a las distintas fases geoquimicas constitutivas del sedimento, La distribucion
de estos radioelementos en cada fraccion puede determinarse mediante extracciones secuenciales
empleando reactivos lixiviantes especificos para cada componente (Walters e of., 1980). Existen
varios metodos de extracgion secuencial, cuyas diferencias radican en el tipo de extractantes
utilizados y en su orden secuencial de empleo (McLaren y Crawford, 1973; Tu ef al., 1981, Livens

y Baxter, 1988; Holm er al., 1987).

En la comunidad cientifica internacional existe una abierta controversia acerca de la
correcta interpretacion de los resultados obtenidos mediante las téenicas de extraccion secuencial,
va que se basan en un conjunto de supuestos discutibles: presuponen la existencia de fases
geoquimicas discretas que pueden disolverse independientemente, dada la alta especificidad y
selectividad de los reactivos extractantes; no tienen en cuenta los posibles cambios estructurales
en la composicién de la matriz, y no consideran que los radionucleidos puedan redistribuirse entre
las distintas fases durante la extraccion. Otro de los problemas en ¢l empleo de este tipo de
técnicas analiticas lo constituye la falta de sedimentos patréon que contengan cantidades
certificadas de radionucleidos en las distintas fases geoquimicas, requisito indispensable para
participar en cjercicios experimentales de intercomparacion que ayuden a validar los resuitados

(Martin ef ¢of., 1987).

Una vez expuestas las ventajas y desventajas caracteristicas de los métodos de extraccion
secuencial, es muy importante tener en cuenta (ue los resultados obtenidos deben ser

interpretados con sumo  cuidado, no pudiendo adiudicarse como datos absolutos de
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concentracion, sino come porcentajes indicativos de asociacidn preferente, ya que vienen

definidos por un determinado “modus operandi”.

En este trabajo se ha empleado el método de Cook ¢ al. (1984), aplicado a estudios de
distribucion de Pu, Am y Np en un amplic niimero de muestras y ecosistemas. En la Tabla 5.1 se
indican las distintas fases geoquimicas a las que pueden estar asociados los radienucleidos, los

agentes extractantes empleades y el volumen utilizado de cada uno de ellos.

Tabla 5.1. Fases geoquinicas caracteristicas de los sedimentos marinos a fas que se asocian los radionueleidos y

reactivos especificos extractantes para cada componente,

[raccion Reactivo extractante Yolumen (ml/g)
Factimente disponible CaCl, 005 M 20
Intercambiablefadsorbido CHH-COOH 0.0 M 20

inerginicamente
Asociado a la materia orgdnica Nad-0- 01 M 100

Coprecipitado con axidos « INHL-Catr DL TTIMAT T C-0O, (] M

~]

o

sesquioNidos

Residial HINO/HEAIC

-]
[

La muestra de sedimento (12 g) se agila duranie 18 horas con Ia cantidad apropiada de
extractante (Tabla 5.1). Se deja decantar la disolucion y se extrae el sobrenadante, que se lleva
a pH cido con HINO; concentrado, para evilar gue los radionucleidos se adsorban a las paredes
del recipiente que los contiene. A continuacién se anaden los trazadores de plutonio (***Pu) y
americio (*"Am), quedando la mucstra preparada para el analisis de Cs por espectrometria gamma
de alta resolucién y la determinacion radioquimica de Pu y Am como se ha indicado en apartados
precedentes. El residuo solido resultante del primer ataque se sigue tratando secuencialmente con
el resto de los reactivos extractantes. Tn la Figura 5.7 se muestra el esquema del analisis de

extraccion secuencial utilizado en este trabaje,
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SEDIMENTO
12 g

Sobrenadante J CaCl; 0.05 M
+ HNO; T Agitar
Pu-242/Am-243 .. - Decantar
[Residuo |
Rn faciiment ]
disponible {CHy-COOH 0.05 M
‘Agttar
Sobrenadante --| Dscantar
Pu-242/Am-243. " 'Residuo |
Rn intercambiable/ ' NauP20; 04 M
adsorbido inorganicament o
Sobrenadants J
+ HNO; ,v
PU-242/Am-243 ey T
FEETEET [Residuo |
_ﬁ_b-;l 1
Rn asociado a Iaj- | {NH,C02) 0175 M/ HoCo04 0.1 M
rig organica | Agitar
rate =8 anica ‘Decantar
Sobrenadante ;
+ HNOs e
PU-242/Am-243 U N
S ‘Residu:
—_—— _‘_.. —_— |
Rn asociado a ‘ { HNO / HF { HCI

. e Agi
6xidos y sesquidxidos Agitar

Rn residual

Rn: radionucieido

Figura 5.7 Lsquemd del procedimiento de Bxiviacion secuencial wilizado on este trabajo (Cook et g/, 1984)

Previamente a la aplicacion de la extraccion secuencial a muestras ambientales se han
realizado una serie de experimentos con sedimentos patrén cuya concentracion total de
radionucleidos esta certificada con el fin de conocer a fondo las limitaciones del método utilizado,
Asi, se ha estudiado la especiticidad de los lixiviantes empleados, su capacidad global de

extraccion vy la influencia del contenide de materia organica (componente fundamental en
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sedimentos costeros) en ta asociacion de les radionucleidos de interés,

5.3.1 Capacidad global de extraccion

Para estudiar la efectividad global de extraccion del método secuencial elegido, se tratd
por duplicado un sedimento estandar certificado por la IAEA para determinar las concentraciones
de actividad de plutonio (expresadas en Bq/kg) lixiviadas por cada uno de los reactivos
empleados. Estas concentraciones de actividad se sumaron para calcular el Pu total extraido

secuencialmente. [.os resultados se recogen enla Tabla 8 2

Tabla 5.2 Concentraciones de actividad (B~ 26) v porcentajes de extracoidn del andlists de lixiviacion secuencial

2344 240 . . . -
de 7 Purealizado en ol sedimoemo patrdn IAEA-367*

I'raceion Abicuoty | Y exiraceion Alienola 2 %% extraceion
Facilmente disponible <(1 00 - () 412 L
Inlfadsorb. norgdine ARTCEIYARS 43. 0001 012003 0.38:0.10
Asociado m. organica u5-0% 257-28 74:00 23.0-2.6
Asoctado a oidos ivy-27 33082 [pR- 2.3 33487
Resdeal 7706 20044 ER R 23323
Total 37.2:32 079109 314.20 25489

*Actividad contficada 38 Bk, Intervalo de contlunza 34.3-39.8 (0=0 03)

Come puede observarse, Ja actividad total de plutonio extraida secuencialnente concuerda
significativamente con el valor de actividad total certificada para la muestra analizada. Las
actividades de las alicuotas 1 v 2 (37 2+3 2 y 31.4£2.6, respectivamente) son menores que la
actividad total certificada (38+3), va que el procedimiente de lixiviacion secuencial incorpora un

nimero mas clevado de andlisis v un tratamiento més prelongado de la muestra que una

determinacion del contemdo global.

L.os porcentajes de extraccion concucrdan con los conseguidos por Matkar e/ al. (1992)
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en sedimentos recogidos en la bahia de Trombay, situandose también entre el 85%-95%.

5.3.2 Reactivos extractantes: especificidad

Las principales fases geoquimicas presentes en sedimentos marinos son dxidos amorfos
de Mn, Fe y Al materia orgdnica (mayoritariamente dcidos himicos y fulvicos), carbonatos,
fosfatos, sulfuros y arcillas. La especificidad de los agentes extractantes empleados esta definida
por su capacidad selectiva para arrastrar a los radionucleidos asociados a una fraccion concreta

sin solubilizar a los que estan unidos a las restantes fases.

Los radienucleidos presentes en la fraccion “facilmente disponible” pueden lixiviarse
utilizando soluciones de MgCl,, NH,Cl o NH Ac. Los dos Gltimos reactivos, sin embargo, pueden
disolver parcialmente pequefias cantidades de humatos. Los radioelementos asociados a
carbonatos son extraidos con EDTA, CH:COOH, etc. El EDTA, sin embargo, puede disolver
ligeramente los revestimientos de sesquioxidos. La materia organica se destruye con disoluciones
de HyO,, NaOH | NaP2Os, ete. El idroxido sodico puede llegar a modificar la estructura
cristalina de las arcillas, el peroxido de hidrogeno disuelve los sulfatos v los &xidos de Fe, Al y
Mn, y el pirofostate sodico puede actuar como dispersante de arcillas y sclubilizar ligeramente
los oxidos amorfos de hierro v manganeso. Los radionucleides adsorbidos sobre los
revestimientos de los 6xidos de Fe, Al'y Mn pueden extraerse con NHaOH-ICI, o con derivados
del acido oxalico ((NH,),C.04). Finalmente los elementos presentes en la fraccion residual,
formando parte de la red cristalina de las arcillas se disuelven con una mezela de acidos fuertes

HNG/HEHCH (Scott y Salter, 1988)

El experimento realizado en este trabajo consistid en atacar por separada 5 alicuotas de
12 grames cada una de una muestra de sedimento (IAEA-300) cuyo contenido total en plutonio
y americio esté certificado y otra alicuata de 12 g de la misma muestra, que se analizo
secuencialmente. El objetive era comparar los porcentajes de extraccion de Pu y Am en las
diversas fracciones con cada uno de los reactivos lixiviantes aisladamente, con los obtenidos
cuando se emplean secuencialmente. Los resultados de este experiniento se presentan en la Tabla

5

(5]
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Tabla 5.3 Concentraciones de actividad (Bg/kgr o) v poreentajes de extraceion del anahsis de lixiviacion secuencial

de Puy Am realizado on el sedimento patrdn IALASI00*

Fraceion

I diclilidil .;%mn ‘
Int/ ads inorg
As.m organi
As. Oxidos
Resrdual
Iacil dispon.
It/ ads inorg,
As.m orgii

As. Oxidos

Residual

320y

<(1.02
0.05:0.01
1.56-0.18
291011

330004

(.02
Q32 0008
1160143
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Los datos recopilados muestran que. en el caso de los andlisis efectuados por separade,

la extraccion con una mezcla de acidos tuertes (HNO;=HF+HCI, fase residual) de los

radionucleidos estudiados ha producido resultados satisfactorios (3.30=0.09; 0.24+0.02

y1.50:0207 Estos valores de concentracion de actividad estan en ¢l rango de los niveles de

contianza otorgados en el certificado de actividad de la muestra. Sin embargo, al realizar los

analisis de lixiviacion (fases secuenciales), las actividades globales extraidas (2.9+0.2; 0.08:0.01

y 0.63£0.2) son notablemente inferiores a las recuperaciones medias obtenidas en gjercicios

rutinarios de extraccion {~30-83%). Al tratarse de una muestra poco activa, las inceridumbres

que afectan a cada fase del anaiisis son aitas, provocando que la interpretacidn de los resultados

obtenidos deba realizarse con extrema cautela.
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[ #9°pu los porcentajes de extraccion para las tres primeras fracciones

En el caso de
({facilmente disponible, intercambiable/adsorbide inorganicamente y asociado a la matena
organica), concuerdan significativamente en ambos tipos de analisis (separado y secuencial),
indicando que los reactivos lixiviantes empleados con anterioridad a la fase organica (CaCl, y
CH,COOH) no modifican sustancialmente la naturaleza geoquimica del sedimento. Sin embargo,
al comparar los datos recogidos con el tratamiento con (NH,).C04/H,C,0, (fraccion asociada
a Oxidos) se abserva que este reactivo podria extraer hasta un 14% mas de plutonio (fases
separadas) si la composicidn de la matriz no se modificase en el tratamiento secuencial por accion
de un reactivo fuerte como el pirofosfato sodico (solubilizante de Oxidos amorfos de Fe y Mn).
La disminucién observada en el porcentaje de recuperacidn de la fase asociada a oxidos en el
analisis secuencial respecto al tratamiento por separado, podria sugerir una sobreestimacion de
los resultados de extraccidn bien en la fraccion inmediatamente anterior (NayP;0-, asociada a la
materia organica) o posterior (HNO:+HF+HCI, residual) Este hecho no ha sido observado en

este experimento, ademas, dado el bajo porcentaje de recuperacion obtenido secuencialmente

(7946}, dicha diferencia podria deberse a pérdidas del radionucleido durante el analists.

I8 - . .
En el caso del “"Pu, los resultados obtenidos para las tres primeras fracciones aparecen

siempre por debajo de la actividad minima detectable. Como ocurria con el ="

Pu, el porcentaje
de asoctacion de la fraccion de éxides es significativamente mas elevado cuando se emplean fos
reactivos por separado que secuencialmente. Esta diferencia podria también deberse a cambios
producides en el sedimento por el pirefosfato, sin embargo, y dada la elevada incertidumbre que

presentan los resultados de Ja fase extraida con el tampon oxalico/oxalato v la fraccion residual,

no puede apuntarse ninguna hipotesis,

Los resultados de concentracion de actividad y fos porcentajes de extraccion obtenidos
durante el analisis de lixiviacion secuencial para el **'Am presentan clevadas incertidumbres, por

lo que no se pueden establecer conclusiones sobre estos datos.

En resumen, se puede sugerir que de los reactivos lixiviantes empleados, el Na,P;0,
podria modificar la naturaleza estructural del sedimento, al ser un dispersante de arcillas,

conduciendo a scbrestimar el porcentaje de extraccién asociado a la materia organica.

BiBLIOTECA
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5.3.3 Extraccion de la materia organica

L.a materia organica, fundamentalmente bajo 1a forma de humatos, acidos humicos y
fllvicos es uno de los componentes geoquimices mas importantes de los sedimentos marines. Sin
embargo, diversos estudios han probado la afinidad que presentan los actinidos (en concreto

plutonio y americio) a asociarse a esta tase en sedimentos costeros.

En esta investigacion se lleva a cabo un estudio mas detallado acerca de la etapa de
extraccion de {os radionucleidos asociados a la materia orgdnica, para determinar la influencia del

tiempo de contacto muestra-lixiviante y la capacidad de extraccion del Na P27,

Se determind el contenido total de carbono (CTC) en un sedimento costero recogido en
el mar Baltico y se tratd con NayP207 durante distintos tiempos de agitacion {5, 10, 15 horas,
etc.). Los resultados obtenides (Figura 5 8) indican que de un CTC del 4% en el sedimento
original, el pirofosfato sédico extraia el 30%, no sufriendo variaciones apreciables al
incrementarse el tiempoe de contacto entre la muesira y ¢l reactivo lixiviante. Sin embargo, el
Na,P,05 extrae practicamente el 100% del Pu asociado a los acidos fulvicos y himicos (Livens
et al., 1987), indicando que este extractanie presenta una atinidad selectiva hacia cierto tipo de

materia organica.

_... Estudios paralelos en los que también se cuantificaba el carbono existente en la muestra
como CaCO: mostraron que el contenido en carbono presente bajo esta forma guimica se lixiviaba
con el NayP207. Este hecho no influye sobre los resultados finales del procedimiento de extraccion
secuencial utilizado en este trabajo, va que el orden de tratamiento del sedimento recupera
anteriormente al tratamiento con pirofostato sadico los radionucleidos asociados a carbonatos con

CH;-COOH (fraccion intercambiable/adsorbido inorganicamente).
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Figura 5.8 Variacion temporal del porcentaje de extraceion del contenido total de carbono (CTC)

5.4 PREPARACION DE FUENTES ALFA

La cuantificacion de radionucleidos emisores de particulas alfa mediante la técnica de
espectromelria alfa de alta resolucion, precisa que ¢l deposito del elemento objete de estudio en
el disco de acero sea cuantitative, muy tine y homogeneo. Dado el escaso poder de penetracion
de dichas particulas, estos requisitos son imprescindibles para que en el espectro resuliante no se

produzcan distorsiones energéticas con la consiguiente perdida en resolucion.

Existen distintas técnicas para obtencr fuentes alfa: evaporacion directa de la disolucion
sobre el soporte, sublimacion al vacio, electro-pulverizacion, depésito electrolitico, etc. La
eleccion del método Optimo para preparar las fuentes estd determinada por el objetivo final que
se persigue en cada analisis: estudio de niveles cnergéticos, relaciones de ramificacion, analisis
cuantitativos de radionucleidos, preparacion de tuentes patyon, ete. Bl deposito clectrolitico sobre
un soporte metalico pulido (platine, acero inoxidable), que mmnimiza la retrodispersion de lag
particulas, es el método que proporciona fuentes de mejor calidad y por tante, el mas utilizado,

a este procedimiento se le denomina cominmente elecirodepdsito.

In este trabajo se ha empleado la téenica de electrodepdsito deserita por Hallstadiug
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(1984) v desarrollada inicialmente por Talwvitie {1972) para cuantificar actinidos mediante
espectrometria alfa en muestras ambientales. En la Figura 59 se muestra el sistema de

electrodepdsito,

E! electrolito se prepara afiadiendo Na,SOy al residuo procedente de evaporar la

disolucion que contiene el radioelemento eluido de la columna de purificacion (apartados 5.2.2.2

Figura 5.9 Sistenm de clectrodepdsito ampleado en este trabajo

v 5223 Ladisolucion se lleva de nuevo a sequedad. disolviendoese el residuo con una pequefia
cantidad 11,50y concentrado. P exceso de acido se neutraliza con NELOH hasta que se alcanza
un ptl optimo de 2.1-24 Se utiliza el azul de tmol como mdicador de viraje de pH; la disolucion

electrolitica csta preparada cuando presenta un color amarillo-naranja,

Elelectroito se transfiere a una celula de electrodeposito formada por un tubo desechable
de polipropifeno desenroscable en cuya tapa inferior se aloja el disco de acero inoxidable pulido

de 28 mm de diametre sobre el que se depositaran los actinidos. Diche disco actia como catodo,



Capitulo 5. Técnicas de andlisis de radionucleidos 115

estando en contacto con una base metalica conductora; el anodo, estacionario, es un hilo de
platino con forma de espiral en su extremo que se situa a de Smm de la plancheta. El deposito
electrolitico se obtiene al pasarse una corriente eféctrica de 1 A durante una hora en el caso del
plutonio y dos horas con una intensidad de 0.5 A para el americio. Durante este proceso aumenta
considerablemente la temperatura, por lo que la célula se sumerge en un bafio de hielo, evitandose

de esta forma pérdidas por evaporacion de la disolucion electrolitica.

Los actinidos se depositan en el citodo en forma de hidroxidos (Pu{OH)/Am(OH);) u
Gxidos hidratados. Durante el electrodeposito se forma una capa basica con alta concentracion
de iones hidroxilo (incluso cuando la disclucion electrolitica es &cida) en la superficie del catodo.
Por este motive, en el ultimo minuto del proceso se adiciona 1 ml de NT1;, para prevenir la

redisolucion del elemento depositado al cortarse [a corriente.

Una vez obtenida la fuente alfa, se lava con NH,OH vy acetona Posteriormente se seca el
disco en una placa calefactora a una temperatura no superior a 100°C para volatilizar el pelonio

residual

Las fuentes alfas obtenidas mediante este procedimiento producen microdepdsitos
homogéneos y cuantitativos, con una resolucidn espectral satisfactoria para la cuantificacion de

los actinidos en muestras ambientales,
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La inestabilidad provocada en ciertos isdtopos, generalmente de elevado niimero atomico,
por la descompensacion entre el nimerc de protones y neutrones constitutivos del nicleo y sus
fiserzas de interaccion, se traduce en un exceso de energia nuclear que ¢s liberada mediante la

emision de particulas y/o radiaciones electromagnéticas (radiaciones ionizantes).

Los procedimientos e instrumentacion para detectar, medir y analizar las particulas (alfa
y beta) y las radiaciones {gamma y rayos X) se basan en los diversos efectos que producen al
interaccionar cen fa materia: tonizacion de gases, excitacion de la luminiscencia en sélidos,

ennegrecimiento de placas fotograficas, creacidn de pares, etc.

En este capitulo se describen las técnicas de espectrometria alfa y gamma de alta
resolucion aplicadas para detectar, identificar y cuantificar radionucleidos en muestras
medioambientales en las que se presentan en concentraciones extremadamente bajas (nivel
ultratraza) Estas téenicas de medida presentan fondos espectrales muy bajos v una alta resolucidn

: : . . C v 230-240 238 241
en energias. Los elementos a cuantificar son emisores de particulas alfa ( Pu, 7Py, 7 Am)
y de radiacion gamma {'Cs, *'"Pb). Se explica también, aunque de forma breve, el fundamento
de la técnica de centellzo liquido, va que s6lo ha sido utilizada como técnica secundaria para

cuantificar el *'Pu {emisor de particulas beta} en un reducido numero de muestras.

La medida de un radionucleido en una muestra ambiental mediante espectrometria alfa,
debido al corto recorrido de fas particulas emitidas, debe ir precedida de un proceso de
preparacion de la muestra, aislamiento radioquimico del elemento a determinar y obtencidn de una
fuente ultratina para iciar su recuento. Se trata, por tanto, de una técnica que va acompaiiada
de un proceso de cardcter destructivo, extremadamente laborioso y de alta complejidad analitica,

que no permite la reutilizacion de Ja muestra original.

La medida de un radionucleido en una muestra ambiental mediante espectrometria gamma
es, sit embargo, un proceso no destructivo debido al alte poder de penetracién de 1a radiacion
gamma en la materia, permitiende ademas la determinacion simultanea de un amplio abanico de

radioglementos que se identifican mediante la energia de su emision gamma en el espectro
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obtenido. Esta ausencia de tratamiento radioquimice previo supone un ahorra de tiempo, material

¥ recursos humanos.

La técnica de centelleo liquido se basa er la excitacion de la luminiscencia de ciertas
sustancias fluorescentes provocada al incidir sebre ellas las particulas o fotones del radionucleido
a medir. La desexcitacion de estas sustancias da lugar a una emision luminosa gue es recogida por
fototubos donde se producen impulsos eléctricos que pueden ser cuantificados. Esta técnica
permite discriminar los pulsos debidos a radiaciones de distinta naturaleza {alfa, beta, etc.), va que

aparecen en bandas encrgéticas distintas.
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6.1 ESPECTROMETRIA ALFA DE ALTA RESOLUCION

La emision alfa se produce al desprenderse del nicleo una particula que contiene dos
protones y dos neutrones, es decir, con doble carga eléctrica positiva y una masa equivalente a
cuatro u.m.a. (unidad de masa atomica) Estas caracteristicas hacen que provoque una intensa
lonizacion en el medio que atraviesa, perdiendo su energia rapidamente. Su capacidad de

penetracion es muy baja y describe trayectorias rectilineas.

La identificacion de la emision de particulas alfa puede realizarse con detectores de
ionizacion gaseosa (camaras de ionizacidn/contadores proporcionales de flujo continuo de gas)
o con detectores semiconductores, mas comunmente empleados. Solo las camaras de ionizacion
y los detectores semiconductores permiten identificar selectivamente a cada isotope emisor

mediante su energia caracteristica (Tanarra, 1986).

La camara de ionizacidn consiste en un recinto cerrado lleno de gas (que puede ser aire),
donde se encuentran dos electrodos entre los que se aplica una tensién eléctrica del orden
generalmente de un centenar de voltios. Cuando una particula alfa penetra en su interior, plerde
total o parcialmente su epergia tras una serie de colisiones con los dtomos del gas, ionizandolos.
El campo eléctrico existente en la cdmara pone en movimiento las cargas liberadas de cada signo
hacia el electrodo de signo contrario. Asi se colectan en el detector impulsos que pueden ser

medidos, indicando la naturaleza v energia de dicha particula.

Cuando 1a tension aplicada entre los electrodeos se eleva, los electrones creados por la
particula alfa incidente adquieren energia suficiente para ionizar a otras particulas neutras,
liberandose cargas que engrosan la corriente inicial. L.os nuevos electrones libres son, a su vez,
capaces de crear otros iones, formandose tal cantidad de cargas que aumenta de forma
considerable la amplitud del impulso recegide en el detector. Los contadores proporcionales, al
recibir impulsos mucho mayores que las camaras de lonizacion, requieren una electronica mas
sencilla, incapaz de distinguir entre particulas de la misma naturaleza y distinta energia. Pueden

ser utifizados, sin embargo, para discrinunar particulas ionizantes de distinta naturaleza (alfa total,
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beta total, etc.}).

Cuando una particula alfa interacciona con un semiconductor  (cristal de silicio o
germanio puros) crea un nimero de pares electron-hueco directamente proporcional g la energia
de la particula incidente. La energia necesaria para crear un par electron-hueco (3.5 eV para el
silicio ¥ 2.8 ¢V para el germanio) es, sin embargo, independiente de la energia de la particula
incidente. Estos valores son aproximadamente ocho veces menores que los necesarios para ionizar
un atoemo de un gas, por lo que una misma energia de particulas iomzantes liberard en un detector
semiconductor un numero de cargas eléctricas notablemente mayor que en un detector de
ionjzacion, obteniéndose una mayor precision en la medida. Ademas, la mayor densidad del
material constitutive de los semicenductores proveca gue las particulas ionizantes pierdan toda
su energia en un recorrida muy corta, consiguiéndose una gran eficacia de deteccion por unidad

de volumen del detector (Tanarro, 1986)

6.1.1 Descripcion del equipo de medida

El equipo de medida empleado en este trabajo para medir emisores de particulas alfa
)

(“pu, P Puy "' Am) en muestras medioambientales cs el modelo Canberra 7404, Este equipo

se muesira esquematicamente en la Figura 6.1, y consta de:

Detector

El detector es un semiconductor tipo n-p, constituido por un cristal muy puro de sificio
inversamente pelarizado (para discernir los impulsos debidos a la ruptura esponténea de enlaces
en el semiconductor de los producidos par la interaccidn de las particulas alfa) y recubierto de una
fina pelicula de aluminio que favorece la eficacia de deteceidn al ser la ventana de entrada de un

grosoer minimo (<560 i\) v l0s contactos eléctricos muy finos {Canberra, 15963,
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. F F F
|
Carmara caduple
F: fuate alfa A anglificador
O: detector PIPS MR mezciader direcciona
V: fuerta de aimentacian ADC: convertidor anadgico-digital
F: bonha de alto vacia MCA: analizadior multicaned
P&: preapiificacikor PC: ordenadar persona

Figura 6.1 Esquema de los componentes del espectrometro alla utiizado en este trubayo {(Canberra, 1996)

Cuando una particula alfa atraviesa la zona activa del conductor, se producen pares
electron-hueco en una cantidad propercional a la energia de la particula incidente, caracteristica
del radionucleido emisor. Estos portadores de carga se recolectan antes de su recombinacion
mediante la aplicacion de un campo eléctrico, credndose asi un pulso de carga que es

posteriormente transformado en un pulso de voltaje.

Los detectores semiconductores empleados en este trabajo son de silicio de implantacién
10nica (modelo PIPS A450, Passivated Implanted Planar Silicon)y de la casa comercial Canberra.
Sus caracteristicas técnicas se presentan en la Tabla 6.1, Los detectores se alojan en dos camaras
herméticas cuddruples (denominadas 1/4 y 2/4) separados entre si por paredes de acero inoxidable
(Figura 6.2). Dichas camaras cstan conectadas a bombas de alte vacio que permiten alcanzar
presiones del orden de 107 torr, evitando asi la posible degradacion espectral por colision de las

particulas alfa con moléculas de aire que ocasionalmente se encuentren entre la fuente y el
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detector. 51 el vacio dentro de fa camara es mayor que el arriba indicado, el detector podria
contaminarse por cfeeto de los nidcleos de retroceso. Para evitarlo, se dispone de un soporte de
fuentes cuya distancia con ¢l detector puede ajustarse entre 0-30 mm y de la facihidad de pelarizar

el soportc negativamente respecto al detectar. con un potencial regulable entre 012V,

Tabin 6.1 Carscteristicas emens del derector sepiconductor PIPS madelo A230

Detecior Arca Resalucion Clorriente flapesur Ruido de fonda Tenmon
aelivi alfy’ de fnga sonsihly cisiom/h de trabaso

IR eV (A {1ini) (V)

T Lo [ B EERERR 13415 =

T : - - -
resohicton alli de n fnen 5 480 MoV del

npant i Imm

Ch2 i peverad du s comars cuddraple onenendo Tosdeteciores PIPS ompleades cneste rabajo
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Cada camara cuadruple lieva incosporados una fuente de alimentacion, indicador de vacio,
generador de impulsos de prueba de nivel de ruido electrénico, monitor de corriente de fuga,

preamplificadores y amplificadores.

Fuente de alimentacion

Proporciona e} potencial necesario para asegurar la correcta operatividad del detector.
Posee una entrada para desconexion remota y automatica del voltaje en caso de que la
temperatura y presion de trabajo del detector no sean las adecuadas, evitando asi su posible

deterioro.

Preamplificador

Los pulsos de carga recogidos en el detector son transformados en el preamplificador en
pulsos de voitaje que puedan ser posteriormente procesados en el resto de la cadena electrénica.
También actiia como selector de impedancias, presentando una impedancia alta para el detector
y una baja para la electronica asociada. Suele situarse préximo al detector, para optimizar la

relacion senal-ruido.

Amplificador

Su mision es ampliar los impulisos provenientes del preamplificador (en el rango de los
mifivoltios) hasta una sefal maxima de 10V, tension optima a la que opera el ADC. Otras
funciones: remodelar el pulso de entrada y conferirle una forma gaussiana, mas manejable por los
cireuitos electronicos siguientes; rechazar el solapamiento de los pulsos, descartando los sucesos
que ocurran casi simultaneamente sin poder ser resueltos por el ADC y corregir el tiempo muerto,
inhibiéndase su operacion mientras se procesa una sciial. Al estar conectado con el ADC, envia

una sefial para ajustar el tiempo de recuento a un tiempe de operacion efectivo.

Mezclador direccionador (mixer/router)

Las sefiales procedentes de los detectores, convenientemente ampliadas y modificadas,
llcgan al mezclador direccionador para ser divididas en 4 cuatro fracciones (una por cada

detector) de 250 canales que completan los 1000 canales de los que se compone el ADC,
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Convertidor analogico digital= ADC

El ADC empleade es el modelo 7004 de Canberra. Dispone de los circuitos adecuados
para el intercambio de sefiales digitales con el amplificador, un potencionietro que permite ajustar
el nivel de aitura de impulso, asi como un indicador de tiempo muerto. Su finalidad es digitalizar
las sefiales analdgicas procedentes del detector, que deben superar un nivel inferior de
discriminacion. El nimero de impulsos que sobrepasan ese nivel umbral se determina con un
convertidor altura-tiempo, seleccionandose la direccién de memoria {(canal) 2 la que corresponde

en ¢l analizador multicanal.

L.a frecuencia de conversion se realiza con un oscilador de 100MHz, siendo fa ganancia

seleccionable entre 256, 512, 1024, 2048, 4096 & 3192 canales.

Analizador multicanal-MCA

Consiste en un conjunto de memorias de silicio que almacenan las sefiales digitales
procedentes del AIC. Cuando el pulso es procesado por el ADC, el contenido de la direccion de
memoria a la que corresponde su amplitud digitalizada se incrementa en una unidad. Dispone de
un total de 8192 canales, correspondienda 512 canales de memoria a cada detecior alejado en

una camara cuadruple.

Ll sistema de espectroscopia alfa (Figura 6.3) estd conectado a un ordenador personal en
el que sc almacenan los espectros transferidos. Mediante el programa ASP (A/pha Speciroscopy)
se llevan a cabo distintas tareas Gtiles en el tratamiento rutinario de los especiros: localizacion de
picos, calibracion en encrgias, calculo de areas, correcciones de ruide de fondo, determinacion

de la resclucion de los picos de interés, ete.
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Figira 6,3 Vst generad del sisteim de espectrometia affa emupleado en este trabayo

sauipe de medida

Ladentificacton de los radionucleidos emisores alfa se realiza mediante el andlisis de sus
espectros caracteristicos, correspondicéndole a cada canal de memoria del MCA un valor de

energia gue wdentifica 4 cada emisor. Por esle motivo, es necesario calibrar el equipo de medida

onenergla v eticiencia, ademas de evaluar los especires caracteristicos de tondo del detector.
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Calibracion en energja

La altura del pulso recogido por el detector es directamente proporcional a la energia de
la particula alfa incidente, que es a su vez caracteristica del radionucleido emisor. La funcion de
calibracion en energias es por tanto una relacion lineal energia-canal {E = A + B x canal), cuya

pendiente se expresa como el factor de ganancia en MeV/canal.

La calibracion en energias se realizo midiendo en el equipe una fuente patrdn triple
certificada por el Dpto. de Metrologia de Radiaciones lonizantes del CIEMAT que contiene tres
radionucleidos alfa {"“U. ““Pu, ™'Am ) con energias de emision caracteristicas que cubren la
zona de interés del espectro. Dichos radionucleidos fueron electrodepositados en un disco pulido
de acero inoxidable de 2.5 ¢cm de diametro, idéntico a los que se utilizan en los microdepdsitos
de las muestras ambientales. Una vez desarrollados los picos se asigna al centro del pico (canal)
la energia del emisor. obteniéndose los parametros de cada una de las rectas de calibrado (Tabla

©.2). La calibracion se repite periddicamente para comprobar la estabilidad del sistema.

Tablu 6.2 Calibracidn on energhas de dos detectores de una cdinara cusdvaple (1443

EihvteVy = A+ 13y canal Canales de mlerés

Detector . I e R . . m. . :1..1....__ —
A (MeV) BiMeVicanaly TPy Pu, =" Am
7 +2 4349 (001752 127 ) I:;(S )
2 -4.U03 01379 734 738
3 LAY AR D RS 123} 1234
4 o2 00587 1700 1727

Calibracion en eficiencia de deteccidn

Se define la eficiencia como el cociente entre ¢l nimero de particulas que llegan al
detector provacando impulsas v el niimero de particulas emitidas por la fuente, es decir, es la
relacion existente entre los impulsos medidos {expresados come cuentas por unidad de tiempo,
cps) v las desintegraciones acaecidas (expresadas en desintegraciones por segundoe, dps). La

eficiencia depende de las geometrias del detector y de la fuente, asi como de fa distancia que los
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separa. La eficiencia (E) se expresa como se indica a continuacion:

Cr
nl I

P

A}?('

donde:
Cy= Cuentas totales de ““U, ***Pu y **Am obtenidas por integracién de los picos de recuento
t= tiempo de recuento en segundos

Ap.= actividad certificada fuente patron expresada en Bq {dps)

[.a determinacion de las eficiencias de los detectores se realizo midiende una fuente patrén
de actividad conocida {113 3+0.5 (0.4) % Bq, referida al 13/03/96), certificada por el Dpto. de
Metrologia de Radiaciones lonizantes del CIEMAT con geometria idéntica a la de las fuentes alfa
obtenidas tras el andlisis de muestras medioambientales, En la Tabla 6.3 se presentan las
eficiencias de deteccion de los ocho detectores utilizados en este trabajo de investigacion para una
distancia fuente-detector de 7 mm, Estos calculos se repiten periodicamente para comprobar la

estabilidad del sistema, asi como cada vez que se varia la distancia entre la fuente y el detector.

Tabla 6.3 Lficiencias de deteceion para una distancta fuente-detector de 7w (- 2e9)

Camara 131 2.2 5.3 D4
1/4 DLGT - 0113 0.201-0.004 0.223-0.004 (1960003
214 0.164 - 0.003 01740003 0 F79-0.003 0.186-0.003

Determinacion del fondo

La contribucion del ruido de fondo del detector debe ser minima cuando se cuantifican

radionucleidos emiseres alfa en niveles extraordinariamente bajos. Por este motivo, los materiales
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que rodean al detector se escogen cuidadosamente para reducir al maximo la radiactividad
intrinseca de los mismos; se utiliza silicio de alta pureza, acero inoxidable de alta calidad, etc.
También se minimiza el ruido de la cadena electronica asociada al detector mediante un correcto

ajuste de la misma.

La tasa de fondo se determina mensualmente con recuentos largos (entre 6-10°-10°
segundos) para asegurarse de que el uso continuado de los detectores no fos deteriora ni se
contaminan por impurezas de radionucleidos naturales emisores aifa contentdos en las muestras,
En la Tabla 6.4 se muestran las cuentas de un fondo tipico cbtenidas en las regiones de interés,

. Wy 230-2bg | 24 242 3
correspondientes al Pu, Pu. *Am, Puy " Am.

Tabla 6.4 Cuentas de fonde en las zonas de mterés de los detectores utilizades pora t=1000000 s

Céamara 14 Camara 2/4
15 2 N3 0. N n.2 D.3 a
Mpy i 2 3 5 P 0 3 2
by 15 & 8 8 3 9 3 !
“Ham 9 ) 10 14 ¥ 7 6 5
T Am 21 3 & 7 12 G 5 4

El nivel de fonde del detector puede aumentar cuando se cfectuan recuentos muy
prolongados (mucstras medioambientales), cuando se miden muestras muy activas incluso en
recuentos cortos, ete. Cuando esto ocurre, el fondo puede reducirse mediante la himpieza de los

detectores y la descontaminacion de los soportes de las fuentes y las paredes separadoras.

6.1.3 Calculos asociados a la medida

El espectro de emision de los radionucleidos alfa analizados proporciona una valiosa

informacion (cuentas recogidas en los picos de interés, tasa de fonde de dichos picos, Liempo



Capitulo 6. Técnicas de medida de radionucleidos 131

de recuento, etc.) que permitira su cuantificacion. En la Figura 6.4 se muestran los espectros de
plutonio y americio obtenidos en la medida de una muestra ambiental de agua de mar (1IAEA-381)
recogida en la zona de influencia de los vertidos de la fabrica de reprocesado de combustible

irradiado de Sellafield (Inglaterra).

Concentracidn de actividad A,

La concentracién de actividad (expresada en Bq/ke 6 Bg/m’) de un radionucleido de vida

larga i se obtiene aplicando ia siguiente ecuacion:

C-Cs 1

[ (,.-ﬁr m

Ai : AU

donde:

Ay = actividad del trazador afiadido a la muestra expresada en Bq
Ci = cuentas totales dcl pico espectral de! radionucleido /

Ci = cuentas de fondo en la regidn espectral del radionucleido /
C,, = cuentas totales del pico espectral del trazader afiadido

Cy, = cuentas de fondo en la region espectral del trazador adadido

m = tamafio de la muestra analizada; solida (kg), liquida/easeosa (m™)

Incertidumbre gsociada 3 1a concentracion de actividad G

La emision de particulas radiactivas es un fendmene aleatorio cuya probabilidad de suceso
estd relacionada con la constante de desintegracidon de los micleos. La deteccién de estas

ensiones también manifiesta el mismo comportamiento estadistico.
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Figura 6.4 FEspectros de plutenio y americio de la muestra ambiental JAEA-381

1.4 expresion matemadtica de la incertidumbre asociada a 1a concentracion de actividad
provieng fundamentalmenie de las incertidumbres asociadas a los recuentos del trazador, del
radivnucteido £ y del fondo, obteniéndose la incertidumbre Lolal mediante la ey de propagacion

cuadrdtica del error de cada una de las magnitudes presentes en la expresion de concentracion de
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actividad. El desarrollo de estas expresiones y de los célculos derivados de las medidas de
concentracién de actividad se hallan recogidos en la bibliografia (Gasco y Anton, 1995, ver

apéndice).

La incertidumbre asociada a la concentracidn de actividad se expresa como:

CTu=& A

donde £ tiene la expresion:

e (¢, Ch) . (Cy & (:ﬂr)
(Co-Cp) (Co-Caf

Limite de deteccion instrumental L,

El nimero minimo de impulsos que puede ser detectado en un deternunado tiempo de
recuento se denoming limite de deteceidn instrumental. Los impulsos medidos (expresados en cps)
pueden ser transformados en actividad teniendo en cuenta la eficiencia de deteccion. El detector
presenta una serie de cuentas de fondo en las regiones espectrales de los radioelementos de
interés, que estdn sometidas a {luctuaciones estadisticas. Cuando el nimero de impulsos
detectados es muy bajo (caso frecuente en muestras medioambientales), es necesario establecer
un criterio para definir cuando un radionucleido ha sido detectado por encima de las fluctuaciones
del fondo con una determinada fiabilidad estadistica. Existen varios criterios acerca de la
definicidn y caleulo del limite de deteccion {Gonzalez, 1995). En esta memoria se ha utilizado el

criterio de Currie (1968) para tasas de fondo bajo y una flabilidad del 93%.

El limite de deteccion Ly, .se calcula en funcion de la tasa de fondo que presente el
detector en las dreas espectrales de interés, con las siguientes expresiones;

SiCr<5s
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Lo=271 32900 ¢,

SiCy>5

Ln 271-3290c,

donde Crindica el namero de cuentas de fondo en la region de interés.

Enla Tabla 6.5 se presentan los limites de deteccion de los detectores empleados en este
trabajo, temandose como cuentas de fondo las ebtenidas en la Tabla 6.4, La transformacion de

cuentas netas en actividad sc realiza dividiendo por la eliciencia de cada detector (Tabla 6.3).

Tabla 6.5 Limites de deteceion de fos detectores utihizados expresados e mlbig para t= 1000000 s

Contara ' Cimara 2/4
21 2 7 (13 .4 D1 1.2 1.3 D 4ﬁ
S e omo ond oes 005 a0k o2 006 003
Py 0.13 0060 .05 i 006 007 0.06 (.04
- Am 0.08 07 e .0 00 007 0.06 0.05
ey Y Am 0.11 DS 05 G 0au 0.00 {06 0.06

Actividad minima detectable- AMD

La actividad mimma detectable (AMDY} se define como la minima concentracion de
actividad de un radionucleidoe emisor alfa que debe estar presente en una muestra para poder ser
medida con una fiabilidad estadistica del 95% en un determinado tismpa de recuento después de
un proceso de separacian radioguimica. Fl AN depende de una serie de parametres tales como
el tamaiio de la muestra, rendimiento quimico del proceso, tiempo de recuento, impurezas del

trazador empleada, ete.
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Existen diversos criterios matematicos para calcular la actividad minima detectable en
muestras ambientales donde el nimero de sucesos es muy bajo. En la bibliografia (Gasco y Anton,
1996, ver apéndice) se recoge una revision de las distintas aproximaciones (junto con gjemplos

practicos de aplicacion) empleadas para determinar el AMD.

En este trabajo se ha utilizado el criterio del DOE-EML (Departinent of Energy-
Emvironmental Measurement Laboratory, EEUU), basado en las aproximaciones estadisticas
desarrolladas por Currie (1968). La actividad minima detectable (AMD) se calcula con la

siguiente expresion:
AMD =466 Ohlanco

Donde:

Gpanco. INCertidumbre asociada al blanco

Un blanco es una muestra con una matriz muy simifar a la de las muestras ambientales
(sedimentos) tratadas en el laboratorio que no contiene los radicelementos objeto de estudio
390 T ~ . - . .
(*7"%u, ¥*Pu, *'Am). El blanco se analiza vtilizando los mismos trazadores (**Pu/ **Am)y

procedimientos radioquimicos normalizados que en los analisis de rutina.

En las zonas de interés del espectro del blanco, pueden aparecer contribuciones debidas
a: a) fondo del detector, b) impurezas del trazador {valor certificado) y ¢) contaminacion de los
reactivos y/o material de laboratorio empieado en los analisis. Por lo tanto, la expresion de la

incertidumbre asociada ai blanco pucde reescribirse como:

- —

[ = .
O hivnen /55\} Tr O
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Donde:

Ay concentracion de actividad (Bg/kg 6 Ba/m’) del blanco en la zona espectral de interés

o incertidumbre asociada al fondo det detector en la zona espectral de interés

o, incertidumbre asaciada a ta impureza del trazador en ta zona espectral de interés

o, incertidumbre asociada a Ia contaminacion de reactivos y/o material en la zona espectral de

interés

El AMD medio obtenido en este trabajo en muestras de sedimento marina de 10 gramos
que se han medido durante 600000 segundos es de 0.02 By/kg para el =7 Py (n=189); 0.02
Bq/kyg para el **Puy 0.03 Bg/kg para el *'Am (n=118).

Rendimiento guimico
En la medida de radienucleidos emisores alfa en muestras ambientales, el gran nimero de
factores que afectan al resuftado final del proceso hacen necesario ef use de un trazador de

actividad conocida para caleular el rendimiento quimico del analisis.

Bl rendimiento quimico del procedimiento analitico utilizado corresponde a la relacion
entra la actividad del trazador encontrada y la afiadida al inicio del proceso. El rendimiento

quimico Rq expresado en tanto por uno se calcula mediante la expresion:

A
Rg - —
f’ji

Donde:
A’ actividad encentrada (medida) del frazador (Bq) despuds del proceso analitico

Aq actividad anadida de trazador {Bg) al iicio del procesa analitico

A su vez, la actividad de trazador medida A, (By) viene dada por la expresion.
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donde:
cpse cuentas por segundo del trazador

E: eficiencia del detector utilizado en el recuento

El rendimiento quimico medio obtenido en este trabajo en los analisis de plutonio ha sido

de 65424% (n=189) y en los de americio de 59£17% (n=118).

6.2 ESPECTROMETRIA GAMMA DE ALTA RESOLUCION

La radiacion gamma se origina generalmente en nicleos atomicos en estado excitado que
desprenden su energia después de que sus progenitores han suffido una emisidn de particulas alfa
o beta; también puede emitirse de forma directa como consecuencia de una transicion isomérica
{(p.e. ¥Sr). La radiacion gamma es un tipo de radiacién electromagnética que como tal viaja a la
velocidad de la luz, tiene masa nula en reposeo, carece de carga eléctrica y presenta un elevado

poder de penetracidn en la materia {del orden de decimetros o metros).

Un radionucleido puede emitir uno o varios fotones gamma de diferentes energias;
ademas, radionucleidos distintos pueden emitir rayos gamma de la misma energia, por lo que solo
el conjunto completo de los rayos gamma emitidos por un determinado radionucleido puede servir

para identificarlo univocamente (Travesi, 1990).

l.a espectrometria gamma es una técnica no destructiva de deteccion y medida que se
aplica con fines tanto cualitativos como cuantitativos a mezclas complejas de radionucleidos
emisores gamma de actividad variable. La forma de [os espectros obtenidos esta influida por
varios factores: energia de la radiacion, tamafio del cristal detector, materiales que io rodean

{(especificamente el blindaje), etc.
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La espectrometria gamma clasica esta asociada a los detectores de centelleo. Constan de
una sustancia luminiscente y un tubo fotemultiplicador rodeados de una enveltura opaca que
impide la penetracion de la luz natural pero que permite la entrada de 1a radiacion gamma. Este
conjunto da como respuesta a todo fotdén gamma detectado un impulso eléctrico de altura
proporcional a la energia de la radiacion incidente. La sustancia luminiscente mas empleada es el
yoduro de sedio activado con tafio, Nal(Il), va que presenta un elevado rendimiento de
deteccidn, gran transparencia para la radiacion luminosa que emite v una elevada probabilidad de
interaccion fotceléctrica. Sin embargo, el detector de centelleo presenta un escaso poder de
resolucion, dado que la conversion del foton gamma en un impulse eléctrico estd sujeto a
fluctuaciones estadisticas. Ademas, en la practica existe una gran probabilidad de interferencias
mutuas entre los fotopicos de espectros moderadamente complejos, al aparecer concentrados en

unos cientos {~200) de canales de energia.

A mediados de los afos 60, esta técnica s medificd notablemente con la utilizacion de
los detectores semicenductores de Ge(Li). Sus excelentes caracteristicas de resolucidon en energias
elevan a millares ¢l ntmero de canales para obtener una representacion adecuada del espectro,
reduciéndose en muchos cases el problema de los fotopicos que se interfieren mutuamente. Los
meconvenientes que plantean este tipo de semiconductores son por un lado la necesidad de
mantenerlos operativos a la temperatura del nitroégeno liguido v por otro su pobre eficiencia, un

orden de magmtud menor que la de tos cristales de Nal{T)

En la actualidad se emplean detectores semiconductores de germanio hiperpure. Los
detectores coaxiales de wermanio se caracterizan por tener un contacto tpo n en su lado externo
y uno p en su cara interior; cubren rangos de energia comprendidos entre 50-10000 keV. Los
detectores de germanio tipo n de polarizacion inversa (ReGe, Keverse germaniunr) presentan un
contacto tipo p en el exterior v i en el interior, presentando una elevada eficiencia en la region

10-2000 keV vy una alta resclucion en energias en el rango 3-10000 keV (Canberra, 1996).

6.2,1 Descripcion del equipo de medida

: Iy y Ry . . s 13T 210 dny:
La identificacion y cuantificacion de los emisores gamma de interés (7'Cs, ©7Pb, “7"Bi
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y 7“Pb) en muestras medioambientales han sido realizadas por ¢i Laboralorio de Radiactividad

Ambicental del CIEMAT.

Desde que la radiacién gamma interacciona con el detector hasta que se produce un
cspectro de energfas, un complejo sistema clectrénico se pone en funcionamiento. Dicho sistema
consta de: detector semiconductor provisto de blindaje pasivo, fuenle de alta tensitn,
preamplificador, amplificador, convertidor analdgico digital y analizador multicanal. E] equipo de

cspectrometria gamma de alta resolucion utilizado en esta memoria se representa en la Figura 6.5.

.
D: detector A arrplificator
2: blincsje de plemo ADC: eorvertidor arfogico-digital
CH: sartenedor da itrégene MCA: andlizator rrulticanal
Pa: premolificador PC: orderedor persoral

Figura 6.5 Isquema de los componentes del espectrémetrn gamina wtilizado en esie trabajo (Canberra, 1906}

Leleclor
Ll detector semiconductor empleado estd formado por un cristal de germanio de alta
pureza Lipo 1 de polartzacion inversa (ReGe), con geometria coaxial de extremo cerrado. Tste

Hpo de geometria proporciona un bajo ruido v una clevada resolucidn. & 1a vez que permite
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mayores voliumenes sensibles, ideales para la deteccidn y medida de [a radiacidén gamma. El
contacto exterior que rodea al semiconductor es muy fino (0.2 um), estando recubierto de una
extensa ventana de berilio de 0.5 mm de espesor. El elemento semiconductor se encuentra alojado
en una capsula de alto vacie en contacto cen un dedo frio que esta introducido en un recipiente
Dewar relleno de N; liquide (Figura 6.6). Cubre un rango de energias comprendido entre 5-10000
keV, estando especialmente concebidoe para medidas de alta resolucion en cualquier intervalo de

aplicacion. Sus especificaciones téenicas se resumen en la Tabla 6.6,

Tabla 6.6 Caracteristicns tdemeas del detector senmieomductor ReGe modelo GR3321-730081-LI13 (Canberra)

Didimctro Longitud Distaneia Resolucion Resolugion Eficiencia Tension
cristal cristal nmim Ventana FWIM! FWEMT Relativa! de trabajo
(1mm) {(mm) (keV) (keV) % (V)

575 0 3 2,06 (1 RE 359 - 4500

D130 MeV (Co-00y; T 1,22 MeV (Co-373 FWHML anchura de preo a s aliura media,

La medida de muestras ambientales de baja actividad necesita que ¢l conjunto muestra-
detector este dotado de un aislamiento adecuado de la radiacion externa, por lo que este sistema
esta alojado en un blindaje pasivo de hierro de 15 em. Tambén se emplea el plomo como
blindaje; en este caso debe ir revestido interiormente de una fina capa de cadmio y una plancha
de cobre clectrolitico de alta pureza para absorber [os rayos X de fluorescencia producidos por

el plomo (72 V) y una capa de parafina para frenar los neutrones lentos (<1 eV).

La senal de salida del dercetor semuconductor {pulso de carga) precisa ser tratada por fa
cadena electrénica asociada, en la que es ampliada v convenientemente modificada para
transformarse en un pulso de voltaje que se asemeje a una gaussiana. Este proceso se realiza en
¢l preamplificador v amplificador. La altura del pulso es proporcional a la energia depositada por
la radiacion gamma en el volumen activo del detector. El analisis de dicha altura se efectiia en ¢l
convertidor analogico-digital o ADC. El resultado obtenido se almacena en la memoria del
analizador multicanal o MCA, donde se fe asigna una direccion de memoria {canal) A su vez, el
multicanal csta concctado a un ordenador personal en ¢l que se ha instalado ¢l programa
SPECTRAN-AF, con ¢l que se calibra ¢l detector en energia v eficiencia, se realiza el analisis

cualitativo v cuantitative de los radionucleidos, se establece el limite inferior de deteccion, etc.
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Flgura 6.0 Vista goneral del detector semiconductor emypileado en este trabajo

Calibiencidn del egeipo de wedida

Laddentificacion de los radionucicidos emisores de fotones gamma v su cuantilicacion
implican lp calibracion en eneretas v eficlencia del sistema de cspectrometria gamma de alta

resolucion. Los objetivos de la calibracion son: suministrar picos de energla conocida que sirvan

de referengia cuando se

analizan ravos gamma desconocidos v relacionar la eficiencia del detector

cmpieado conla energia deteciada para las distintas geometrias on que se miden las muestras,
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Calibraciop en energig
La calibracion en energia del detector permite determinar la relacién canal-energia de los

picos que aparecen en el espectro e identificar los radicnucleidos presentes en la muestra.

La calibracian en energias se realizd a partir de un patrén de Amersham que contiene
radionucleidos gamma cuyas energias de emision cubren todo ¢l rango de energias de interés
(Martinez ¢f al., 1991} Asi, se utilizan las lineas energéticas del *''Am (59.54 keV) en e
intervalo de bajas energias, v el “’Co (1173 2 v 1332.5 keV) en la region més energética. Una vez
establecidos {os puntos de calibracion se ajusta la curva canal-energia que permite identificar la
energia de cualquier pico desconocido. La respuesta del sistema pucde considerarse practicamente
lineat en {a zona 20 keV-2 MeV. Se incluye también un términe polindmico de segundo grado
para corregir las pequeas desviaciones respecio a la linealidad que se producen en la zona de
bajas energias.

Calibracion en eficiencia de deteccion

La eficiencia relaciona el nimere de fotones gamma emitidos con la cantidad de radiacion
gamma detectada, dependiendo de una serie de parametros tales coma la geometria de deteccion
{en funcion del tipo de recipiente que contenga a la muestra; placa Petri o contenedor tipo

Marinelli), la densidad de la muestra, 1a energia de la radiacidn incidente, ete.

La calibracion en ehiciencia se realizd con tres muestras patron que fueron preparadas
afiadiendo cantidades conocidas de la solucion patron Amtersham. [a matniz utilizada fueron
sedimentos secos v homogeneizados que se midieron en una geometria Petri con capacidad para
45-30 g de muestra, que s la que se emplea para medir las muestras medioambientales. Se
obtuvicron asi las eficiencias experimentales, que se ajustan a una curva cuya expresion
matematica consta de dos téminos, uno para 1a reaion de Lajas energias (20-200 keVy y otro para

el de altas energias (200-2000 keV).

Determinacion del fonde

Ll espectra de fondo  caractenstico  del detector semiconductor se  determina
periadicaments, ohservandose lineas enerzéticas que corresponden en su mayoria a las emisiones

: : : ARN dipe s Iy . ol e
de radionucleidos paturales descendientes del ~~Rn v al K. En la region de bajas energias existe
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un fondo constante que se produce por efecto del frenado de los electrones, de tal forma que la

linea base del espectro de fondo disminuye al aumentar la energia.

En {a medida de muestras medicambientales de baja actividad, el nivel de fondo externo
a la muestra determina el nivel minimo detectable; por este motiva, los elementos detectores

deben protegerse con un blindaje pasivo.

6.2.3 Calculos asociados a la medida

La espectrometria gamma de alta resolucion produce come resultado final espectros
complejos donde se observan picos superpuestos a un fondo continuo (Figura 6.7). En algunos
espectros, s registran picos muy proximos que se solapan formando multipletes; a menude, una
misma linea energética incluve contribuciones de varias transicicnes correspondientes a un mismo

o distintos radionucleidos.

El analisis cuantitativo de las medidas, asi como la determinacion de las incertidumbres

asociadas y el limite inferior de deteccion se realiza mediante un paquete de programas

denominado SPECTRAN-AF.

En primer lugar, se ajusta la forma de los picos del espectro tomados para la calibracion,
después se localizan los picos significativos del espectro y utilizando los pardmetros
caracteristicos de los picos de calibrado preestablecidos, se ajusta la funcion analitica que describe
la forma de los picos encontrados. Este sistema es muy util para detectar picos pequeiios sobre
un fondo pronunciade y para resolver solapamientos, interferencias, multipletes, etc. La
identilicacion de los picos y su posterior asignacion a los radionucleidos se realiza mediante una
libreria maestra en funcion de su energia. La operatividad de este programa permite al analista

aceptar o descartar ¢l resultado de ajuste o de la identificacion al analizar el espectro.
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Figura 6.7 Lspectro gamma de la muestra ambiental TAEA-381

Conceniraeidn de actividad A

biste caleulo se realiza con ¢l programa SPECTRAN-AF a partir de las dreas de los
fotopicos de interés del espectro y de las curvas de eficiencia del detector {en funcién de la
energfa) obtenidas experimentalmente para cada conliguracion geométrica muestra-detector

{PPalomares, 1996).

l.a concentracion de actividad de un radionucleido A, (expresada en Bg/kg o Bg/m®) se

calcula con la siguicnte expresion (referida a la fecha de recogida de la muestra):

P A
YeEoVoe,,

Donde:
C: factor de correccion por desintegracion del radionucleido ¢ (se aplica dnicamente cuando ¢l

radionucieido tiene un periodo de semidesiniegracion corto)
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Si: darea del pico correspondiente al radionucleido 7

t: tiempo transcurrido entre la fecha de recogida de la muestra v la fecha de medida
Th2: periodo de semidesintegracion del radionucleido ¢

Y: rendimiento de emision

E: eficiencia de deteccion

V: tamafio de la muestra analizada; solido (kg), liquido {(m")

t: tiempo de recuento de la muestra

Incertidumbre asociada a la concentracion de actividad G

Se calcula con el programa SPECTRAN-AF considerando las incertidumbres asociadas
a las dreas de los fotopicos de interés y la eficiencia de deteccidén. La incertidumbre globai de

determina aplicando 1a ley de propagacion de errores mediante la siguiente expresion:

2 v 2 -~
%s,) o (T
SR LA b O
V—=— —+—

Actividad minima detectable- AMD
El programa SPECTRAN-AF permite calcular el AMD basandose en los criterios
estadisticos desarrollados per Currie (1968). La minima actividad de un radionucleido ¢ que puede

ser detectada con una fiabilidad estadistica del 95% se determina con la sicuiente expresion:
g P

466+ 8y
FORY A

AMD

donde

Su. desviacion estandar del fondo en la zona de interés
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El correcto funcionamiento de un laboratorio analitico ambiental se basa en la
implantacion de un estricto control de calidad (interno y externo) sobre todas las etapas
constitutivas de los procesos y procedimientos que en €l se realizan, Para lograr dicho
objetivo es imprescindible la colaboracién de todos los miembros del equipo analitico. De
esta manera, se dispondra de una organizacion que al adoptar de forma rutinaria las buenas
practicas de laboratorio a su trabajo, suministrara resultados fiables con un alto nivel de

calidad.

El control interno de la calidad analitica facitita el seguimiento de los procesos de
analisis y posibilita la correccion inmediata de los falles detectados (p.e. contaminacion del

material utilizado).

El control externo (inspecciones, intercomparaciones nacionales e internacionales,
ctc ) permite validar los métodos analitices empleados y evaluar la fiabilidad de los datos
producidos por comparacion con los remitidos por otros laboraterios mediante el analisis de

alicuotas homegéneas de una misma mucestra.

En este capitulo se presentan los controles aplicados en este trabajo al analisis de
radionucleidos emisores de particulas alfa a nivel ultratraza en sedimentos marinos. El
control interno de la calidad (analitica y de medida) se realiza mediante el analisis de blancos,
muestras de referencia certificadas. control de trazadores y calibracion del equipo de medida.
El control externo de la calidad se realiza participando anualmente en ejercicios de
intercomparacion internacionales organizados por la TAEA (Zaternational Atomic Inergy

Agency).
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7.1 CONTROL INTERNQO

7.1.1 Analisis de blancos

Se define un blanco como una muestra de matriz similar a la de las muestras tratadas
de forma habitual en un laboratorio y que no contiene el analito de interés. El blanco se
analiza utilizando los mismos procedimientos normalizados, reactivos, etc. que en los

ensayos de rutina.

Los blancos de material radiactivo se obtienen en organismos internacionales de
reccnocido prestigio en la preparacion y remision de muestras de referencia, tales como la
IAEA. Para elementos transurdnicos el AQCS (dnalytical Quality Control Service) de la
mencionada organizacién ha suministrade un par de blancos (SD-N-2 y SD-A-1) para

sedimentos marinos,

Un sedimento blanco de plutonio y americio es dilicil de obtener, ya que estos
radioelementos se encuentran en la actualidad diseminados por todo el plancta. El SD-A-1 se
obtuvo en una fosa marina de 4000 metros de profundidad en la que los transuranicos solo
aparecen en el primer centimetro, dada la extremadamente baja tasa de sedimentacion a estas
profundidades. Cuando se recoge el testico de sedimento, se desechan los tres primeros
centimetros con el objetivo de eliminar mezclas que se havan podido producir durante el
muestrea, obteniendose un blanco para estos elementos 11 SD-N-2 presenta un alto
contenido en cuarzo y ausenaa de arcillas, por lo que su capacidad para incorporar y retener
radionucleidos es muy débil Aun asi, este sedimento tiene uwna  concentracidén  de
transuranicos significativa (8 pBgfe), pudiendo uthizarse como blanco si se analizan
alicuotas pequedas (< 2 g), con las que no se alcanzara su actividad minima detectable

(AMD) por téenicas convencionales. lales como la espectrometria alfa.

[in este trabajo se han analizado radionucleidos de vida larga en muestras ambientales
en concentracioncs extremadamente bajas, cercanas al hmite de detecaidn de la técnica
empleada, por lo que es imprescindible ¢l analisis periodico de blancos para comprobar que

ol material no descchable v los reactivos wilizados no estan contaminados.
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En el laboratorio se limpian mensualmente poyatas, vitrinas de extraccion de humos,
etc. Parte del material que se emplea en los andlisis se desecha (vasos de precipitados de
vidrio/plastico, embudos de fiitracion, células electroliticas); el resto del material (columnas
de intercambio, tubos de centrifuga, elecirodes de platino) se reutiliza debido a su alte coste,
descontaminandose con HNO; v H0; (4x). Al cabo de unos afios se renueva completamente
el material de analisis, ya que su uso continuado aumenta el fondo de los radicelementos a
determinar. Los reactivos que se utilizan en los anilisis son siempre de maxima pureza

analitica.

En los controles realizados con los blancos (cada seis meses aproximadamente) no se
ha detectado ninguna incorporacion significativa respecto al fondo ambiental de los equipos

de deteccion.

7.1.2 Anilisis de muestras de referencia certificadas

Uno de los mecanismos de control interno de la calidad que permite detectar
anomalias en los procesos de analisis, asi como valorar los resultados producidos en un

tratamiento radioquimico, consiste en el analisis de muestras de referencia certificadas.

La TAEA vy el NIST (National fnstitute of Standards and Technology), poseen un
amplio catdlogo de matrices naturales cuyo contenido en radionucieidos de vida larga esta
certificado. Dichas muestras pueden ser solicitadas y adquiridas por los laboratorios de

radiactividad ambiental,

En el laboratorio se analizan pericdicamente muestras patrén para verificar la
idoneidad de las técnicas de analisis v medida empleadas en el analisis de sedimentos. En la
Tabla 7.1 se presentan los resultados obtenidos por nuestro laboratorio (valor medide) frente
a los datos certificados para los transuranicos estudiados en ¢l andlisis de diversas muestras

de referencia.
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Tabla 7.1 Resultados obtenidos (expresados en Bg/kg+2a) en ¢l analisis de mucstras de referencia certificadas

Refercncia muestra Tipo de mucstra Radionucleido Valor certilicado Valor medido
SDN-1/1 Sedimento mar det By 0.57+0.03 0 535+0.006
Norte tpy 0 1840.02 0. 134004
NBS-4330 B Sedimento del rio oy 0.51+0.03 0.54:0.07
Columbia. USA Mam® 0.15+0.03 0.15+0.03
MRR B
Cs 29.0%1.8 30.5+41.2
NBS-4353 Suclo Rocky Flats. "Hpy 0. 166+0.018 0.1340.02
USA Sty 8.0340.01 69402
Am 1 2540.09 1.07+0 08
NBS-4352 Higado humane “Hpy 0.05540.024 0.03540.014
Sy 20640139 2014013
“am® 0154006 0.2340.07

a: espectrometria alfa; g espectrometria ganuna:® dalos propercionados por ¢l Laboratorio de Radiactividad
Ambicntal.

A la vista de los resultados puede comprobarse que los valores {y sus incertidumbres
asociadas) obtenidos por nuestro laboratorio son estadisticamente concordantes con los datos

certificados de las muestras de referencia analizadas.

7.1.3 Control de trazadores

Los trazadores empleados en esta mnvestigacion YPu. “PAmy para caleular el
rendimiente quimico de los andlisis se adquirieran en el NIST. Estos wazadores se
suministran en forma de diselucion nitrica contenida en una ampolla de vidrio sellada
herméticamente. La organizacion proveedora certifica la concentracion de actividad de estos
radionucleidos asi como la de las impurezas contenidas de otros de sus radioisGtopos, El
Dpto de Metrelogia de las Radiaciones lonizantes del CIEMAT prepard una disolucidn
diluida de los mismos mediante pesada de una alicuota en condiciones normalizadas y
posterior dilucion acida en matraz aforade. Esta disolucion se conserva en viales de vidrio en

un lugar fresco y seco,
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En nuestro laboratorio se comprueba peridédicamente la inexistencia de impurezas de

s 23K 4 H 15
B Hpy Py M Am) en la disolucion que se emplea para

los radioelementos a determinar {
trazar tomando una alicucta similar a la que se afiade a las muestras de rutina y
electrodepositindola en una plancheta de acero inoxidable déntica a las utilizadas en los
ensayos comunes con un electrodo de platino nuevo. Los discos se miden el tiempo maximo
que se cuentan las muestras. Debido a los microvolimenes de disolucion trazadora que se
utilizan, la coatribucion de dichas impurezas es practicamente nula, La concentracion de los
radionucieidos trazadores podria también variar con el tiempo al producirse evaporaciones al

abrir los viales para afiadir e! trazador, por lo que se debe recalibrar periédicamente su

actividad.

7.1.4 Control de la instrumentacion de medida

Los equipos de medida de espectrometria alta empleados para cuantificar
radionucleidos de wvida larga (en concentracicnes ambientales) tienen una elecironica
compleja, por lo que variaciones en las condiciones ambientales (temperatura, nivel de
humedad, ete.) en el lugar donde se encuentran localizados pueden provecar alteraciones del
fondo espectral, desplazamiente de los centroides de los picos de interés, etc. Estos equipos
pueden sufrir también una contaminacidn progresiva por nicleos de retroceso de las
muestras, ya que al operar en vacio, podrian adquiric suficiente velocidad y afectar a los
detectores. Por estos motives, es imprescindible efectuar un control periodico del fondo

espectral y una calibracion trecuente en eficiencias v energias.

En el caso de que se produzea una contaminacion en los detectores PIPS, éstos se
descontaminan con acetona. Si se han contaminado las parcdes separadoras de las camaras
cuadruples, o los soportes de los discos de acero, se lavan con acidos diluidos en caliente

(3x).
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7.2 CONTROL EXTERNO

7.2.1 Participacion en ejercicios de intercomparacion

La validacion de las técnicas de analisis y medida utilizadas por los laboratorios de
radiactividad ambiental se efectia a través de la participacion en ejercicios de
intercomparacion internacionales organizados por instituciones de reconocido prestigio en la

preparacion, almacenamiento y suministro de muestras de referencia,

Los laboratorios participantes en dichos ejercicios analizan distintas alicuotas de una
misma muestra (de procedencia variada), cuya homogeneidad ha sido previamente
comprobada y garantizada. Los datos recopilados por el erganismo respensable son tratados
estadisticamente, siendo posible, en la mayoria de los casos, la asignacion de un valor medio
y un rango de conflanza {nivel de significacidn «=0.05) para la concentracion de actividad de
los radionucleidos objeto de estudio. De esta manera, cuando los laboratorios involucrados
reciben el informe final de la intercomparacion {elaborado por el organismo coordinador)

pueden comprobar la coherencia v fiabilidad de sus datos.

Nuestro laboratorio ha participado anualmente desde 1985 en los ejercicios de
interconparacion coordinados por la TAEA, siempre v cuando las mucstras remiidas por
dicha organizacion contuviesen los radioelementos de interes para el laboratorio. En la Tabla

7.2 se presentan Jos resultados remitidos (valor medido) en distintas intercomparaciones.

[as determinaciones llevadas a cabo por nuestro laboratorio se sitban dentro del
intervalo de confianza establecido, cvidenciandose la concordancia entre los resultados

emitidos y los valores suministrados por ¢l organismo responsable de fas intercomparaciones.

El Laboratorio de Radiactividad Ambiental del CIEMAYT, que ha ectectuado las
medidas gamma presentadas en este trabajo también participa en ejercicios nacionales e
internacionales de intercomparacidon. Bnola Tabla 72 puede obscrvarse igualmente la

concordancia entre Tos valores medidos v los proporcionados par la TARA.
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Tabla 7.2 Resultados obtenidos (expresados en Bgfkgt2s) cn distintos cjercicios de intercomparacion

organizados por la [AEA

Referencia mucstra Tipo muestra Radionucleido Valor medido IAEA (Interv. conf)*
TAFEA-326 Suclo Chernozen by 0.018:40.001 0.019 {0.01640.022)
(Rusia) Py 0.47820.003 0,495 (0.475-0.514)
M Am 0.2140.03 0.197 (0.1550.239)
TAEA-327 Suelo Podsol g 25 740,96 2513 (24.80-25.95)
{Rusia)
[TAEA-300 Sedimento marine “¥py 0.13£0.07 0.15 (¢.10-0.60)
{Ballico) Py 354004 3.35 (3.44-3.63)
am® | 5402 14(12-13)
[AEA-368 Sedimento marino “*Pu 7.040.9 8.3 (7.6-8.9)
(Mururoa) Hipy 26,4472 6 31(29-3H
2”Al]'l * 1.330.3 1.3 (]2-15)
[AEA-134 Berberechos “py 2,703 3.1 (3.0-3.4)
(Cumbria. U.K.) ey 1351 15(13.8-16.2)
“TAm” 155 38.2 (35.0-39.4)
st 5043 49 8 (48-30.6)
TAEA-308 Alga maring Sy 0441003 4,50 (0.46-0.52)
(Ménaco) am? 0184001 0.17 (0.16-0.25)
IAEA-352 Allin sk 354101 2.7(1.7-3.7)
TAEA-307 Pasidenia oceanica =ity 0.7240.04 4,72 (0.66-0.79)
{Ménaco) *Am? 0.05040.004 0,036 (0.330-0.050)

* nivel de significacidn ¢=0.03 a: espectrometria alfa: g espectromeria gamma;
#: datos proporcionados por ¢l Laboratorio de Radinctividad Ambiental (M. Pozuclo. comunicacion personal)
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En este capitulo se presentan y discuten los resultados més relevantes de la
investigacion sobre la dinamica de plutonio, americio y cesio en sedimentos costeros del

litoral mediterraneo occidental.

¥l estudio se ha dividido en dos partes (ecosistema marino de Palomares y resto del
margen mediterraneo  peninsular) diferenciadas entre si por la procedencia de los
transuranicos analizados (artefacto nuciear/poso radiactive generalizade), su orografia vy la
forma de acumulacion del material sedimentario, Se han analizado las propiedades fisico-
quimicas de los seditmentos, los perfiles de distribucion de los radionucleidos, sus relaciones
isotopicas caracteristicas, sus zonas de acumulacion preferente, su inventario, su origen y su

potencial movilidad postdeposito.

Las caracteristicas fisico-quimicas de los sedimentos (porosidad, densidad en seco,
composicion geoquimica, etc)), proporcionan informacién acerca de su textura y origen

(terrigeno/biogénico).

Los perfiles de dismibucion de radionucleidos muestran la varacidn de su
concentracion con la profundidad, permitiendo reconstruir su ircorporacion al sedimento e lo
largo del tiempo (registros deposicionales), e indicando procesos de removilizacion que
hayan podido acaecer durante su depdsito en el fonde marine {accidn de la biota, remociones
bruscas del material sedimentaric, etc.). Un perfil tipico de radionucleidos en una zona
carcnie de fendmenos de erosidn, bioturhacion y/o transporte, mostraria, en el caso de los
transuranicos, un pico de maxima concentracion correspondiente a la €poca en la que se
efectuaron la mavyoria de las detonaciones nucleares atmosféricas (principios de la década de
los 60, y mas concretamente, 1963). En el caso del cesio, podria presentar dos maximos: unao,
a mayor profundidad, atribuible al “fallout” de 1963 y otro, mas superficial v menos
acentuado, correspondiente al “fallout”™ de Chernobil. (Este ultimo pico sole apareceria en

zonas afectadas por dicho accidente).

. . ., e . . . ..
Los datos de distribucion de “Pb en exceso indican las areas de acumulacién
preferente del material sedimentario pudiende determinarse las tasas de acumulacion medias

cn algunas zonas de teres,
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Los depositos acumulades de Pu, Am y Cs en sedimentos permiten calcular la
contribucion del litoral costero espafiol al inventario global (definido como [a cantidad total
de radionucleido depositado por unidad de superficie) de radiactividad en el Mediterraneo,
En el ecosistema marino de Palomares se ha separado la contribucién debida al accidente de
1966 de la derivada de los ensayos nucleares atmosféricos mediante el estudio de las

distorsiones isotopicas de los radionucleidos.

El origen de los radionucleidos se establece con sus relaciones isotopicas
caracteristicas. En el ecosistema de Palomares se han distinguido las dos fuentes de
transurdnicos existentes, gracias a la separacian de heterogeneidades detectadas en el cafion
del rio Aguas, la determinacion de sus proporciones isotdpicas y su compar.cion con las

calculadas en suelos.

La potencial movilidad postdepasite de los radienucleidos se evalia a través de su

asociacion a las fases geoquimicas constitutivas de los sedimentos marinos.
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§.1 SEDIMENTOS DEL ECOSISTEMA MARINO DE PALOMARES

El trabajo experimental desarrollado en el ecosistema marino de Palomares se centro
principalmente en el estudio del transporte de los radionucleidos depositados en sedimentos
de la plataforma coatinental hacia el plano abisal, favorecido por la orografia submarina y las

corrientes de turbidez del fondo.

Las investigaciones realizadas en el mencionado ecosistema incluyen la obtencion de
los perfiles batimétricos de la rama norte del cafidn de Palomares, la caracterizacion fisico-
quimica de los sedimentos objeto de estudio y el analisis de la distribucion en profundidad y
deposi.o acumulado de Pu, Am y Cs. En algunos horizontes sedimentarios se detectaron
concentraciones anomalamente clevadas de transurdnicos (heterogeneidades) que han sido
tratadas en profundidad, estableciéndase sus relaciones 1sotopicas y sus caracteristicas fisico-

quimicas (tamafio, forma, etc.).

La posible movilidad postdepdsito de los radionucleidos presentes en el margen
continental se ha evaluado mediante el estudio de su asociacion geoquimica a las distintas

fases constitutivas de los sedimentos.

8.1.1 Perfiles batimétricos del caion de Palomares

Los perfiles batimétricos del caiion de Palomares proporcionan una informacion
precisa acerca de la orografia del fondo marino donde se recogieron los testigos de
sedimento, facilitando la interpretacion de los resuitados obtenidos (caracteristicas fisicas,

perfiles de distribucion en profundidad e inventaries de radionucleidos, ete.).

La batimetria de la rama norte de dicho caiidon se determind con un perfilador sismico
de 3.5 kHz. Las zonas de maximo depdsito sedimentario se identificaron mediante un estudio
geofisico realizado con un Sparkarray al que van aceplados un hidrofono, un procesador de
imagenes v un registrador grafico. Este sistema genera y archiva los pulsos de presion

acustica retlejados por ¢l fondo manno vy estrates de sedimente subyacentes {(De Andrés,
1992).
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E1ibmeranio seguido por el bugue oceanografico para evaloar la otoprafia submarina
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8.1.2 Caracteristicas fisico-quimicas de los sedimentos

En cada una de las secciones de los testigos de muestra estudiados se han calculado
los siguientes parametros: peso humedo, peso seco, contenido de agua, porosidad y densidad

en seco. Los resultados se presentan en las Tablas 8.1.

La porosidad (¢) indica la varfacion de la fraccion ocupada por agua dentro del
sedimento, pudiendo relacionarse con el tamafio de las particulas que lo componen. Los
depositos de mayor porosidad recogen las particulas de menor tamano de la columna de agua
por las que los transuranicos presentan mayor afinidad. Gasco (1990) observo una buena
correlacion lineal entre la porosidad y la actividad de Pu en sedimentos del ecosistema

marino de Palomares. La porosidad se calcula con la siguiente expresion:

1
=

D
e (P, =~ P25

donde:

= peso seco de |5 seccion

Py= peso humedo de [a seccion

El término 2.5 se refiere a la estimacion del valor medio de la densidad aparente del

sedimento.

. . 3 ..
En el calculo de la densidad en seco (expresada en g/cm”) el volumen de la seccidn
estd determinado por la superticie del seccionador empleado para cortar los sedimentos en

capas de 1 cm de grosor.

La granulometria y composicion geoguimica de los sedimentos del ecosistema marino
de Palomares han sido estudiados con anterioridad {(Gascd er @/, 1992). Se observd que los
componentes texturales mas abundantes en la plataforma eran los limos y las arenas. Esta
tendencia se invertia al analizarse testigos del talud v el plano abisal, donde predominaban las
arcillas v los limos. También se concluyd que la silice era ef componente mayoritario en los
sedimentos situados al sur de la desembocadura del rio Almanzora, siendo la calcita

predominante en las muestras emplazadas al norte de dicha rambla.
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Tabla 8.1a Caracteristicas fisicas de las muestras de sedimento recogidas en el ccosisteni marino de Palomares

Estacidn 15

Scecion P. himedo P. sceo Y agua Porosidad Densedad en seco
i) (g (glen)
0-1 GOR 378 37383 0.60 2.60
1-2 3328 2207 33.68 {0.56 1.17
2-3 3330 2228 3361 0.56 118
3-4 3484 2301 33.96 0.56 1.22
4-5 2948 1957 33.02 0.56 1.04
3-6 356.5 2376 33335 0.56 1.26
6G-7 3027 194.9 33.96 {156 1.06
7-8 3275 216 35.39 .58 [.12
-9 303.2 1939 3339 0.58 .04
9y - 10 3194 2058 3557 B3 1.09
10 - 11 3784 24501 3576 (.58 .29
I -12 3285 2129 3519 0.37 1.13
1213 300 195.6 3480 0.57 L.od4
I3-14 3434 2221 33,32 {1 5% 118
4 -5 3217 20572 3621 .59 1.09
1516 3454 219.3 36.51 (.59 1.16
16 - 17 2885 1857 3503 (.58 0.98
17 - 18 3704 2392 3542 0.38 1.27
18- 1Y R 2074 34098 0.57 1.10
19 -- 20 33810 2282 30.33 0,34 1.21
2021 0.9 1964 38.02 0.6l F.od
21 -22 330 2278 34.91 0.57 .21
2223 35144 I38 32.27 0.54 1.26
23-24 ARG 2373 3383 0.36 126
24 125 3l w94 3375 BA0 100
25--26 4456 2490 3357 030 1.57
26— 27 ERUNH 220 1343 .50 1.20

27-295 ER R 1761 3310 (o4 252
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Tabla 8.1b Caracteristicas {isicas de las muestras de sedimento recogidas en el ecosislema marino de Palomares

Estacién 13

Seceidn P. himedo P. scco Yo agua Porosidad Densidad

(g) (®) (g/em ™)
0-1 306.4 117.8 61.55 080 0.62
1-2 470.3 3122 3436 0,57 1.65
2-3 3191 2189 31.40 433 1.16
3j-4 366.1 238.2 2047 0.51 1.37
4-5 3423 243.2 28.935 0,51 1.29
5-6 442.2 3119 2947 0.51 1.65
6—7 3321 2335.0 29.06 0.51] 1.25
7--8 3908 281.3 28.02 0.49 1.49
2-9 429 310 27.74 0.49 1.64
9— 10 562.8 4053 27.99 0.49 2.15
10— 11 711.2 3193 26,98 048 2,75

Tabli 8.1¢ Caracteristicas fisicas de las muestras de sedimento recogidas en cf ecosistema marino de Palomares
Estucion 17

Seccitn P. hiinedo P. scco %% agua Porosidud Densidad
i2) (2 (g/cnr’)
01 38Ed 310.6 46 54 0.068 163
1-2 323 1932 40,19 (.63 1.02
23 290.8 183, 36.93 0.60 0.97
-4 31649 207 4 34.33 (.57 1.10
4-5 361.6 2417 3316 0.55 1.28
56 268.1 180.9 32.33 0.55 0.96
6-7 3397 233.8 3117 0.53 1.24
7-8 3069 2135 30,43 (1.52 1.13
£-9 34801 2447 29.70 051 1.30
9-10 387.9 2727 29.70 051 1.43
10 - 11 3242 2288 2943 0.51 121
11-12 38Y 2735 2918 0.51 L.46
12-13 3027 2132 29,537 0.51 1.13
13-14 1643 328 2936 0.51 1.74
1413 422 395.6 2993 .52 1.57
I5— 16 48201 338 2989 (.52 1.79
16 - 17 397 4 2754 30.70 00.33 {40
17-18 497 3497 29.64 .51 1.85
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Tabla 8.1d Caracteristicas fisicas de las mucesiras de sedimento recogidas en ¢l ccosistema marino de Palemares

Estacion 05

Seccion P. hiimedo P. scco % agua Porosidad Densidad
ig) (g (g/em’)
-1 439 280.9 38.80 0.6l 1.49
-2 383.1 378 33.17 0.58 2.00
2-3 3440 2277 33.92 0.56 1.21
i-4 300.7 2005 33.32 (.56 1.06
4-5 3918 2294 11.45 0.64 1.22
5-0 313.6 2124 32.70 .55 113
6-7 4227 2888 31.68 034 1.53
T-8 3173 218.1 31.206 053 I.16
-9 3284 2226 32.22 0.54 1.18
Y~ 10 366 .4 2453 33.05 .33 [.30
IR 333.3 2265 32.08 05 1.20
-2 3359 2309 31.20 .33 i22
12-13 4287 2952 3114 4,33 1.56
13-14 3313 228.6 31.00 (.53 1.21
14-15 3228 2229 30.95 .33 1.18
15-16 3839 264 31.23 0.33 £
16-17 3183 2187 31.29 033 l.i6
1718 6172 4240 3010 053 225

[.os sedimentos de la plataforma continental {recogidos a una profundidad inferior a
200 metros) presentan los valores de porosidad (y porcentaje de agua intersticial) méas bajos y
de densidad en seco mas elevados. Estos parametros son caracteristicos de texturas de grano

grueso (tipo limo-arena) que apuntan a una génesis terrigena-aléetona.

La proximidad de estas estaciones a la costa vy mas concretamente su localizacion en
el area de descarga de material sedimentario de los rios de régimen estacional Almanzora y

Aguas correboran dichas apreciaciones,
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Tabla 8. 1e Caracteristicas fisicas de las muestras de sedimento recogidas en el ecosistema marino de Palomarcs

Estacidn 16

Seccion P. himedo P. scco % agua Porosidad Densidad
() (2 {g/cm’)

0-i 3589 150.7 58.02 0.78 0.8¢
1-2 175.1 779 3551 0.76 0.41
23 277.5 124.5 3504 .75 0.66
3-4 242.8 1127 3338 .74 0.60
4-3 242 .4 1151 52,52 .73 0.61
3-0 304.7 151.9 5015 1.72 0.81
6-7 2489 127.9 48.61 0.70 0.68
7-8 312.7 17137 1541 0.68 .90
8-9 202 146.2 44,20 0.60 0.77
9-10 3293 1904 42,18 0.65 1.01
10-11 275 161.3 4135 0.64 0.85
11-12 3801 2227 4141 0.64 118
12-13 2329 137.3 41.05 (64 0.73
13-14 3043 215 40.98 0.63 1.4
14-15 2282 136.9 40.01 0.63 0.73
i3-16 382.1 2341 38.73 0.61 1.24
16-17 316.7 198.6 37.29 .60 1.03
17-18 3043 194.4 3612 .59 1.03
18-14 2827 1859 3424 .37 099
19-20 3844 252 3444 0,37 1.34
20-21 3338 2323 34.34 .57 1.23
21-22 39353 2395 34.35 0.57 1.38
22-245 488.3 1397 67.29 .84 0.85

la estacion 16 se encuentra situada en la zona del talud, a una profundidad de 582

metros. Los valores de porosidad son mas clevados y los de densidad en seco menores que en

el margen continental, va que en estas zonas el fondo marino presenta una acusada pendiente,

siendo relativamente frecuentes los desplomes de material sedimentario.
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Tabla 8.1f Caracteristicas fisicas de las muesiras de sedimento reoogidas oo el ecosistema marino de Palomarcs

Estacion 08

Scccidn P. hiimedo P. scco % agua Porosidad Densidad
(2 (g) {g/cm’)
0-1 304 2674 46.94 0.69 1.42
-2 321.8 2045 37.38 0.60 £.07
2-3 0.6 2237 34.32 .57 1.19
3-4 2836 183 7 35.08 0.58 0.97
45 3395 2124 3744 0.60 [.13
56 264.3 1631 38.29 0.61 0.86
G- 7 2722 167.3 38,54 0.0l 0.8y
T8 3274 20138 IR A5 .01 1.07
-9 3463 2201 36,48 (.39 1.17
9-10 3454 2254 34.74 0.57 1.19
0 -11 3249 2162 3346 0.56 b.15
=12 369 2181 3276 .55 1.31
12-13 3542 2378 32,386 .33 1.26
13- 14 308 233 3384 0.36 1.29
4-13 3377 2313 33343 (.58 1.23
13-106 Rh i 2437 30675 .59 1.29
1617 3359 2232 37.29 .60 1.18
17 IR 3401 213 3137 (.60 L.t3
18 - |9 337 2129 36.84 .39 .13
19225 0630 2004 3460 .57 265

La estacion 08, junto con la 07 y la 04 se situan, a gran profundidad, en el plano
abisal. Los resultados de porosidad y densidad en seco de la estacion 08 se asemejan a los
obtenidos en los sedimentos de la plataforma continental, debido a su localizacion en el area
de confiuencia de los cafiones de las ramblas Almanzora v Aguas, que actian como
conductos naturales para el transporte de material sedimentano  (predominantemente

terrigeno) desde el litoral hasta el mar prefundo.
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Tabla 8.1g Caracteristicas fisicas de las mucstras de sedimento recogidas en el ecosisicma marino de Palomares

Estacidn 07

Seccidn P lwimedo P. Seco % agua Porosidad Densidad

(@ (2) (g/em’)
n-1 379.6 2521 56.50 0.76 1.34
1-2 249.9 116.7 33.30 0.74 0.62
2-3 2092 1311 51.30 0.72 0.69
3-4 269.2 137.6 48.89 0,71 0.73
-3 2754 1437 17.82 0.70 .76
5-6 2775 6.4 17.24 0.69 0.78
67 281 131.6 46.07 0.68 0.80
7-8 267.6 145 43,31 0.68 0.77
-9 280.6 152.8 43,55 (.68 0.81
9-10 2798 152 4568 0.68 0.81
10— 11 2974 1598 46.27 0.08 (.85
tr-12 3494 1837 +7.42 0.6% 0.97
12-13 288.7 152 47.35 0.69 0.81
13-14 2526 121.8 47.64 0.69 0.63
I4-15 3223 168.1 47.84 0.70 0.89
[5-16 865 (31,7 4705 064 (.80)
16-17 2656 138.4 17.09 .69 0.73
17-18 2179 116.7 4044 068 0.62
18 -19 3976 165.7 38.32 0.78 (.88
19 - 20 192.7 1037 46.19 0.08 0.33
20 -21 2853 1541 4399 .68 0.82
2} -22 25350 139.5 37.68 0.60 0,84
22 -123 273 150 1545 LGR .80
23 -24 2006 429 45.17 0.67 .76
24 =25 298 178.5 10,10 0.63 0.93
2526 37109 2046 44.99 0.67 1o
26 -27 286.8 2103 2667 0.48 1.11
27 -28 2868 1568 4333 0.67 0.83

2829 ERI 1812 4529 0.67 0.896
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Tablu 8.Th Caracteristicas (sicas de las muestras de sedimento recogidas en ¢l ccosisiema marino de Palomares

Estacion 04

Sceeidn P. hitedo P. seco % agua Paorosidad Densidad

€3] () {gfem’)
0-1 2535 4g.2 61.537 .80 0.52
-2 2115 903 5447 0.75 0351
2-3 2933 1499 18.493 0.7 .79
3-4 2938 1399 43,38 068 0.85
4-3 262 [43.6 4443 0.67 0.77
i~0 2722 1518 44.23 (.66 0.80
6-7 2017 144.9 4463 0.67 0.77
7-8 3137 1754 4409 .66 093
8 -9 2473 1397 4351 .60 0.74
9—10 3347 1943 +1.89 .04 1.03
(I 2589 1525 4110 0.04 081
-1z 2615 155.0 40,30 063 0.82
1212 15802 20400 40,23 .63 1.13
13- 14 A33N 201.6 R A1 062 1.07
1415 3064 1837 40,14 0.6G3 0.97
15-16 2099 1010 40013 .63 .86
1617 292 16 176 3983 0.62 .43
1718 1491 2752 3872 .61 1.46
1% -19 2413 1485 3846 064 479
19 -20 324 200 38.27 .61 1.06
2021 3544 2232 302 0.60 [
21-235 7007 4204 3915 0.62 220

Las estaciones 07 v 04 presentan elevados valores de porosidad v densidades en seco
menores, como corresponde a sedimentos mas alejados de la costa y recogidos a mayor
profundidad, en los que predominan los componentes arcillosos con un tamafio de grano mas

pequens



Capitulo 8. Resultados v discusion 173

8.1.3 Perfiles de distribucion de radionucleidos

En este apartado se analizan los perfiles de distribucion de plutonio, americio y cesio
en los testigos de sedimento recogidos en el ecosistema marino adyacente a Palomares,
presentados en funcion de su localizacion en la plataforma continental (<200 m), el talud, y el

plano abisal (1000 m).

La cuantificacién de radionucleidos se realizo hasta el horizonte sedimentario en el
que su concentracion era igual o superior a la actividad minima detectable (AMD) establecida
por los procedimientos radioquimicos e instrumentacién de medida utilizados {ver apartado
6.1.3). Conviene también sefialar que en cada seccion las medidas alta (Pu y Am) y gamma
(Cs, Am y Pb) se realizaron en distintas alicuotas, debide al tiempe asignado en la utilizacion

del detector gamma.

En algunas estaciones se ha calculade la tasa de acumulacién, facilitandose la
comprensién del fendomeno de transterencia de material sedimentario a través del cafion. Se
ha utilizado el madelo de datacion CRS {Constant Rare of Supply) (Schell y Barnes, 1986),
basado en la hipotesis de que el fluyjo de *'"Pb en exceso al sedimento es constante e
independiente de posibles variaciones en la velocidad de sedimentacion. EI 7'"Pb en exceso se
ha calculado mediante la substraccion del ***Ra del valor de *"Pb total. Ambos
radionucleidos se han determinado por espectrometria gamma, segun se indica en el apartado

6.2.1.

Margen continental

Las estaciones de la plataforma continental se encuentran situadas al sur de la
desembocadura de!l rio de régimen estacional Almanzora. La estacion 15 se localiza fuera del
cafdn submarine formado por la rambla del Almanzora y las estaciones 13, 17 v 05 en el
cafion submaring que dibuja el rio Aguas, un poco mas al sur. Puede observarse (Figuras 8.1
y 8.2) que las estaciones 13 y 17 se ubican en una depresion de éste, mientras que la estacion

05 se halla en una zona llana de transicion entre dos depresiones.

La estacion 15 presenta los menores valeres de concentracion de actividad de plutonio

v americio de los testigos emplazados en la plataforma (Tabla 8.2} Estos resultados se
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encuentranr dentre del rango de actividades obtenido en sedimentos de plataforma Unicamente
afectados por el pose radiactivo generalizado ((.0440.02-1.1140.22 Bo/kgt2c para el

239240py: 0.0540.01-0.6140.06 Ba/kg +26 para el 2" Am, ver apartado 8.2 2).

Taubta 8.2 Concentracién de actividad de Pu, Am. Cs v *'"Pb exc (Ba/kg+25) en la estacién 15

ESTACION 15
Coordenadas: 37°13-89 N 1™44-90 . Profundidad; 60 m

Seccidn =y =py “am,,, R TPy
0-1 0.99£0.13 <002 e T 327:073 2411
12 0.84£0.10 <002 0.080,04 2 27168 2946
2-3 0.9420.15 <02 0, 180,08 2.4640.68 3446
3-4 0.62+3.07 <{1.02 <().03 2 88+0.50 5540
4-5 0912013 <002 <0.03 1 83:0.85 548
5-0 0 340,09 <(,02 (1 15320.03 2.06.64 1849
6-7 (3 13:£00.03 <1102 00440002 <12 21=11
7-8 0.13:0.02 <302 <f).(13 L024£045 e
8- (h Hoest) 02 <002 0.0640.02 <15 e
G-10 0 360,04 <002 O 1 =002 =Lk 2346
10-117 e e e <2 2844
11-12 e e e 0.31£0.50 30=3
12.13 0104004 <002 (0.07:0.02 S T T
13-14 <0.02 <{).(32 <003 e e

Concentracion (Bqde)

i 1 2 Kl 4 5
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—_ 2
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EERLt Estacion I5
o
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i —— s

v

e ~ R . G0 2t 137 et -
Figura 8.3 Per(iles de distribucion de =P~ Amy ' Cs en la estacion 15
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Estos datos resultan, en principio, sorprendentes, ya que la ubicacion de esta estacion
frente a la desembocadura del rio Almanzora, una de las rutas de transporte tierra-mar de la
contaminacion de transuranicos del accidente, hacia supener que habria incorporado plutonio
y americio procedente del aerosol dispersade en 1966, abteniéndose mayores concentraciones

M AP0y encontrada en este

de dichos radioelementos. La relacion isotopica media
sedimente (0.28+0.04, ver apartado 8.14) concuerda con el cociente medio Am/Puy
(0.2520.1) estimado por Romero (1991) en sedimentos de plataforma afectados por el
accidente, confirmandose que el origen de los transuranicos analizados en la estacion 15 es

un artefacto nuciear.

Otro hecho notable es que la penetracion de los transuranicos en el sedimento sea
baja, aproximadamente 13 ¢cm, cuando se compara con otros testigos de plataforma recogidos
a una profundidad similar, en zonas que reciben tambi¢n descargas terrigenas fluviales, Asi,
Deifanti ez af. (1995) cuantificaron plutonio hasta el centimetro 25 en un sedimento recogido
a 30 m de profundidad y afectado por la contribucion del rio Magra en el golfo de La Spezia
(Italia}. En este estudio (ver apartado 8.2 2), en la estacion Urbarsd, que recoge ios aportes
del ric Besos, la penetracion de los transuranicos ha sido observada hasta una profundidad de

16-18 cm.

Este fenomeno “de déficit” (baja concentracion de actividad de transuranicos, baja
penetracion en el sedimento) aparece, sin embargo, justificado por las caracteristicas de la
cuenca de sedimentacion. Por un lado, el sentido descendente de las corrientes marinas
provoca que el deposito de los radicelementos asociados a las particulas en suspension se
produzea en areas mas meridionales de la plataforma, realizando un “lavado™ que convertiria
a esta zona en un area deficitaria en sedimentos, como confirman los bajos valores de *'"Pb
en exceso. Por otro, el propio régimen estacional de la rambla, que permanece seca la mayor
parte del affo, provoca que sus descargas detriticas, aunque especialmente copiosas durante la
época de lluvias, sean comparativamente menores que las de un ric no estacional en un

periodo largo de tiempao.

Los perfiles de distribucién de transuranicos en este testizo (Figura 8.3) aparecen
perturbades en sus primeras capas, disminuyvendo después su concentracidon con la

protundidad. La concentracion de plutonio permanece practicamente constante e sus
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primeros 5 cm, evidenciandose fendmenos de homogeneizacion que poedrian estar causados
por una mezcla de sedimentos, la accién de la biota, etc. Este hecho también ha sido
advertido por Delfanti ef /. (1995) en sedimentos de plataforma del golfo de Taranto (Italia),

donde fa homogeneizacion afectaba a los primeros 10-15 cm

En la estacion 15 el '¥'Cs presenta concentraciones de actividad mas bajas que otras
estaciones afectadas por contribuciones fluviales y situadas a la misma profundidad, debido
al efecto de “lavado” de las corrientes. Su perfil es practicamente homogéneo en sus seis
primeros centimetros, decreciendo luego con la profundidad. Puede concluirse que este
testigo ha perdide su registro histérico, no pudiendo asignarse picos de maxima

concentracion al “fallout” estratosférico.

Las estaciones 13, 17 vy 05 (Tablas 8.3, 8.4 v 8.5) exhiben valores de concentracion de
actividad de plutonio y americio mas elevados que otros sedimentos de plataforma recogidos
a una profundidad similar (ver apartado 8.2.2), siendo puntualmente mayores que los hallados
en sedimentos marinos en esta banda latitudinal (Gascod er of, 1992) Estudios precedentes
realizados con sedimentos superficiales en esta zona del golfo de Vera establecieron un rango
de actividades para ¢l pletonio procedente del “fallout™ gencralizado de 0.433£0.07-5.2240.32
Bo/kg (£la), con un valor media de 18040 26 Ba/fkg (n=9). En el caso det americio, el rango
de concentraciones se situaba entre 0.3940.07-2 9440 28 (Bg/kg+la), con un valor medio de
0.8240.09 Bg/kg (n=9) (Romero, 1991). Estos transuranicos presentaban una distribucion
homogénea, tipica del poso radiactivo global, aunque podian existir variaciones en su

concentracion debido a las caracteristicas sedimentarias de la cuenca de deposito.

Los sedimentos de las estaciones 13 y 17 presentan actividades de plutonio y americio
superiores a las observadas en la estacion 05, va que se encuentran emplazadas en una
depresion del caiion, en una zona que nvestigaciones antcriores habian identificado como de
maxima acunulacion de transuranicos procedentes del accidente (Gasco ef of, 1992). Las
determinaciones radioquimicas en  esta memoria han revelado la existencia  de
concentraciones andmalamente elevadas de plutonio en diversos horizontes sedimentarios
(Est. 13 {7-8 am); List. 17 (8-9, 12-13 v 14-15 ¢m) v Fst. 05 (4-3 cm). Al efectuarse las
medidas gamma, se encontraren actividades de “Mam atipicamente elevadas (Est. 13 (7-8

em), Est. 17 (10-11, 14-15, v 17-18 cm). Incluso sc observd una distribucion irregular de

]
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americio entre alicuotas de una misma seccion medidas por espectrometria alfa y gamma
(Est. 17 (89, 10-11 y 17-18 ¢m)), evidenciande una distribucion heterogénea de los
transuranicos gue no es atribuible a radionucleidos procedentes del “fallout” estratosférico.

, 216

Tabla 8.3 Concentracién de actividad de Pu. Am, Cs v~ "Pb exc (Bq/kgt2s) en la estacion 13

ESTACION 13
Coordenadas: 37>11-2I N 1947537 0. Profundidad: 37 m,

Seccitn 20py) “¥py 1 Am,., Pies 1% e
0-1 3344034 0.053+0.02 1.02+0.36 3.374+0.56 110x7
1-2 291040 0. 10x0.04 1.67x0.62 3 48£0.47 90+7
2-3 2371032 0062003 <1.4 2. 104057 516
3-4 3.19+0.33 0.07+0.03 <1.9 3.32£0.75 1548
1-3 3831031 0.0310.02 <}.5 2.41x0.57 61+7
56 3 404£0.41 0.06x0.03 <].6 3.12=0.70 5548
6-7 5442004 (0.12x0.04 <2.1 3.44£0.83 21£13
7-8 14.4£2.0 0.23£0.08 10114 26580618 e
-9 5538084 0.14x0.03 1.02x4.63 2204060 0 —meee
9-10 +.37+0 48 D.OGE003 <}.2 2.56x0.77 3946

10-1} 0.36:£0.06 <002 <].8 <}.4 10£7
Coucentracion (Baka)
0 2 4 6 8 140 12 14 16
0 - S,
Estacion 13 .
2
E
T
m
:'T“_'_\ -
o
.
e
2 8 R
.

10

- - Iy G o - ”
Figura 8.4 Perfiles de distribucién de = "'Pu, " Am v " Cs en Ja estacion 13
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Tabla 8.4 Concentracion de actividad de Pu. Am, Cs v ""Pb exc (Bg/kgt20) en la cstacion 17

Scceion
0]

i-2
2-3
3-4
+4-5
5-6
0-7
7-8
8-9
9-10
10-11
11-12
[2-13
13-14
14-15
15-10
16-17
17-18

ESTACION 17

R = ~ . - 2R A o 137 R
Figura 8.3 Perfiles de distribucian de =77 Pu. " am v ' Cs en 1 estacion 17

21n
Pb €x¢

S848
109+7
20k7
QU6
277
1947
Y1+8
U6
2346
[ 009
1748
TOEY
PAERY
167
9044
8843
TOES

4346

Coordenadus: 370993 N 174974 W Prolindidad: 71 m.
TPu MPa MAmy, w0
1675021 0.40420.02 2,300 <1.9 6.17+0.89
1.28x0.1v 0.062£0.03 0.27+0.10 <13 8.29+0.83
1184018 (.05.02 0.34:£0.03 <l1.9 624083
1824322 0.03:102 049008 0.954+0.58 6.25£0.61
218027 (0.0310.02 00.36£0.10 <l.5 3.6420.93
2.43+0.31 0.0320.03 0,590 11 <17 3462006
304047 - 0.77+0.10 1.52:£0.36 +4.01£0.57
2444039 (0.05%(103 07240 10 <] .3 F0810 73
272423 0.32:008 7.08+0.92 <{.3 3.A42£0.55
3,040 36 12002 08840 13 2861073 4632077
3.6740.42 G.0710.03 (3, 9840.09 37.540.7 5.15+1.09
4. 08+0.060 0.08+0.04 TO3£0.11 1.28+0.37 4.82+0.59
10,9409 0182004 eeees 2.07+0.37 4.7320.69
A 2820 42 009002 e <l.3 5.30+0.67
231216 0470605 - 39427 7134069
3.U8=z0.37 0124002 remm- 330078 104:1
3344050 QO8E0 02 e 442117 10,1209
3002040 (0.0Y.:0.02 IOHlx 12 FRRREAVRY 528082
Concentracion (Bqkg)
15 20 25 20 35 40
r—e (C5
—— Am o]
£
g
= 12
=}
I 14 - \\
> I s .
16 %I
18 Estacidn 17
20
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Tabla 8.5 Concentracion de actividad de Pu. Amy Cs “Pb exc (Bg/kg+2a) en la estacion 03

179

Figura 8.6 Perliles de distribycion de =57

)| RN V3T s =
“Pu. "“Amy " Cs en la gstacion 03

ESTACION 05
Coordenadas: 37>10-74 N 1%46-29 O, Profundidad: 95 m.

Seccién oy “Fpy Aty s PPh e
0-1 1.8320.23 .05+0.02 0.75+0.28 3.3040.75 4716
1-2 1.30400.20 0.04£0.02 0432014 3.80+0.60 5148
2-3 1. 46x0.21 0 08+0.04 0.1720.08 3.48+0.79 68+7
3-4 1. 1420.17 <(0.02 0.63x0.10 3.70+0.57 5516
4-3 11 4=].0 0.19x0.04 1.08+£0.22 2.28+0.00 60x6
5-6 43720 46 0.060.42 0.62+0.10 3.13+0.58 42+5
6-7 0,50+ 10 <0.02 0. 16007 F.90+0.59 45x7
7-8 0.44£0.08 <0.02 0.0420.03 1.14£0 81 948
8-9 0.55£0.09 <0002 0.15+0.04 1.17+0.65 2048

9-10 0.66+0.12 <4102 (. 1220.03 2.270.66 36
10-11 0.18+0.03 <{).02 0,08x0.02 084070 e
11-12 0, 15+0.04 <0.02 0.0420.62 <1.4 8+7
12-13 011004 <0.02 0.0320.01 <] 4 9+8
13-14 0.05+0.02 <0.02 0.03x0.01 <(.83 1545
14-13 0.08+0.04 <0.02 0.03£0.01 <13 e
15-16 0.030.03 <302 0.0420.03 <093 1446
16-17 <().02 <02 <003 mesee s
Concentracion (Ba/kyg)
2 4 & 8 10 12
0 - - N _— N .
2 .
4 . :
— |
-
# 8
Z
2 10 -
[
o :
12 Estacion 05 |
—= Am
15 —+—Cs
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La clevada actividad de las heterogencidades cuantificadas sugiere la existencia de
una fuente extra de plutenio y americio. La proximidad de estos puntos de muestreo a la zona
afectada por el accidente de Palomares apunta a los artefactos nucleares como dicho término
fuente adicional. Esta hipdtesis debe confirmarse con ias relaciones isotopicas de los
transuranicos analizados. En los siguientes apartados se presentan los cocientes
Hpu/H0py M Am/P 0Py y PU/Cs de cada seccion de sedimento analizado, detallandose

también el estudio de caracterizacion de dichas contribuciones puntuales.

En cuanto al "Cs, las estaciones 13 y 05 presentan valores de actividad que se
encuentran cn el rango de los obtenidos por otros autores en sedimentos costeros
mediterrancos, 0.9+0.3-50+0 4 (Merino, 1997) Sin embargo, la estacién 17 muestra unas
concentraciones de actividad que pueden Hegar a ser dos veces superiores al valor maximo
encontrado en la plataforma. Considerando la localizacion donde se recogid este testigo
(Figura 8.2), asi como ¢l sentide de tlujo norte-sur de las corrientes marinas, puede apuntarse
que csta estacion constituye una zona preferente de deposito en el ecosistema estudiado,
como confirman sus datos de *'"Pb en exceso, i material particulado al que se han asociado
los radionucleidos se acumula en este punto debido a la peculiar orografia submarina del
cafion del o Aguas, cuya pared sur actuaria comoe una barrera de  contencidn,
imposibilttando el transporte del material sedimentario hacia latitudes mas meridionales.
Durante la ¢época de luvias torrenciales, el elevado caudal del rio Aguas se introduce en el
mar con gran fuerza, provocande corrientes de turbidez que podrian favorecer el transporte de

dicho material (y radionucleidos asociados) a través del cafdn hacia la Banura abisal.

[Los perfiles de distribucion de Pu, Am y Cs de las estaciones 13, 17 y 05 (Figuras 8.4,
8.3 y 8.0) aparecen globalmente perturbados, siendo imposible asignar picos de maxima
concentracion a los periodos de mayor emisién de radionucleidos. Los perfiles de *'Ph en
exceso, a pesar de ofrecer poca informacion debido a sus hajas concentraciones, corroboran
dicha apreciacion. Enla estacion 13 el plutonio presenta una distribucion homogénea hasta el
centimetro seis, en el caso del cesio dicha hemogeneizacion se hace extensible a todo el
testigo, indicando que existe una fuerte mezely de sedimentos. Lo mismo ocurre en {a
estacion 17, donde no se puede apuntar una tendencia general de distribucion para los
radioelementos analizados. FEn la estacion 08, ¢l perfil de plutonio presenta varias zonas de

homogeneizacion (0-4, 6-10 v 10-13); el americio, si se excluyen los horizontes 3-6, presenta
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una maxima concentracion en su primer centimetro, para disminuir luego con la profundidad,
el cesio tiene una distribucion homogénea hasta la capa 5-6, decreciendo a partir de esa
seccion. Las causas de dicha remocion pueden ser diversas: mezcla de sedimentos ocasionada
por las corrientes de turbidez, bioturbacién (se encontraron un gran numero de conchas
calcdreas y poliquetos —organismos marinos tubulares que habitan en el fondo- durante el
seccionado de los testigos de sedimento) y/o posibles derrumbes del material sedimentario

que constituye las paredes del cafian,

Talud

La estacion 16 se encuentra situada en ¢l talud, a una profundidad de 582 metros, en el
cafion submarino modelado por el curso fluvial del rio Almanzora, cerca de la zona de

convergencia con ef caion del rio Aguas (Figuras 8.1 y 8.2),

Los datos de la distribucion en profundidad de plutonio, americio, cesio v *'Pb en
exceso se presentan en la Tabla 8.6, junto con sus coordenadas vy la profundidad 2 la que se
tomd este sedimento. Los resultados de cencentracion de actividad de los radionucleidos
estudiados, al ser un testige recogido a mayor profundidad y distancia de la costa, son
menores que los obtenidos en estaciones situadas en la plataforma costera, y mayores que los
medidos en sedimentos de talud colectados a una profundidad similar, pero fuera de un cafidén
submaring (ver estacién Urmensd, apartado 8.2.2). Los valores de actividad de plutonio de la
estacidon 16 son concordantes con los apertados por Delfanti e af. (1995), que han establecido
el rango de concentraciones de plutonio en sedimentos de talud dentro del cafion del golfo de

Taranto (Italia} entre 0.5-1.0 Bo/ke,

Los perfiles de distribucion de Pu, Am y Cs se muestran en la Figura 8.7 La
distribucion de plutonio y americio es homogénea en los 4 primeros centimetros, con un
maxime en la concentracion de plutonio en la seccion 4-5 {(no hay dato de americic en esa
capa debido a la pobre resolucion del espectro obtenide), decreciende a partir de ese punto.
El perfil de cesio es practicamente lineal en los primeros 7 centimetros; en la seccion 5-6
parece que existe un maximo relativo, sin embargo, teniendo en cuenta las elevadas
incertidumbres que afectan a estos datos, no puede asegurarse dicha posibilidad. Estos picos

de maxima concentracion podrian atribuirse al “fallout” de 1903, pero el hecho de que a esa
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profundidad también exista un maximo de = Pb en exceso (Figura 8.8) conduce a pensar que

se debe a un aumente de sedimentacion local.

Tabta 8.6 Conceniracion de actividad de Pu, Am, Cs v *'"Pb exc (Bo/kg+26) en la estacion 16

ESTACION 16
Coordenadas: 371193 N 14320 G0 Protundidad; 382 m.

Seccion APy “Apy AN, e TPy
0-1 0.33+0.06 <0).02 0 78008 3009 133430
1-2 069010 (3.03+£0.02 0.75+0.12 3.2010.60 209+24
2-3 0.63+0.08 <{}.02 O8I0 18 3221077 144422
3.4 0 640,08 0.0340.02 0.52£0.26 3164071 147421
4-3 1.27+0.24 (44002 —eeen 3.29+0 58 238422
3-6 0.6440.12 <002 - 3.06540.76 118x21
G-7 0.56:£0.08 004002 0.4040.20 353940 74 19920
7-8 0.47x0.07 0.024001 0432029 2 AGE). 72 172418
8-9 0,500,049 <002 074020 2 464035 14617
910 043010 <0402 e 1622049 134416
-1 e e 1. 360,48 32x18
1 P 1 47+0.74 62421
12-13 0. 1840.00 =002 <(),03 1) 831081 63£24

- T (9040, 50 7317
11215 e e e 0.68+0 48 61217
15-16 <0012 <302 <003 <l 4 425149
P7-18 e e e <0, 6( 3519

Concentracion (Bakg)
0 1 2 3 4 5

Estacion 16 |

Profundidad (o)

—0— Py

—=—Am

Figura 8.7 Perfiles de distribucion de " Pu. ™ Am v ' Cs oo la esiacion 16
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El perfil de distribucién de *'"Pb en exceso (Figura 8.8) esta perturbado hasta la
seccion 6-7; a partit de esta capa es globalmente decreciente con la profundidad. La
homogeneizacion observada en la estacion 16 es comun en testigos de talud, v especialmente

dentro de un cafion submarino, donde los desplomes de material sedimentario son frecuentes.

| 0 50 100 150 200 250 300

Profundidad (cm)

Pb-210 exc:

Figura 8.8 Perfil de distribucién de “"Pb cn exceso en Ia estacion 16

Se ha estimado Ja tasa de acumulacion media en este testigo de sedimente aplicanda el
modelo C R .S, que contempla variaciones en la velocidad de sedimentacion, estableciéndose
en 0.16+0.08 g/em’a (+15). Este resultado es mayor de o esperado para esta profundidad,
pero concuerda con las tasas calculadas para zonas de elevado deposito sedimentario en el
interior de cafiones submarinos (Carpenter ¢f al., 1982}, Estos autores obtuvieron una tasa de
sedimentacion de 0.12020.093 g/em’a en el cafion Grays (costa oeste de EEUU), a una
profundidad de ~500 m. La tasa de acumulacién estimada en la estacion 16, pone de
manitiesto la existencia (ademas de la contribucidn atmosférica) de un significativo aporte
lateral de material particulado y sedimentos que puede ser atribuido a las corrientes de
turbidez que transportan materia en suspension a través del candén. Sin embargo, en este
testizo del talud no se han cncentrado concentraciones de transuranicos tan elevadas o
nresencia de heterogencidades que indiquen un depdsite masivo de sedimentos costeras
contaminados en esta zona. Asi, las relaciones isotdpicas calculadas en esta estacion
Fpu Py 0.04240.011 y PAmAY TPy 0954015, ver apartado 8.1.4), confirman

que los transuranicos analizades proceden del poso radiactivo generalizado.
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Llanura abrsal

Hay tres estaciones ubicadas en el plano abisal a mas de 1000 metros de profundidad.
La estacidon 08 se encuentra en el area de confluencia de los cafiones de las ramblas
Almanzora v Aguas. La estacion 07 aparece en el limite del cafion del rio Almanzora v la
estacion 04, la mas profunda, esta fuera de la zona de influencia del cafion de Palomares

(Figuras 8.1 y 8.2).

Los datos de la distribucion en profundidad de Pu, Am y Cs se reflejan en las Tablas
8.7, 8.8y 8.9, junto con sus coordenadas v la protundidad de muestreo. En las estaciones 08 y

. 10
04 se aportan también los valores de = Ph en exceso.

La estacion 08 muestra los mayores valores de concentracion de plutonio y americio
de los tres testigos recogidos en el plano abisal, debido a su peculiar ubicacién dentro del
cafién. Los datos de actividad de plutonio coinciden con los obtenidos por Merine (1997) en
un sedimente sttuado a 1373 m de protundided en el cafién de Foix (mar catalan},
comprendidos entre 0.052=0.007-0.68+0 04 Bg/kg (£la). A su vez, son menores que fos
medidos en un testigo a una profundidad de 1290 m, en ia zona de convergencia de los
cafiones de los rios Aguas y Almanzora, muy proxima a la estacion 08, dichas actividades de
plutenio se encuentran entre (.52:+0.04-1.3240.05 Bo/kg (+1o) vy las de americio entre
01240 01-055+0 04 Bog/kg (+lo) (Menno. 1997)  Esta  diferencia, pequefia  pero
significativa. hay gue buscarta en el ongen de los transuranicos analizados a través del

RE 39+240
Pu/s 2Py en el

estudio de los cocientes isotopicos caracteristicos La relacion media
testige del canon de Foix (003240003, o) indica que el término fuente en dicha zona es el
“fallout™ estratosférico, al igual que en la estacion 08, como confirman sus proporciones

Pu (0 74+0.09, 26) (ver apartado 8.1.4). Sin

239- 240

Bpu? TPy 0.06420.016, 20) v TN Am”
embargo, las relaciones estimadas por Mering (1997) en el sedimento a 1290 m,
BEpYA 0P (0.02640.013.10) y AT Py (0.3040.03,10), sugieren una influencia

parcial del accidente de Palomares, incrementandose la concentracion de transuranicos,

137 ¢+ .. . v
En cuanto al Cs. los datos de concentracion medidos en la estacion 08 se
encucntran en ¢l ranco de los determinados por Merino (1997 en el canén de Palomares a

1290 m de profundidad (1 1-03-5.620.4 Byfkg o).
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Tabla 8.7 Concentracion de actividad de Pu. Am, Cs, v ~°Pb exc (Bg/kgt2o) en la estacion 08

ESTACION 08
Coordenadas: 37°06:43 N 174163 O, Profundidad: 1092 m.

Scccién Sy *Pu N Am,, ¥ HApy,
0-1 0.97+0.10 0.02+£0.01 0.36x0.13 4.01x0.57 183+22
1-2 0.538+0.06 0.02£0.01 0.21+0.14 4.15+0.53 188+33
2-3 0.60+0.13 0.035+£0.03 0. 4710310 3.842£0.67 105+17
3-4 0434009 <{+02 0.42+0.11 4.6610.60 11617
4-5 0.47+0.08 <().02 0.36+0 11 5.4940.61 203420
56 0.3920.06 <{).002 0332011 1.9940.55 178+ 18
6-7 0.3920.05 0.02+0.01 0.33£0.09 4.17+1.52 128+37
7-8 0.23x0.03 0.02=0.13] 0.11£0.08 1.77£1.05 112+27
8-9 0.19+0.03 0.02=0.01 0.07+0.03 <l.2 gix19

9-10 0.03+0.01 <().,02 0.04+0.01 <]1.8 6325
10-11 0.05+0.01 <().02 (.04+0.01 <1.0 43+14
11-12 0.04x0.01 <002  eeee- <11 Jox14
12-13 0.02+0.01 <02 - <l.2 21+16
14-15 <02 <0).02 <03 e ke
Concentracion {(Bgkg)
2 3 4 5 8 7
|
— i
£ |
= - i
]
ki)
M
3
2
£ Estacion 08
o Py
—s— Am

Fizura 8.9 Perfiles de distribucion de "™ “*Pu, *" Am v '¥'Cs en 1a estacién 08

Los perfiles de distribucion de plutonic y americio en la estacion 08 (Figura 8.9)

presentan una concentracion maxima en superficie que va decreciendo con la profundidad,
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En el caso de! *'Cs existe un maximo de concentracién en la seccion 4-5 que en principio
podria atribuirse al “fallout” de 1963, El hecho de que no aparezca dicho maximo para los
transuranicos y que ¢l *%ph en exceso presente un maximo en esa misma capa (Figura 8.10),
también podria indicar que dicho aumento en la concentracion de cesio se debe a un

incremenio sedimentario puntual,

Concentracion (Barkgy
a &0 100 150 200 \

Profundidad (crm)

PB-210 exc| |
R et

Figura .10 Porfil de distribucion de 7 Pb ¢1r exceso oo 1a estacion 08

La profundidad de penetracion de los radionucleidos en el sedimento de la estacion
08 (Figura 8 9} es similar a la obtenida por otros autores cn sedimentos de plano abisal dentro
de un cafon submarine active (Merino, 1997, Delfanti ¢r «f., 1994), pudiendo sugerirse que
existe una contribucion extra de materia sedimentana en esta zona, posiblemente procedente
del margen continental Esta apreciacién esta comroborada por los datos de porosidad y
densidad en seco obtenidos en este testigo (Tabla 8.16), donde se observd la existencia de
sedimentos de textura gruesa gue denataban una génesis terrigena, similar a la de las
estaciones de plataforma. Los datos de b en exceso (Tabla 8.7), mas clevados de lo
esperado a esta profundidad, apavan fa hipotesis de que la estecion 08 se encuentra en una
zona receptora de sedimentos. En este testigo se ha estimado su tasa media de acumulacion

con el modelo C R §._ siendo de 0.1540.09 glem’a (+1a).

A pesar de que la estacidén 08 incorpora material sedimentario procedente de la
plataforma, como ocurria en el falud, no se ha apreciado una acumulacién preferente de

. . . . e Wy, 239240 .
sedimentos contaminados.  Sus  relaciones isotopicas, Pu/ Pu: 0.06440.016 vy
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M A 0y: 0.74+0.09 (Tabla 8.10f), indican que el origen del Pu y Am es el poso
radiactivo global. Sin embargo, otros autores han confirmado la existencia de
heterogeneidades procedentes del accidente de Palomares en sedimentos del plano abisal en
el ecosistema marino adyacente al punto de impacto. Romero (1991) detectd una
heterogeneidad a 1000 m de prefundidad, en la seccion 1-2 de un sedimento ubicado mas al
norte de la zona de confluencia de los cafiones del Aguas y el Almanzora, donde se estimo
una tasa de acumulacién media de 0 07 g/em®a. La datacidn de dicho testigo permitid conocer
que la via de transporte fue la aérea en el momento del accidente. Merino (1997) encontrd
una heterogeneidad a 1290 m de profundidad, en la seccion 4-5 de un sedimento emplazado
en la zona de convergencia de ambos cafiones, sugiriendo que esta contribucién de alta
actividad podria haber sido arrastrada por las grandes avenidas del rio Almanzora en 1973,
que at introducirse en el mar habrian provocado fuertes corrientes de turbidez que serian

responsables de su transporte a través del caindn hasta el plano abisal.

Las estaciones 07 y 04 presentan unas actividades de radionucleidos menores (Tablas
8.8 y 89 respectivamente), pero en concordancia cen las encontradas en otros sedimentos
mediterraneos pelagicos que incorporan radienucleidos a través del depdsito atmosférico.

Pu de 0.2-0.85 Ba/ky

. . . s
Delfanti s af. (1994) obtuvieron un rango de concentraciones de *°***

en testigos recogidos en el plano abisal a 1500 m de profundidad, llegando incluso a

P - PO 2
cuantificar una concentracion maxima de 8

Pu de 0.06 Bn/kg. Es interesante observar que en
la estacion 04, situada a mayor profundidad, los valores de conecentracién de plutenio y cesio
son mayores que en la estacion 07. Este hecho estd relacionado con la profundidad de
penetracion de los radionucleidos en el sedimento, ya que en la estacion 04 casi toda la
actividad aparece concentrada en los tres primeros centimetros, mientras que en la estacion

07, estos radioelementos se reparten en un mayor numero de capas.

Los perfiles de distribucion de los transurdnicos en las estaciones 07 y 04 (Figuras
8.11 y 8.12) muestran una concentracion maxima en las primeras capas, decreciendo
exponencialmente con la profundidad, e indicando que su incorporacion al fondo ha sido a
traves de un transporte vertical de material biogénico, en ausencia de aportes laterales
adicionales. Los picos de maxima concentracion de V'Cs asignables a la época de mayor
inyeccion de radionucleides de “fallout” en la atmdsfera se localizan en los dos primeros

centimetros de ambos testigos, indicande que la via prioritaria de incorporacién ha sido la
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atmosférica, va que si hubiese existido un aporte terrigenc apreciable, dicho pico apareceria a

mayer profundidad. como sucede en la estacion 08,

Tabla 8.8 Concemtracion de actividad de Pu. Am v Cs (Bg/kg+20) en la estacion 07

Coordenadas: 370946 N

ESTACION 07
173727 (. Prelundidad: 1025 m.

Seceidn PIripy “Hpy M Am, | s
0-1 0.2740.03 (3,02 10.38+0.06 2. 742050
1-2 044009 0.04940.01 .5310.06 546116
2-3 (.39:40.10 0.06+0.04 {.3940 26 4.43+1.02
3-4 0322007 0.04£0.02 028014 2.254+0.86
4.5 0.21£0 06 (036,02 (364014 P 7u+074
5-6 0.06£0.03 <02 e <].3
67 0.03+0.02 =002 e 1.2
7-8 007003 <002 e <13
§-9 0.0510.01 (.02 a06=001 -

9-10 0.0340.0] <{).002 o40s5+000 -
10-11 <0).02 <02 003 e
Concentracion (Bgkg)
1 3

Profundidad {cmi

4 5 6 7

Estacion 07 .
by
—a— AM
——Cs -

Figura 8.11 Perfiles de distribucion de = "Pu "F Am vy 7 Cs en I estacion 07
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Tabla 8.9 Concentracion de actividad de Pu. Am. Csy “Pb exc (Boy/kgt26) en la estacidn 04

ESTACION 04
Coordenadas: 36™58-22 N 173367 O. Profundidad: 1490 m.

Scecion BRIy py A, g *19Pby,,
0-1 0.64£0.10 <0 (2 <21 771107 324433
1-2 0.72+0.12 <002 <1.3 681119 39845
2-3 0.43+0,08 <().02 O.87+£0.78 4.86+0.94 202424
3-4 0.08=0.04 <(.02 <11 341073 192+33
4-5 0.10x0.04 <(}.02 <19 <l.4 68+19
36 <0.02 <002 <1.2 <12 47422
67 <002 <0.02 <().97 <091 30+17
7-8 <).02 <02 <13 <1.3 69+£23
89 <0.02 <(.02 <().79 <().83 79x17

9-10 <0).{(12 <002 <13 <13 57+£22
Concentracion (Bakg)
0 1 2 3 4 5 & 7 8 g
O - — . . - _ - S
2 - _
E
2 4
= .
> ' |
T o5 |
] \
F o
L g Estacién 04 |
‘ —o—Pu |
10 4

Figura 8.12 Perfiles de distribucion de = *"Pu v 'V Cs en la estacion 04
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En la estacion 04 se ha calculado la tasa media de acumulacién, estimandose en

0.080+0 009 g/cmza {1c5) tras la aplicacion del modelo C RS, Esta 1asa es mas elevada de lo

gue le corresponderia a esta profundidad (0.027£0.001 g/cm:a; Schell, 1982), sugiriendo que

este 1estigo podria encontrarse en una zena deprimida del fonde marino con tendencia a

incorporar sedimentos, como sostienen sus elevadoes valores de plomo en exceso. El perfil de
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210 - o -
Pb en exceso se presenta en la Figura 8 13, pudiendo observarse que decrece globalmente

con la profundidad.

i Congentracion (Bo/kg)
i G 1GO 200 300 400

Profundidad (cm)

Fo-21Dexc i

Figura 8.13 Perfil de distribucion de 7""Pb en exceso on la estacion (4

Er resumen, puede indicarse que las tasas medias de acumulacion calculadas en las
estaciones 08 y 04 corroboran la existencia de dos vias distintas de incorporacton de material
sedimentario. La estacion 08 exhibe una tasa de sedimentacion similar a la estimada en
margenes continentales (Romero, 1991}, mostrando que la rama norte del cafidn de
Palomares actua como un canal de trinsito activo para el material en suspension y sedimentos
transportados por los flujos submarinos desde la platatorma continental hacia el mar
profundo. La estacion 04, con una tasa de acumulacion significativamente inferior, indica que
el deposito atmosférico de materia particulada es la imica ruia que alimenia la sedimentacion

en esta zona de la Hanura abisal.

8.1.4 Relaciones isotopicas caracteristicas

. - - . . 238 239 +2.40
En das Tablas 8.10 se muestran las relaciones isotopicas Pu/s P,

2. 3924 239240 47 . . . . .
HamP 0y y "pu/MCs, que caracterizan el origen de los radionucleidos analizados,

v permiten establecer una clara division entre las estaciones parcialmente afectadas por el
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accidente de Palomares y las que incorparan plutonio y americto Gnicamente a traves del

poso radiactivo generalizado.

Tabla 8.10a Relaciones isotopicas de los sedimentos del ecosistema marino de Palomares
ESTACION 15

Seccién SRy ST AMAT Ty TR Cs
o1 - 0.30+0.08
12 0.1020.05 0.37+0.12
525 S 0.1910.09 0.38+0.12
S — 0,2240.05
L 0.49+0.24
S S — 0.28+0.10 0.26+0.10
67 e 027:0.16 -
2% 0.13+0.06
0 R —— 038043 e
N — 0314007 -

0-110 e e
=12 e e
1213 e 0442017 e

Media (d.s.)*

0284008 (0 11)

0314005 0.12)

*desviacion estandar, Incertidumnbres expresadis como 26,

Tabla 8.10b Relaciones isotépicas de los sedimentos del ccosistema marino de Palomnarcs

ESTACION 13

Scccign Fpw = py Mam/~A =y Sty s
- 0-1 TO013H0.006 e 0.9420. 18
1-2 00340015 e 0.8440.16
2-3 0.023+012 - 1.224H0.36
3-4 n.022+4y010 0 mee 0.96+0.24
3-5 g0+ - 1182031
546 001840009 e 1.0920.28
6-7 po22d0008 0 ————- 1.58+0.42
7-8 0.01620006 =meem 3432146
8-9 00260010 e 2 44077
S-10 poldztonr e 1712055

Media (d‘s‘)*“_—

021003 (0.006)

1.7440,19 (1 38)

* desviacion estandar, ncertidumbres espresadas comoe + 2o
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La relacion **Pu/** Py en las estaciones 13, 17 y 05 presenta valores menores que
los tipicos de “fallout” estratosférico en sedimentos del margen continental mediterraneo
{0.057£0.007, ver apartado 8.2.3; Livingston ef af., 1977) y mayores que los calculados para
artefactos nucleares (0.018+0.001, ver apartade 8.1.5; Romero ef al., 1992, Gascd ef al.
1997), indicando que en dichos sedimentos existe una contribucidén mixta de ambas fuentes.
En los testigos 16 y 08, el cociente "Pu/"""*"Pu se encuentra en el rango de valores
asignados al “tallout™ estratostérico (0 04-0 08, Livingston ef af., 1977, Anton ef al., 1994).
Los datos obtenides cn la estacién 07 estan afectados por una alta incertidumbre, pero dado
su emplazamiento en el plano abisal, v observando sus niveles de concentracion de

transuranicos, puede sugerirse que el ongen def plutonio analizado es el “fallout”.

Tabli 8.10¢ Relaciones isotopicas de los sedimentos del ecosistema marine de Palomares

ESTACION 17

Scccion Py ey TAms T T Tpy ST
oA 0.02420.012 (0.2420.07 0.27=0.03
1-2 004700023 0.214+0.0% 0.1520.03
2-3 003430014 0.2340.04 0.2540.03
3-1 60011 02713100 (1294005
4-3 D040 009 0261000 039+ 0%
3-6 202140013 0,240,038 0704010
67 e (.23400.03 0.7610.16
7-% 0.020=0.013 (304006 G.60-0. 14
B-4 O 0190183 0264004 79511 47
9-10 00130007 0.29£0 06 0.66:+0.13
10-11 0.019H.008 0274004 0714117
11-12 0.02040.010 0.2540.03 0851016
12-13 aoli=nade o e 2.30+0.38
13-14 nol7wond e 0.99+0 15
I4-15 nolvso 0z e 33040 40
1310 oozo:god - 0.6040.07
16-17 L T (L3320.00
17-18 0.0 1840 004 (3.3240.04 0954017
Medin (dso*  O02THLNZ (0.008)  0.2640.02 (103) 1.2540.09 (1.86)

*desviacion estdndar Incertulombres expresadis come + 2o
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Tabla 8.10d Relacioncs isotopicas de los scdimentos del ecosistema marino de Palomares

ESTACION 05

Seccidn Wy T AmATT Ry ey s
0-1 0.02740.014 0.4140.16 0 5620.14
1-2 0.02740.034 0.29+0.10 0.3920.08
2-3 0,055,029 0.1240.06 0.4240,11
3-4 0.55:40.12 0.3140.07
4-5 0.017+0.004 0.0920.02 5.0041.38
5-6 0.013H.005 0.1420.03 1.4640.31
0 — 0.3240.35 0.2649.10
78 e 0.09£0.07 639+ 28
I 0.2740.09 HATH.27?

9.10 e 0.1840.06 ,2040. 10
{90 C— 0.4420.13 0.2140.1§
T - — 0271045 e
2-13 e 027004
13-4 e 06003t e
4-13 e 038023 e
1516 e 080077 e
Media (d s )% CR02RELONT (0016) 0.33:10.06 (0.20) T 089014 (141)

* desviacidn estindar. Incertidumbres expresadas como * 20

La relacion Am/Pu en las estaciones 15, 17 y 05 (<0.3) permite corroborar que el
origen de los transuranicos analizados se debe al accidente de 1966 (Romero, 1991). Este

coclente aumenta significativamente cuando ef término fuente es el “fallout” (>>0.5) (Romero,

1991).

La relacion Puw/Cs es mas variable, como corresponde a dos radionucleidos con
distinto comportamiento quimico. Es significativo el valor fan elevado que presenta este
cocicnte en las estaciones 13, 17 v 05, indicando la existencia de una contribucién extra de
plutonio en los sedimentos, proveniente del accidente, como han sugerido previamente otros
autores (Romero, 1991 Gasco ef «f,, 1992). En el resto de los testigos, afectados por el poso
radiactivo generalizado, las relaciones Pu/Cs se encuentran en el rango de las obtenidas en
sedimentos del litoral mediterraneo e¢spafiol (ver apartado 8.2.4; Romero, 1991; Merino,

1997).
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Tabla 8,10¢ Relaciones isotopicas de los sedimentos del ccosisteina marino de Palomares

ESTACION 16

7 TScddion Pu TRy A iy T SR ey
0l T T tamoeay 0.1820.05
1-2 (04320030 0.1140.18 0.22:40.05
23 e 1.2540.32 0,2020.03
3-4 0.04740.032 081142 0.2020.05
45 XL ETIR1 ) A — 0.3940,10
20— 0182003
6-7 0.07140 037 071437 0.17+0.04
7-8 004340022 0921063 0.19:1.06
89 L4020 47 0.20£0.06

910 e 0,2740.10
10-tt e
11-12 R —
12-13 e e 0.2120.21

C Medin(ds)*

* desvincton estandar, Incertidambres expresadas cono £ 2o

TO2E001T 0 013)

0.9520.15 (047)

T2240.03 (0.06)

Tabla 8.1 Relaciones isotopicas de los scdimentos del ccosistema marino de Palonuwes

Seecion

0-1

K-9
9-18
Hi-11

* desviacion extandar. Ineertidumbres expresidas como + 20

Media (dsa*

ESTACION 0%

T
RS Pa

00210011
003320013
(O8I 033

DORTHY 047
010380 053

TODGHRLI6 (0.033)

TR
TSRS
O 5GH0.24
0781024
() YR+ 33
0.77+0.27
0.85:10.31
0.90+0.26

482030

1.33.:.0.50

08040 26

ST

__71174:115.09 (i}_z‘))

R O

02120063
0. 14002
(L 16-+0.04

0.09+0.02
0.09:£0.02
0.08:141.02
0.0920.04
0.1310.08

(3. E240L07 (0.03)
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Tabla 8.10g Relaciones isotépicas de los sedimentos del ecosisiema marine de Palomares
ESTACION 07

Seccion :wpl]f:wd - ‘”Pll =i Alnl'jm‘mnpll :JQ‘HOPIU‘”?CS
0-1 0.0370.038 1414034 0.1040.03
i-2 0.20520 048 1212028 0.08£0.02
2-3 $.15440.110 1.0020.71 0.0940,03
3-4 0.125:0.068 0.880.48 0.1420,06
15 0.23820.117 1.7140.83 0.1240.06
56 e e e
R — — e
TR e e
89 e 1204031 e

s E— 1678065 e
Mecdia (ds)* 8,15241037 (0.078) 1.3040,21 (0.32) 0.11£0.02 (0.03)

* desviacion estandar, Incertidumbres expresadus como + 20

8.1.5 Heterogeneidades de plutonio y americio

La determinacién de los transuranicos en los testigos de sedimento de las estaciones
13, 17 y 05 (canon del rio Aguas) ha revelado la existenciz de concentraciones anomalamente
elevadas de plutonio y americio, evidenciandose que su distribucidén no es homogénea, tal v

como corresponderia a radioelementos procedentes del pose radiactivo global.

La contribucion heterogénea (en forma particulada) de plutonio y americio ya fue
detectada en Jos primeros centimetros de algunos testigos de sedimento recogidos en 19835 al
sur de la desembocadura del rio Almanzora. El término fuente de dichos transurénicos
{impacto de un artefacto nuclear) se cstablecid mediante el calculo de las relaciones

isotdpicas 7 Pu/ M P (0.018+0 002 y T AmMA Py (<0 3) (Romero er al., 1992).

En este trabajo se han hallado {bien radioquimicamente, bien mediante espectrometria
gamma) en distintos horizontes sedimentarios de las estacienes 13, 17 vy 05 un total de nueve
heterogencidades. La procedencia de los radionucleidos analizados se ha identificado con las
relaciones isotopicas  “PuS Y TPy pu Tpu M amAY Py v e especial la
proporcion — Puw T Pu, considerada per muchos cientificos como la auténtica etiqueta de

identidad de un artefacte nuciear. Se ha evaluado también la posible distorsion de dichos
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cocientes isotopicos respecto a los obtenidos en algunas muestras de suelo recogidas en el

ecosistema terrestre de Palomares.

La caracterizacion fisico-quimica de las heterogeneidades detectadas permitira
predecir los mecanismos dominantes del comportamiento a largo plazo de los transuranicos
del accidente en el fondo marino. En estas contribuciones particuladas el Pu y Am podrian
aparecer como metales u oxidos asociados a trozos metalicos de las bombas, a suelo
vitrificado por las altas temperaturas, a recubrimientos adquiridos al incorporarse al medio
marino (p.e. carbonatos), etc. Su evolucion en ¢l sedimento estaria marcada por fenomenos

de corrosion, descomposicion quimica, elc.

8.1.5.1 Relaciones isotdpicas caracteristicas

Las relaciones isotdpicas que caracterizan al accidente de Palomares como el término
fuente de los transuranicos analizados se establecieron primeramente en muestras de suclo
procedentes del ecosistema terrestre atectado por dicho evemto (Gascod ef af., 1997, ver
apendice). Estas muestras se recogieron en las inmediaciones de la lamada zona de impacto
2, donde los transuranicos de interés provienen en su iotalidad del aerosel dispersado
accidentalmente en 1966, sicndo la contribucion del poso radiactive global despreciable

(Gasco ef e, 1995},

Los resultades obtenidos en sueclos afectados por el accidente de Palomares se

presenmtan en la Tabla 811

Tahla 811 Relaciones isotépicas caracteristicas de suclos alectados en su totalidad por el accidente de
Palomares (£1qy

_ Muestra TEpw T Py Sy I T
POL 001940 0603 74403 4502035
POL2B 001640001 7.240.06 4,284+0.33
POLAB 0.017+H) 001 06.6=0.3 4.2540.34
POLIB 0.01740.001 57403 3030 35
o Madia 0.018=0.001 B

67402 1304020

___ i — .. i _ .
relerido a 17/1/1966: caleulado indirectamente a través crecimiento de = Am
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La relacion “?Pu/**Pu se obtuvo mediante la técnica de deconvolucion espectral, que
atina la espectrometria alfa de alta resolucion con el analisis numérice de los espectros. Los
espectros alfa de la mezcla py+2py se caracterizan por la presencia de un multiplete
formado por 5 lineas fuertemente sclapadas. La contribucién individual de cada pico se
obtiene mediante ajustes espectrales que operan con una funciéon numérica y varias técnicas
de minimizacion que permiten determinar los parametros de los picos de interés (posicion y
area). Este método también calcula las incertidumbres asociadas mediante un andlisis de

covarianza total (Garcia-Toraifio, 1996).

La relacion “M'Am/A" Py se calculo en una tanda de muestras de suelo
proporcionadas por el Dpto. de Radiecologia Terrestre de Transuranicos del CIEMAT. El
rango de valores para dicho cociente isotopico era 0.23+0.02-0.42+0 06, con un valor medio

de 0.3310.01 (n=10) (Aragon, 1996).

En cuanto a las heterogeneidades encontradas en sedimentos costeros del ecosistema

marino de Palomares, sus relaciones isotopicas se recogen en la Tabla 8.12.

Tabla 8,12 Reclaciones isotopicas caracteristicas de las heterogencidades detectadas en sedimentos costeros del
geosisiema marino de Palomares (H15)

Mugstra py gy SMpys ey PPy = A/ py
Est. 13 (7-8 cm)” 0.016x0.003 = e
Est. 13 (7-8 aim)® (.0180.001 4042048 4342025 0.1320.01
Est. 17 (8-0 cun)’ 001940002 - e 0.2620.02
Est. 17 (10-11 cm)® NLH NLI! NLH NLH
Est. 17 (12-15 cmy 001610002 - e e
Est. 17 (14-15 cm)* U900 e e e
Est. 17 (1415 c)® 0.01540,001 5.8430.47 4.21:40.30 020101
Est. 17 (17-18 cny® NLH NLH NLH NLH
Est. 65 (4-3 cn? GOI7H0.002 e 0.10+0.01

* refenido a 17171900, calculado por centelleo liquideo:, ¥ espectrometria althy ¥ espectrometria ganma
NELH: muestras enviadas a Lo Universidad Agricola de Noruega para su analisis

. 3% 239240 - ..
Las proporciones =" Pu/ Pu en sedimentos son estadisticamente concordantes con
las obtenidas en las muestras de suelo, incluso en las heterogeneidades detectadas por

espectrometria alfa tras 2l andlisis radioquimico de 12 ¢ de muestra, sugiriéndose que la
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actividad obtenida se debe en su totalidad al accidente, siendo la contribucién del “fallout”

global despreciable.

La relaciéon “?Pu/ Py se ha determinado mediante la téenica de deconvolcion
espectral en un par de sedimentos. Los resultados muestran también una buena concordancia
con los obtenidos en suelos de Palomares Sin embargo, los cocientes *'Pu/*?"2¥py y
M AmAP by son inferiores a los calculados en las muestras terrestres, especialmente la
relacion Am/Pu. Este hecho podria tener su origen en el corto pericdo de semidesintegracidn
del *'Pu (T,,= 144 afios), que va desapareciendo para generar americio, por lo que la

2394210

.., 2 o - . 24 3942
relacion *"'Pu/ Pu deberia ir disminuyendo y la “"Am/?'**Py aumentando, y al

1 7 Am en suelos y sedimentos.

diferente comportamiento de
Como puede observarse, las heterogencidades de las estaciones 13 y 17 aparecen
distribuidas al azar, alcanzando profundidades maximas de |8 ¢m respecto a la supertficie del

fondo marino.

8.1.5.2 Caracierizacion fisico-quimica

Las cuatro heterogeneidades halladas por espectrometria gamma han sido estudiadas
mas exhaustivamente, al ser una técnica de medida no destructiva. Las anomalias de
concentracion de V' Am se descubrieron al medir alicuotas de 30 g; posteriormente se dividio
cuidadosamente la muestra cn dos tragciones de 25 g que fueron de nuevo medidas por
espectrometriza gamma. Tal v coino se esperaba. solo una de las submuestras presentaba una
actividad detectable de dicho radionucleido. Esta operacion se repitid varias veces, hasta

tener la heterogeneidad “separada™ en una aticuota de tamano inferior a 2 gramos,

Durante el proceso de separacian no fue posible cuantificar la actividad de americio

en cada alicuota, va que se desconocia la geometria de medida, estando la o las

contribuciones puntuales de este radionucleidos distriburdas aleatoriamente en la muestra,

U'na vez separadas dichas heterogeneidades se procedio a su caracterizacion mediante

una técnica combinada de auterradiografia y microscopia electrénica en ef CIEMAT, Sin
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embargo, esta técnica no se habia aplicado nunca a sedimentos. Dada su gran complejidad, se
solicitd [a colaboracion de fa Universidad Agricola de Noruega (Laboratorio de [sotopos y
Microscopia Electronica, NLH), que poseia experieacia en la deteccion, aislamiento vy
caracterizacion de particulas calientes en diversos tipos de matrices. (Esta colaboracion fue

factible al pertenecer ambos grupos al mismo proyecto de investigacion de la UE).

Dos muestras de la estacién 17 (10-11 y 17-18 cm) se enviaron al NLH. El
procedimiento general para aislar y caracterizar particulas calientes consiste en esparcir la
muestra sobre una malla hasta conseguir una capa ultrafina de material sobre la que se coloca
una placa fotografica. La exposicidn prolongada del sedimento permite realizar una
autoradiografia para detectar las emisiones alfa. Esta técnica proporciona informacion

preliminar acerca del nimero, tamafio y actividad de las particulas calientes existentes.

Una vez localizada a seccion de la malla que aparece “marcada” por la radiacion, se
coloca la fraccion de muestra correspondiente sobre un soporte de aluminio vy se cubre con
carbono. A continuacion se procede a efectuar un barrido con un microscopio electronico
(para determinar la estructura de la particula) que lleva acoplado un microanalizador de rayos
X que permite identificar los e¢lementos presentes, También se obtienen imagenes de la
dispersion de electrones (BEI-mode), ya que su mayor o menor intensidad de impregnacidn

indica el mayor o menor nimero atémico de los elementos.

La aplicacién de esta metodelogia a los sedimentos marinos conteniendo las
heterogeneidades mencionadas no ha producide, de momento, resultados satisfactorios pese a
su prolongada exposician (> 6 meses). La causa podria ser que en las muestras tratadas
existan, no una Unica particula, sino varias de infimo tamafio v pequefia actividad, siendo

muy complejo su aislamiento fisico.

Frente a la imposibilidad de aislar fisicamente las heterogeneidades presentes en los
sedimentos marinos estudiados, y por tantp, definir su forma y tamafo, se llevaron a cabo una
serie de operaciones que facilitasen su calculo tedrico. Por un lade, dos de las
heterogeneidades previamente separadas en una fraccion de 2 g fueron disueltas y anatizadas

219-24t1PLL 2

L . . .
radioquimicamente, determinandose su actividad de uy “'Pu. Por otro lado, en
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las heterogeneidades detectadas por espectrometria alfa se supuso que toda la actividad de

plutenio era debida al accidente, considerando despreciable la contribucidn del “fallout”.

La estimacion del tamafio maximo de las heterogeneidades encontradas en sedimentos
del ecosistema marino de Palomares se basd en tres supuestos: a) toda la actividad de Pu se
debe a una unica particula, b) su forma es esférica, y ¢} su composicién quimica es PuO,. Las
dos ultimos suposiciones se adoptaren tras el andlisis de los resultados de caracterizacion de
particulas calientes en el ecosistema de Thule (Groenlandia), donde se produjo un accidente

simifar al de Palomares.

En Thule, un avion B-52 que portaba 4 artelactos nucleares se estrelld sobre el hielo,
detonando su explosive quimico v liberandese un aerosol de plutonio al medio ambiente.
Parte de las investigaciones llevadas a cabo en esta zona concluyeron que el plutonio se
encontraba camo particulas de oxido (Pu0:) de tamario diverso {con un valor medio de
2.0+1.7 um) que estaban asociadas o adheridas a trozos de todo tipo de material inerte (metal,
vidrio, fibra de vidrio, plastico, goma, pintura, et¢.). El tamaiio medio de {as particulas inertes
podia ser 4-5 veces mayor que ¢l de las propias particulas de plutonio, llegando a alcanzar en
algunos casos 1 milimetra (Langham, 1970) Estas particulas fueron localizadas en muestras
de hiele v nieve (nunca en sedimentos marinos) recogidas en la zona de impacto de la nave

(Aarkrog, 1971

El tamatio de lag hipotéticas particulas calientes encontradas en los sedimentos del

ecosistema marino de Palomares (Tabla 8,13}, puede estimarse segun fa formula:

donde:

p: densidad del PuQ, (11.44 gem™) (ECT, 1982)

m: masa de los radicisotopos de Pu (Mot 2sonct M) presentes en la muestra. Se
calcula con las actividades especificas (Ba-v ') correspondientes,

' . S T . o ) N
Voovolumen de ung estera (437717, siendo el radio de la esfera)
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Tabls 8.13 Cilculo tcorico del tamafio (diametro) de las particutas encontradas en scdimentos del ecosistema
marino de Palomares

Mugstra B Ty Py py* Masa total Didmetro
(Bqtlo) (Bqz 1) (Bqt1o) PuO; (10"'g)  PuO, (um)
Est. 13 (7-8)° 0144001 0.00230.0004 ———— 5.35£0.49 2.0840.04
Est. 13 (7-8 cm)® 3454012 0.06020.004 3.5240.28 1301 6.0110.01
Est. 17 (8-9 cm)’ 0.27+0.01 000520 0004 - 10 1+0.43 2.5740.03
Est. 17(10-11 ctn)® e e eeeee e e
Est. 17 (12-13 cm)® 0. 11620004 0.0018x00002 - 4.40540.15 1.89+0.02
Est. 17 {14-13 am)? 0.25+0.01 0.0047H0.0005 - 9.3322.79 2.5040.02
Est. 17 (14-15 cm)® 3081011 0.0460.004 3734027 115+11 3780116

Est. 17 (17-18 cm)*  weeee e e e e
Est. 03 (4-3 cm)” 0.1120.01 0001900002 - 4.2440.17 1.9210.02

* Aclividad especitica (Bgg?) —Pu= 2306107 "PPu= 8.335x10%, Tpu= 6.43x10™, Fpu= 1.89x.,07 (Coughtrey ef af ,
1984)

La actividad de las heterogeneidades encontradas es muy variable, cumpliéndose en
.. 2 23974 ; . . ‘o .,
todas ellas que la actividad de “*'Pu> P H0py>B¥py. Esta diferencia de actividades también

. . 2102240
ha sido observada en muestras de suelo, donde la actividad de g

Pu fluctuaba entre
0.36+0.01-4.99:40.02 Bqtlo, la de “**Pu entre 0.0074£0.001-0.08740.002 Bg+lo y la de **'Pu

entre 0.690::0.006-7 4120 32 Bqzlo (Gased ef al | 1997, ver apéndice)

El diametro maximo tedrico calculado para las heterogeneidades encontradas en
sedimentos se sit(a entre 1.89:40.02-6.01£0.01 pm, con un valor medio de 3.24+0.03 pum.
Estudios similares realizados en muestras de suele de Palomares, mostraban tamafios
maximos de particulas de 3-30 pm. En algunos casos se detectaron particulas de tamafio
infimo (1-5 pm) asociadas a otras mas voluminosas que no pasaban a través de una criba de
250 pm (Iranzo er af., 1987). Las contribuciones particuladas halladas en sedimentos son
menores que las de Jos suelos, ya que al haber existido una transferencia tierra-mar del
material contaminado, las particulas de menor tamano fueron transportadas mas facilmente.
Sin embargo, podrian encentrarse heterogeneidades de mayor tamafic en el medio marino,
puesto que las riadas que sufre puntualmente esta zona del sudeste espafiol pueden arrastrar

material terrigens voluminoso.
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8.1.6 Inventario de radionucleidos

Ef inventario de radionucleidos en sedimentos se define como la actividad de dichos
elementos depositada por unidad de superficie Este parametro proporciona informacion
acerca de la radiactivad total existente en e! fondo marine si se multiplica por la superficie a

. . . 2 - . [
la que se aplica. El inventario {expresado en Bg/m™) se calcula con la siguiente expresion:

=32
Lt

dande:
A= concentracion de actividad del radionucleido en la seccion de sedimento 7 (Bg/kg)
D.i= peso seco de la seccion de sedimento 7 (kg)

. ., . A 2
Si= area de la seccion de sedimento 7 (m”)

[La incorperacion de radionuclerdos a los sedimentos no ha sido constante a lo largo
del tiempo, por lo que el inventario global debe integrar las acumulaciones parciales de cada
seccion del sedimento, desde ¢l momento en que se produjo el primer aporte de
radicelementos  como  consccuencia  de  los  ensayos  nuclearcs  atmosféricos,  hasta
incorporaciones mas recientes procedentes de otras fuentes (descargas de efluentes,
accidentes, etc). En el calculo del inventanio deben incluirse todas las capas del sedimento
con una concentracion de actividad de radionucleidos igual o superior a la actividad minima
detectable. En el caso de que el testigo de muestra no sea lo suficientemente largo
(deficiencia de la técnica de muestreo, orografia del fondo marine, ete) para llegar a la
seccion que marca el limite inferior de fa presencia de radionucleidos, el inventario se

indicarda como “depdsito de limite inferior”

En ecosistemas marinos la acumulacion de radionucieidos en sedimentos esta influida
por diversos tactores: proximidad a la costa, profundidad de! fondo marino, incerporacion de
material terrigeno arrastrado por los ries, composicion quimica y mincralogica de los

sedimentos, accion de las corrientes, orografia submarina de la zona muestreada, etc.
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Los resultados de concentracion de actividad por unidad de superficie (m”) obtenidos
en los testigos de sedimento recogidos en el ecosistema marino de Palemares (golfo de Vera)

se presentan en la Tabla 8.14.

Tabla 8.14 Inventario de radionucleidos cn sedimentos del ccosistema marino de Palomares (Bg/m™+2a)

Area Estacion B0y Fpy S Am es Yph exe
i3 O g+2° 210 £23 3319 £ 704
13* 674 £30 133 190 + 248 383 +29 6434 £736
Plataforma 17+ 1494 + 43 26+2 200£17°
contincatal 1445 £33 1459446 145502838
03 295 = 14 hE 3 37+6° 344128 6482 1 724
Talud 16 43 +3 14+04 20447 245419 15877 £ 706
08 473 1L7+0.4 3131 344123 16191 £ 890
Plano abisal o7 14+ 1 20+04 [5+2" 12723 -
04 | 139+ 13 10119 £ 618
* “deposito de Hnute infennor™, a: espectrometria allin g2 espectromelria gamma

Puede observarse el amplio rango de valores de inventario de los transuranicos y el
cesio. Esta variacién depende principalmente de la profundidad del fondo marino, siendo mas
elevado en ef margen continental y menor en la lanura abisal. En el caso del *'°Pb en exceso,
sus inventarios indican si la zona de estudio es “receptora” o “donadora” de material

sedimentaric,

De las estaciones de la plataforma continental, la estacidn 15 presenta los datos de
deposito acumulado de Pu, Am y Cs menores, siendo superiores a los estimados en
sedimentos mediterrancos de plataforma (21+2-120+6 Bg/m* de “7“Pu y 15+2-44+4
Ba/m? de 'TAm; Anton er al., 1994, ver apéndice), pero inferiores a los calculados en otros
sedimentos costeros del golfo de Vera (128116 Bg/m’ de B HOby 6048 Bg/m® de *'Am y
440-+50 qum2 de "Cs: Romero, 1991, Anton ef af., 1994). Los bajos valores estimados en

. . - . (;
este trabajo estan apovados por el inventario de 20

Pb en exceso, menor de Jo esperado a esta
profundidad. Estos resultados se explican por el barrido de sedimentos que experimenta esta

zona y que ya fue explicado en el apartado 8.1.4.
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Las estaciones 13, 17 v 05 exhiben inventarios de plutonio y americio mas altos que
los estimados en sedimentos mediterraneos de plataforma (Anton et al., 1994, ver apéndice).
El depdsito acumulade de plutonio también es superior al encontrado por Delfanti y Papucci
(1995) en testigos de platatorma ubicados en el cafidén del golfo de Taranto (ltalia),
comprendido entre 90->160 Bg/m’ El emplazamiento de estas estaciones al sur del rio
Almanzora, en el cafién delineado por el rio Aguas y su proximidad a la zona afectada por el
accidente de Palomares, indican la existencia de una acumulacién extra de transurdnicos, que
también ha sido observada por Romero {19913 v Merino (1997}, que midieron inventarios de
WD de 36644-1212+59 Bq/m2 y de “Am de 6948-222+50 Bq/mz, colncidentes con los

proporcionados por este frabajo

El aporte adicional de transuranicos en la platatorma continental mediterranea que
bordea la zona de Palomares (golfo de Vera) ha incrementado el inventario de plutonio v
americio en esta area, por lo que serig interesante estimar por separade las contribuciones
debidas al accidente de Palomares v al poso radiactive global (“fallout”™) procedente de los

ensavos nucleares atmostéricos.

Para evaluar ambos aportes se ha aplicado un nuevo calenlo basado en la distorsion de
las relaciones isotopicas en cada una de las secciones de las cstaciones 13, 17 y 05 La
resolucidon  del siguiente sistema de  ecuaciones ha proporcionado el porcentaje de

contribucion de cada fuente;

- A— : . 23s FARIUEN ]
X tYy = 1 Guuloplicande por =P, Pugr.)

0.018 X, + 0.057Y, = T Pus ™" Pug,

Donde:

Xy= porcentaje de plutonio procedente de la bomba

Y= porcentaje de plutonio procedente del poso radiactivo global

La constante 0.018-0.001 es la relacion “WPuw/™” Py caracteristica de un artefacto nuclear
en sedimentos (ver Tabla 8. 11)

La constante 00870007 os la relacton =" Pu" ¥ Pu caracteristica del “fallout” en

sedimentos costeros mediterraneos {ver apartado 8.2.3).
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El cociente Z*Pug-r/ 7 *Pugar es el valor obtenido para dicha relacidn en cada capa de los

testigos considerados (Tablas 8.10 b, cy d).

En el caso del **' Am, para separar las contribuciones de las dos fuentes mencionadas,
se empled la relacion P AmMm ™ T Pugpen (0.654£0.042 para “fallout” y 0.33+0.01 para
artefacto nuclear) cuando el americio se determind por espectrometria alfa, y la proporcion
M Amg-sy/ ' Csay (0.1420.02 para “fallout” y 0.35+0.14 para artefacto nuclear) cuando fue
medido por espectrometria gamma (Anton ef al, 1994; Romero, 1991). Los resultados

obtenidos se reflejan en la Tabla 8.15.

Tubla 8.15. Porcentajes de contribucion del poso radiactivo global (“fallout™) ¥ el accidente de Palomares cn ¢l
drea del golfo de Vern

Estacion Lventario * Py (Bg-m™ £20) inventario > Am (Bgm*i2a).
Tolal Tullout (%) Acerdente (%) 1otal Failowt (%) Accidente (%)
05 295+ 14 23+ 3 761 10 57+06" 23 ¢l 7615
13* 674+ 36 L1+ 4 88 £32 190 4 24% 1.0+02 98+ 24
17* HHud + 43 542 PRIEEH] 200171 3.0+£0.3 97+ 16
17 1445 + 538 1.0£0.5 98 + 52

* “deposite de Jimite inlerior™ ™ espectromietna alta ¥ espectromelria gamma

Para nterpretar correctamente estos datos es imprescindible tener en cuenta que;

a.- en los testigos 13 y 17 aparccen actividades sobradamente cuantificables en el
altimo horizonte sedimentario, por lo que el “inventario™ deberia censiderarse un “deposito
de limite inferior”™. En esta seccion del cafion (Figura 8 2) la acusada inclinacion del fondo

marino no permitio la toma de testigos mas largos.

b.- en las tres estacianes consideradas han aparecide a diferentes profundidades
concentraciones anémalamente elevadas de plutonio v americio, mostrando una distribucion
heterogénea de los mismos. Estas contribuciones particuladas, provenientes del aerosol de
transuranicos dispersado accidentalmente en Palomares en 1966, tal y como han confirmado
sus cocientes isotopicos, son extremadamente pequedas. En el caleulo del inventario (que
Heva mmplicita una distribucion homogeénea), la contribucion de estas heterogencidades se

hace extensible a fodo el peso seco de la capa de sedimento, con una seccion aproximada de
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2 . . .
0.02 m® Tanto [a masa como la superficie son notablemente superiores a las correspondientes
a la propia heterogeneidad (del orden de las micras), por lo que el inventario de Pu y Am esta
cuantificado por exceso, debiendo considerarse como un “depdsito acumutado maximo”.

. 37
La acumulacion de !

Cs en las estaciones 13 y 05 coincide con la obtenida por
Merino (1997) en sedimentos costeros mediterraneos (35710 Bq/mz, ls), sin embargo, es
menor que la cuantificada en el golfo de Vera (~500 Bg/m®). La estacion 17 presenta valores
tres veces mayores, ya que se encuentra en una zona preferente de deposito dentro del
ecosistema estudiado. Su inventario de *'°Pb en exceso (145504838 Bq/m?} corrobora dicha
hipétesis, ya que es aproximadamente ¢l doble del valor del deposito medio en la ptataforma

mediterranea espaiiola (~ 7000 Bq/m?, ver apartade 8.2.4), indicando que es*a zona del cafion

es “receptora’ de material sedimentario y radionucleidos asociados.

El cileulo de la actividad total de transuranicos acumulada en el golfo de Vera
requeriria delimitar la superficie exacta afectada por ¢l accidente de 1966, para lo que se
necesitaria realizar un muestico cxhaustivo en la zona, Fste hecho ticne unas claras
restricciones economicas (utihzacion del bugue oceanografico, mano de obra, etc) que no
han permitide lograr ese objetivo. Aan asi, se decidio estimar la actividad acumulada maxima
de transuranicos. Para ¢llo se determino cl area del golfo de Vera con el programa Autocad (~
1703 km®) v se utilizaron los porcentajes de contribucion de las dos fuentes existentes en esta
zona (Tabla 8.15) Los resultados obtenidos (Tabla 8.16) deben utilizarse con mucha
prudencia si se emplean en estudios de Proteccion Radicldgica, considerandose siempre

como la actividad maxima acumulada.

Tabla 8.16. Actividad mixima total de transurinicos acumulada en el golfo de Vera (TBq* £20)

Actividad Ly Yy - Am ) e PiCs
“Fallout™ .12 +£0.02 0.002 1 0,001 0.020 23,002 001040001 1.20+£0.03
Accidente 1.2% +0.04 13,020~ 0,002 0.20-+0.02 1,38 003

Total P L0040 e022=-0002 0222002 139x005  120£003

dalfin g espectromelria gamma

L.a estacion 16, situada en ¢l talud, tiene depésitos acumulados de plutonto, americio y

cesio inferiores a los del margen continental, pero superiores a los cuantificados en un testigo
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recogido a una profundidad similar fuera de un cafion submarino (estacion Urmensd, ver
apartado 8.2.4). Delfanti y Papucci (1995) obtuvieren un inventario de Pu de >160 Bg/m’ en
a 450 m de profundidad en un cafion muy activo del goifo de Taranto, en el que la
penetracién de este radionucteido en el sedimento superaba los 30 cm. La estacion 16 se
ubica también en el talud de un cafién activo, en una zona de alte depdsito de material
particulado, como puede deducirse de su elevado inventario de plomo en exceso (15877706

Bg/m?).

En el caso de los testigos de la llanura abisal, es significativo que los inventarios de

Pu, Am y Cs de la estacion 08 sean notablemente superiores a los de las estaciones 07 y 04,

Los inventarios de plutonio en lz estacion 08 concuerdan con los proporcionados por
Merino (1997) en el cafién de Foix a 1373 m de profundidad (39.4+0.5 Bg/m® de 2397230p,, y
1.35£0.05 Bg/m® de ¥puy y por Delfantt y Papucci (1995) a 1500 m en el golfo de Taranto
(45 Bg/m’). Sin embargo, el depasito de transurdnicos es menor que el determinado en una
zona muy proxima a la estacion 08, a 1290 m de profundidad, en la que Merino (1997) ha
detectado una heterogeneidad procedente de un artefacto nuclear (109.5x1.9 Bg/m? de
39 H0py y 371 Bg/m” de ™' Am). La ubicacion de la estacion 08 (en la zona de confluencia
de los cafiones de las ramblas Almanzora v Aguas), sus valeres de porosidad y densidad en
SeCO, que sugerian una genesis terrigena, v su tasa de sedimentacion (0.15 g/em?a), indican
que en esta area se deposita el material sedimentario de la plataforma que es transportado a
través del cafidn por las corrientes marinas. Su elevado depdsito de plomo en exceso
confirma que se situa en una zona que recibe un fuerte aporte de sedimentos. Sin embargo, en
este testigo no existe evidencia de que transuranicos procedentes del accidente de Palomares
hayan llegado al mar profundo a traves del cafion; sus relaciones PPy Hpy (0.06+£0.02}) y
AmMAY Py (0.7420.09) confirman que su origen en este sedimento es el poso radiactivo

global.

Las estaciones 07 v 04 reflejan los menores inventarios de radionucleidos, tal y como
corresponde a sedimentos situados en ¢l plane abisal, que sdla incorporan radioelementos via
depasito atmosférico. Es tnteresante observar que la estacion 04 situada a mayor protundidad
que la 07 posca depodsitos similares. Este hecho, que anteriormente se ha atribuido a la

orografia del fondo marino, confirma dicha apreciacion,
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8.1.7 Asociacidn geoquimica de radionucleidos

La movilidad postdepésito de los radionucleidos de vida larga acumulados en los
sedimentos marinos depende de ciertos parametros (pH, E;, término fuente, etc) y de su
asociacion geoquimica. Una brusca variacion de esos factores puede provocar su
reincorporacion a la columna de agua.  E! estudio de la asociacion de plutonio, americio vy
cesio a las macrofases geoquimicas caracteristicas de los secdimentos constituye, por lo tanto,
una utif herramienta para predecir qué tipo de migracion potencial serd preferente v si sera

factible su biodisponibilidad.

En este trabajo se han determinado los porcentajes de asociacion geoquimica de Pu,
Am y Cs en dos secciones (0-1 cm vy 8-9 cm) de un testigo de sedimento de plataforma
(PASD3, correspondiente a la estacion 13) recogido en el ecosistema marino de Palomares
{dentro del cafion del rio Aguas), con el objetivo de investigar la movilidad potencial de
dichos radionucleidos en las condiciones medicambientales caracteristicas de este medio

costero (Anton ef af., 1994 ver apéndice).

Los resultados de concentracion de actividad total de jos transurdnicos y el cesio y la

suma de actividades obtenidas por extraceion secuencizl se recopilan en la Tabla 8.17.

Tabla 8.17 Concentracion de actividad de Pu. Am v Cs en sedinentos del ceosistema marino de Palomares

Mucstra ‘ Radionucicido Actividad total T Actividad extraida
- N (By/kyg £lo) ~ (Bg/kg +1a)
AR TN luP“ ”) Z?i{)l
2y 0.10:0.01 009103
PASDI3(U-1) Spy
TAm e 0.6+0.1
e 4.30-012 4 400,02
- 53404 11,1209
“¥py A RERIRIK 0.2740.01
PASDI3¢8-%) Tpy 29,545 3%
Mam e 2.9340.22

= referido o Azosto JWU30 mediddo por centellen Higuido
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En la primera seccién del sedimento, PASDI13{0-1 cm), las concentraciones de
actividad de plutonio v cesio determinadas por ataque acido de la muestra (actividad total)
concuerdan con la suma de las actividades de ambos radicelementos obtenidas por analisis
secuencial de las distintas fracciones geoquimicas, En este dltimo caso, las actividades
integradas son inferiores, ya que el tratamiento de la muestra es mas largo, con un mayor
namero de etapas. Respecto al americio, no ha sido posible efectuar dicha comparacion, ya

que éste se midid por espectrometria gamma en una alicuota diferente.

En la capa mdas profunda, PASDI13(89 cm), la actividad integrada de Pu del
experimento de lixiviacion secuencial es aproximadamente el doble del valor de actividad
calculado después de la digestion completa de [a muestra. sugiriendo la presencia de una
heterogeneidad en el sedimento. A raiz de esta discrepancia, se analizo ofra alicuota
(duplicado) de esta seccion, obteniéndose una actividad total de 4.810.2 Bg/kgtlo de
0y y 0122001 Bg/ketlo de ™*Pu. Estos datos corroboran la deteccion de una
heterogencidad de plutenio en la fraccion de muestra tratada secuencialmente. Los resultados

de cesio son, sin embargo, concordantes en ambas alicuotas.

En este testigo de sedimento, PASDI3, ya se habian detectado con anterioridad otras
heterogeneidades de transuranicos. Sus relaciones isotdpicas (ver Tabla 8.10b) han
confirmado que su origen era el aerosol dispersado accidentalmente en 1966, En la Tabla

8.18 se presentan los cocientes isotopicos del Pu calculados en las secciones estudiadas,

Tabla 8,18 Relaciones isotdpicas de plutonio en cl testigo de sedimento PASD13

Mucsira Relacion isotdpica Pu total Z Pu extraido
PASDI3(0-1) R ) 0.03040 004 {1.0440.01
PASDI13(8-9) Py (.0320.01 0.02420.005

B T 2.630.3*

*referido a Agoste 1993

La proporcion HpyAT Hpy (0.0420.01) indica que el Pu cuantificado (extraido) en
la seccion (0-1 em) proviene del pose radiactivo global; las relaciones “*Pu/* *¥py

(0.02440.005) v “VPu Pu correspondientes al horizonte mas profundo (8-9 cm)



210 Capitulo 8. Resultados v discusion

sugieren una contribucion mixta de fallout y armamento nuclear. La inhomogeneidad
encontrada en esta capa no ha sido fisicamente aislada, sino detectada al analizarse
radioquimicamente 12 gramos de muestra, por lo que la contribucion del poso radiactivo

global es apreciable.

L.os porcentajes de extraccion secuencial de plutonio, americio v cesic obtenidos en la

seccion (0-1 cm) se muestran en la Tabla 8.19.

Tabla 8.19 Resultados de extraccion secuencial en cl sedimento PASDI13 (0-1 em)

Fraccion - "py STy A T Am ice s
o (Bakgila) Yirt1o) (Bg/kptlo) (%oilo)  (mBgkgtis)  (%dlo)
Disponible 002 e BT J— 1 7450.06 (0.9+0.2
Intercambiable  © 062001 3004 0.2344002 4056 42 9=00) 2316
As. Mt 1532010 662 £.2020.0} 3344 9601 hE
Orpang
As. Oxidos 0514004 2242 0.0340.02 844 2.940.1 541

Residual 0.2240.05 942 13, 100,04 1748 113.740.1

GOEIO

En el caso del plutenio, las {racciones consideradas mas moviles {disponible e
intercambiable) contienen menos del 3% de dicho radionucleide. La mayeria se encuentra
asociado a complejos orgénicos insolubles (66 %) Aproximadamente ¢l 22% aparece

coprecipitade con sesquioxidos (Al Fe, Mn), vy salo el 9%% esta en la fase residual

El orden de asociacidon de plutonio en PASD13{0-1) es:

Materia organica>Oxidos > Residual = Tntercambiable > Disponible
g 3

Estos resultados concuerdan con las observacioncs de distribucion de Pu en muestras
contaminadas por ¢l poso radiactivo global (Cook er af., 1984). En ¢l ecosistema marino de
Trombay, Matkar ¢/ «/{1992), concluyeron que la mayor parte del plutonio cstaba en las
fases orgdnica y de oxidos; solo el 9% se encontraba irreversiblemente unido al sedimento
{(fraccion residual). En cf ecosistema de Caithness (UK ), Cook y sus colabaradores (1984)
observaron que un 9824 de plutonio aparecta unido a las fracciones erganica y residual,
siendo mayeritaria la asociacion a compuestos organicos (acidos hamices v tulvicos). En

Cumbria, un equipo de investizadores de Westlake (Brown ef o/, 1994) obruvieron
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resultados similares en sedimentos marinos utilizando la misma técnica de lixiviacion

secuencial.

Ef orden de asociacion de americio en PASDI3(C-1) es:

Intercambiable > Materia organica > Residual > Oxidos > Disponible

El americio aparece unido principalmente a las fases intercambiable (40%) y organica.
Aproximadamente el 17% se encuentra en la fraccion residual y Unicamente el 8% se asocia a
los sesquioxidos. Estos resultados son similares a los obtenidos por otros autores (Wilkins ef
al., 1986) en sedimentos marinos en los que el contenido en carbonatos (especialmente
CaCOs) es importante. La semejanza en el tamafio y compertamiento quimico del americio
con el calcio podria favorecer el intercambio de ambos elementos, justificandose la

asociacion mayoritaria del americio a la fraccion movil intercambiable.

F1 orden de asociacion de cesio en PASDI53(0-1) es:

Residual > Intercambiable > Materia orgénica = Oxidos » Disponible

El cesio aparcce en la fase residual (66%), v en menor proporcidn en la fraccion
intercambiable. La asociacion predominante del cesio a minerales arcillosos también ha sido
observada por otros autores (Livens y Baxter, 1988, Cook er af, 1984) Este radionucleido
podria formar parte de la red cristalina de algunas arcillas ricas en potasio (ilitas), siendo
dificilmente extraible al encontrarse adsorbido en posiciones especificas ocupadas

eriginalmente por el potasio.

Los porcentajes de extraccion secuencial de plutonio, americio v cesio obtenidos en la

seceion (8-9 cm) se muestran en la Tabla 8.20

Tabla 8,20 Resultados de extraccidn sccuencial en el sedimento PASDIA (8-9 cm)

I'raceion TRy =PIy Ty =Ty Tam T Am ey ¥°Cs
Bykexloy  Melo)  (Bykegslo)  (Wxio)  (Bghkerlo)  (%axlo)  (mBofketlio)  (%Lio)
Diponible 0z e - Tl <0y T 004005 0494015
Intercamb V341102 1402 <23 e 0314000 17+2 288001 2246
Mutorgint 091206 b P THEGS HEX] U A0, 10 163 07411 5%l
As Oxidos 0,820, 7] LA 7 322 HGAHI03 2+ 107480, 8+2
Residual G140 al Ri+7 BULE [ 9318 543 3.0 61818
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I:n este horizonte sedimentario (8-9 em) menos del 3% del piutonio estd asociado a las
fases disponible ¢ intercambiable. i porcentaje del mismo unido a la materia orgdnica es
como mdximo un 8 %, sensiblemente inferior al oblenido ¢n la seccidn superficial {0-1 cm).
Ll contenido (expresado en %) de carbone  total, carbonoe asociado a la materia orgdnica y

carbono asociado a carbonatos Se muestra en ta Figura 8.14.

ESTACION 13

em () 7 T T
5

0

I8 | 1

" .

* :

20 J ‘ ;

o 1 2 3 4

% Carbono

Carbono total Carbono acociado a m.o.

—%— Carbono asociado a carbonatos

Figura 8.14 Conmenido en carbone (%) del testigo de sedimento de ka estacion 13

Pucde observarse gue en a seccion superticial el poreentaje de carbone orgdnico ¢s
aproximadamente ¢l doble que en la seccién 8-9 cm, justificando su mayor porcentaje de
asociacion a los deidos hdamicos y filvicos. Ta disminecion con la profundidad d¢ la
proporeidn de plutonio en fase orgdnica ha sido también detectada por Holm et al. (1987) en

sedimentos marinos del ecosistema de Thule.

Sin cmbargo. lo cspecialmente significativo cn esta capa es que mids del 80% del
plutonic aparcce en la fraceidn residual, cuando en la seceidn superficial su porcentaje de

asociacion era salo del 9%
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El orden de asociacion de plutonio en PASD13(8-9) es:

Residual > Materia organica > Oxidos > Intercambiable > Disponible

En el caso del americio, la fase residual presenta también el mayor porcentaje (66%)
de asociacion, seguido de las fracciones intercambiable v organica, ambas en proporcion

similar.

El orden de asociacion de americio en PASD13(8-9) es:

Residual > Intercambiable =~ Materia organica > Oxidos > Disponible

El hecho de que ambos transuranicos aparezcan mayoritariamente en la fase residual
sugiere que el plutonio y americio analizados en este sedimento se encuentran formande
compuestos refractarios, poco solubles y dificilmente extraibles de su matriz. Las relaciones
isotdpicas caracteristicas de esta seccién (Tabla 8.18) indican que el origen de los
transuranicos presentes en la muestra ¢s el aerosol dispersado accidentalmente durante el

accidente de Palomares

Coincidiendo con estos resultados, estudios precedentes de ascociacion geoguimica
llevados a cabo por Holm ¢f @/ (1987 en sedimentos de Thule concluyeron que las
heterageneidades (particulas calientes) detectadas se encontraban también en la fraccion
residual. Aragon ef af (1992), al analizar suelos de Palomares (Almeria) en los que los
transuranicos procedian del aerosal accidentalmente dispersado en 1966, obtuvieron un orden
de distribucion de " ?*Pu idéntico al proporcionado por este trabajo en sedimentos
marines. La elevada actividad de las mucstras procesadas por dichos autores les permitio
establecer la asociacion geoquimica de “**Pu, con la particularidad de que su porcentaje de

‘(V) ~ ’V o . - .
1 1 d ]’dS h accones mo 1165 d]bp [llb}h e ln[elca]“b]dblc era tleS VECES Sllp(‘.l 10r a lEl del
239 24UP

El orden de asociacion de cesio en PASD13(8-9) es:

Residual > [ntercambiable = Oxidos ~ Materia organica > Disponible

El cesio exhibe el mismo tipo de distribucion geoquimica que en la primera capa del

testigo de sedimento, estando mayori@riamente presente en la fase residual; en ambog
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horizontes el término fuente del cesio es el poso radiactivo global procedente de las

explosiones nucleares en la atmosfera.

La asociacién geoquimica de plutonio y americio es distinta en las dos capas de
sedimento estudiadas {0-1 y 8-9 cm). Las diferencias en los porcentajes de asociacion pueden

deberse a varios factores:

a) auna distinta composicién mineralogica de las capas
b) al distinto término fuente de los transuranicos analizados. En la capa superficial
existe una Unica fuente de transuranicos (poso radiactivo global} v en la seccidon

mas profunda dos (“fallout”™ + accidente de Palomares)

Los componentes cristaiinos de ambas seccionss se determinaron con un
difractémetro de rayos X, siguiendo el método de Debye-Scherrer (ver apartado 8.2.1). El
componente mayoritario en las dos capas es la «-Si0;, seguido de {a ilita, en menor
propercion se encuentran la caleita (CaC0s) vy la halita (NaCD), observandose que no existen
varizciones apreciables en su composicion. Tampoco se detectaron cambios bruscos durante
{a caracterizacion fisica del sedimento (Tabla 8.1b) que hicieran pensar en posibles cambios

estructurales en el sedimento con la profundidad.

Por tanto, el origen del plutonio y americio analizados se apunta como el tactor
determinante en su distribucién geoquimica en el sedimento. En la Figura 8.15 se muestran

los poreentajes de asociacion atendiendo al término fuente de los transuranicos.

Los resultados de asociacién seoquimica de Pu, Am y Cs indican que la movilidad
postdeposito de estos radioelementos estaria regulada principalmente por la dispersion fisica
del material sedimentario al que estan unidos (efecto de las corrientes de turbidez, fendomenos
de desplome, etc.). La asociacion preferente del plutonio y el cesio a fases geoquimicas
estables (materia organica, arcillas, etc.) provoca que su biodisponibilidad sea practicamente
nula. Por otra parte, el americio procedente del fallout seria mas susceptible a procesas de
migracion/solubilizacion, debido a la mavor facilidad de degradacién de los carbonatos

presentes en los sedimentos,
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Oxido
Oxide

Residual
17%

Qrganico

34%
HB;L:U&I Am
Intercambiabla fallout
% Intarcambiable
41%
Oxido Oxido Drﬁl:::m
i Or%é‘.azico Intercambiable
1% 17%
Pu Intercambiable
accidente
Am
accidente
Residual Residual
8% 65%

ax E . I o 642 241 . . .
Figura 8.15 Porcentajes de asociacion geoquimica de *™*Pu y *'Am cn sedimentos costeros del ecosistema
marino de Palomares

3.1.8 Penetracidn de radionucleidos en el sedimento

Flestudio de la distribucién de radionucleidos en sedimentos marinos del ccosistema
de Palomares ha permitido identificar su zona de acumulacién preferente en la plataforma
continental, situada cerca de la costa, ab sur de la desembocadura de a rambla de) Almanzora,

dentro del caiidn del rio Aguas.

Para determinar la prolundidad mdxima de penetracion de Pu, Am y Cs s¢ inleataron
recoger una serie de testigos de osedimenio de | mewro de longitud utilizando una draga
“gravity-corer”. (Ta deseripeidn y modo de emplee de esta téenica de muestreo se refleja en
el apartade 4.3.2 de esta memoria). Sin cmbargo. limitaciones téenicas inherentes al
mecanismo utifizado (p.e. fragitidad del borde bisclade de incision) impidicron la toma de
muestras en ¢l margen costero. donde fos sedimentos. como se aprecid por sus datos de
porosidad v densidad en seco (Tablas 8.1). son ricos en componentes errigenos con exturi
de tamaiio grueso. tpe arena. Ante la imposibilidad de emplear la draga “gravity-corer” en ¢l

margen continental, seorecogioron lestigos del fondo a mavoer profundidad, lo mds cerca
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posible de la plataforma. En el talud, los sedimentos son mas fangesos y en ellos abundan

materiales dotados de mayor plasticidad (p.e. arcillas).

La determinacién de la profundidad maxima de penetracion de Pu y Am en
sedimentos del ecosistema marino adyacente a Palomares se ha llevado a cabo con dos
testigos de | metro de longitud, URPASD21 y URPASD24, recogidos a 250 y 340 metros de
sonda respectivamente. La estacion 21 se ubica entre los valles delineados por los rios Aguas
y Alias; la estacidn 24 se encuentra mas al norte, entre las depresiones que constituyen las

prolongaciones de las ramblas del Aguas y ol Almanzora.

En ambes testigos, que fueron seccionados en capas de 5 centimetros, los
transurdnicos se han analizado hasta que se ha alcanzado su actividad minima detectable; los

resultados obtenidos se presentan en ta Tabla 8 21

La penctracion maxima de los radionucleidos considerados se sitiia en torne a los 20
centimetros; las actividades mas elevadas se concentran unicamente en los 10 primeros
centimetros. Por debajo de esta capa, las concentraciones se acercan mucho a los niveles de
actividad minmima detectable, con incerfidumbres asociadas altas Esta profundidad de
penetracién es inferior a la obtenida por Delfanti y Papucci (1995) a 450 m en el cafion del
golfo de Taranto {30 cm), lo que indica que los testigos analizados en cste trabajo se
cncuentran en zonas de relativa calma sedimentaria, al estar situadas entre los canales de

transito de sedimentos dibujados por los rios, y no dentro de cllos.

4 23y I Tiup, 2] 249 240 -
Las refaciones 1sotopicas = 'Pu/ Puy " Am/ Ty (Tabla 8.21) indican que el
término fuente de los ransuranicos cuantitficados es el poso radiactivo generalizado.

239024 241 N . .
Puy Am la profundidad se exhibe en lz Figura 8,16 Los

La distribucion de
perfiles de ambos radionueleidos son claramente decrecienies, indicando la ausencia de

cualquier tipo de perturbacion (bieta, derrumbamientos, ¢ic).



Capitulo 8. Resultados y discusidn

217

Tabla 8.21 Penetracitn de plutonio y americio en sedimentos del ecosistema marino de Palomares

Seccitn 139+230py, ZEpy M am TR 0Dy A by
Iistacion {cm} (Bg/kgtloy  (Bgkgrla)  (Bgkgtio) (tlg) (lo)
0-5 0.53:0.04  0.0240.01 0.3240.02  0.040.02 0.60+0.05
5-10 0.1240.02 <0.02 0.1740.01 - 1.4120.25
10-15 <002 <002 003 e e
URPASD21 15-20 0.04+0.02 <0.02 <003 e e
(252 m) 20-25 0.03+0.01 <0.02 s E
25-30) <0.02 <0.02 <003 e e
0-5 0.63+0.05 <0.02 0305002 e 0.48+0.05
5-10 0.14+0.02 <0.02 0072001 o 0.500.10
URPASD24 10-15 0.020H0.003 <0.02 <003 e
(340 m} 15-20 <0.02 <0.0 D03 e e
20-25 <0.02 <0.00 <003 e
25-30 <0.02 <0.02 <003 e
u .
) .2394240Pa
- I‘Am-?Al
Ba/kg
L3 Xt 22 95 [+
L 2394240 241

Figura 8.16 Perfiles de distribucion {profundidad méxima de penctracion) de

del ceosistema marino de Palomares

Puy ™ Am en scdimentos
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8.2 SEDIMENTOS DEL LITORAL MEDITERRANEOQ ESPANOL

En Jos sedimentos costeros se produce la mayor acumulacion de contaminantes
convencionales y radiactivos, va que se pueden incorporar por varias vias (atmosférica,
tfluvial, ete.) y sus tiempos de permanencia en la columna de agua son generalmente cortos
dada la afinidad de la mayvoria de ellos a asociarse a las particulas en suspension, mis
abundantes en estas areas. Es por tanto necesario conocer su distribucion y establecer su nivel
de fondo medioambiental con el fin de poder detectar y trazar incorporaciones adicionales de

los mismos.

En este apartado se presentan los resultados obtenides sobre la dinamica sedimentaria de
ptutonio, americio v ¢esio a lo largo del literal mediterraneo espafiol peninsular v balear. Se
ha estudiado su distribucidn en profundidad y su deposito acumulado, pudiendo calcularse la
contribucidon radiologica del litoral espafiol a la radiactividad total existenie en ¢l fondo
marino  mediterrineo. la asociacion de los radionucleidos a las distintas fracciones
geoquimicas del sedimento ha permitido evaluar su potencial migracion postdeposito.

También se incluyen las tasas medias de acumulacion estimadas en distintas zonas de interés.

La plataforma continental del Mediterraneo occidental donde se sittan los estudios
presentados en esta memoria ya ha sido deserita en el primer capitulo, apartade 1.1
Brevemente, se caracteriza por ser mas ancha cn su parte norte, recibiendo los aportes
continuos de matenal particulado en suspension transportado por los rios. En su seccion
oriental predominan depositos sedimentarios en forma de abanicos submarinos (Atlas, 199]),
La parte mericdional (cabo de Palos-Gibraltar) es mds angosta v accidentada, vy esta surcada
por cafiones submarinos que recogen incorporaciones estacionales de las ramblas, a veces en

forma de riada (Almarza er af., 1990).

Los testivos de sedimento recogidos para llevar a cabo esta investizacion {Figura
8.17) se localizan a lo largo del litoral mediterrdneo peninsular y balear, abarcando las dreas
de Barcelona, Tarragona, Valencia, Alicante, Malaga v Menorca. Estas zonas presentan como
caracteristica comun ¢l misio término fuente de los transuranicos analizados, el poso

radiactivo gencralizado procedente de los ensayos nucleares atmosféricos. El ecosistema de
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Almeria (golfo de Vera), afectado por el “fallout” cstratosférico y el accidente de Palomares,

ha sido estudiado en los apartados 8.1.3 y 8.1.6.

Las estaciones cstudiadas se localizan mayoritariamente en la platalorma continental
{(Urbarsd, Urtarsd, Urvalsd y Uralisd). FLas estaciones de Mdlaga (Urmalsd) y Menorca
{Urmensd) s¢ ubican en el comienzo del talud, puesio que el cardcter arenoso de los

sedimentos de plataforma  en estas dreas impidieron la toma de muestras costeras con la

draga “box-corer’”.

45¢ > i - - 5? - T L1

40°

Figura 8.17 Localizacion de las estaciones muestreadas en ef ftoral mediterraneo espafiol peninsolar y batear

#.2.1  {Uaracteristicas fisico-guimicas de Jos sedimentos

Pos resultados de la curacterizacion flsica de los sedimentos de! Mediterrdneo

oucidental se presentan on fas Tablas 8.220 Ln cada una de las seeciones de los testigos
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estudiados se han calculado los siguientes parametros: peso hiimedo, peso seco, contenido de

agua, porosidad y densidad en seco.

Tablas 8. 22a Caracteristicas (isicas de las muestras de sediimento recogidas en ¢l Tuoral wediterrines espatiol

Estacion Urbarsd

Seccian P. luunedo P. seco % agui Parasidad Densidad
(2) {2) (g/em™)
0-1 4864 2436 4991 071 1.29
-2 2736 514 43.20 4.67 .84
2-3 249.1 1414 43.23 0.66 075
3-4 295.9 1746 40,99 0.63 0.93
4-5 32lo 196, 1 305 0.62 .04
5-6 208.4 168 3 37.29 0.60 .89
67 3148 1oL s JU1R 0.62 1.01
7% 297.2 1807 37.20 0.60 0.99
¥-9 2856 1831 3588 .58 0.97
Q-1 3277 2005 26,4006 .59 11
10— it 323.0 2118 3443 }37 112
Ii-12 3803 2512 ERIDN! .56 .33
213 2992 20432 308 .55 1.06
13- 14 2987 1993 3320 035 .06
413 3102 2142 3289 0.55 L4
15— 16 350.7 2333 3290 035 1.23
16 —17 3398 2415 A2RT7 0.33 1.28
17 1% 3003 20,2 3333 0.36 1.06
18- 1Y 3293 22401 3104 0.54 119
9 - 20 2956 RSN Y] 370 .34 1.07
2021 3280 2265 Ao7 0.33 1.20
2122 3183 2214 N4y 032 117
2223 321.8 2261 2974 0.51 1.20
2324 418.2 2939 2972 0.5] 1.56
2125 3143 2236 29,96 0,32 I.19
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Tablas 8. 22b Caracteristicas fisicas de las muestras de sedimente recogidas en ¢l litoral mediterrineo espafiol

Estacion Urtarsd

Scecion P. humedo P. scco % agua Porosidad Densidad
{e) () (g/em’)
0-1 359.1 162.9 34.61 0.75 0.84
1-2 208 8 103.1 30,605 0.72 0.55
2-3 2715 1386 48.94 0.71 0.73
3-4 2799 1477 47.23 0.69 0.78
4-3 281.1 151.1 46.22 (.68 .80
3-0 2779 1548 4430 0.67 382
6-7 208.1 1339 4185 0.64 0.83
7-8 2713 1606 40,84 0.63 0.83
g-9 33301 212.9 39.68 0.62 .13
9-10 3574 220.2 38.39 061 1.15
10-11 218 1311 3810 0.61 0.70
11-12 3821 2375 37.84 0.60 1.26
1213 21201 1316 3794 0.60 0.69
13- 14 4173 260.1 37.69 0.60 1.38
14— 15 2564 1601 37.56 0.60 0.85
15 -16 2933 182.7 37.70 0.60 0.97
16 -17 408 4 2543 3773 0.60 1.35
17 - 18 2043 126.0 3803 0.60 0.67
18-19 3737 230.8 38.24 0.61 1.22
19 - 20 26253 1614 3846 0.61 0.80
20 - 21 2818 172.0 3874 .61 092
21-22 5251 3454 34,22 .57 1.83
22-123 351.8 2138 3922 0.62 113
2324 3228 1948 39065 0.02 1.03
24-25 3358 2146 39.60 0.62 1.13
25--26 3002 2398 40,08 0.63 1.27
26-27 290 172,60 40,48 0.63 0.91
27-28 3822 22063 40.78 0.63 1.20

28-30 3673 2158 41.24 0.64 1.14
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Tablas 8. 22¢ Caracleristicas lisicas de Tas mucsiras de sedimento recogidas en el litoral mediterrance cspaiiol

Estacion Urvalsd

Seccion P. hiunedo P. seco Y agua Porosidad Densidad
() (g) (glem’)
0-1 317.3 257 50.32 0.72 1.36
1-2 246.7 1316 $6.64 0.09 0.70
2-3 2836 1354 4538 .68 082
3-4 2474 138 44.21 0.66 0.73
4-3 3104 176.2 43.23 0.66 0.93
5-0 2733 1357 13.02 0.605 083
G-~7 2714 1367 42.25 0.63 0.83
7 -8 294.9 173.3 41.23 0.604 0.92
89 2749 164.2 40.26 0.63 0.87
Y- 10 33806 RIS 935 0.62 1.08
1 =11 2383 1794 24.71 0.45 (.95
I - 12 IR3S 1704 349 8% .62 (190
12 ~13 REE R Lol 40 349 003 1.0l
13- 14 2782 1664 4018 0.63 (.38
14-13 2971 1798 39 48 .62 093
15-16 3614 2213 3%.76 4.01 117
16 -17 25001 15336 3838 0.6l 0.81
17-18 2914 1798 33340 061 .U3
18 - 19 3127 1934 38 14 06l 1.03
19 - 20 6.2 191.3 37,52 (.60 1.01
203 - 21 2911 1806 37.96 0.6 0.96
2122 3073 2509 3685 0.39 1.33
223 204y 182.9 3712 (1060 0.u7
2324 RE I 1824 3006 0,39 097
24 - 25 2.6 1981 3541 0.58 1.05
2526 3083 2617 34.32 0.57 1.39
2627 3095 243010 3423 .57 1.29
27- 28 32158 2154 33 88 0.56 1.14
28-30 3306 2191 3373 36 I.16




Capitulo 8. Resultados y discusion 223

Tablas 8. 22d Caracleristicas fisicus de las muestras de sedimento recogidas en f litoral mediterrinee espaiiol

Estacion Uralisd

Seccidn P. hiunedo P. scco %% agua Porosidad Densidad

(g) () (g/en’)
-1 431.4 223.6 +8.17 0.70 1.19
=2 367.1 215.2 41.30 0.64 1.14
2-3 291 175.3 39.69 0.62 093
34 303.2 1881 38.36 .61 1.00
4-5 53511 221.8 36.80 (.39 118
3-06 352 2256 3391 .38 1.20
6-7 2639 169.9 35,59 (.38 0.90
7-8 3094 200.7 3512 (.53 1.06
g9 3498 23501 3078 0.55 1.25
9—10 3656 2473 32,35 (.54 1.31
0-11 3543 240.0 32.26 0.54 1.27
(=12 324 208 8 3316 035 P11
12 - 13 3314 2244 32.28 0.54 1.19
3-14 3388 2444 31.88 0.534 1.30
4 - 15 416.6 287.5 3098 0.53 L.52
15-16 3916 271 30.80 0,33 144
i6-17 5234 3677 2075 051 1.93

Las estaciones situadas cerca de la costa (Urbarsd, Urtarsd, Urvalsd y Uralisd)
cxhiben valores de porosidad v densidad en seco similares a los obtenidos en los sedimentos

del margen continental del ecosistema de Palomares (ver Tablas 8.1}

Los resultados de porosidad de los testigos afectados con intensidad desigual (en
tuncion de su proximidad a la costa), por las descargas de los rios Besos (Urbarsd) v Ebro
(Urtarsd), o por el efecto del transporte a través de abamcos submarines {(Urvalsd), son
ligeramente mavores que los de Uralisd, va que incorporan el material sedimentario (con

tamafio de grano fing) transportade por los cursos fluviales,
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Tablas 8. 22¢ Caracteristicas fisicas de las muestras de sedimento recogidas en ef litoral mediternineo espaitol

Estacidon Urmalsd

Seccion P. iimedo P seco Yo agua Porosidad Densidad
(2 (2 (g/em’)
a1 4327 263 36.47 0.59 139
I -2 264.2 160.9 31.25 0.53 .83
2-3 3207 206.6 30.54 0.52 [.09
3-4 3088 1963 2941 0.52 1.04
1-3 3074 1953 29 86 0.52 1.04
56 3413 2189 29.93 (.52 1.16
67 296.5 192 2879 (150 1.62
7-8 337.6 2172 2979 0.51 1,15
§8-9 3331 216.8 2944 0351 1.i5
910 2901 1849 28.00 0.49 1.01
-1 300 1981 27 80 0.49 1.05
It =12 288 K 25096 §8.19 018 1.38
12 - 13 s0ad 203 3 2730 048 108
13 - 14 3779 2504 28,068 (.50 133
14 -13 2745 1841 2042 .47 .98
15-16 4037 2741 2786 049 1.45
16 - 17 2384 1603 2555 040 0.83
17 - 18 076 20061 27.05 048 1.09
18—~ 19 ERTA S 2709 2T O (.49 V.47

En las zonas de Malaga y Menorca, los bajos valores de porosidad y los elevados
resultados de densidad en sece indican el predominio de compuestos con mayor tamafio de
grano, En el caso de Urmalsd puede deberse a las particulas transportadas en suspension por
los vientos procedentes del desicrio del Sahara. La estacion balear incorpora material de un
licoral fuertemente escarpado, que no posibilita una transferencia selectiva de particulas en

tuncian de su litologia
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Tablas 8. 22{ Caracteristicas lisicas de las muestras de sedimento recogidas en el litoral niediterranco espafiol

Estacion Urmensd

Sceeion P. himedo P. scco Yo agua Porosidad Densidad

(g (®) (p/em’)
0-1 570 304.7 17.91 (.35 161
1-2 281.9 157.3 29.96 0.52 0.83
2-3 2892 165 28.82 0.50 0.87
3--4 279.6 L66 29.00 0.51 0.8%
4-3 280 174.2 27.90 049 0.92
50 316.3 01.6 2517 046 1.07
6-7 337.2 2151 22.21 0.42 1.14
7-8 3019 1923 26,12 0.47 1.02
§-9 3163 20006 23.38 0.44 1.06
9—10 320.3 2018 2482 0.43 1.09
10-11 2842 176.6 27.27 0.48 0.94
11-12 336.2 209.5 2409 044 111
1213 2830 177.6 2718 048 .94
13- 14 3278 204 23.28 043 1.08
4 -15 3139.6 212.6 2377 0.4 113
1516 259 162.4 2943 0.51 0.86
16 17 2887 184 26.63 0.48 0.98
17 - 1% 330 2229 22.95 .43 1.18
18— 19 319.6 202.6 2474 .43 1.07
1920 2751 174 27.83 0.49 0.92
2021 322.6 2056 2477 0.45 1.09
21-22 BRI 2256 22.87 0.43 1.20
2213 295 1908 26.16 0.47 1.0}
2324 336.2 2173 23,46 .43 1.13
2423 3123 2023 2497 .43 1.07
25-28 3634 3699 1528 0.31 1.96

La composicion mineralogica de los sedimentos se determind analizando la muestra
pulverizada (con un tamaiio de particuia inferior a 73 pwm) con un difractometro de rayos X

siguiende el métedo deneminado del polvo cristaline o de Debye-Scherrer. En los
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difractrogramas obtenidos se localizan los picos de maxima intensidad v se identifican con
las especies mineralogicas mayoritarias mediante ef uso de tablas y fichas (JCPDS, 1984).
Esta técnica semicuantitativa de analisis estructural no proporciona los porcentajes absolutos
de contenido de los componentes cristalinos det sedimento, pero permite establecer un orden

de abundancia relativa entre los diferentes compuestos (Bermadez, 1981),

Los principales componentes cristalinos de las muestras estan definidos por la
naturaleza geoquimica del material costere del que proceden. Asi, la estacion de Barcelona es
principalmente rica en silice e ilitas (arcillas con un alto contenido en potasio). En el testigo
de Tarragona abundan, en orden decreciente, 1a silice, la calcita y las ilitas. En las estaciones
de Valencia, Alicante v Menorca predomina la caleita (CaCQOj), mientras que en Malaga los

compaonentes mayoritarios son la silice y fa calcita.

8.2.2  Perfiles de distribucion de radionucleidos

Fn este apartado se muestran los pertiles de distribucion de plutonio, americio v cesio
en los testigos de sedimento recowidos a 1o lareo del litoral mediterrineo occidental para
conocer la variacion de su concentracion con la profundidad v su penetracion méaxima en el
sedimento. También se proporcionan los datos de *'°Pb en exceso, empleados para estimar las
tasas medias de acumulacién. La cuantificacion de radionucleidos se ha realizado hasta el
horizonte sedimentario en que se ha alcanzado la actividad minima detectable (AMD)
obtenida por los procedimientes radioguimicos e instrumentacion de medida utiizados. Las
medidas alfa {(Pu, Am) y gamma (Cs, Pb) de cada seccion se han realizado en diferentes

alicuotas.

Los sedimentos de la platatorma recogidos a menor profundidad son los de las dreas
de Barcelona {33 m) y Tarragona {90 m). Los datos de actividad de radionucicidos se
il

presentan en la Tablas 8.23 v 8.24 respectivamente. Sus pertiles de distribucion se reflejan en

las Figuras 5 18 v 8.19

Los testigos Urbarsd v Urtarsd presentan los valores de actividad de plutonio,

americio y cesio mas elevados de los testigos emplazados a lo Targo del Iitoral mediterraneo
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Tabla 8.23 Concentracién de actividad de Pu. Am. Csy "“Pb exc (Bgskg+2o) on la estacion Urbarsd

ESTACION URBARSD
Coordenadas: 41°26.02 N 02°.20.50 E. Profimdidad: 53 m

Scecién 2Py “py A, s *1%Ph exc.
0-1 0.87+0.16 <0.02 0.2940.04 6.42+1.530 142437
1-2 1.07£0.28 <(.02 (3.30+0.04 4.25+£1.08 117427
2-3 0.84+0.12 <0.02 0384014 5.87+1.03 13731
3-4 0.8440.16 <002 0.41+£0.06 5.35+£1.01 10627
4-5 1.01£0.10 (.04£0.02 0.43:+3.06 5.39+0.97 106+22
5-0 0.96x0.08 0.04+0.02 0.34£0.08 5.18x0.76 9824
6-7 111010 0.04£0.02 0.41+0.06 5302091 102£26
7-8 112022 0.07£0.04 0.4540.06 5702072 092427
8-9 0.9210.08 <(.02 0.42-:0.06 3. 140.67 Y9421
9-10 0.83£0.08 (.03£0.02 03640006 4.3240.80 00£28

10-11 0.73:0.08 0.03x0.02 £.29+0 04 4.19+0.90 69422
11-12 0 18004 <(0.02 0.09£0.02 2 304054 39+16
12-13 0. 25+0.04 <(},02 0.15£0.02 2.04x0.67 2840
13-14 0.32+0.06 <0.02 0.20:£0.04 1.304:0.54 22+06
14-15 0.23=0.04 <1.02 0.14+0.02 2 450,68 1346
13-16 01840 06 <482 0.08£0.02 222074 186
16-17 O 10004 <().(02 <().03 [ 484040 3ixl2
17-18 0.2040.04 =0.02 <0103 1192091 25+20
18-19 e e R J—
19-20 <0.02 002 e Al e
7 8 y

E

()

e

js!

A

c

)
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@
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espaiiol, como corresponde a sedimentos costeros afectados por aportes atmosféricos y
descargas de origen fluvial que transportan material terrigeno particulado (y radionucleidos
asociados) en suspension. La abundancia de ilitas explica las elevadas actividades de 'Cs
encontradas en los testigos catalanes. Sus datos de porosidad y densidad en seco (Tablas 8.22
a y b) sugerian la presencia de particulas con un tamafio de grano pequeifio, por las que los
transuranicos presentan gran afinidad. En ambos cases, los datos de concentracidon de
actividad de plutonio, americio y cesio concuerdan con los obtenidos por Molero (1992) en
sedimentos costeros superficiales recogides a lo largoe del litoral del goifo de San Jorge, entre
las localidades de ['Hospitalet y Gola del Norte. Dicho autor proporciona unos rangos de

actividades de "'Cs de 0.47+002-7.522025 Bo/kg, de ™

PP de 0.07+0.02-0,6440.02
By/ke y de **' Am de 0.021+0.004-0,1740.02 By/kg (tlo). [l sedimento myestreado en la
zona de Barcelona exhibe las mayores concentraciones de los tres radionucleidos
mencionados, debido a su mayor proximidad a la costa y a la menor profundidad de la
columna de agua supravacente. Su ubicacion en el entorno proxime a la desembocadura del
rio Besods provoca que Jos radionucleidos asociados a las particulas en suspension sedimenten
con mayor facilidad En este contexte, Deltanti ef of. (1993) encontraron actividades de
B2 20y de 0.2-1.28 Ba/ky en un sedimento afectado por la contribucion del rio Magra en el
golfo de La Spezia (ltalia), v de ~2 Bg/kg en otro sedimento tomade frente a la
desembocadura del rio Garigliano en el golfo de Gaeta, al norte de Népoles. A su vez,
Desideri e o, (1994) observaron concentraciones de plutonio de 0.08-147 Bg/ke en un

testigo a 40 m de profundidad frente a la desembocadura del rio Po.

La distribucidn de plutonio, americio v cesio en la estacion Urbarsd (Figura 8.18) no

muestta los pices de mdxima congentracion caracteristicos del “lallout” de 1963, La
. . .. 1T . . C . .

distribucion de s en el sedimento podria considerarse homogénea (teniendo en cuenta la

incertidumbre de los datos) desde el centimetro 3 al 2, siendo practicamente constanic para el

235240

-

Puy MAm desde la capa | a la 10 Las concentraciones de actividad de los tres
radicnuclcidos experimentan un descense gradual con la prefundidad a partir del centimetro
9-19. Este fenomeno de homogeneizacion ha sido observado por otros autores en sedimentos
de plataforma (Romere, 1991, Mering, 1997), aunque no con tanta intensidad. Merino (1997)
expone una distribucion homogénea para el cesio en los siete primeros centimetros de un

sedimento a4 37 m de profundidad en el golte de San Jorge. Esta distribucién evidencia la

mezcla de sedimentos producida por los aportes variables de material sedimentario arrastrado
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por el rio Besos, y/o la accion de remocion causada por los organismos bentdnicos, aunque

no suele afectar a tantos centimetros.

En el testigco de la estacion Urbarsd es destacable la existencia de un pico de
concentracion para el '*'Cs en el primer centimetro, que no aparece para los transuranicos
analizados. Podrian apuntarse varias hipdtesis para justificar la aparicion de dicho maximo: a)
consecuencia directa de un aumento en el vertido de cesic desde la fabrica de reprocesado de

combustible irradiado de Marcoule; b) efecto del “fallout™ procedente de Cherndbil.

El primero de estos supuestos resulta imposible de confirmar, puesto que no se
dispone de informacién actualizada y detallada de las operaciones de vertido recientes
llevadas a cabo por dicha instalacién, Sin embargo, estudios realizados por Sanchez-Cabeza
et al. (1994) en un transecto a lo largo del cabo de Creus en 1991, indicaban la deteccion de

méximas concentraciones de 77

Cs en la columna de agua que correspondian a inyecciones de
agua menos salinas procedentes del Rodano, rio al que vierte la fabrica de Marcovle. Otro
transecto realizado en 1992 no detecto pice de concentracién de cesio, esgrimiéndose varios
motivos, entre ellos un peosible arrastre del cesio por las particulas en suspension, mas
abundantes en las zonas de estuaric.  La influencia del “fallout”™ de Cherndbit ha sido
identiticada en muestras de agua de la costa catalana en los afios siguientes al accidente
(Molero e al., 1996} Sin embargo, la dilucion de esa contaminacion extra al mezclarse con
aguas no contaminadas, y la inexistencia de la relacién isotépica "*Cs/"V'Cs en sedimentos no

137

permite asegurar que el maximo de 'Cs en la zona de Barcelona sea consecuencia del

mismo.

Enla estacion Urtarsd (Figura 8.19) se ponen igualmente de manifiesto los fendmenaos
sedimentarios encontrados en el sedimento de Barcelona, aunque su ubicacién a mayor
profundidad y a mavor distancia de la costa atenuan notablemente dichos procesos. El
plutonio presenta una concentracion de actividad constante hasta el centimetro siete, con un
maximo aparente en la capa 7-8 cin, no existente para el cesio. La concentracidén de americio
exhibe una distribucion homogénea desde el centimetro 1 al 7y el 'Cs desde el 3 al 7. La
concentracion de actividad de todos los radionucleidos analizados disminuye gradualmente a
partir de la seccion 8-9 cm, evidenciandose el efecto de los fenomenos  de dinamica

sedimentaria apuntados anteriormente,
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Tabla 8.24. Concentracion de actividad de Pu. Am. Cs v ~'"Pb exc (Bq/kg:2a) en I estacién Urtarsd

ESTACION URTARSD
Coordenadas: 46° 435 11T N 0190492 E. Profundidad; 90 m.

Scceidn Ay FFpy T A s TFb exc
0-1 0.66+0.08 G.036£0 014 0.32£0.06 6.0420.84 81£5
[-2 0.73+£0.08 0.033+£0.014 0474422 4.0120.70 737
2-3 0.70=0 08 0.059H).018 0.39+0.18 5.83+0.93 7947
3-4 0642008 004040012 0344006 5.90+0.76 10421
4-3 00.64+0.08 0.027+0.014 0.304£0.08 5.35+0.93 103£25
3-0 0.68() 10 A.033+£0.016 0.35340.20 3.530£0.85 10942 ]
6-7 0.35£0.08 O.041+0.034 (0. 40x0 34 4.37+£0.83 74223
7-8 0.86:20) 14 0.036+0.024 0. 13404 30420066 TOx1Y
8-9 0.62.£0 06 00350004 (1L09£0.02 1.7240.79 316
9-10 03040 04 <302 0,070 04 | 83+0.00 2343

1011 0.43£0.08 <0.02 0 060 04 1.3 1743
11-12 0. 1810 04 <) 02 (04002 2 HI=0.65 16£2
12-13 0,090,006 (.02 <0.03 ~(1, 84 1343

i3-14 <047 <{3.02 <1303 <) 97 2712
14-13 <0.42 )12 <103 <].2 RRESS
[5-16 Bt <10.02 <A3.03 <b3 21+16
16-17 <02 <302 <0.03 <8 -

Coneentrcion (Bgdg)
i) i 2 l 4 i G 7

(]

Frofurdldad (zml

10 i
Urtars d !
|2 o nl’u i
——a— A
14 —a {5

. L medmg o kS e
Figura 8.19 Perfiles de distribucion de "Pu. *" Amy 7 Cs en la estacion Uriarsd
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La tendencia observada en la distribucién de plutonio, americio y cesio en los testigos
Urbarsd y Urtarsd podria hacerse extensiva a sedimentos de plataforma afectados por
descargas terrigenas riberefas y/o remociones (homogeneizacién) de sedimentos causadas

por los organismos bentonicos que abundan en zonas costeras.

Los sedimentos recogidos en las areas de Valencia y Alicante se emplazan igualmente
en la plataforma continental. La estacion Urvalsd se encuentra en una zona atravesada por un
abanico submarino y la estacion Uralisd aparece en el limite del margen continental con el

talud a una profundidad de 200 metros.

Los datos de concentracion de actividad de Py, Am y Cs de las estaciones Urvalsd y
Uralisd se muestran en las Tablas 8.25 v 8.26 respectivamente. Los valores de actividad de
los radionucleidos analizados en Urvalsd y Urahisd son inferiores a los resultados de
concentracion obtenidos en las estaciones mas septentrionales. Existen varios factores que
explican este hecho: los sedimentos de Valencia y Alicante no estan afectados de forma
profusa por aportes fluviales de material particulado (y radionucleidos asociados), se
encuentran a mavyor profuindidad asi como mas distantes de la linea de la costa y su naturaleza

geoguimica es fundamentalmente bivgénica. con abundancia de CaCOs.

La distribucion de plutonio, americio v cesio con la profundidad muestra en la
estacion Urvalsd (Figura 8.20) una concentracion de actividad homogénea en sus seis
primeros centimetros, siendo decreciente a partir de la capa 5-6 cm. No se observan tampoco
los méaximos de concentracién definidos por el poso radiactive generalizado, Esta
bomogeneizacion de las concentraciones de actividad podria deberse a la propia orografia
del medio (este testigo se ubica en un abanico submarine) o a fendmenos de bioturbacidn y/o
difusion en el sedimente. Por su parte, el testigo de la estacion Uralisd presenta un perfil de
concentracion (Figura 8.21) que decrece globalmente con la profundidad. Las actividades
mas elevadas de plutonio, americio v cesio aparecen concentradas en los 4 primeros
centimetros del sedimento, donde se manifiesta de nuevo el efecto de la homogeneizacién,

aunque de forma menos acentuada
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Tabla .25 Concentracién de actividad de Pu. Am, Csy *""Pb exc (Ba/kg+2a) en Ia estacion Urvalsd

Coordenadas: 39°.23.62 N 00°01 .33 E, Prolundidad: 135 m.

ESTACION URVALSD

Capitulo 8. Resultados v discusion

Seccion STy “Fpy T Amg, s “"Pb exc
0-1 (0.3240.06 <0.02 0.24=0.04 331049 115421
1-2 (.32+0.00 <{0.02 0.23+0.04 3544157 103440
2-3 0 3720.006 <().02 0,20£6.04 2.830.71 109+22
3-4 0. 34£0.08 <), 032 0.2110.04 3.02+0.94 90x23
4-3 0.21+0.12 <0.02 0.27£0.06 3.1940.62 104220
3-6 0.3520.06 <).02 0.1420.12 3.19+0.63 80=x1R
6-7 (0.23£0.06 <().02 0.1520.04 236079 35420
T-8 1 203000 <002 01500 04 PRESEIVNES) 6216
3-9 <().02 <042 0.09=0.03 2260078 3318
Y-10 <302 <(3.02 <003 1 14033 24+10
10~11 =002 <(),02 <().03 <11 114

11-12 <0 {12 =102 <(],03 Lovs 40 e
1213 e e e <12 e
13-14 e e e =081 e
13 e e e T I T —
P16 e e RTIR S T —
16-17 e e N J—
Concentracion (Bgkg)
5 b B 3 1 &
0
]
R
E o :
= !
o |
3 |
5 |
i Lirvalsd
110 R Pu
—— A
12

— 'y

Fieura 8,20 Perfiles de distribucion de ™ 7"Pu. "M am y ' C en [a cstacion Urvalsd
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Tablz 8.26 Concentracion de actividad de Pu, Am. Cs v *'"Pb exc (Bg/kg+2c) cn la estacion Uralisd

ESTACION URALISD
Coordenadas: 38°.10.64 N 00°03.74 E. Profundidad: 200 m.

Seccion 0y Py AN, Cs TP exc
-1 0.47+0.01 0,04:£0.02 G.61+0.00 4.3340.70 177£30
1-2 0.4720.08 <002 £.18+0.04 3.39+0.93 98126
2-3 0.3640.06 0.03+0.01 (.38+0.06 3.3940.61 10020
3-4 0.29+0 06 0,03£0.02 0.15+0.04 3.2040.82 79423
4-5 0.20+0.04 <0.02 0. 144003 2.60+0.84 6024
5-6 0. 10£0.02 <0.02 0,130 10 1. 852045 3313
0-7 G080 02 <002 0.09+0.06 0.89x£0.39 24£11
7-8 0.03+£0.02 <(0.02 <0.03 <0.79 1510
§-9 <(0.02 <0.02 <(3.03 <13 e
9-10 <0.02 <007 <0.03 <087

10-11 <0.02 <0.02 <(3.03 <2 e
11-i2 <002 L0 7 —— EZ0R % J—
12-13 <0.02 <002 e R X X T —
13-14 <0.02 =002 s S 02—
[ b OB e
e — <12 e
16-17 e e B ——

Concentracion (Boke)
0 ] 2 3 4 5 6

= 3

o4

A=

2 s

=

[=] 3 .

& 6 Uralis d
- [

—0o—1Py
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Los testigos de sedimento de las estaciones Urmalsd y Urmensd se tomaron en la zona
del talud, a 360 y 553 metros de profundidad respectivamente. Como va se menciond, el
caracter arenoso de la plataforma continental en las dreas de Malaga y Menorca impidié la

obtencion de muestras mediante el empleo de Ja draga “box-corer”.

Los datos de concentracion de actividad de plutonio, americio v cesto de la estacién
Urmalsd se presentan en la Tabla 8.27. Dada la profundidad a la que se recogié este testigo
de sedimento, es especialmente relevante que a concentracion de actividad de los
transuranicos sea mas elevada que en las estaciones levantinas, que se ubican a menor
profundidad. Este hecho podria deberse a que la estacion Urmalsd esta situada en una zona de
fuerte pendiente donde son relativamente frecucntes los desplomes de sedimentos, estando
también atectada por el viento que sopla desde el Sahara transportando particuias en

suspension que van incorporandose al mar,

La distribucian de plutonio, americio v cesio en este testigo (Figura 8.22) muestra un
perfil globalmente decreciente a partir de 1a scceion 3-4 cm. Los primeros centimetros se
encuentran homogeneizados, no pudiendo identificarse los picos de maxima emision de

radionucleidos procedentes del “fallout”™ estratostérico

Los resultados de actividad de radionucleidos de fa zona de Menorca aparecen
reflejados en la Tabla 828, [stos datos de concentracion son los menores del litoral
mediterraneo estudiado, como corresponde a sedimentos de talud recogidos a una distancia

considerable de la costa y a mayor profundidad.

Los perfiles de distribucion de plutonio, americio y cesio en la estacion Urmensd
(Figura 8.23) decrecen con la profundidad a partir del tercer centimetro, estando el sedimento

removido en sus capas superiores.
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Tabla 8.27 Concentracién de actividad de Pu. Am, Cs v ~'“Pb exc (Bg/kg+2o) en la estacion Urnalsd

ESTACION URMALSD

Coordenadas: 36°.14.50 N (05°07.07 E. Profundidad: 360 m.

Seccién 55 py Fpy M Amg, ¢ “OPh exc
0-1 (0.535+0.16 <(.02 0.3040.04 2.73x0.46 H0=11
1-2 (0.48£0.16 <(+.02 0.33+0.12 2.82+0.45 1i1=11
2-3 (.41£0.10 <(.02 0.42+0.20 2431031 899
3-4 0.30x0.12 <(1.02 0.264+0.10 2.14£0.27 b B
4-5 0.3020.04 <0.02 (.38+0 18 1.97+0 35 71+11
5-0 0.23+0.20 <0.02 0.25+0.08 1.3620.30 469
6-7 0.1620.04 <0.02 0. 124304 0.78+0.29 35+6
7-8 0.12+0.04 <0.02 0. 10+03.02 <0.71 2548
8.9 0.07+£0.02 <0.02 0.08+4.02 0.7810.26 177

9-10 0.06x0.02 <0.02 0.03£0.02 <{) 37 189
10-11 <0.02 <002 <003 e emee-
Concentracion (Bakg)
0 1 2 3 1
i}

"

Profundidad fem)

10

Figura .22 Perfiles de distribucion de = "'Pu. ~" Amy "'Cs en I estacion Uralsd
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Resumiendo, de la observacion de los perfiles de distribucion de plutonio, americio y

cesio en las estaciones del litoral mediterraneo occidental se puede indicar que su

concentracidon de actividad decrece al aumentar la profindidad del fondo marino.
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Tabia 8.28 Concentracion de actividad de Pu, Am. Cs v ~'"Pb exc (Bg/kg:£20) en la estacion Unnensd

ESTACION URMENSD
Coordenadas: 39°51.86 N 04732 98 |2, Profundidad: 553 m.
37

Scecian Sy —Fpy U Amg,, ‘Cs “%Pb exc.
0-1 0.27+0.06 <012 032015 3.67+0.78 10325
1-2 0.20£0.04 <() 02 037003 2874043 9020
23 G 132002 <{).012 0.22460.03 30420 34 81=x16
34 0.12+0.02 <0).02 0.21:0.02 [.83=0.64 3917
4-5 0.11+0.02 <302 0. 11+0.01 1 41045 3415
3-6 0.041£0.02 <{).02 N.07+£0.03 1. 182039 14£10
6-7 <(.02 <0.02 3056001 058052 -
7-8 <0.02 <(1.02 <(2.03 <075 e
8-9 <4302 <(3.02 <<(}.03 <074 -

9-10 <{3.002 <{).002 <003 e s

Concentracion (Bagky)
U] ] ] B 4 5

Urmensd

Frofundidad fem)

—o—Pu

—= A

X —e— {5

Figura 8.23 Perfiles de distribucion de ™ 7 'Pu. 7" Am v ' Cs en s estacion Urmensd

Los primeros centimetros de sedimento estan removidos como consecuencia de varios
fenémenos costeros: mezela de sedimentos causada por aportes terrigenos fluviales,
bioturbacion, v/o desplomes de material sedimentaric propiciados por la arografia submarina.
Una consecuencia directa de dicha remocion consiste en la homogeneizacion de las

concentraciones de actividad cn los testigos hasta el centimetro 10 en las estaciones catalanas,
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hasta €l 4-6 en las levantinas y hasta el tercer centimetro en las areas de Malaga y Menorca,
no pudiendo identificarse los picos de maxima inyeccion de radionucleidos del “fallout” de

1963 en la atmosfera.

La mayor penetracion de radionucleidos corresponde a las estaciones Urbarsd (18 em)
y Urtarsd (12 ¢cm), debido al aporte terrigeno de los rios. Delfanti er al. (1995) han observado
profundidades de penetracion de 17-25 cm en sedimentos de plataforma afectados por las
contribuciones de diversos rios italianos. La menor penetracion es la de Menorca (6 cm), va
que se situa a mayor profundidad Las estaciones levantinas tienen una penetracion maxima
de 9 cm (Urvalsdy v 7 cm (Uralisd), siendo peculiar el testigo Urmalsd, que a pesar de
encontrarse a mayor profundidad que los sedimentos de Valencia y Alicante presenta una
penetracion de 10 ¢m, dada su localizacion en el talud y/o la incorporacion de particulas de

origen sahariano.
8.2.3 Relaciones isotépicas caracteristicas

En las Tablas 829 se muestran las relaciones isotopicas “*Pu/%py,
41 239240 239240 137 - . - . .
1 Am/ Pu y Pu/"'Cs de los testigos de sedimentos del litoral mediterraneo
espafiol. Dichos cocientes permiten identificar el origen de los radionucleidos analizados, asi

como su diferente comportamiento fisico-quimico.

La relacion 2*Pu/s *Pu varia entre 0.0420.01 y 0.08+0.02, con un valor medio de
0.057+0.007 Estos datos indican que el plutonio analizado proviene del poso radiactivo
global (Livingston et al | 1977}

.. 23024
La refacion “HMam/2

Pu varia entre 0.38+0.10 y 09040 01, con un valor medio de
0.65440.042, peniendo de manifiesto que los transurdnicos cuantificados provienen del
“fallout™ estratosferico (Livingston ef a/, 1977) Es interesante observar que los sedimentos
en los que la calcita (CaCO3) es uno de sus principales componentes cristalinos (Urvalsd,
Uralisd, Urmalsd y Urmensd), el cociente Am/Pu es mas elevado que en las estaciones de
Barcelona v Tarragona (con mayor contenido en S10»), indicando que los sedimentos ricos en

calcita se encuentran enriquecidos en americio respecte a los de origen terrigeno, ya que el

Am podria intercambiarse con el calcio en su estructura,
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Tabla 8.29a. Relaciones isotopicas de los sedimentos del litoral mediterranco cspaiiol (+2c)

URBARSD
Seceion Fpy Ty MAm/S Ty T s
01 N [— T 0.3340.07 0134004
1-2 o 0.28£0.07 0.25+H3.10
-3 e 0454117 (3.1440.04
e 049£0 17 . 1646.04
4-3 0042 0.02 (0.434007 0.18+0.04
36 0.04+0.02 .35:0.05 0.1940.04
6-7 004002 (1.3740.06 (3.2140.04
7-8 006+ 03 041009 (194004
S — (1.40L0.07 0182402
410 D.040.02 043+0.08 0.19£0.04
10-11 0.04=0.02 1.40+0.07 0.1740 .04
-2 e 0.50e0.19 0.07+.02
12.13 e (64013 (.00+) 02
13-4 e 632017 0.25+0.12
8 S (130+0.12 01040 04
{15 — 0432018 (108D 04
-1 e e 0.13:0.04
2 2 ——
Media (d.s. ¥ 0.0410.01 (0.0 0455002 (0.10) {1,1640.01 (0 03}
e URTARSD .
0-1 0.06+0.02 0492010 0.11+0.02
-2 (.05 U2 0644032 013004
2.3 0.0840.02 (0.36H).32 0.12=0.02
34 106002 0.53+0.20 01140302
4-3 104002 (1472 14 0.1240.02
3-0 013102 (15400, 30 0121002
-7 1030 00 073410162 0122002
TR RERESERSh] {1 OHE UG 0.23::0.006
84 1060402 01340004 1.134002
N L 0232014 0.1040.06
-1 e oAl e
e e 0.2220.12 0.08+0.402

Modia fd s ) T 065001 (0021 0408008 (021) TTT0,1320.01 (0.04)

¥l 5.0 desviacion estandar

La relacion PwCs varia entre 0194001 y 0.16:0.01, con un valor medio de

0.13:20.004 Este cociente presenta un valor muy homogéneo en todos los testigos estudiados,
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Tahla 8.29h. Relaciones isotopicas de los sedimentos del litoral mediterrineo espaiiol (£2a)

URVALSD
SCCCKSD T Pu’,}]wz.mpu ZIiA‘“!DE*ZJU-Pu ”!).MUP'LU‘D"CS
0-1 0.75+0.18 (3.10+0.02
12 0.72:40.18 0.09:40.04
2-3 0.34+0.13 0 134004
34 0.62+0.18 0.11+0.04
-5 - 12340 79 0.07+0.04
560 e 040035 0.1i10.03
67 e 0.65+0 24 0.0940.04
R — 0.7540).30 0.06+0.03
Media (ds)* - 0.71+0.13 (0.26) 0.10:0.01 (0.02)
_ URALISD
0ol 109004 1.3040. 14 0114002
2 e 1.3%20.11 0.1440.04
2-3 (LOJ£0.0:4 1.06+0.24 0.1140.03
14 0. 1040.06 0.52:40.17 0.0940.03
5 0.70:40.24 0.08+0.03
N — 1304010 0.05+0.03
6-7 1.1340.80 0.09+0.05
7.8 — e
Media (s )* 0.09:H0.02 (0.013 0.9040.08 (0.33) 0.100.01 (0.03)
o LRMALSD )
o T 154200 24 .20 0%
15 0.69-0.36 0.1740.06
B 1.02:20 34 0.17+0.04
3 0.87+0.48 0. 142006
4-5 1274062 0.1540.04
5.6 1682100 0.17+0.14
6-7 0.75:0.32 0.2120.0%
74 0.8320.43
8-9 142044 0.04920.0:4
L — 0.8340, 34
Modia tds.0* B — ' 0.900.08 (0.21) 0.1620.03 (0.03)
o URMENSD
0-1 1.19£0.58 0.07+0.02
-2 2.8540.58 0.0740.02
2-3 169034 0.0440.01
R 1.75=00.38 0.07H1L02
R — 1020 2 U.08£0.03
I — 1732016 0.030.02
Mediards)* L70%0.26 11,63) 0.0640.01 (0.02)

*d 5. desviacion estandar
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coincidiendo con la proporcion media Pu/Cs obtenida por Merino (1997) en sedimentos
recogidos en ei plano abisal dentro de los cafiones de Foix y de Palomares (0.108+0.004 y
0.180+0.007 respectivamente), v siendo menores que los proporcionadoes por otres autores

{Romero, 1991) en sedimentos costeros del gelfo de Vera (0.262:0.03).

8.2.4 Inventario de radionucleidos

En este apantado se proporcionan los inventarios de plutonio, americio y cesic en
sedimentos del litoral mediterraneo espaficl, lo que contribuira a estimar el nivel de fondo de
la contaminacion radiactiva y permitira calcular la contribucion radiolégica de los sedimentos
costeros occidentales a la radiactividad global del fondo marino mediterraneo. Los datos de
20

Ph en exceso, como se ha mencionado anteriormente, proporcionan informacidn acerca de

la mayor o menor acumulacion de material sedimentario en las distintas cuencas de deposito.

. P . . 2 .
Los resultados de concentracian de actividad por unidad de superficie (m”) obtenidos
en ios testtgns de sedimenio recogides a lo largo del iiforal mediterranec de ispalia se

presentan en la Tabla 8.30.

Tabla 8.30 Inventario de Pu. Am, Cs v <P enexc. (qunfizﬁ) en sedinentos del litoral mediterrineo espariol

Area Estacidn e ey Tam 1¥eg Phexc
Barcelona Urbarsd 12046 30l ERES! 72739 136904970
Tarragona Uirtarsd R o006 1245 125423 7107910
Valencia Urvalsd 2= e 1512 257421 T02+728
Alicante Uralisd 204 2 17410 19£2 213424 72342794
Milaga Urmaisd 292 - 1912 163£10 87294406
Menaorca Lrmensd 9r2 e 1545 16117 3978728

Es intercsante observar el amplio rango de valores obtenidos para un misnio
radionucleido en diferentes dreas litorales. Los factores que afectan a la acumulacion de
radionucleidos en los scdimentos del fando maring son varios: proximidad a la costa,
profundidad de la columna de agua, influencia del aporte fluvial de material terrigeno, la

=

compaosician del sedimento analizado, la oragrafia, etc. (Dyer, 1986, TAEA, 1985},
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La estacion Urbarsd presenta los inventarios mas altos de radionucleidos, seguida de
la estacion Urtarsd. Ambos sedimentos incorporan los radicelementos a través del depdsito
atmosférico, estando también afectados por las descargas terrigenas de los rios Besos y Ebro
respectivamente. La mayor acumulacion observada en el drea de Barcelona esta justificada
por su gran cercania a la costa, lo que facilita un mayor aporte fluvial, y por encontrarse a
menor profundidad, presentando un menor recorrido para las particulas a las que se asocian
los radionucleidos estudiados. Las datos de plomo en exceso confirman que ambas estaciones
son receptoras de material sedimentario, especialmente el testigo Urbarsd, con un inventario
de plomo que practicamente duplica al acumulo medio cbtenide en sedimentos de la

plataforma espafiola (~7000 Bq/m?).

Las estaciones Urvalsd, Uralisd, Urmalsd y Urmensd, se encuentran mas alejadas de
la costa y a mayor profundidad, mostrando inventarios de plutonio, americio y cesio
marcadamente inferiores respecto a los testigos mas septentrionales. Los sedimentos de
Valencia, Alicante y Malaga exhiben depdsitos acumulados de transuranicos similares; sin

7 .
Y5 de Urmalsd es menor. Las dos primeras muestras fueron

embargo, el inventario de
recogidas en zonas donde predomina la sedimentacion biogénica; el sedimento Urmalsd, a
pesar de ser mas profundo, incorpora una cantidad importante de particulas de naturaleza
silicica procedentes del desierto por las que los transuranicos v el plomo en exceso presentan
una gran afinidad. Este hecho no se observa en el caso del cesio, con un menor coeficiente de

L S . . 239240
distribucion. La estacion Urmensd presenta el inventario de \

Pu mas bajo de tedo el
litoral mediterraneo v la acumulacidon de cesio coincide con la estacion de Malaga, situada
también en el talud. Resulta significativo, no obstante, que ¢l inventario de americio presente
un valor tan elevado a esta profundidad, siendo similar a los obtenidos en las zonas levantinas
y en Malaga. La explicacion hay que buscarla en su composicion mineralogica, muy rica en
calcita, por lo que ¢l americio podria intercambiarse con el calcio en su estructura. Este hecho
aparece corroborado por el enriquecimiento en americio respecto al plutonio que presenta el
testigo Urmensd, come indicaba su relacion isotopica Am/Pu (1.70£0.26, ver Tabla 8.29b).

© - . 239 240
En resumen. puede indicarse que el inventario de P

u en sedimentos del margen
. - . fo2 2. .
mediterrdnco occidental se encuentra entre 9-120 Bg/m”®, ol de *'Am varia entre 15-44 Bg/m®
Lo 137 oy . .2 . . -
v el depdsito acumutado de 7'Cs se sitia entre 161-727 Bg/m”. El término {uente de los

radionucleidos cuantificados es el poso radiactivo generalizadoe {ver Tablas 8.29 a y b), como
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han confirmado sus relaciones isotépicas > Pw/P' Py (0.057+0.007; n=3) y
Ay 9Py (0.654+0.042: n=6)

Los inventarios de radionucleidos en sedimentos pueden presentar grandes
variaciones, siendo generalmente més elevados en la plataforma continental y cerca de las
desembocaduras de los rios y menores en ambientes abisales. El depdsito acumufado de
24y en sedimentos de plataforma puede llegar a ser 2 6 3 veces mayor que el inventario
medio debido al “fallout” estratosférico en ¢l Mediterraneo (81 Bg/m?®; UNSCEAR, 1982), tal
y como se indica en este trabajo y en los resultades proporcionados por otros autores
(Jennings er «l., 1985), que obtuvieron inventarios de 70-150 Bg/m® en sedimentos de
plataforma en e} mar de Liguria (Italia) Sin embargoe, en ambientes marines abisates los
inventarios de plutonio pueden ser de unes pocos Bg/m®, siendo muy similares a los
proporcionados para zonas de baja productividad biogénica en el océano Atlantico (~3
Bg/m?, Papucci er al, 1996). En taludes v cafiones submarinos se encuentran valores

intermedios. Los inventarios de cesic y americio siguen la misma tendencia que el plutonio,

El inventario global de radionucieidos en el margen mediterraneo occidental (Tabla
8.31) se ha estimado hallando la media de los inventarios de plutonio, americio y cesio de las
zonas de Barcelona, Tarragona, Valencia, Alicante, Mélaga v Menorca (con una superficie
aproximada de 2.9x10" m%) v Almeria, Esta darea se obluvo aplicando el programa Autecad
sobre un mapa batimeétrico elaborado por el 1EQ (Institute Espafiol de Oceanografia) a partir
de informacion suministrada por el WHOL (Hoads fole Qceanographic Institute) (Atlas,
1991}, En el calculo del deposito global de radionucleidos en el litoral mediterraneo espaifiol
se han considerado Unicamente los provenicntes del “{aliout” estratostérico, por lo que en la
zona de Almeria {goifo de Vera). que incorpora también contribuciones extras de
transuranicos procedentes del aerosol accidentalmente dispersado en 1966, se ha utilizado el

inventario debido al “fallout” (ver Tabla 8. 16, apartade 8.1.0)

Tabla 8.31 Inventario global (TBq* + 2a) de Pu. Am v Cs ¢n sedimentos del litoral mediterraneo espatiol

,‘.l‘,"il-lpu - Z\SP” i A!l} - HTCS

141 z0.02 0.06 = 0.0] FATEEAE 106403

* Tera = |07
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La secuencia de abundancia de radionucleidos antropogénicos en el margen

- ~ 137~ -, 239:240
mediterranec espaficl es "'Cs > Pu

> Mam > PPy, en concordancia con las
cantidades de estos radioelementos introducidas en el medic marino mediterrinec como
consecuencia de las detonaciones nucleares atmosféricas. UNSCEAR (1982) ha presentado
una estimacion de los inventarios de ciertos radionucleidos de vida larga procedentes del
poso radiactivo generalizado que se han depositado en el mar Mediterraneo hasta la década
de los setenta: 5.1 kBq/m2 de "Cs, 81 Bg/m® de 19-H0py y 25 Bq/m2 de *"'Am. Estas
cantidades han sido corregidas para la década de los noventa por Molero et al (1995),
teniendo en cuenta que el periodo de semidesintegracion del '*'Cs es de 30.2 afios, v el del

progenitor del “*Am, el “py, es de 14.89 afos, estimandose su inventario en 3.2 kBqg/m’ de
BCs, 81 Bg/m? de 77" Pu y 40 Bg/m? de 7' Am.

El margen mediterraneo, comprendide entre 0-500 m de profundidad, representa
aproximadamente el 20% (~5 9x10" m®) de la superficie total del Mediterraneo, estimada en
2.97x10" m® (1AEA, 1988), por lo que ¢l depdsito integrado (agua+sedimentos) debido al
“fallout” estratostérico en el litoral contineatal puede estimarse en 1.8 PBq de “'Cs, 0.04
PBq de 2 *Pu y 0 02 PBq de *"'Am. Los porcentajes de estos radionucleidos acumulados
en sedimentos pueden obtenerse indirectamente a través de su inventario en la columna de
agua (Molero ef af., 1995), asumiendo compartamientos lineales en su distribucion vertical v
valores de concentracién medios para cada franja de profundidad estudiada (0-100 y 100-500
m). Asi, se ha calculado que un 41% de cesio, un 87% de plutonio y un 8% de americio se
encuentran depositados en el fondo marino mediterraneo comprendido entre 0-300¢ m de
profundidad, lo que equivale a unas cantidades netas de 074 PBq de 'Cs, 0.035 PBg de
P 2H0py v 0.02 PBq de T Am.

Considerando que el margen continental peninsular v balear espafiol constituye un 1%

239240

de la superticie del Mediterraneo, el depdsito acumulade de "Pu en el litoral espaiiol

representaria un 5%, el de americic un 3 5% y el de

Cs un 1.4% del depdsito global de
estos radionucleidos en toda la plataforma mediterranea. Con estos datos se evidencia que los
radioclementos con gran afinidad por el material particulado {p e plutonio, americio) se
depositarian a mavor velocidad en las zonas de plataforma, debiende tenerse en cuenta en los

modelos predictivos de evolucion de radionucleidos en el mar,
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8.2.5 Asociacidn geoquimica de radionucleidos

En este apartado se presentan los porcentajes de asociacion geoquimica de plutenio,
americio y cesio en las estaciones de la costa mediterranea espafiola en las que se habia
obtenido una mayor concentracién de radionucleidos: Urbarsd, Urtarsd, Uralisd y Urmalsd,
ya que en estos testigos parecia factible, a priori, determinar dichos porcentajes sin que sus

incertidumbres asociadas fueran tales que impidieran emitir conclusiones.

La técnica de extraccion secuencial se ha aplicado a tres zonas caracteristicas: la de
aporte terrigeno (Urbarsd y Urtarsd), la de marcado caracter biogénico (Uralisd) v la mas
alejada del litoral (Urmalzd). Las estacidn Urvalsd se descartd por ser similar a la de Alicante
y tener menor concentracion de radionucleidos en la seccion mas superticial, y la Urmensd
por tener actividades de transuranicos extremadamente bajas. En los testigos seleccionados se
han realizade los analisis de lixiviacién secuencial en las capas superficiales, por ser las mas

susceptibles a los procesos de degradacion en la interfase agua-sedimento.

Los porcentajes de extraccion sccuencial (%) de plutonio, americio ¥ cesio obtenidos
en la estacion Urbarsd (1-2 cm} se muestran en la Tabla 832, indicandose tambign la
concentracion de actividad correspondiente a cada fase de extraccion asi como la cantidad
total recuperada para cada radionucleido. Los porcentajes integrados de extraccion (X

cxtraido) se han calculado teniendo en cuenta sus actividades totales en el sedimento

(7 HOPy 1 071014 B/l Am—-36+0-02Beaes] ;. ver Tabla 8.23).

Tabla 8.32 Resultados de extraceion sccuencial on ¢l sedimento Urbarsd {1-2 cm)

S Ty

e TR A s TS
__(Bg/kgtlo) (%t 1oy (Bgkgtlesy (" (Bygio) (Yatlo)
Insponible <002 aeeee 1O,
Intercambiable <Ho? <03 e e emen
As Mat 0514003 3412 0.08:£0.02 =4 R L
Orgdinl
As. Oxidos 039003 4 0.13=0.01 Jox 4 <004 e
Resndual 0.04z0.01 RE| 0.GY+0.01 2013 <44

strddo 090 = 004 §8x 12 0521002 H6E12 [
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Ei plutonio se encuentra mayoritariamente asociado (95%) a la materia orgénica v a
los sesquioxidos (Mn, Fe, Al), consideradas fases altamente estables y dificiles de degradar
ambientalmente. Su presencia en la fraccion residuai es pequefia (5%), siendo indetectable en
las fases mas moviles (facilmente disponible/intercambiable). Su porcentaje de extraccion
global, junto con su incertidumbre asociada (88+12%) se encuentra en el rango de
recuperaciones obtenidas por otros autores en sedimentos marinos {Matkar e af., 1992). El
americio aparece unido principalmente a la fraccion de oxidos (46%) y a la materia organica

(24%), aunque en menor proporcion que el plutonio, en benetficio de la fraccion residual.

Los porcentajes de extraccion secuencial (%) de plutonio, americio y cesio obtenidos
en la estacion Urtarsd (0-1cm) se muestran en la Tabla 8.33. Los porcentgjes integrados de
extraccion (2 extraido) se han calculado teniende en cuenta sus actividades totales en el

sedimento (%7 Pu. 0.66+0.04 By/kg, ™' Am: 0.3240.03 Bg/ke;, +ia; ver Tabla 8.24).

Tabla 8.33 Resultados de extraccion secuengial en el sedimento Urtarsd (0-1cm)

Fraccion = =Tpy ==y -Tam =T Am ™ Cs By
 (Bgikgrloy Saklmy  (Bolkgtlao) (Ytla) (Bqxlo) (Yotlo)

Disponible s N — <003 eeeee e e

Intercambiable <02 e <03 e mmmee emen

As. Mat. 0.39+0.04 503 0.10£0.02 40=5 <008 0 e
Oraani

As. Oxidos 0.2420.02 34x3 0,02£0.01 8= 3 <015 e

Residual 0.0720.02 lo=2 0. 1H+0.02 33+ 3 <072 e

© evtraido 071 +0.05 107410 026002 170164 S

El plutonio aparece principalmente en las fases organica y de oxidos (90%),
encontrandose en un 10% en la {raccidén residual y siendo indetectable en Jas fases mas
méviles (disponibie ¢ intercambizble). El americio muestra una clara tendencia de asociacidn
a las fases residual (53%) v organica (40%), mostrando una tendencia general a presentarse

en mayor proporcion en la fraccion residual.

En resumen. los porcentajes de asociacion de plutonio v americio cbtenidos en la

S

estaciones Urbarsd v Urtarsd se representan en la Figura 8.24.
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Ubarsd (12 c) Utarsd (b e}

Mat. organica
54%

Residial
10%

41 %

Urbarsd {1-2 em) Urtaesd {01 o)
Oxidos Am

Mal. urganica Mat. organica
4% 0%

Figura 8.24 Porcentajes de asociacion geoquimica de 2**#Pu y " Am cn los sedimentos Urbarsd y Urtarsd

Iin las zonas de Barcelona y Tarragona la asociacidn geoguimica del plutonio presenta
una distribucion similar, estando mayoritariamenie unido a la maleria orgdnica y los dxidos.
[istos resultados coinciden con los observados en sedimentos marinos en los que los
transurdnicos provienen del “fallout” estratosférico (Cook er al., 1984, cstacion PASD13(0-1
cm) cn este trabajo, apartado 8.1.7) . Ademids, las estaciones Urbarsd y Urtarsd, al igual que
el testigo PASIY3 en el ecosistema marino de Palomares, reciben aportes terrigenos fluviales
procedentes de i crosion de os suelos, en los que el plutonio s¢ encucntra asoctado a maleria
orgdnica de naturaleza diversa, [undamentalmente dcidos himicos y filvicos (Coughtrey er
al.. 1984), En el caso del Am resulta complejo apuniar una tendencia general de asociacion
geoquimica, aungue los datos indican que podria acabar contenido en algdn compuesto o red
cristalina de dificil disolucidn. Esta hipotesis debe ser interprelada con suma prudencia dada

la clevada incertidumbre que afecta a jos resultados obtenidos.

l.os porcentajes de extraccidn sccuencial de plutonio, americio y cesio obtentdos en fa
estacion Uralisd (0-len) se muestran en la Tabla 8.34. Los porcentajes integrados de
extraccion (X extraido) se han calculado teniendo en cuenta sus actividades totales ¢n ¢l

sedimento (277°Pu: 0.4740.01 Ba/kg; M Am: 0.6140.03 By/kg; 1o, ver Tabla 8.26).
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Tabhla 8.34 Resuliados de extraccién secuencial en el sedimento Uralisd (0-1 cm}

Fraccion 7 %py o fpg T TTaAm T Am e By
{Bg/kptlo) (Yetlo) {Ba/kgxio) (Yoklo) {Bqtlo) (Yaxlg)
Pisponible 8 17— <003 e mmee ameem
Intercaumbiable <002 e <003 emeew memee e
As. Mat. 0.1620.03 37+4 0.17£0.02 39+135 <013 e
Orgdni
As. Oxidos 0.21+0.02 1944 0.10x0.08 23+14 <0.13 emn
Residual 0.0640.01 144 0.170.02 3R%14 <033 =
< extraido 0.4320.04 9148 04016 71428 - e

El plutonio presenta una clara tendencia a asociarse a las fases mas estables
(sesquidxidos y materia orgdnica), en las que se encuentra en un porcentaje conjunto del
86%. Su presencia en la fraccion residual es bastante menor, aunque significativa {14%), y su
union a los componentes mias facilmente degradables (disponible e intercambiable) puede
considerarse despreciable. Sin embargo, os destacable el aumento de la aseciacion del
plutonio a la fase de Oxides en detrimento de la fraccion organica si se compara con las
estaciones del margen catalan. En los sedimentos marinos, la materia organica procede
mayoritariamente de los suclos erosionadoes v arrastrados por los cursos fluviales y de restos
de organismos (plancton, fiteplancton, ete) que al morir se incorporan al fonde. Esta ultima
fuente adquiere mayoer importancia en ambientes sedimentarios mas profundos en los que
predomina la sedimentacion biogénica (como en el caso del testigo Uralisd), en detrimento de
los aportes de compuestos organicos fulvicos v himicos, de marcado caracter terrigeno. El
hecho de que el Mediterranec sea un mar oligotrofico, pobre en nutrientes, provoca que a
estas profundidades la cantidad de materia organica disponible sea menor. El americio esta
mayoritariamente unido a fa materia orgdnica (39%) v a la fraccion residual (38%). Las altas
incertidumbres obtenidas en estos valores dificultan su interpretacion, por lo que Gnicamente

puede sugerirse una tendencia creciente a unirse a la fase residual.

Los porcentajes de extraccion secuencial de plutonio, americio y cesio obtenidos en la
esracion Urmalsd (0-1cm) se muestran en la Tabla 833, Los porcentajes integrados de

extraccion { extraido) se han calculado teniendo en cuenta sus actividades totales en el

G-240

sedimento (' Pus 0.5570.08 Baikeg, T Am 0.3020.02 Bqrke, 1o, ver Tabla 827).
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Tabla 8.35 Resultados de extraccion secuencial en ¢ sedimento Urmalsd (0-1 em)

f’raccién 3—94-74Upu ,_§J+§4Upu ZAIAH] 237 Al 137(:S IBTCS
(Bg/kgtla) (%t1o) (Bg/kgtlo) (%F1o) (Bgtlo) (%tla)

Dispenibie <002 <0.03 .

Intercambiable <002 <0Mm e e

As. Mai, 0.21:0.02 3343 0.1240.02 5925 E 0 s T
Orgdni

As. Oxides 0.38+6.03 60:+3 0.04+0.01 1745 <012 e

Residual 0.040.01 T+2 (+.05+0.01 2444 <033

¥ extraido 0.64:H).04 116134 (0.2180.02 N R

El plutonio se asocia preferenicmenic a los sesquidxidos de e, Mn y Al (60%) y a la
materia orgéanica (33%). Su unidn a lu fraccion residual es aproximadamente del 7%, sicndo
nufa su presencia en las fases disponible ¢ intercambiable. 1 americio  aparece
mayoritariamente en la fase orgdnica {39%), scguido de las {racciones residual (24%) y de

oxidos (17%).

[.os porcentajes de asociacion de plutonio y americto obtenidos en fas estaciones

Uralisd y Urmalsd s¢ reflejan de Torma esquemdlica en la iguara 8,25,

Uralisd {01 cm) Urenaisd (04 cm)

Oxidos Oxidis

Pu 60%

Residual
1%

.. Residual
Viad. arganica_. 147 organica
v KRR
Uraisd (01 em) Am Urmalsd (0-4 ¢m)
— ¥lal. oreanica MAr, arpaitiva -

g

KRS

Orvidos
Residuak, Ty
" B

A Residual

R R

Oxiday
R

Figura R25 Poreentapes do aseciaoidn geoguimiva de Py A en los sedimentos Vralisd v Urmalsd
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En las estaciones de Alicante y Malaga, ambas mas alejadas de la costa y situadas a
mayor profundidad, es relevante la asociacidén preferente del plutonio a la fase de oxidos en
detrimento de la fraccion organica. En estas areas la influencia del material erosionado y
transportado por los rios, conteniendo acidos humicos y fulvicos, es practicamente nula, lo
que provocaria su disminucidn en la fraceidn orpanica. Por otro lado, los compuestos
organicos presentes en el sedimento serian primordialmente biogénicos, con abundante
calcio. Este hecho justificaria la mayor tendencia del americio a unirse a esta fase, dado que

su comportamiento es similar al del calcio,

En resumen, se puede apuntar que los datos de asociacion geoquimica de
transurdnicos indican que su dinamica estara regida por procesos de evolucion/degradacion a
largo plazo de fases medicambientalmente estables, como la materia organica y los oxidos.
Esta tendencia ha sido también observada en los estudios de lixiviacion secuencial que en la
actualidad esta realizando ! Laboratorio de Radiecologia Marina con sedimentos recogidos

en zonas de estuario en ¢l Baltico v el archipiélago de Svalbard (Noruega).

En el caso del cesio, no puede apuntarse ninguna hipdtesis, al estar su actividad por

debajo del limite deteccion proporcionado por la técnica de medida empleada.

8.2.6 Tasas medias de sedimentacion

Los procesos de sedimentacion son especialmente activos en los margenes costeros,
encontrandose en cstas zonas las mayores tasas medias de acumulacion. Sin embargo, la
masa de sedimento que se acumula anuaimente por unidad de supertficie ha podido sufiir
variaciones a lo largo del tiempo, aumentando en los afes posteriores a la revolucion
industrial debido a la tala masiva de arboles, v disminuyendo en momentos concretos como
consecuencia de las grandes obras de ingenieria hidraulica (construccion de pantanos,

canalizacion de rios, ete ).

En este trabajo, para calcular las tasas medias de zedimentacién a lo largo del litoral
mediterraneo espanol se ha utitizado, por la sencillez de su formulacion matematica, el

modele de datacion CRS (Ceansicont Rave of Supplv), que se basa en la hipotesis de que ¢l flujo
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de °Pb en exceso a los sedimentos se ha mantenido constante durante su formacion,
contemplande posibles variaciones en la tasa de sedimentacién Dicho modelo ha sido
validado en escenarios lacustres y empleado en multitud de ocasiones para datar estratos
recientes (~100 ahos) de sedimentos (Schell y Barnes, 1986; Appleby v Oldfield, 1983).
También se ha empleade en la datacion de testigos de sedimento marino, aunque no esta
exenta de polémica su aplicacion a testigos costeros perturbados por efecto de la biota,
fenomenos de mezcla, ete. En este caso, si lo que se persigue es establecer una edad concreta
para cada horizonte sedimentario, se recomienda utilizar un modelo matematice aproximativo
bastante mas complejo, que parametriza la difusion en las capas afectadas, para obtener un
coeficiente de mezela que permita realizar ajustes a la curva que se obtiene al representar el
perfil de 7'°Pb en exceso frente a fa masa de sedimento acumulada (expresada en g/em?)
(Appleby,1997). Sin embargo, el cilculo de las tasas de sedimentacidn practicamente no se
ve afectado por la aplicacion de uno u otro modelo, ya que lo que se considera es la masa
total de material particulado depositada por metro cuadrado en un tiempo determinado, que

corresponde a la diferencia absoluta de edad entre capas (Appleby, 1997),

N . .. 210 .

El modelo CRS se basa en la determinacion de *'""Pb en exceso, cuyo origen es
fundamentalmente atmosférico. Al no encontrarse en equilibrio con sus progenitores
226 222 L . . . . .
(“"Ra/““Rn), su variacion temporal esta regida unicamente por su propio periodo de

l 20

sermidesintegracion, permitiendo la datacion del sedimento. El “7'Pb en exceso se determind

. 220 H : : 210
por substraccion del valor del “Ra, que indica el contenido de

Pb sustentado por su
progenitor, calculado a su vez a través del *'Pb v *''Bi (detectados por espectrometria
gamma) del valor de *%Pb total, medido también por espectrometria gamma. En la Figura
8 26 se presentan los perfiles de distribucion de plomo en exceso {rente a la profundidad para

las estaciones del litoral mediterranco espanol estudiadas en esta memoria.

Todos los pertiles de distribucidn son glebalmente decrecientes con la profundidad,
sin embargo, en aquellos en los que se han puesto de mantfiesto fenomenos de mezcla y/o
bioturbacion en la columna sedimentaria, aparccen remavidos con mayor o menor intensidad
{Urbarsd, Urtarsd v Urvalsd). Aquelles testigos situados en zonas de relativa calma

sedimentaria {Uralisd, Urmalsd v Urmensd) presentan periiles monodtonamente decrecientes.
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Figura 8.26 Perfiles de distribucion de ' "Pb cn exceso cn sedimentas del litoral mediterrinea cspaiiol

Las tasas medias de acumulacidn en el margen costero mediterraneo se exponen en la

Tabla 8 .36,

Tabla 8.36 Tasas wedias de acumulacion (expresadas en g-em™a™) en ¢l litoral mediterranco cspaiiol (£2a)

Barcclona Tarragona Valencia Alicante Almeria Malaga Menorca

02000l 016+0.02 0312006 o4 +00l - 0.13 +0.01 0.05£0.04
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Las tasas de sedimentacion més elevadas corresponden a las areas de Barcelona y
Tarragona, ambas afectadas por la descarga continuada del material particulado transportado
por los rios Besos y Ebro, respectivamente. La mayor proximidad a la costa del testigo de

Barcelona le proporciona un depdsito mas alto de sedimentos.

Las estaciones de Valencia v Alicante presentan depdsitos medios de acumulacion
similares e inferiores a los de las estaciones catalanas, va que se ubican mas lejos del litoral
costere y a mayor profundidad, en zonas en las que predomina la produccion biogénica. El
sedimento de Malaga, recogido en el ralud a una sonda de 360 metros, exhibe una tasa de
sedimentacion mas alta de lo esperado para esa profundidad. Esta area del sur peninsular
podria estar afectada por el material terrigeno en suspension transportade edlicamente desde

el norte de Afiica.

Por ltimo, la zona de Menorca presenta fa menor tasa de sedimentacidn, ya que se
ubica a mayor profundidad en un érea cuva unica fuente de incorporacion de materia

particulada es el depasito atmosterico.

Fas tasas de acumulacion obtenidas en el litoral costero mediterraneo proporcionan
una valiosa informacion acerca de ciertos fendmenos de dinamica sedimentaria que afectan al
deposito de radionucteidos. su velocidad de deposito v su tiempo de permanencia en la
celumna de agua, su mavor o menor pengtracion en el sedimento y su deposito acumulado.
Asi, ¢n las zonas con altas tasas (Barcelona y Tarragona), la permanencia de los elementos se
veria sensiblemente acortada, presentande una mayor penetracion en el testigo y un

inventario mas elevado.



CONCLUSIONES






Conclusiones 255

ECOSISTEMA MARINO DE PALOMARES

L.

La distribucién de plutonio, americio y cesio en sedimentos esta afectada por la orografia

submarina que caracteriza a este ecosistema:

.
W20p, P¥py ' Am y '"VCs aparecen en una zona de

- Los mayores inventarios de
depdsito preferente de la plataforma continental, en el cafidn submarino delineado por el
rio Aguas. Los sedimentos a los que estan asociados esos radionucleidos se encuentran
retenidos por la pared sur del cafidn, que impide su transporte hacia latitudes mas

meridionales por accion de las corrientes, que fluyen en esta zona en sentido N-S.

- Los perfiles de distribucion de plutonio, americio y cesio en los testigos de sedimento de
fa plataforma se caracterizan: a) por ne mostrar los picos de maxima concentracidn
correspondientes a la época en la que se efectuaron la mayoria de las detonaciones
nucleares atmosféricas, y b) por presentar, a distintas profundidades, picos de elevada
concentracion de transurinicos procedentes del accidente de Palomares. Esta distribucidn
atipica podria estar causada por la remocion originada por las corrientes de turbidez, la
accion de los organismos bentonicos (bioturbacion) y/o los fenomenos de desplome

caracteristicos en este tipo de formaciones geologicas.

- La rama norte del cafidn de Palomares actla como un canal activo de transporte de
material sedimentario v sus radionucleidos asociados desde el margen continental hacia el
plano abisal. El hecho de que los testigos del talud y el plano abisal situados en dicho
ramal presenten unas tasas medias de acumulacién y un depésito de plutonio, americio y
cesio mas elevados que sedimentos de otras zonas ubicadas a la misma profundidad, pero
fuera del area de influencia del caiién, confirman esta hipotesis. En este trabajo, no existe
evidencia de que la contaminacion procedente del accidente de Palomares haya alcanzado
el mar profunde a través del cafon, al no haberse observado heterogencidades de

transuranicos en los sedimentos del plano abisal cn el ramal norte del mencionado cafién.

- Se han detectado un total de nueve heterogeneidades de Pu v Am en sedimentos
recogidos cerca de la costa, en el cafién del rio Aguas. Estas contribuciones particuladas se
encuentran distribuidas al azar en los testigos, a distintas profundidades, alcanzando una
e r e Ja . : - . - AP . 238 239--240
penetracion maxima de I8 centimetros  Sus relaciones isotopicas: Pu/ Pu

(0.017:0002), “'Pw TPU (822003, referida a 17/1/1966) v T Pu APy (4.2820.19)
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permiten confirmar que su origen es el accidente de Palomares, ocurrido en 1966. Su
actividad (Bqzlo) es variable (7"*Pu: 0.0019+0.0002-0.060+0.004: 2 2py- 0 11+0.01-
3452012 y *'Pu ~ 3 62+0 16). También sc ha estimado su didmetro miximo teérico
(suponiendo una forma esférica v una composicion quimica de oxido, PuO,), entre

1.8940.02-6.01£0.01 pum, con un valor medio de 3.2440.03 pum.

Los experimentos de lixiviacion secuencial realizades con sedimentos de la plataforma
continental adyacente a Palomares han mostrado la influencia del término fuente de los
transuranicos analizados en su distribucion geoquimica, v la asoctacidén preferente del

cesio a la fraccion residual;

* El plutenio procedente del poso radiactivo global esta principalmente unido a la materia
organica (preferentemente acidos humicos/fulvices) vy a los sesquioxidos (Fe, Mn y Al.
El americio se encuentra mayoritariamente asociado a la fraccion intercambiable
{carbonatos), dada su semejanza en ¢l tamaio y comportamiento quimico con el calcio, y

a la materia organica.

- Los transuranicos provenientes del accidente de Palomares aparecen predominantemente
en la fase residual del sedimento, sugiviendo que se encucntran formando compuestos

refractarios, poco solubles, previsiblemente en forma de particulas de oxido muy finas.

El cesio aparece eon la fase residual, v en menor proporcidn en la fraccion
intercambiable. Este radionucleido podria formar parte de la red cristalina de algunas
arcillas ricas en potasio (ilitas), siendo dificilmente extraible al encentrarse adsorbido en

posiciones especificas ocupadas origimalmente por ¢l potasio.

La asociacion prelerente de plutonio, el americio procedente del accidente y el cesio a
fases geoquimicas estables, con escasa reactividad quimica (materia organica, arcitlas,
compuestos refractarios, cte.} implica que su movilidad postdeposito estaria regulada
principalmente por la dispersion fisica del material sedimentario al que estan unidos
(efecto de las corrientes de turbidez, fendomenos de desplome, bioturbacion, difusion,
etc ) EI americio procedente del ~fallout”™ seria mas susceptible a procesos de
migracion/solubilizacion. debido a la mavor facilidad de degradacion de los carbonatos

presentes en los sedimentos.
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LITORAL MEDITERRANEQ ESPANOL

6.

Los perfiles de distribucion de plutonio, americio y cesio en las estaciones del litoral
mediterranea occidental se caracterizan: a) por no mostrar los picos de maxima
concentracion del “fallout” atmosférico, y b} por presentar concentraciones homogéneas
en las capas superiores del sedimento (hasta el centimetro 10 en las estaciones catalanas,
hasta el seis en las levantinas y hasta el tercer centimetro en las areas de Malaga y
Menorca), decreciendo a partir de dichas secciones. Esta distribucion podria deberse a los
aportes terrigenos transportados por los cursos fluviales de caudal variable que provocan
mezclas de sedimentos, a la bioturbacion, y/o desplomes de material sedimentario

propiciados por la orografia submarina.

La acumulacion de radionucleidos en el fondo marino depende, entre otros factores, de
las caracteristicas de la cuenca de depdsito: cercania a ia costa, profundidad de la
columna de agua, existencia de aportes terrigenos fluviales y/o aéreos, orografia
submarina, naturaleza geoquimica del sedimento, etc. Asi, las dreas mas proximas a la
costa, y afectadas por un importante aporte terrigeno fluvial (Barcelona y Tarragona)
presentan las actividades de plutenio, americio y cesie mas altas, y la mayor penetracian
de radionucleidos. Los testigos de Valencia y Alicante, mas alejados de la costa, y
caracteristicos de zonas de predominante depésito biogénico, muestran menores
concentraciones v penetracion de radienucleidos. El sedimento de Menorea, situado a
mayor profundidad, tiene las menores concentraciones de actividad y penetracion de
radionucleidos. La estacion de Malaga, ubicada en el talud, exhibe concentraciones de
actividad v una penetracion de transurdnicos v cesio mayores de lo esperado a esa

profundidad, debide probablemente a una sedimentacion preferente por orografia y/o a la

incorporacion de particulas transportadas por el viento desde el Sdhara.

El inventario global de radionucleidos en el litoral mediterraneo occidental se ha estimado
en 1.41£0.02 TBq de ™ **pu, 0.06:0.01 TBq de **Pu, 0.740.1 TBq de *'Am y
10.640.3 TBq de "'Cs. La plataforma espaiicla, que constituye aproximadamente un 1%
de la superficie total del Mediterraneo, contiene, sin embargo, un 5% del ¥*"*Pu, un
35% del *MAm vy un 1.4% del PCs del depasito total existente en el fonde marino
mediterranco comprendido entre 0-500 m de profundidad. Estos datos evidencian la

mayor tendencia dc los margenes continentales a acumular radioclementos con gran
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afinidad por el material particulado (plutonio y americio), frente a los de marcado caracter

conservativo (cesio).

Los experimentos de lixiviacion secuencial realizados con sedimentos del litoral

mediterrdneo han mostrado:

- En los testigos afectados por descargas fluviales (Urbarsd y Urtarsd), el Pu se asocia
mayoritariamente a la materia organica (acidos humicos/fulvicos procedentes de la
erosion det suelo) y oxidos. En los testigos mas alejados de la costa (Uralisd y Urmalsd),
de caracter biogénico, el plutenio aparece fundamentalmente en la fase de sesquidxidos

(Fe, Al, Mn) y asociado a la materia organica,

- En los sedimentos analizados el americio presenta una asociacion geoquimica dificil de
interpretar, apuntandose una tendencia a unirse a algGn compuesto o red cristalina de

dificil disolucion (fraccidn residual) en mayor proporcion que el plutonio.

- La asociacidn mavoritaria de los transuranicos a lases geoquimicamente estables y de
dificil degradacion medioambiental (materia organica v los oxidos) limitaria su movilidad

postdepdsito a la dispersion fisica del material sedimentarie al que estan unidos.

Las tasas de acumulacion obtenidas cn el litoral mediterraneo estan comprendidas entre
[ S . . s -

0.05+0.04 v 0.20-0.01 grem™a" Estos resultados proporcionan una valiosa informacién

acerca de ciertos fendmenos de dinamica sedimentaria que afectan a la acumulacion de

radionucteidos;

- En las zonas con las tasas mas altas (Barcelona y Tarragona), se evidencia la existencia
de dos vias de aporte (atmosferica vy fluvial). El iempo de permanencia del plutonio y
americio en la columna de agua sc acortaria sensiblemente, ya que al aumentar la
cantidad de particulas en suspension se potencia el fenomenoe de “scavenging” o arrastre
(principal mecanismo de incorporacion de radionucleidos al sedimente), presentando una

mayor penctracion en ¢l testigo v up inventario mas elevado

« In el drea de Menorca, la haja tasa de acumulacion indica que la incorporacion de
radionucleidos es a través de una via unica (atmostenica), por lo que los radionucleidoes

presentan menoires inventarios v una menor penctracion en el sedimento.
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A bstract

The geachemueal assenctatian of plugonius i sediments rom the
manne ecosysiem ot Palinnures has been sudied, A sequeanial
Traching techniyue using selective exwactants bas heen employ
ed to determine the percentages of Pu in the rllowing form:
siba readils hle. by eacheniesble und adsorbed 10 specitic
MEes. 101 dssociateel with orzams natter 1) sesauiosides, o
restduad. Pletomium was found lu be associaled mainiy with
phases e Wi and e and sheretore, appears w be relabively
anmeabile and pot readily avzilable 10 hottom 1ceding biata The
2ifect o different ~ource 1emms o0 Pu disiribation is alse Jis-
cussed

Introduction

The behavior of transuranics (0 1he marine ecosystem
is strongly uffected, among other environmenial
parameters, by their source Lemmn: augleas reprucessing
plants. failour trom Chernobyl. fallout from nuclear
weapons detonations. or nuclear device accidents |1].
Laboratory and tield observations indicate that less
than 4% of the pluionium valenng Lhe water column
remains in soiution, exhitnting a pronounced atfinicy
tor sediments |2, 3|, The alttmate late of the plutonium
nearporated into the sediments depends on a number
of vanuhles. such as pH. Eh, sahnity. inorganic and
vrganic ligands, This radonuclide could suffer posi-
depositional migration. remabilization back 30 he
water column, or 2et involved (n cenain biogeochemi-
cal revctions |4, 31,

A deeper knowledge of its distribution among the
ditferent geochemical phases within the sediment
would be very helptul in predicung s possible mo-
bifity and might alse provide useful information about
the mechanisms governing remobitizaton and hio-
avilabihny 1o organisms

Fhis paper presents the first results oo studies o
the wetchemend association of plutenium i sediments
It the marme ecosvsiem of Patomares 1 southeasiern
Spant. This area became the focus for studies of the
bebivsor and distrthudian ol transuranics atier the
crish ot two USAF wireralt, in 1966,

The nup-nueclear explusion of twa of the four ther-
monuclear bombs, released dunng the accident over
the crnstar village ol Palomares, resulted in the disper-

<l of an aerosol ennched in fransuranics, An aren of
2.3km® was contaminated 6] Later studies camed
oul in the adjacent manne savironment delected par-
ticulale comrbutions from the impact, mostly in the
form of hot particies. The pathways and iransfer
processes trom kand w the Mediterraean Sea of the
contzminalion have heen published i the litgralre
17-9).

The main objective of the itlowing work 15 1o de-
fine the degree of association of plusomum with the
major geochemical components of the sediments from
Palomares. to assess the potential plutomium mobility
under the environmental cosditons of this particular
areq. Further studies wall focus on the geochemical be-
havior of other radionuchides. such as amencium and
Caesiu.

Materials and methsds

Sediments from the marine ccosystem of Palumares
were collected with 2 newly dessgned box-corer 1]
while un board the O/ Bannock in July 1991 The
cores were sliced inlo 1 em thick sections, discarding
the outer | cm ring 1o prevent contamination {rom the
sections above. The sediments were dned at A0°C,
bail-milled for homogenization and sieved through
1 mm mesh

Far this study. two sections From Station 13 (30 m
depth: 37901 21 N 174710 W) were selected:
PASDT X0 comresponds t the fima em ol the core:
PASD13{# s a deeper sector. and 1t corresponds to
the 8—%cm section, Station 13 i situated Suuth of
the Almanzora river mouth and withan the Conunental
Shelf isee map), in an area where enhanced concen-
tratiens ol transuranics have been found [7)

An aliguot of 10 g was used lor the deternunation
of total ™ 'Puand Py This techmigue [11] i
snlves caraction with a mixiee of HNOLHCIAHE
addion of 7'Pu fused e calelate the chemicsl re-
coveryl. separation on amon exchange restos and
clectrodeposiion onto stamless seel discs jor aipha
counting

Chemical partivamg of ' Py and “"Pu was per-
forrued applving a sequential leaching method devel-
vped by Cook ef ol |12} and employed n stadies ol
Py, Am and hp o wide range of sampies and en-
wiromments 1130 134 Brefy, 12y subsamples were

—t e

MR Amon L

Map. Lucauon of sampling staton £}

Table 1. Scaeme -of the leaching of Pu from manne sediments

[

Fracuon Reagent Volume

miig)
Readaly avaylable CaCl U M 20
Exchangeable and CH.-COOH 145 M 0
specifically adsorbed
Organically hounu Ne PR O0M i3l
Onde bound NH.CO, %

1 /C0H. 0 Y

Residuad HNO JHEHC o

surred (or 18 b with the Jppropmite amoud of ox-
tractant. 35 shown i Table 1. The supernatant was fil-
\ered through a Whaiman GF/C filter paper and **'Pa
was added 4s an internal racer. Pluronivm was then
anulyzed. The sequenual leaching experiments were
pertormed twice on PASDI3 {01 and once o
PASDH309).

P megsurements were camied oul wih a low
nackground higuid scinutlauvon detection svsiem using
puise-shape fistmminanon o <eparaie  'Pu heta
svenis [tom aipha events pmoduced by decay of other
plutonium isotopes {151,

Quality control was achieved analyzing certified
plutonum samples and pamcipaung in annuzl nter-
calibranon exercises organized by [AEA.

Results and discussion

The results of plutomum in total samples and the sum
of pluteniom extracted by the seguentiad leaching
cxperuments are shown m Table 2. In Table 3. pln-
tonipm iselopic ranos for the two sections analvzerd
1re presented.

In the first section of the core. PASD13(014 the
acuvity of plutemum m the totai sample 1s in reason-
ably zood agreement with the sum of extracred piu
tonium. The ratin *Ppi 2 7Py Table 31 clearly indi-
cates the falhour origin of the putonium, s stated By
wther authors [16. 37), The acivities (ound m this e
tiun are slightly higher than the average raifout setivers
caiculated for this sone of the Mediterranean Conu
nenral Shelf 11.39=0.26 Byske - | 71 |15]) This :n-
srease might be due 1o an addwmonal input from the
failout deposited on the Almanzora nver bed [13]

However. the integrated plutonium activity from
the sequential leactung 2xperiment un PASDII09:, 1<
sbout double of that vbtained from ol Jdieestioa. n-
Jicanng the presence ol 4a inhomogeneily 1 Table 1t

Ia his delimited sone. ~owmh nl the Almanzont
rver mouth, 4 cepn NUMOET o Nelerogencities e
Pu snd At have previously heen found by Romero
et gl (9] in the form of i apois”T The isatopre
ratos CHPUOT TPy LU EO0003 0 D028 20037
NS =021 and “UPuSNT PR 11 422046, e
terred 1o L9R9Y vonfirmed the nuclear device impact
4% the sourcs term of the exIta inpuis of ransuranics.

S8
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wasdes ¢ AL Mn, Fer swd only 9% appeany in the re-
~ubual fraction tie. lurgely irmeversibly held).
The order of ussacistion in PASDIND 1<

Organie > Oxude -~ Residual >+ Exchamgeshie/ad-
worhed = readily available.

These nesulls agc wn agrecment mnhMm«-
“aged”-tallout plutoni in sanples o
tamunated by weapons testmg 112).

Matkar o o, |19] viserved that most of the plu-
sumium 1 the Trombay cuavai environment was i the
orgame amd oxde Fractions, and only Y% in the re.
sidual 1raction. Tn the Canhness environment. Couk e
i, 112Y observed . 9% of the Pu was Dociased

he avsumed a5 typical from fallout  distnb

As shown o Table X the catio CUPwTERy
02400051 talls within the range of weapon gridy
Pluttsmum adies and sgroes with those oblained 1o
this specitiv arey w fomer sudies [9]. The “Pus
™ ey eatig shows it discrepancy fom hoth fallout
and nuclear devive taticrs, However, it suggens a mix-
o) contribubon from  the two sounes  menuined
Wave, sioce tds inhomogeneity has pot been phvsi-
<ally wolated, but detecsed after the radivchemicad
amakysis b 12 2 of sample.

The sequenteal Jeaching perventages ohvained Jor
PASDI 30N are Jisted i Tuble 3.

Due 1 the uncertwindy of the ““Pua dala, sof div-
~Usstomt Wil be hasedlon =" 7 P salues, The IRctm
consudered most muobile trewdily avaitable, exchange-
.-hldmlmrlml 1w sperath SIERE MR hess thun ¥4
o dwe The is wed wath wa-
sluble engic cheluwed compleres 665, Appmu-
minehy 22 1s anciuded or co-precipitated with ajpn-

with urg matter andl residual, the makwity bemg
wilth the orpanic mater.

The resubis of the vequemi J
+t PASDA 3109+ e presente in Tahle S. Tne mkml
HSOSISIN Fof this sectin i

Resudual > Organe > Oxide > Fxchangeabls/ad-
wahed .- Readily wvailable,
In this Jeeper section less than 3% of the plulomum
is limked with the feaily available and etchungesbie/
“pecifically adsoeption ~ites fraciions. The peaceatage
ol Py arganically bound i~ 5. 235, much lower that the
vhmned tor PASTN V), uhu.h s o drtface hwr A
decreawng | ge I p a J with
wiganie magter has dswe been detevied by Hedm et .
1 200) while siwdyzng the chemical partionmyg of Py und
Am it weadinenns from [hule.

1t i nodewnthy, tumever, thal mone shom S5 of
he pluroniun extracied i FASDINO9 i 0 he re-
swhad fracteon. shile in PASTH M01) W was w98,

b

The fact st most oF 1he phonmm Appears in the
reswdual i7action feads io suggest tut the plutonium
found is very refractory, like the one front the erosl
dqzmdmnnguummmwmwimw
abseevauons. sarfier smudies surveving Thule showed
that all dve heterogentities :hot particles) detected
were in the residuai Fraction [20),

Coochusions
MWC&WW-‘G%
ments “roat the Pak have
showa:
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geoviemical Jistibunen: falloct plutomum iy swtiniy
mmedm«mnmuﬁmqmwhm
feactony pluconium fem the acudent appears in the

~ Po seems to be celanvely mobiie and no
readily avaulable to bouwom feeding droca. l'herelm.
pmommhlnys icted 10 physacal di
mﬂbymmmmmuglem
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RADIOECOLOGIA DE
TRANSURANIDOS EN EL
MEDITERRANEQ ESPANOL

a contaminacion residual de transuranidos
debida al episodio accidentai ocurrido en 1966
en Palomares. Almeria, ha proporcienada una
oportunidad dnica de estudiar su
campartamientg ambiental.
Un amplio prayecto de investigacion. infegrado
en el Programa Evropeo de 1+0 de
Radioproteccion, se desarraila en su eeasistema
marina desde 1985. Entre sus principales
objetivos destacan el estudio de los
mecanismos gue cantralan ef comportamiento
de transurdnidos y ofros radionucleidos de vida larga en
este ecosistema y ia evaluacian de su posible
incorporacidn por el hombre a fravés de la cadena
alimentaria marina.
L a determindcidn por primera vez en Espana del
Catatina Gasco, M Paz Anton  inveniaria de plutonio y americio en sedimentos. 1a
y Lourdes Romera  ASiGRacidn de sus origenes, Ia confirmacidn del fransporlte
et omnyons parcial tierra-mar de 13 contaminacion residual de
s lransurdnidos a la Platatorma Continenial adyacenle y su
tendencia a deposilarse en ef sedimente mas que 4
permaneger en disolucion, son algunes de sus resuitados
mas relevantes.
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1. INTRODUCCION

La determinacién analirica cuanttativa de TU a hajos mveles de conceniracion ~¢
reaiiza en dos laboratorios diferentes del CIEMAT (Laborsorie de Biveliminacion 3
| aboratono do Radicecologia Marina). aplicindose a muestras de origen Jiverso: Imuesiras
hiologicas ¥ sedimentos marmos.

1a determimacion de TU en muesitas bidlogicas tene un extraordinario interés desde
el punto de vista de Dosimeiria. dada la ausenciz de métodos de medida directos en el caso
Je producirse una conaminacion con este tpo Jo radionucleidos. Las medidas ca muestras
Jde orina v heces represenan el Gnico dato para la realizacion. a través del correspondiente
modelo metabolico. del cdiculo de las dosis. Asimismo. el conocimienio de la concentracion
Jde estos radionucleidos en muestras ambientales es cl dato fundamemal para realizar hipotests
<obre su comportamiento en los diversos ccosisiemas.

£n ia mayoria de Yas muesitas a analizar los radionucletdos suelen encontrarse en
microcantidades. El problema analitico consisic. por un ladg. en concentrar la cantidad
suficiente de radionucleido a determinar v por otro jado de disponer de instrumentacion
sensible, capaz de evaiuar las achvidades d¢ los radiofucleidof. Ambos factores hacen que
las 1écnicas analiticas sean altamene cspecializadas v compleas. Estas técnicas mcluyen:
Adicion de trazadores, concentracion del elemento, clfminacign de interferencias quimicas
v radioquimicas y preparacidn de microdepdsitos superfjeiates due permitan la determinacién
de 1a actividad. En el ANEXO 1 se ha realizado una recopiledion bibliogrifica de distintos
esquernas de andlisis de este tipo.

La determinacion analitica de Pu y Am en distintas mjatrices, una vez realizado el
pretratarniento correspondiente a cada muestra. consiste bisicamente en la separacidn
secuencial del pletonio en una resina de intercambin anidnida, en la que se 1Ba y cluye
selectivamente. El liquidoe de carga y lavade posterior de esta cplumna es el punto de partida
para el aislamiento del Am. Este aistamiento se realiza utilizapdo dos columnas cow 7eSINAs
intercambiadoras de iones. Sin embargo se ha observado que dste método de andlisis no era
efective en todos los tipos de muestra por pérdida de rendimigato quimico.

Recienternente ha aparecido en et dmbito cientifico unjnueve compuesto aplicable a
la realizacion de este tipo de determinaciones. yue combina la 1écnica del intercambio iGnico
con la ge la extraccion organica. Se trata Je 1as colummnay surmaistradas por la timma
americana Elchrom, denominadas TRU.Spec.

Se (ecidid aunar la capacidad 1écnica de os iaboratorios de Bioeliminacion v
Radioecologia Marina para realizar ¢l desarrolio de nuevos métodos de geterminaciin de U
medianie aplicacion de este nuevo matenal.

En esia publicacion se han realizado una serie de cnsayos experimentales para
verificar las condiciones optimas de uso de este nuevo extractamie (anto €n el caso de
muestras biotdgicas {heces y orinas) como en ¢l Je sedimentos. Las experiencias realizadas
incluven desde el estudio de (2 elucidn de los distintos ¢lementos quimicos que farman pang

de las matrices analizadas, a la elacicén del americio utilizando AR como trazader. Una
vez estabiocidas las condiciones dpimas de empleo de las columnas se han realizado los
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andlisis utilizando “"Am. que 2 ¢l trazador habitual en la realizacion de estos amilisis,
incluyendo la preparacion de las fuentes alfa mediante clectrodepésito. Los resuitados aqui
expuestos serin utilizados para una nueva version de lus procedimientos normalizados.

2. RESUMEN DE LOS METODOS ANALITICOS DE SEPARACION DE TU

La eleccion del método para la determinacién de TU depende fundsmentaimente de las
imerferencias que los iones mayoritarios producen enm los procesos de extraccién ¥
precipitacion. Un resumen de los métodos de separacion para diversidad de muestras ¥
concentracién de actividades se presenia en las tablas 1 a 16.

3. EXPERIMENTAL : RESULTADOS Y DISCUSION

La parte experimental desarrolla ¢l método analitico para la detcrminacion de Am en la
matriz resultants de la separacién sscuencial de! Plutonio, estudiando por una pare las
interferercins quimicas y por otra, ¢l rendimiento quimico y 1a resolucidn en los espectros
alfa de los diferemies tipos de muestras analizadas.

La deserminacién analitica de TU en sedimenios marinos consiste en una separaciéa
secuencial de ambos tadionucleidos a partir de la matriz d¢ sedimentos tratada con una
mezcla cida (HF/HNOYHCD capaz de exiraer y disolver ¢ plutonio procedente del poso
radiactivo v ¢l origen refractaric que pudiera haber en la muestra, E? mérodo seteccionado
perahexmiénsememialesddemmimdométodol‘qxhasidomidoalmnmhlc
garantia de calidad correspondicnte. Una sintesis de este método se presenta en la fig. 1 (A).
Este método, ain siendo tedioso para ¢! plutonio, tiene Iz ventaja de proporcionar unos
electrodepositos excelentes sin pérdida de resolucion en los espectros alfa. La aplicacién del
método para la determinacidn de americio o s vilida para cieras muestras, encontrando
qmuuunlargopmweoamlidwdesepamién.quimmyedemphodedmcohmwde
intercambie, los rendimientos quimicos no son los esperados, con la consiguiente pérdida de
tiempo y reactivos.

E! método de determinacién en mussieas biolgicas te esquematiza en a fig. 1 (B). ¥
difiere det anterior en la preconcentracion de los TU. Esios se precipitan como fosfatos en
medio bisico, disolviéndose ¢ precipitado con HNO, 8N. La disolucién resultante se pasa
por una columna con resina AG 1X8, donde en estas condiciones se fija et plutonio y se
eluye el americio. Cuando la muestra bicldgica es solida como las heces, ésias se someten
2 un secado e incineracién hasia obtencién de cenizas blancas, disolviéndose con HNO. 8N
ymdmndomqmadkiombsmécmﬂmmidmosipummunmidmdembe.

En ambas matrices (sedimentos y muestras biologicas) el aislamiento del americio se
consigue mediants !a columna de intercambio empieada para la purificacién del phutonio.
recogiendo el liquido de carga {HNO, 8N y e} primer tavado dcido de la columma.
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Los ¢nsayos experimentales se realizaron a paniendo de esta fraccion, para investigar <l
compertamicnto del Americio cn 1a resina TRU.Spec. en presencia Je los cationes
interferenies yue, procedentes de la matriz, no se han eliminado todavia, Estas columnas
contienen oxido de Octyl(fenil)-N,N-diisobutil carboilmetilfesfina ¢n un 13% v tributil
fosfaso, 1odo ello adsorhido en un ester acrilico polimérico no idnico. El método se basé en
los trabajos de Horwtiz v los correspondientes realizados por la casa comercial, con cambios
¢ estos procedimientos inroducidos en base a nuestra cxperiencia amalitica.

El cstudio experimental realizado se ha dividido en tres apartados :

2 Comportamiento de distintos elementos metilicos (interferentes quimicos Jel anilisis)
Jue componen la matriz mds complicada,

b) Comportamiento del americio en la columna en presencia d¢ los interferentes yuimicos
constitayentes de la matriz, wiilizando “"Am como uazador.

¢} Estudio de los rendimicntos quimicos totales con **Am para los distintos analisis
realizados.

3.1 Curvas experimentales de elucion de elementos metilicos

La diferencia entre los distintos tipos de muestras es debida a (a diversidad de
concentraciones de los ¢lementos quimicos mayoritarios que componen la matriz vriginel.
Estos elementos pucden causar anomalfas en la fijacién y posterior elucidn del americio en
la columna.

Se han realizado una serie de ensayos experimentales con el proposito Jde estudiar el
comportamiento cn la columna de varios imorferentes. selecciondndose la mauiz de
sedimento para 1a cbiencion de las curvas de elucién. La hipitesis de partida es que la
concentracion de clementos metdlicos interferentes en los sedimentos es la miis compleja
desde ¢ punto de vista cuantitativo v cualitativo.

E! precedimiento seguido para realizar este ensayo fue el siguieme:

Se determind ¢} contenido total de elementos metilicos existentes en los sedimentos
mediante el ataque de una alicuota de 1 g de sedimento hasta disolucion total, El resultado
de su composicién quimica s¢ mucstra cn 1a segunda columna de la Tabla 17 y expresa la
camidad total de elementos metalicos exisientes en 10 g de sedimento, con el finde comparac
Iz curva de elucion de los estudios posteriores.

Otra glicuota de 10 g del mismo sedimento fue atacada con una mezcla de HFYHCI/HNO,
y sometida al proceso de extraccién de plutonio. La fraccién eluida por la columna del
plutonio correspondiente al lavado con nitrico (fraccién que comiene ¢ Am) se Hlevd 2
sequedad en un vaso de precipitados. S¢ lavé ¢l vaso con HNO, 2N y se lievs a 25 ml en
matraz aforado con ei mismo 4cido. Una alicuota de 1 ml de la disolucién fue analizada
mediante plasma de Induccion Acoplada para determinar su comtenido en elementos
metélicos. El propdsito de esie andlisis cra la determinacion de los interferentes yuimicos
reales que acompafian 31 americio después del proceso de extraccién del plwonio. El
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comenido existente en 25 mi aparece en [a tercera columma de fa tabla (7. Este contenido cs
el denominado 100% de elemenio interferente.

El resto de la disolucion existenwe cn el matraz { 24 ml) fue sometida al proceso de
extraccion del americio.

a) Esta disolucién se pasé a través de Ja columna TRU.Spec. recogiéndose esta primera
fraccién cn distintas alicuotas.

b) Se 1av6 1a columna con 26 ml de HNOQ, 2N, obteniéndose otra sevie de alfcuoias. El
conjunto de Ias alicuotas obtenidas en los apartados 2) y b) se denoming lquido de carga en
Iafig. 2.

¢) Se lavé la columna con 100 mi de HNO, 2N (solucidn de lavado).

d} Se eluyé por Gltimo la fraccidn tedrica de Am, empleando 10 ml de HNO, 0.05N
(elucion).

Las curvas experimentales de ehucion de Mn, Pb, Sr. Ti, V, Zn, Al, B, Ba, Ca. Co, Cu.
Fe, Mg y Ce, La e Y expresadas en porcentaje por volumen de columna efuido ( 2ml = |
volumen de columna) se representan en Ja fig. 2 (A ¥ B). y corresponden a las alicuotas del
liquido de carga, liguido de lavado HNO, 2N y efucién en HNO, 0.05N.

Se observa en la fig.2 que €] Mn, Ph, St. Ti. V, Zn, Al, B, Ba, Ca, Co, Cu, Fe y Mg
se eluyen en su totalidad (100%) en of liquido d¢ carga o produciendo inerferencia en la
determinacion de Am.

En la fig. 2 {C). se presemtan las curvas de elucién de dos cationes interferentes en el
electrodepdsito: Cerio y Lantano. Estos elementos se efuyen en una amplia banda con HNO,
2N, completéndose su etucién & los 30 mi de lavado cor HNO, 2N para ¢l La, y & los 100
ml para ¢l Ce. El volumen Spiimo para 1a eliminacion de estos interferentes o HNOQ, 2N es
por lo tamo de 100 ml.

Estos datos experimentales no son suministrados por ia casa comereial y son esenciales
segiin observamos en ¢l apartado 3.3.1.

3.2. Curvas experimentales de elucién con *"Am

E! estudio del comportamiento del americio en la columm TRU.Spec en las distinas
ctapas de los métodos de andlisis se realizd utilizando *'Am como trazador, debido a la
facilidad de su medida mediamte espectromeuiz gamma.

El procedimiento consistié {en cada uno de jos ensayos) en afiadir al comienzo del andlisis
una actividad conocida de dicho trazador, midiéndose luego los liquidos procedentes de las
distintas etapas. La actividad de #*'Am de estas fracciones fue determinada cuantitativamente
pot cspectrometria gamma a partic de [a emisidn del pico de 59.5¢4 keV, wutifizando un
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detector de Getiy Canberra ¥ su sistema elecironieo asociado,

La comparacion entre la medida de un patron de “'Am | preparado en Ja misma geometria
en la yue se recogen las fracciones) v las fracciones resultantes de cada ¢lucion indica el
porcentaje de Americio recuperado en cada aticuota,

3.2.1 Ensavo Muesira "blanco”

Se realizdé un primer ensayo experimental de elwcion con una muestra denominada
“blanco” de **Am en 25 ml de HNO, 2IS,

Se siguit el procedimiento sugerido por 1a casa comercial:

) La disotucidn "blanco” sc pasé por la columna TRU.Spec previamenie acondicionada con
HNG, 2N, S$e recogid [a fraccion elida y s¢ fave [a columna con 25 mi de  HNO, 2N.
Estas fracciones se denominaron liquido de carga.

b) Se lavé la columna con un volumen to1al de 100 ml de HNG, 2N ( liquide de lavado)

¢) S¢ eluyd et americio con 10 mi de HNO, 0.05 N (se recogen dos fracciones de & ml y
ocho de 0.5 ml hasia comple1a elucitn del americio).

Los resultados obtenidos se represemtan en 1a fig. 3 (A y B). Se observa que solo el 45.3
% de Americio se eluye en [a fraccidn de HNO, 0.05N. micntras que hay una pérdida del
62.5% en el tiquido de favadn,

Este resuitado no se ajusta a lo predicho por la casa comercial. segin la cual ¢s posible
Tavar con HNOQ, 2N hasta up volumentotal de 160ml { 80 volimenes de columna) sin pérdida
de americio, recuperdndose el 100% en una estrecha banda con HNG, 6.05N.

La elucién del La y Ce segin s¢ menciona en ¢l apartado 3.1 se produce después del
lavado con 100 mi de HNO, 2N, siendo éste el volumen optimo. Sin embargo se aprecia una
pérdida de americio del 62 %. La rapidez del método compemsaria csta pérdida de
rendimiento.

3.2.2 Muestras de sedimentos

Se procedié a realizar ¢l mismo ensayo pero con los interferentes quimicos Jde fa matriz
de sedimento, por si su presencia. juato con una mavor fuerza idnica del medio, modificasen
1a retencidn del americio por este tipo de columnas.

Una muestra de sedimemo marino de 10 g fue atacada con una mezch de HF/ HCV
HNO,, amalizindose segiin ei procedimictto esquematizado en fa fig. 1 (A). hasta obtener
la fraccién de Americio.

) Se afiadié *“Am a la fraccién de americio.



bty Se llevd a sequedad.

¢€) Se ailadieron 25 ml de HNO, 2N,

d) Se pasé la disolucidn ci por lakcolumna Elchrom TRU.Spec, recogiéndose las fracciones
cluidas. Se lavé la columna con 25 ml de HNO. 2N. Las alicuotas resultanges se
denominaron liquido de carga en 1a fig. 4.

¢) Se lavo la columna con 100 mi de NO, 2N. Las fracciones se denominaron Hquido Je
lavado

D Se eluyé el americio con 10 mi de HNO, 0.05 N.

Los resuliados se muestran en la fig. 4. El 100% de americio se pierde en e liquido de
lavado.

3.2.3 Muestras de orina

Un cusayo experimental similar a los antetiores fue realizado con una muestra de orina
real, siguiéndose todas las etapas del método de andlisis de plutonio hasta obrener la solucion
nitrica que contiene. junto con el americio, todos los elementos quimicns mayoritarios de esta
matriz.

E! procedimiento para la determinacibn de ameticio fue el signiems:

) Se levé a sequedad la fraccidn procedente de la purificacion del plutonio segin ¢l
ssquema de 1a fig. 1 (D).

b) Se disolvié e residuo en 15 ml de HINO, 2N. Esta solucion es el liquido de carga de la
columna. 2 ta que se afadié una aclividad conmocida de ‘Am. que se toma ¢n las
representaciones grificas de Jas curvas de elucién como 100%.

€) Se pasé esta disolucion por ta columna (liquido de carga).

d} S¢ lavé ha columna con 50 ml de HNO, 2N (liquido de lavado),

¢) Se eluyd el americio con 10 ml de HNO, 0.05N, recogiéndose fracciones de | mi.

En la fig. 5. se ha representado la curva de elucidn del *'Am, Se represena ¢l porcentaje
de actividad cluida en cada fraccidn en funcion del volumen total pasado por Iz columna
expresado en mi. Segun se observa en la figura, hay una péndida de un 5% def *'Am cn ¢l
liquido de lavado,

Segun ¢} estudio de elucion de ¢lementos quimicos recogido en al apariado 3.1 y segiin
la composicion quimica media de la ovina, seriz dptimo un lavado con 25 mi de HNQ, 2N.
evitando de esta manera la pérdida de rendimiento.

Se repitié el experimento anterior variando dnicamente el volumen de lavado. Segiin se

- .

.

wbserva en l fig. 6. wodo el americio adadido aparcce en la elucion con TTNO. 005N,
3.3 Método de anilisis con trazador **Am

E] cdlculo del rendimiento de fa separacion radioquimica se realiza wtilizando Am-243
como (razador interno. El procedimiento consiste en afadir a la muestra una actividad
vonocida de este radionucleido, realizar ¢l proceso completo Je andlisis (incluyendo la
preparacion de Ja fuente) ¥ medir finalmenie mediante cspectrometria alfa. A partir del
espectro ubtenido se calcula la actividad encontrada de Am-243, v por 1anto ¢l rendimiento
quimico global d¢ la separacidn. Este procese ha sido realizado para cada tipe Jde muestra
1l ¥ como se Jescribe en los apartados siguientes,

3.3.1 Sedimentos

Se seleccionaron tres sedimentos procedentes de Tarragona. denominados URTAR 01,02
¥ 03, para la determinacidn secuencial de! plutonio v americio.

Sc afadieron los trazadores (**Pu ¥ *'Am) a muestras de 10 g auwadas con
HF'HNOyHC, efectuandose posteriormente |a scparacicn analitica de los dos radionucleidos
segun e} esquema Jde Ia fig. 1 (A), La fraccién de americio en IINO, 8N se Yevd a
sequedad, procediéndose como se indica a contintacion;

a) Se Jisolvié ¢ residuo en 10 mi de HNO, 2N, Sc¢ calemd sobre placa calefaciorz
lemtamerize, Se espera un dia a la desaparicién de la coloracion roja debida al hierro.

1 El vaso del apartado a) se lavé con 10 ml de HNO, IN, que se afiadieron a 1a columna.
¢} 5¢ Javé la columna con 30 ml de HNO, 2N.

d) Se cluyd ¢l Am (desechando las 50 primerss gotas) con § ml de HNO, 0.05 N.

1 Se electeodeposité el americio sobre un disco de acero inoxidable en medio (L.80,/S0.%,
@ una intensidad de corriente de 1.2 A v con un dnodo de Pt espiral (ver método
normalizado}.

0 Al desmontar la célula, sc observd en las tres muestras un depdsito superficial
blanquecino, que podria deberse al 1.a o Ce.

Las muestras fueron medidas en un espectrometro alfa von detectores de Si implantado
i450 mm* de Area acliva) ¥ con una resolucion para muestra electrodepositada de Am de 17
KcV. en la misma peometria que las muestras { discos de 2.5 cm de didmetro).

Los resultados del andlisis espectral se muestran ¢n la fig. 7 (B. C y D). Ei rendimiento
quimico es muy bajo, entre ¢ 5% v 8%, lo que indica un electrodepdsito no cuantitativo y
la presencis de algin interfereme quimico. E) andlisis de este interfercnte guimico fue
realizado  mediante microscopia de clectrones sobre el disco de acero, ¥ posicrior

9



POr este ProcediMIEnio MUESITan Jos ZoNas PEITECIAMENIC JCHITNGAS. WK 00 Gl wa
se ha identificado como posible clemento Si. P, o Pt. ¥ uma zona oscura cuye clemento
constituyente s ¢ Sc. En la fig. 91A.B.C vy D se representan {vs espectros del acero de Ia
plancheta: A. de la zona negra: B. de la zona blapca: C y de la totalidad suma de las dos
zonas. Se ha identificade como Sc cf interferente principal. El Sc es parte constituyente de
los sedimentos y podria seguir al Am ¢n todo ¢l proceso de separacion.

3.3.2 Muestras Bivldgicas

Umvezmblecidaslascolﬂiciomsopﬁmsdeemmddamicippmelupodc
mmmdewitomclapnﬂdoi.&&semﬁzﬁmndemimcﬁnmmde?uy@m
&n muestras de orina y heces. En este caso se aitadio a las muestras una actividad conocida
de **Am,

Tras el paso por columna de las muestras (de acuerdo con lo descrito cuclapam?
3.2.2) el eluido se Nevo a sequadad, electrodepositando segun e método del SOH,/S0,~
durante una hora a una intensidad de corricnie de 1.2 A. Como dnodo se empled un elecirado
de Pt tipo espiral y una célula de 16fi6n.

Una vez preparada, 'a fuemie se midié en un equipo de espectromewia alfa (cuyos
detactores se describieron en el apartado anterior), E) espectro obtenido se mucsira en 2
fig. 10 y corresponde a una recuperacion del trazador de] 78%. En ¢l caso de las muestras
de heces el resultado fue igualmente satisfactorio,

4, METODOS PROPUESTOS

4.1 Métodos propuestos para sedimentos

En esie tipo de andlisis. Is cantidad de muestra a tomar viene determinada por la actividad
avlmmmhm;ﬁhwmammmmmmwnm.
¢5 necesario 10mar muestras de 10 g, mienkras que actividades mis clevadas, estre 5 y 50
Bq.pemiunnabajarconnmidadesdemmmm.mlng.

Segﬁnhdcscmoendawudolll.doscomdmymmumwmuos
comd&yell&mhﬁrhmgnuimnveﬁeﬁcahhaadembajﬂmm
delOg.momeMuwammkhmwmmwmm.
La solucién en este tipo de sitaaciones consistiria en emplesr ana segunda columna para
aislar es1os elementos, tal y como se describe en el apartado 4.1.1.

Estepmblemmseplmsinembugoeaelcasodemmummlvidadde
Am-MlemSySOBq.skndoposibhmbajarcoanMdemmhomés
peqmﬂas.delotdendelélg.yaplicarduﬁodothsemabadsmllar.comse
recoge en el apartado 4.2.2.

10
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4.1.1 Método para muestras con actividad de Americio entre 0.5 v 3 Bg'Ky

ar Se toman 10 g Jde sedimento ¥ se someten +f iratamicnto quimice de separacion del
plutonio ¥ americio ¥ se realizan los pasos by al h) del apartado amerior

b Disolver ef residuo on 2 md de [IC] 12N v evaporar a sequedad

¢) Adadir 4 mil de NH,SCN 6M. newcratizae of deido con adicidn de NH,OR (M hasta quc
¢l color rosa Jesaparezca. Restaurar el color con adicién de HC1 0.2N ¢ Ligeramente cido
pH entre 1 y 2} No Jebe haber hidréxide de hierro precipitado. No se debe exceder de 5 mi.
&) Transferir 1a solucidn a la columna (preparada segin se describe e 1a notal). No esparcic
12 mucstra por las paredes. Hacerlo con pipeta cn pequeflas porciones, Dehe dejarse decantar
antes de afadir la siguiemte alicuota.

) Afiadir 3 porciones sucesivas de 2 ml de NH,SCN 2M

£ Eluir los langdnidos con 130 ml de NH,SCN 2M.¢ Velocidad de flwjo: 0.7-1.2 mlimin,
Desechar esta fraccion.

£) Eluir ¢l Am con 70 mi de HCl 4M.

h) Recoger y afadir 10 ml de HNO, 16N a un vaso con agitador magnético en placa
calefactora. Evaporar hasta humos de B,50,. Esta operacion se ha de hacer en vitrina ya que
se desprende NO,* muy corrosivo,

iy El residuo $¢ electrodeposita de la maners habitual,

Nota 1: La columna mide 1 cm de difmetro ¥ 20 de jongitud, conticne un resina AG 1x8,
de 100-200 mallas en forma CT, ¥ se acondiciona con 200 ml de HCl 4M, 100 mi de HQ!
0.0tM y 50 mi de NH,SCN 2M.

Ver espectro fig. 11 (C). correspondicnte 2 una muestra real de sedimento denominada
PASDOS.

4.2.2 Método para muestras con actividad de Americio emtre 5 y 50 Bg/Kg

%) Se toman de 1 a 2 g de sedimemo y se someten al tratamiento guimico de los
normalizados. Gl liquido efluemte de ta columna en medio NOH 8N que comtiene Am se
{leva a sequedad.
b Se disuelve el residuo obtenido en el aparado a) en 10 mi de NOH 2N.

) La disolucién resultante se pasa por una columna de 2 ml TRU.Spec, previamente
acondicionada con 5 ml de NOH 2N,

d) Se lava e! vaso con porciones sacesivas de NOLH 2N hastz un otal de 10 mi.
¢) Se lava la columna TRU.Spec con 30 ml de HNO, 2N,

1



1 Se eluye el Am con 6 ml de HNCO, 0.05N 1descehando las 50 primeras gotash.
2) Se Neva sequedad o ligmdo de elucion del aparado 0.

h} Se trata con HNO,; oo varias veces hasta fa desaparicion de la materia orgames.
1) Se glectrodeposita en planchetas de acero segin el procedimiento nermalizado.
13 Se thide por espectrometria alfa.

4.2 Mgtode propuesio para muestras biolagicas

ay La|fraccion de la columma que contiene el amencio (en medio NOH 8N st fleva o
sequedad.

by Ll fesiduo se disuelve 2o 10-15 mi de NOH N

¢) Se pasa por una columna previamente acondicionada con NOH IN.

d) Se |ava con 215 ml de HNO, IN.

ey Se tluye ¢l Am con 10 ml de HNO, Q.05 N

f) Se Mleva a sequedad esta tltima fraccion.
23 Se rrata con HNQ, ce varias veces, hasta la desaparicion de la materia organica,
h) Se electrodeposita on planchetas de acero segin procedimiento.

1+ Se mide por espectrometria alfa.

5. CONTROL PE CALIDAD ANALITICO

Para verificar que el procedimiente aplicado es valido para la determinacion analitica det
americio cn sedimentos, se aplico el procedimiento 2 dos muestras patrén [AEA-368 v NBS-
4353 con actividad certificada de americio. realizandose el andlisis schre [ v 10 g
Tespectivamente,

El rendimiento quimico obtenido fue bajo v por tamo alta la incertidumbre asociada al
valor final. Sin embargo, en el espectro alfa obtenido ifig.11 A y B) no se apreciz la
cxistencia de ningun interferente espectrogrifico, con una concerdancia enire resuliades
aceplable, segun se muestra en la tabla 18,

Por otra parte. se realizd asimismoe el andlisis de dos muestras de intercomparacion cuyos
espectros se representan en la fiz. 11 (D). Los valores correspondientes a la actividad de

12

“Am encontrada se recogen ¢n a abla 19 Los resaltados de esta inercompanacion nu e
caneceran hasia finales de ano.

En el ocaso de muestras bloldgicas, s teciud el anaiisis de muestras Je hweees
correspondientes al ejercicio de Intercomparacidn Radiotoxicoldgica dei afo 1993 orpanizado
por CEA-COGEMAL 12 muestra analizada vorrespondia 3 una selucion dcida de 3 ¢ de
cenizas de heces contemendo TU7Pu. YPu oy “am. Bl resuliado del Laboratorin de
Broeliminacién junto con el valor medio de un (ol de 20 laboratonios europeos
participantes} v error asociado para ¢l resuliado de ¥ Am aparece en fa tabla 20.

6. CONCLUSIONES

Ll método con columna de  intercambio Elchrom se puede untfizar con buenos
rendimientos, resolucion v ausencia de jaterferentes para muesiras biolduicas. ne sieado
acensejable ¢l uso para sedimentes marinos & no ser que Ia actividad se halle comprendida
en el rango de 3 a 50 Bay Kg + orientativo b v se analize 1 g Jde muestra. En el caso de no
SeT dsl Seria necesarta una segundd coluning Je chimimacion de jan@anidos para obtener
buenos rendimicnios v una pérdida de resolucién compatible con of andlisis de "' Am
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TABLA 17

antidad de elementos metdhicos existentes en 10 g de sedimemo marine de ia zona de

Tarragona
lemento Sedimento Disolucién de Am (25 ml)
(mg} (mg)
| 630 116.25
k! 978 9.4
¢ 307 731
g 156 0.85
n <2 .18
a 155 62.5
6.1
i 32.9 1.98
a 3.45 0.09
¢ <0.05 0.38
€ .59 Q.28
s 0.21 0.01
I 0.64 0.1
u 0.22 0.02
A 0.58 0.14
fo <0005 0.00
i 0.35 0.002
r 3.30 0.021
1.1 0.04
/ <02 -
0.19 0.1
3 0.95 0.04
I 0.86 -

Resultado de andlisis de Pu vy Amn de

e

Muestra  Certificado  Analizado
NBS4353  R.0+06 T8 + 03

IAEA 368 31 + 3 44 1.2

TABLA 18

as meuestras patrdn expresados en By/Kg £ 1o

Pu Aut

Centificado  Analizade Certificado Analizado

D.166+0.018 0.14+0.01 1.25x0.69 1.3z 02

25 +0.06 8.2£0.42 1.3x0.15 148 +0.45

Muestras de sedimento marino pg

métedo ¢

TABLA 19

ra intercomparacién IAEA 300 y TAEA 315

n resina TRU.Spe.

Actividad|de 241Am expresada en Bq/Kg + 2o
IAEA 300 4+ 03
1AEA 315 2.7 =30

[CABLA 20

Resultado de Pu vy Am de la Int

crecomparacion CEA-COGEMA mBq + 2o

P

=Py 'Am

Muestra V. medro Y. Lab B

SCL"A" 59 +£23 34+ 10

V. nedio V. Itab Bie V. lmedio V.Lab Bw

SOL "B" 6.4 + 3 5.2+ 1 38.60 £ 155 34 + 3 155 #4935 I +5
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1. Intoduction

The main source of artificial radiohuclides in the Mediterranean Sea is fallout from nuclear
weapon lests performed in the annosphere during the decade 1930-1960. Other inputs arise
from nuctear facilities, both as direct discharges from NPP and via rivers carrying liquid
effluents from fuel reprocessing plants (i.¢. Marcoule fnto the Rhine river). The Chemnobyl
accident in 1986 produced a significant introduction of antrophogenic radionuclides by direct

fallout and through the Daiepr 1ate the Black Sea and thence into the Mediterranean 2.3,

A local source of transuranics originates from the accident occurred in 1966 over the coastal
village of Palomares in Almeria, southern Spain. The crash of two USAF aircraft, ene of
them carrying four thermonuclear bombs, ied to the dispersion of an aerosel of transuranics,
comaminating an area of 2.5 Km~(4). After the clean-up operations, & residual contamination
remained 1n the zone. Later stadies showed that part of the transuranics centamination was

transferred to the adjacent marine ccosvstem (5.6).

The global inventory of selected radicruclides in the Mediterranean Sea floor was caiculated
in 1988 by using the cencentration of radionuclides in sediment cores from the deep sea
floor (1). Although the continental shelf represents only 20% of the total area of the
Mediterranean Sea, these wnargins are areas of high hiological production, intense fishing
activities and where the maximum sedimentation of contaminants is located, thus being
relevant for the radiological exposure of the population. A better knowledge of the

distribution of long-lived radior

ides in continental margins will contribute to establish
their backgreund activity ‘evel and wiil provide valuable information for the study of therr

biegeochemical eycling in the marine environment.

To estimate the contribution of the Spamsh continental margin 1o the global inventory of
long-lived radionuclides in the Mediterranean, the content and distribution of Pu, Am and
radiocesium in sediment cores collected along the Mediterranean shelf of Spain have been
evaluated. The eventual input of transurznics from the Palomares accident might have
increased the global inventory of the adjacent continental shelf, thus, a deeper research has

been carried out in this area,

sal inventerias presented in this study are affected with

i <howid be noticed that the

uyncertainty, due to the obvious limiations in rerforming an exhaustive sampling aleng the
whole Mediterranean conunentat Shoit

2. Sampling and methods

inemtal shelf of Spain were collected during

Marine sediments along the Mediterranean core

a sampling cruise on the ©/V Urania in Angust 1992 wilh & modified box-corer (7). Samples

ctions | om thick and discarding the outer

were obtained by slicing the sediment core o

cenlimeter sing o prevent coriumination frem the sections above. The sediments were dried

at 60°C, then ball-milled for homogenization.

Ihe sampling stations (see Figure §in Ancexy were chosen 1o cover the most representative
areas of the Spanish continental shwelf:
- Barcelona (53 m depth; 4192602 N 2720050 E ). An enhanced sedimentation
arca facing she Besds siver mouth, The Besds river flows through a heavy

coes from the factories locaeed along its

industialized region, recen
riverside.
< Tarragong (90 m depthy S 35 1IN U4 92 E). Located inthe Bhro river dela

“arge deforested arcas, this stream coflects

area, With a drainage bas:mn i

the Aved NPP tigod offoents and sapplie

into the northwestern Mediterranean sha

Valencia (135 m depihs 397 23 A2 N 0% 01,33 ). Siwated at the Cofrentes NPP

discharge influence arer, i he Jiour river, This region s crossed by submarine

the later deposition of suspended foad.

fans that might play nportant ol

- Alicanre (200 m depth; 339 1064 N 070374 E). A reference area for the
background in the Mediterranean copinental margin of Spain.

- Almer. an area where enhaneed inventones of transuranics exist as i
consequence of the land-to-sea tronsier of the contamination from the
Paiomares aceident ocurred in F966 151 In this zone, & deeper research has been

undentaken. Four stations have heen considered . as detailed in Figure 2 tsce
Annex):

® Stagon 12 (5% m depth: 3790604 N 17,448 W Located North of the



Shnanzorn river et

® Sration U3 {93 m depth; 377 0TI N 1V 36,26 W)Y Situated in front of the
Almanzora river mouth.

® Statien 13430 m depth: 3705121 N 1°.47.11 WY, Placed South of the
Almanzora river mouth.

® Station 17 (71 m depth: 37°.09.93 M {9 49.74 W), Located South of the

Almanzora river mouth.

Radicchemical analyses of Puand Am were performed in 10 g aliguot,. These techniques
(8,9) involve extraction with & mixture of HNOJ/HCYHE, separation on ion-exchange resins
and electrodeposition onto stainless steel discs for later quantification by alpha spectrometry,
Py and *"Am were used as interoal racers 1o calculate the chemical recovery.

"Cs was determined only in sediments front the areas of Tarragona and Almeria in aliquots
of 45 g, It was measured using a ivper-pure coaxial - type germamum detector.

The mineralogical composition of e sediments was determined by analyzing the powdered
sample (particle size <73 jum) with an X-Ray difractometer following Debve-Scherrer ‘s
methed (10).

Quality control was dchieved by processing certified samples trom NIST and participating
m intercalibration exercises orgamzad by [ARA,

The #*°Pu, ®'py, “'Am and ""Cs inventories from each sediment core were calculated

using the following equation:

n
INVT (Bgim’) =Z A DTS
i=1
where A =radionuclide concentration in each sediment slice (i} (Ba/kg)
D., =dry weight of cach sedipnent siice (1) (kg)

S.= wrface area uf each sediment slice {3) fmb)

Cmiy the core sections with & radionuclide concentration higher than the mininum detectable
activity provided by the measurement apparatus emploved (*Pu: 0.014 Bg/kg; ™***Pu:
0.015 Bo/kg: ™ Am (a): 0.030 Bofkg: ™ Am (g): 0.6 RBg/kg; "Cs: 0.6 Bgfkg) were considered

in the inventory cacuiations.

;
i

3. Resulis and discussion

The results on the activity concentrationy per :i* i the selecled sediment Cores are given in

Table |

Table [, (nventory of Pu, Am and radiocesivm in sadiments along the Mediterranean

continental shelf of Spain (Bg/m' = 2g)

[ area J W\Tlowl‘—‘*-‘-*'m | P D.m [ e !

J\ Barcelona l Urharsd l e R0 l 44 d i NM

LL Tarragona l Irtarsd f i AN o427 423

i| Valeacia \ Uriasd | 223 0.8 +0.03 ﬂ g2 M

ii Alicante § Iralisd ? 25 4+ ) 1.7+003 i 19.+£2.7 \F NM

“b_k ‘ St 12 128, 532, i 64w, 4’ &0, 16 \ $40. + 100,

f (5005 25015 | 52r00 ) snses | dasds

: Almeria \ l I 4316

! | s ‘ 675,436, I‘ sig | w0.aes | oasseo |

Ii r Lranz —az ‘ 5.+ 1 "—EJ +12.- ; G, +4A \
.r ! ’ 1445, F53.7* | ‘

NM: orol measured
“measured by alpha spectrometry (10 g, aliquol)

== measured by gamma spectromeiry 143 g alicuon)

It is noticeable the wide range of vaiues obimaed for the same radionuchde in different
areas: several factors could arfect the accumuiation of radionuclides on the sea {loor, such
as the vicinity of the sampled cere to the coast, (e input of ferngenoeus matenial dragged imo
ihe sea by the rivers, the mineralogical and chemical composition of the sediment analyzed,

the bioturbation, the submarine orography of the sampled arez. et¢, ¢(11,12). Additionally,



by examimng the 1s0topic ratios 1n cach core (Table i), two zones could be differentiated:

- The sector invelving Urbarsd, Urtarsd, Urvalsd, Uralisd and St. 12 (from the
ared of Almeria),whase Py Py rtios >0,03), and their ™Am/™ Py ratics
¢>0.4), as shown in Table IL, indieate global faliout from nuclear weapons detonations
as the source term of the radionuclides examined (13). Stations Urbarsd and 12 present
the highest inventories of Pu and Am in this secror | due to their proximity o the coast
and their mineralogical composition, ricker in illites. On the other hand, stations Urearsd,
Urvaisd and Uralisd are further away from the shoreline, being calcite the predominant

component of the sediments.

Table II. [sotopic ratios in sediments along the Mediterranean continental shelf of

Spain. Uncertaintics are expressed n +2a,

AREA ’ STATION Py Py ‘ MAmT Py | Source lerm
Barcelona | Urharsd (1.03 £0.001 i 0.40+8.04 ‘ Fallout
Tarragona Urtarsd 0.06+0.01 % 0.38+0.09 { Fallout
Valencia ’ Urvalsd 0.04 +£0.001 | 0.7£0.09 I Fallout
Alicante # Uralisd 0.67+0.07 ‘ 0.760.09 I Fatlout

] 0.0540.01 0.4750.02 ] Fallout—!]
1 ] Losuos 4.01720.002 0.1440.02 ‘ Accident “
Almeria
S1.13 0.019 £0.002 i Auudcm"
117 0.018=0.001 120,009 | Accident

- The sector with higher inventories of Pu, Am and radiocesium, including stations
05, 13 and 17 whose isotopic ratios Pu/ 7Py { <0.02) and “Am/™ Py (<0.2), as
displayed in Table 1, pont W wezpon grade plutonium origin {14). The proxamiry of this
area (o the zome affected by the Palomares accident suggests an additional input of
transuranics, caused by the dispersal of the contamination originated by the impact of the

auclear devices in the accident of 1966, Station [7 exhibits the highest inventory values

i
!
|
|

the preterential depositien of suspe

tor both iransuranics 2ad radiocesiunt., N1s iocztion within the complex system of canyons

that conforms the submarine crography of this arca, might play a very important role in

ended mater and sedunents.

The effect of the Palomares accident en the neighboring Mediterranean margn is clearly

noticeahle in stations 03, 13 and 17, In this particular area a more extensive research on
the distrivution. land-to-sea transfer processes and behavior of iransuranics has been
carried out 15,614 15,16} 2nd contdnues af e present thne focusing on e effect of the

IIRSLTAICS rom e continental margin

hathvmetry of the region oa the relocarion ol

twards ceeper arcas.

The distmbunen profiles of Pu, Am and radiocesicm from stlions 03, 13 and 17 are

presented i Figures 3.4 and § respectively see Annexh,

Excepcionally high voncentrations of pluionium were found in $t 03 (34 ey, St 13

o5 obrained i these secnons arg

(7-% omy and Sto17 189 1213 v 14215 cm). The ao

lewated tor this 7one of the

wenificativety higher than the average Do fadlout soan
Mediterranean contnental sheif (1304023 Bg ka=— Loy (1%, The ratios "Puf™ ™
funcertaintics are 2y correspond 10 weapons g erade Pu ratos (171, and are indicated
beiow:

S0%5 3-4omy 0170004

St 1378 em) 0.016+0.006

Qoo TiR-Q (2-13 L i e LT G023 3016 +0.003, 00190002

also detected by gamma specirometry

A heterogenenus distribution of americium %
(it should be remembered that aipha and gamima analvses were performed o different
aliquots). Anemalousty mgh activities were found in St. 13 ¢7-8 cmy and St 17 (HG-L1,
14.15 and [7-1% cm). The isotopic ratios “Am: “C’s tuncerainties are +2o) print 1o an
extra input o™ Am, sugpesting as 2 local source the aecident ocur red in 1966, (161
137 gem 3R1=102
S 17 010-14, 14-15, 17-18amy 728z 1850 3.5340.6% 135028

3 H 1 i IRV ro 3y =
This additional input of transuranics might have increased the inventory of Puand Am

i the Mediterranean continental stkelf hordering the area of Almeria. between Cape Gata



and Cape Palos. Therefore, it would be int resting ro evaluate separately the contribution

of transuranics onginating fram the Palomares acaident from that due exclusively to

global fallout.

To distinguish both contributions in S1. 03, 13 and 17, 1t was assumed in each slice of

these sediment cores that:

X+ Yo =L where X. @ percentage of Pu from the bomb

< - pereentage of Pu trom glabal fallous
Multiplving this expression by the rato ™Pu, ., WPy, we oblain:

0.018X, + 0.05Y. = mpy Presapy

The same assumptions were considered to Spiit the “Am contributions from the two
sources mentionced above. The ratio TAML TPy, was used when the americium
was measured by alpha spectromeiry; when dotermined by gamina spectrometry the ratio

MAm,. YCs, was empioyed. The results are compiled in Table I11.

Table HI. Contribution percentages from global fallout and the Palomares accident to the

total inventory of Pu and Am in the area of Almeria, Inventories are expressed in Bq/m’
+2a.

J TEPL laventory : FAm inventory
T
Station Total ]V Fallout ( Accident { Totat ’ Fallowt Accident
I | 265 | g 76.%
05 295, 114, 23.% 76.% {

* ’ 6.7 43016 | 219 79%

88.%—\ 190, + 24+ 1% 9%

170.+£12.* 3% 97%

Q5%
i 1445 +53*= 1.% 98. %

*measured by alpha spectrometry (10 g. aliguot)

** measured by gamma spectrometry (43 g, aliguot)

sand phsical ppessibiiing, aiong ath e

It should be stressed that due =0 she wvono

e sapling campiing 1o deruek precisely

lack of the thine needed o compicte .

g5 I soidont, T e assumed that this intluenced cone
the area atfected by the Palomares aooident, 0! @0 SSULTe nth

axtends 1o the area of Almena, hesveen Cupe Gata and Cape Paios tvera Gulty,

! Fradionuclides e ares of eria vouid be estimated as the
Thus, the o] inventory of radionuclides in b2 area of Almeria courd be e

’ 12 13 & 17, plus the mean inpur of
sum of the average fallout contribution from 33 12, 05, 13 & 17, plus the mean inpur ¢

ws dent fromm St 05, 13 a0 170 The area betwesn Cape Caa and
ransuranics from the accident frowm St 0, (5 & 17 The area 5

o are semmarized 0 Tahle IV

Cape Palos ¢ Vara Gul?) s D703 ks

o » e . e (T S e 1 . ;

Table Py, Tota! mveniory of madionachdes hemeen Cape Guta and Cape Patos (Vera
i Jpa Yy ) a RIEY -

Gulfy. Falloar and Palomares aceidont imventones are consideredl separately. Resulis are

ven in TBy+ 2o

AREN OF ALMERIA VERA GULFY

| : TR Ay s
f loventors [ ™ Py i i AR Anug) 1‘
i _ | !

. . Ly in o i L0005

“ Falout 1 0.55£0.01 | 0.003=) 090020003 E R i!
: | L . i \
\‘ Aceident l 2208 0D b BRI g AR NAES } J\
‘ ‘ D008 {
P B i i [ gLy by + 3
[ Total D37 R \ WOz D20 35 21003 : NEN
:

The ol invemtosy of sadioneeiives 1 the wormmme Mediterranean contnental soelf,
with an aren of ~90A3 Kt Y, was adko ostued by adesiating the weerage fadlout
contributien from [rbacsd, Tearsd, Dirsaisd and 35alisd, Althoonen noinventory i
were avallable for e Alorean Sea oargin, this cone was included in the inveniory
caleulatons, since 15 was wnlerred o be alfected nest by zlobal fabout, as the stauons

fisterd above. The inventory walues are shown n Tabie V.



Table V. Total nventory of radionuclides in the rest of the Spamish Mediterranean

continental margin. Results are shown in TBg=2o.

REST OF THE SPANISH MEDITERRANEAN CONTINENTAL SHELF

Inventory ey =Py A s

Fallout L6 =0.04 30640006 | 0.73£G.05 12.4+0.7

*measured by alpha spectrametlry

The global inventory of radionuclides atong the Medilerranean continental shelf of Spain
was obtained by the addition of the 1otal inventory from the area of Almeria plus the total
inventory from the remaining areas of Barcelona, Tarragena, Valencia and Alicante. The

resulls are nresented in Table VI

Table ¥1. Giobai inventories of radionuclides along the Spanish Mediterranean inargin

expressed in TBg+2o

GLOBAL INVENTORY SPANISH MEDITERRANEAN CONTINENTAL SHELF

; ENA:"OPU :-‘KPU :.‘.’.\Eﬂ l“CS
2.97 £0.05 D08 ol | 094 =005 135 +0.7
i 139 —0.06%*

*measured by alpha spectrometry

** measured by gamma spectrometry

When comparing the global 1mventory estimated for Pu and Am in sediment cores
(2.97 TBq and (.94~ TBq. 1.84*~ TBq respectively), with that due exciusively lo global
fallour ¢ Puz 1.75 TBg and " Am: .77 TBg). 1t can be inferred that the contribution

from the Palomares zccident might oot be radiciogically relevant.

4. Conclusions

The estmation of the Pu. Ao and Cs ogiohal oventory along the Mediterranean

continental shetf of Spain bas shown:

- the relevance of the contribution of continenral sticlves w evaluare e global

inventory 9 cinosed-seas

the additional input of Puoand Am due 1o the Pajomares sccident. within a

confined area in the Vera Guif marsin, is not signiticant compared :o the global

inventory n the whole continertal sheit
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Absiract — The Py, Puoand s distabuton aloog 1
areas were aifected by the scaident ot 1966,
sediments @ -8 cm oo P99 anpd G- 10, 11X
radionuechides ranses from 4 o 1% Bgan ot ST Pe and o

Foergencis Medioambienwics v Teenoiigicas (CTEMATI
omgbuiense 220 28040 Madnd. Span

F39d, Acvepted thiober 31994

he Almanzom Guaich and beach cdee nave heen studied. These

which 2 non-nuclear cxplosion of two thermonuclear bombs vecumed. Fluvial
20-Wrem depth 1 19931 were sampled. The sunace saventory 105 wmi ot

rom 1 o bl Bgan 7 ot ''Ca, The csumared maal invenory i0—

30 e hows vakues irom 20 <0 264 G R of T B and from 328 1147 Bgan T of 1PCs. The ano T 4Bus 05 changes
signitteantly close @ the mver mouth, prohably tue sa the Jilferent behaviour ot both radionuchdes. Al one sumphng siation o
contnbution from the Palomanss acctdent was aoed hased on the rao ~ Pt ™ Py, [ seems evident wai untii aow no inftuence

trom the Chemobyl accident has heen Jetected in this area. The granulomerry of the sedimenes manifests the nver hydrodynam

2 dry guich with penods of floods Lypaca ol cenam Mediiermnean Avers. An mpanant inpul ot 1EMEnous magrial comtaning
radisnuciides 10 the adiacent connnental =02il aoucs i1 iNese penods

INTRODUCTION

:

The swdies in the feld af the environmental behav-
wur of radionuclides grew n Spain as a vonsequence
of the devetopment ot the nuclear industry. Wide pro-
arammes of radionuclids monitonng were camed out at
the beginning of the 19705 in areas vlose 10 the Jis-
charges from nuciear nstllatens. The wms were lo
determine the radioiogcal impact of Ltheir releases imo
the nearby ecosystems. Other zomes, like Pulomares,
were sefected 0 sudy in depth the radioscology of
rransurames and the long-term consequences Jenved
from the so-called "Paiomares aceident’.

Palomares has received two different inputs of radio-
nuclides: the fallout from nuciear weapons lesting ot the
1960s, as i other regions located at the same latitude
Sand, and an exte wpu dus Lo an alreraltt crash in 1966
in which an serosal of trapsuramics was accwdenally
released . Even chough  officient countermeasures
were applied. part of ke transurenic contamination
remaiped in the region ™ The radiological environmen-
tal surverllanee was achieved by JEN ihe sear ot the
aceident and camed on py CIEMAT unui the present
me.

The ~udy 9 the ransuranics migraion hetween the
terrestriad and imarine ceosvstems ut Palomares started
in {OKRS. Marine sediments from the Vera Gull were col-
lected to sy the deposiional hstory of the raasio-
cated lraonsursmes. The results were published in the
literawsre' © ™. cmphasising the importance ot the ter-
rigepeus input ol these clements hy the Almanzora ever
1w e Contaental shell off Palomares, This would mean
4 decrease o) e measured Yransuranc comeeniralion,
dlong the river bed and beach edpe. esimaled as 1=

200 kBa.m 7 of w emnitters right after the acadent ™. The
present distribution of radionuclides tn both the Alman-
sara niver bed and heach edge has heen analysed. to
extend knowledge uf the behaviour of transuranics .o
Mediterranean rivers und to consider the exposure uf
the populanon due to partcular wtilisation of ihe fand
\sunbathing on the beach and use of heach sand 1
sreenhouse sgricuiture). The Almanzora river is 2 gulch
atfected hy semidesernt weather: it seldom rains. but 1his
rone reaches the maximum rainfall per day i Spain.
Fioods and other catasirophic sitations are suffered by
Ine local inhabstants. As @ conseguence of these heavy
rauns. big masses of ground wmb are transported from
land o sew

Three aspects were <onsidered appropniaie 1@ the
sudy ot the area:

111 The hydeodynamic o1 the nver could be descabed
by the sranulometry ol the nverine sediments. being
an impartant too] 1o explan 1he redisirtbuton of the
sadienuclides arter the periods of Aouds.

121 The values of “™-2'Pu. Py and * 0. servies
ulang the river were sxpected W he very low except
in the areas unalfected by the flonds or the areas
affected by the dry fallout of the dust frem he
resuspension ot the Palomares soil.

131 The differem sources ot plutomum vould he denned
by the “Pwt P rang AR woodent. DU4—
006 fallout of weapons (ests in this band of
latitude), The "™ *Pu/ "y ratio could be 2is0 an
indicator of the spurce term: but the disupct behav-
tour ol these elemens could have modified it

M

oo

METHODOLOGY

Sampling and anatysis

Twu sampling campaigns were carmed oo The nrst
vne wily done me 990 e determime the plutomuny
actinviny tesels on the surface rivenne sedimems, whoch
was expected 1 be low atter the Rovds oveurrad in
19700 1973 and FURZ0 [n chis campatgn, e samphoye
rrartsversal lmes were marked o ono the roer bed angd
three statioms were setected foc cuch Hine. The sampling
network 1w shown sn Figere 1. Three ar were traced
on the heach 12 order w ehiun represealatse sanples.
Fyve clusters were chosen and [ty [ surtace

Arels
T 10w Fem’ owere selected ds represeitative hack-
vrounds, The sceond vampaign, in $99]0 was imended
to describe the redistribution of radionuclkies in vertieal
profiles, Six starions were selecied where plutonwm and
cagsium had been determuned previvusly, Nowe that it
weas tmpossible 1 samples cluse G the nver mouth
tStatdons 3 and O as it was compleiely ingeeessble al

that ttme bevause o bndee was heing build, Becasse ol
the energele wansport nu the flood perimds, she down-

Sowmn

Palomaras

17 ag 1" 48 1747 (Rt

Aimanzara River

Palomares -

& ¢m dapth
w030 cm gepth

Loz e Maditerrapean

biauee | Swaphay Aatons s the Adwanson awer e beacty
wdge, Falomares, Sy

2

TN om0 R

srreainy sedimonts are nrnnly stenes and qrase md 1w
diltereny samehas wobibigees ud 1 pe sl cor und
rrengh. The later lechngue was sctected as the more
appropnate sor this kind of sediment, Sediment tenches
- 10=20 and 20-30em depth were retreved 0
cach station.

Pretreatment

T hibograms af wediment were doed of 34 Ler 3
davs o constant weleht. The dry sanples sere sieved
through [« Lo’ ¢
were repected s thees s ctdenee il the magerss of
the ctivity is saicracd with cine sednment particles.
The weight per anit area v2m Tt owas determined for
cach sunphe

shsizes The sriveis and stones

Analvtical methad

Plutonium was cxamacied from the sediment matrix
wsing twa leaching wechngues © 0 For soface sedi-
menis. 13 were Gtlwead with o nuxiare )
HEMNQHCL For senches. o ool sedimenr were
amalysed. The phutonwm wis leached in this case with
ENCHNG, e tines.

These solotions contuting e ransufuow were
passed through anjon oxchange colmmes and finadly
clectroplated onto staintess steel dises. according 10 Tat-
vitie™s procedare' ™ tor o specttometry counting. U0
was determined by gamma speckronetry using a hyper-
pure coaxial n-rype wermanium detectin . The aceuracy
of the analvtical provedure was cheched with <tandard
samples of sedements, Intercatibranon exercises contirm
she reltability of the data

The grain wze compusitin was studied by sieving
the components with o wrain size ~0.06% mm. and the
components - 062 Lm e nteistired with sy Coudier
TALL in a tube of 2800 g with soton clecteolyte

RESULTS AND DISCU

STON

The activity cenceptrations of rionoclides i the
~urface sediments 13 cmodeptty sampled gm0 are
shown 1n Tahle | These concentration levels ranged
from 041 1o 13 Bgke "ol 7 Puoand from 0.2 10
JBqky af U0 Thewe values are
ment wath shose published o the lierature for ather
Mediterranean areas " Mthough tew data trom ami.
teial radivactivity m Mueditermanean river sedimenis are
fonnd in the Spanssh iterature. an exeellen compitation
ot the radionuclile fallout lesels atter the Chemobyl
accident in sonls was done by he Conseger de Segondad
Nuclear ™ bemg the umgue realistic dara vn the con-
cemration of antificiel radionuchdes in Spanish wrritory

The decreasing of the cagsian coneemraton close to
the Almanzora river mouth should be explained. The
mean tatio ketween 0 O chinaes signilicanly
10 this area frort 004 Coverage value of Stations 1w

wonnl ayree-
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33000 ) wuverage valae of Statiens AL A2 and 6.3)
and it could Be atribuied 1o o didierent behaviour of
borh radionuelides close 1o The estua the pentods o
Noeds. The decreasing acivity and inventory of  "Cs
11 the duwnxtream sedimments could be the result of the
sty diterences eneountered i the water since i
warts with fresk water upstresnt Jad dpprouches the
subine water of the Medterranean. A sumilar differsnce
was also noted in the Hudson River Esuany?™ ™ where
it wus tound that the magmusde of the 7CL K valoe
could be expressed us an imverse runction of the chionde
an waler wonceniration, In othens words, *"Cy onig-
nally associaed i resh water sediments is released
back 10 solution when sait water 15 encountered, The Kd
1% larger wnoa bady ot fresh water than in a salt waer
envrenment, Simpsaon 2 giso noted that there are 1o
differences 10 the 7Py Kd hetwsen fresh and
brackish water. 10 our case. MAT Cconcentranons
have besn round In ihe nver sediments hesween Stations
P e 33026203 Bghg Coor PU0s average adue),
and a lower coneentrauon wt Statons 6.1, 6.2 and #.3
1021 = 0.06 Bq.he ™ of 'Cxy near the river mouth,

In contrast. the concenration of piutomum i higher
at Station 6idd. A2 and 6.3 than at the upstream sta-
tons. Much of the 7 #'Py has migrated downsiream
rpossibly in ussociauon with river-borne particies and

Table 1. [nventories® and concentration actisiiies in
Almanzora river sediments (surface, 1990,

Siatiens Aclviies = Invenianes  Ruabos
1Baag Ba.m Pu:~
Sremiipy kS R £ T A
B GUTG - OR  S3-1n DR R |
P2 UEE 2 O0A driid [ 51
i3 BAlEEANIY Jgeny ek 2R
2t GOl sddte {4zl 4 NE
i HA53 X 0UER The RS alba
) PHH 10428 [N S TP VAT
i BN3T M 5+ PRI iRA 0 IR
2 ERN T R LDt R PHLo9K 0 00l
B N7 s Lizl 92
I [IEISIN s
5 DAINEI Ik
B 1ya
Sezlu a5 isa Uil
z I 3i=nuy H M ndl
st HOTle i f=0F H b vde
n A la 23 e 1Y PRI
~2 T=nuEE Y enon 15 A =i
3 LN TR Y TX ST R TR X

S et

=~ onow lound dccumulated 1n Righer levels in ihe sedi
nrents near the nver mouth. This is 1 notewerthy feaare
and demonsirates the mability o plutonism m this pary-
cakar environment.

In the lew samples where the =Py concentration was
pove the detection fimit (014 By ke 1 the P
WPy ratios deee Table ) were @ fatkner Ceseh
10341 U6 at ths fatiuden. This leads w the vonctusion
thal the origin of the Pu measured is Jue 1o globai tail-
aat Trom nuclkear weapdns tesong,

The possible redisinbunion of radionuclides in e
cal profiles was studied in 1991, The resuits of concen-
ranon actvilies, olal Rventones and radionuchdes
matios are shownan Table 2. The trenches of Stavons |
104 show 2 ciear homogenity on plutamum distribution;
thin 15 explained by the charactertsncs of these river
sediments: dunng the perad ot fioods the sediments are
weil homogenised and the tmnsurame  dsinbulion
seems equalon the ditferent transects The distbunon
of caesium shows changes wah the depth: these differ-
ences cun be axplained by the chemicad exchangeabifiny
of the caesium i the soif columa depending on the main
components. The acnvity of plutonium found s the
crench 3 1x ome order of magmiude higher than in the
orher trenches. indicating the exastence of Jmnber 1aput
of Pu bestdes gtobal fallout if could be some plutonum
from Lhe original surface contamination caused by the
(kb accident that has not been washed down in 1he
Honds. or the plutonivm resusperded from the adjacent
sone hy the winds and the later deposition un the nver
“ed in the dry season, The 77 "¥PutAm ranes dbso
Jre wndicanve of the mransutanics oraon sacctdents or
nuciear weapons lesuag [alloun. Doe 1o the Jow chem.
cal recovery of the radioanabyiicai methoa for amenc-
um and (he fow level acnvities in the g samples.
univ i the areas influenced by the Patemares accudent
was the ameficium determumed. This » the case in
Station 03 the “'Am concenrtration i he top laver

H-1Memy was determined by v specitometn (047 =
A 2020 Bakg of “M'Aami It whould be noted that
amma measurements snd alpha radioanalvas were per-
formed in ditferent aliquots uf the sediment. Therefore,
the AmvPu ratins were not caleelated as it was preterred
s os0kite the detecied amencium heterogenesty raihar
an derermine the piutomum i his fracton.

The caleuluted Jow values ror globas inventpries. 21
0 43 Bgm o fallow TPyl when compared with
the 80 Bu.m *aof By evnmated at this duemude,
could be expluned hy she mean rainfall i Admerna
reemidesert ctimate and the occiasional sweeping o che
foods. The same cxplanation couid he given for cacy-
wm. The inventnnes ranged lrom 328 10 1147 Baom
af “UCs and she ostmated tallont s OO0 Boam o

L

Che granulometry of the scdiments was determines.
yranglometry indwales the dvnames of ~ediMen-
sanon along the nver, Thas, at abl watoens o the river
wondicatve of wapd, sxeept st Stanon & 1 where 1t

H{E}

Table 2. ACth i) concentration and imeatories ol rodisaciides

r

[FAEIND

o

(R IRA

IRV

in Almanseora river sedbmenis 1trenches, 1991,

hINTIT S epth Activily coaeentrmion 7 Jie L Buky Bl 1l Dnentacies gy
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a7 (O R AR TR LA LT [T Sl B A VS AN Y red

i BRI TN LA NI 1) U2 =T RNt s B
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wndy b The clay coment, ot 2.5, i very low, the
nver saltments being depleted of ihis more chemivatty
SHChve COmonnenl s usuily there 1 an ennchmens of
IRinsuEamics 1 he clays feacwoms. In Figure 2, the

e ies of pl wm e caes " the
\imanzora sediments ure lower iban those csumased For
thes: tastude bund. The vparwe rainiall mdex. along wih
mukmmmmﬁvmmdw&m-
wubs of flowding sowards the ud, wal shell

CUN O LTIM 12¢ disinbubion i the surfase sedi

=3 cmi we shown. Curve 1,2 siwresponds 10 a well
segregoied sand, whike 10 the mamin of the niver
1Curves 1.1 and 1.3) the carves show more vartation in
energy and hess selective edimentanon capacny. Sime-
lar proliles 10 these were obtaned s most of the fean-
~eUts. AL Stations 6.1, 6.2 and 6.3 (heach edges. ‘he
Sram sige is uniform, indscating the predominant infhy.
ence of the manne media. Distribunons woh o thowe
a Seaion 1.1 ana Stateon 1.3, which vhew ~Sgmticant
percentages of very large size particles igravet), seflect
ihe vocaswnally gh hydrodynsmic crergy of the W
fem in yuestion, i.c. the flash Bouds which wcur very
nireyuently.

CONCLUSIONS

The behaviour o4 global fallout *™Po amd *"Cs seems
1o he different along the Almanzora siver bed. whike the
glutonium concentrution IMCreQses near s mowth, the
<Desium concentranon decreases. This boss of caesium
close 1o the river mouth vould be Jue 10 4 betier scay-
enging of the. radionuclide i e parmcular estuar-
ne condions,
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CHEMIUAL Y
SEDIMENT

ARTIONENG OF PLUTONH S AND AMERICH VN
ROM THE PALONVARES VARING ECOSYS TV

MPEANTON U GAsCO A M 1O/ D
Fstene b Bnvrenmtentas Stoes 0 5 M T vala Catipilee, L
IR AR e, Son
Pl amarsie nsorenmie i ab went et Lo b aee o Yo o
Seltheasiorn Spand becume o saiiabic grea to seshioay e AR

SR THTIN T
AR TN INTEEYT

trannavames that reacned the Medirersanean Seacafler g paetial Land -
Al b conmnrsanon dispersed a5 conseanenee of e ton-nncle
to o thermonuclear bowmbs accidentaty reicnsed durine ooplane creash o (960
TOASUD o af L0 and ROMUERO er w1992 T detemnine thie patentiae jrost
depositonai remineratization ol these transurmics. terr Bioavadabiline 0 Sonom
teeding buoka, adong with the sitect of thewr source wem on thar distnibution withen
ihe maror sedimentary phases. the teochemucal jeoeiation ol these lon
sachonuetides has been evainated. )

B L study, 1wo sections [rom Staston £ 3430 m depth, PILN AT D
mer seledted PASDLINOL voresponds e the rst wenimteier ot the L ore
PASTIES9Y wow deeper Taver, ind it correspans u the 8§ 9 o sechon, Stanon 13
w located south of the Almanzory nver mouth m an area ot Connne i shest
where enhunced concentralions of fransuranies have heen orevionsty L
CGASCTY et ude, 1992)

Chemical partenmg af Fu and Ao was pertormed Pyoapplare e tolliswpg
sequential leaching procedure: 12 ¢ sabsamples were sdired Tor 15 1 owuh he
e amount ol extractan, as shown m Table § e supematann was tilizered
a Whatman GF/C titter puper. Spukes o "8 Pa and 7V o were addeld

wed

etermine the radiochemacal vreld o e provedure (COOK e i 1954
Fracuen Reagant Volumel(mlde)!
Readily available CaCl, .05 M 0
Exchangeabis TH-COOH 005 M 3
Organically bound a0 01 M 100
Cxade bound INH GO0 178 MICOH, 0T M i
Residual HNO/HFHC conc. 75

Table 1. Scheme cf the leaching procedure for Manne sediments

The results ol chetnical panttiomng Tor Staton 13 are summanzed i Tabies
And 3. The order of association of Pa m PASD 301 51 Table 21 orgame » oxide =
resuduai = exchanpeable » readily available. The fractions considered most muhile
seudity avalable/eschangzabley commmn tess than >0 o1 the plutomum. The
= Ory is assocted wath insoluble oreanic chelated comploxes 6611,

The order of assocution of Am in PASD) 301y is 1 Table 23 exchangeaple -
srgame = residual > oxide > readily avatkable. Almost 309 o e Am s hinkee 1o
he exvhangedble phase, Known s o “solubde” phase. Am also appears 10 be less
AssOCLabed with lhc ~L\LLu|m1du iALFeMny than plutoniwim

The neropic ranos SHPRFPR= 045001 und Am/Pu=tl a0 | indicate siong

ialleur as the source 1erm of these rrapsuranics.

TP Aty * APy AT ACHY % MAm
Fracticn Barkg d.w. vonfent By/kg d.w. content
Read. avail. BDL - BDL .-
Exchangeabic 0.06 + 0.0t 2 + 04 0,23 + 0.02 40+
Organ. bound 1.33 + 00 b, = 13 0.2 + 00t XIS
0x1de bound 031 + 0.0+ 22117 0.05 + 0.02 83+ 4.0
Residuat 0.22 + 0.05 9.4 + 20 0.10 = 0.4 6.6 + 79
T agtivity 23+l 0.6 + 005

Table 2. Sequential leachng ot PASD131011 Uncertanties are given n + ta

Py actiy * PPy MAM acuy, % MAm
I*raction Ba/kg d.w content Byikg d.w. conient
Read. avail. 0.01 £ 0.005 0.09 + (LOS BDL e
Lachangeable 015 +0.02 1.36 + 0.21 0.51 + 0.06 17.3 £ 0.0
Irgan. bound 0.91 + 0.06 823 £ 085 0.46 + 0,10 15.6 + 0.03
Onde bound 0.80 £ Q.05 723 + 671 0.05 + Q.03 L7+ 0.003
Residual 919 + 092 83.1 + 152 193 £ 0.8 5.4 + 0.14
= acuvity 11.06 £ 0.92 2.9 £ 022

Table 3. Sequennal lsaching of PASD13{09}. Uncertaintes are gven in = 1o

The order of association tor Pu s {Table 33 residual = organie » oxade -
-xchangeatte > readiily aveilabie. Most of the Po appears in the residuad traction
885 ). sugoesting that the Po s very refractory. ke Puoan the aerosol dispersed
iurng the uccident 10 1966, The order of association for Am s 1 Table 33 residuad -
wehangeablt > organic > oxide = readily available. Meost of the Am alse appears in
te reswdual tracton, howevee, almost 2067 55 10 the exchangeable phase

The isotopie ranes SRR PE= 02200008 and 24T AmM/239Pu=(1 33 Hi i
wgest weapon rrade Pyoauos, dicating that the gansuranes detecied ab 1his
epth onginale Trom e Palomares accident
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POVESTUDM INVENTORCER S IN SEIIVIE N Ol g
UNDER THE INFRUPENCE OF FHE o1y 0w 10,
PHE RIEONE RIVER 01 uss
IS I '
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Thew hoth
Meditermanean
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plons
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ks O ke power NpE VT vinors i
tuel reprocessine plant s Vioreowe. Al dhese Lo

o feved mdwsactt e okl S sears e e Sgenn v
e conplignee with the islntron i larey :

ansported by e proevaibiny currents manal ool e

sathwestward under Misorad condi

Ao e Poorne® are towitvd twet NPP it s s asse i
bemg ven far from the seas they dee i produce sindicant epuis e dn
e e adrane Seas Water and sesperdasd Titer cnerng e Wl

sispersed painiy southwand by ohe prevadling M represeni
ul the qotal partcalaee materi.

[y THSS-U0 amphig campuens were cumed ol i ine g
tnfuenee ol the Mo and the Rhame rivers, Sediment cores
Areas of deposition of fine vroned sedivients, By usane tao oo o8 by copes lni
with a Jarge collecting urew 300 and 730 em- . that atloveed sediment cores sl 4001
em long 10 be laken up. The vores were sectioned vn beard 1 1 0m thick fayers: The
\.1mplu ere dned, weshed and bBlended an e labormure, S0 amd P wer
determined by dircl samimd spectrometry From the vernd pronies ot the e
wionaclides, the inventones were determioed from the sam on the ol activiy
vach faver divided by the surlace of the core. The resulis are reperied un

Livthe WEd wndder the influence af e, Po_nyer [he Anveniones,
from 14 e A5 KByano- nohis asea the contnibution of O !
OO s il TTOWRr T A TR il cotiected 1n R IN
(R SSERward and ctese (o the P diverhiouth, buth concentranon and mveniory
imore than 213 kBy.me? - were one order of maspitade higher moretaton e
enfanced sedimentation regunes in he small. wetl protected reas Inihe Gulf ot
Lions, the 170y invertories ranged fram 120 6.8 KBgon © Aemn, i the prodein
“he concentranon and inventory of 170y smare than 26 kBaan ©were ok higher
than i the surroutdmg aren. Oue 1o eh Aesdimeniation fides Goonimm e weas
Rhane moush, 57Oy viventores appear 1o be hnked rathe SO DS e e
ruetear tacihtes than te the influence of the Chemobs | \.llmu\ amd i ot

The studies varned vutin both regrans confim diar the sreae pun o suspendet
matier and the associated pollmanis transporicd v rhe swo nvers i
Mediterranean Sea are temporanly irepped 0oa wanall srodelta area. where the
sedimentalion processes are governed by electro chiemieal doccudation and by
parnicle aggregation pth[In‘!LHJ. Ot the prodelu o Hhe inverngories reflect wt
15 known about the dreas af intluence of these Iwo rivers

Adthough the supply of saspeaded solidy trom the swo overs sovers unelag. the
Vs invemories tound sear the Po river modth are about 205 of tose catcaiaed
jor the ares unaer the intuence of the Rhane. These ditferences are cemanly due.
some expent. to the input of radionuchides from nuekear tacies siong the Rhone
Tiver. But omne cther rand, nmasy be considered Yot the NonfeAdoane Sea s
~halow area. g oo mese than S0 m o water depih and rheretore, uader 1he acion
of the srreng winter winds, fine-graned sediments cin casiiy he te-wspended from
the bortom and rramsported ¢lsewliere by the presialing currenis
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Figure 1: '37Cs inventanes (kBa.m 2} in sedimant near the mouth ot the Po rver tA) and
the Bhane nver (B { « core not suthciently Iong 1o see tarrminahon of 137Cs signaly
¥ long
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"Cilenty de I3 incertidumbre asociada al recuento en medidas de radiactividad
ambiental ¥ funciones basadas ¢n ella. Procedimiento practico”

Gased Leonante, U, Amdn Mateos. M. P.
32 pp. U tigs. 13 refs,

Resamen

Este articulo resume el procedimiento para realizar tos caleuios de a incertidumbre asociada al
recuento en medidas de radiacuvidad ambiental, panicutarments en aguetias que llevan implicia una
separacion radioguimica con trazadores. El cdleulo de 1as incertidumbres asociadas a |a determinacion
de la concentracion de acnividades, ralaciones isotépicas. inventarios, uoxtracciones  secuenciales,
cronologia wihizando ¢ mérodo de datacién C RS v andlisis de duplicados realizados por métodos
radioanaliticos diferentes, se describen detatladamente. Los ¢jempius priclicus gue se presentan
tacilitan los caleulos s sirven como guia a personzl ne familiarizado con éstos. La mroduecion de
datos et una hop Lows 10 203 WIN v las expresiones on dicho lenguaje para el cdleuln de las
diversas incertidumbres se muestran para algunes parametros de interés en Jas medidas de radiactividad,

"Caleulation of uncerfainties associated to environmental radioactivity measuremenss
and their functions, Practica Procedure”

Gascd Leonaite. UL Antdn Mateos. M. P
32 pp. 0 figs. 13 refs,

Abstract

Ihis  report summarizes  the procedure nsed 10 calenlate the uncerainties assoctated to
environmental radivactivity measurements,  locusing, on those obtained by radiochemicat <eparation
in which racers have been added. tincertainties linked 1o activity concentration calculations, sotopic
raiso, inventories. sequential leaching data, chronotoay dating by using C.R.S. model and dupiicate

aniaysiy are described in detail,

cle is o serve as a pmde t people not famshiarized with this kind of

The objective of this a
:ulations. showing clear practical examples.
wchieve these caleulattons into the Lots 10 203 WIN i< malined s well,

The mput of the tormulas and all the Jata needed 1o




1 Introduccidn

En 1395, Becquerel descubric que las sales Jdo urani
. , d anilo emutian cadisciooes
xpnntg. umpmonlabmplm fotogrificas y provocabaa ionizacia ahxaum“oobn.::x. mmbuw
osteriormen u.menmmuﬁmdmmmmmbdemwm"
zmm“m@wiwi‘u‘mm«mmmm lﬂohuvyd X
mmu:ﬂn';nw investigaciones dieron Juger &l conocimiwoto de hrﬁmvm nntn?d« -«
: o8 peres v . Mmm;iudemyigmnhr:du,&ﬁdnﬂwdm.huyu
mmmmumm&mtu&mm o ial, que coaticoen radionucleid iuras b *
.  nanddoc ézédl:nd?li;uafmdeemméu" de radisctividad natural entre Jos .o:;
dgummyludeh.ﬁhkndtpmdmiéndehﬁg:;de

abonoe fosfatados.
La radiactividad anificial fue Jescubi .
ocdinate reacciones Tmcleares so podi biette vn lim, Aoyl h'i. w;:lwﬁc utie, comprobando que

=
exte descubrimiento, han dado lng'u a los diversos i radinctividad amﬁml' psind
\ d focos de emisién inerivi ifich
yue s ;:cueuuan: explosiones amasléricas de srmamento nuctesr, :mbmﬁn de sardliten g
adom‘ mchmp:pé:;t:::::ehcudoden su orbite y reentrads accideatal whmgm
secdentessovern e Nuclows {Cheenobyl), vertidos controladon de la industeia auclear -
i ] o ; alomares y Thule), ascaden almacenamientos Sk
Livos de m«lw radiactivos{ fosas del Atdintico y 4).;?:;«:) Y “‘lﬂ‘:: lab L o
|manhmﬁ.:£~ hosmw tales que utilizen cadionucleidos. o centros de
[ vidad exmplente en ol Medio Ambicate consta de ambas ibuch
. A lent contribuciones: ilfiei
” IO:-‘ c::xo &:@Coc :‘l\?bjeuvo‘ que se pretende con la medids de [a radisctividad (:.l::::l:e.:"ﬁrd
g0 S e s it S e
olo':k'"ifs" Je muestras representativas del sistema en estudi l;:::: d:ua:utuo ot i
.n'dmmclﬂdfx' exidientes en ¢llas se realiza mediante diversas técpicas, dopendmdol" T inacien Je
teristicas de #misién de lon sadionucicidos v de los limites Je detecridn s sarae:
Esta determinacion se efectia mediante: Qe ¢ deseen shnzar

a) meadida ilirecta Je ta tuestea pot espectrometria v utilisando geomestias calibradss

b) separaciin analitics del radionucleando ob casadores
. jeto del estudio portadores ¥ poste
medila por mpectrometrias a, 1. centelleo sdlido o i w? ! tad . i .y e
continuo ke gas. contadoees Gieiger-Muller | N o e o

La ser on analitica requi Aepsndiend dianucle:
la oliminaciia de los inberfersntes i St ;":’.' vermina: y vicnics de medil
trodupdsitos ultralinus pisos o la extraceson en ves fiercem 20 m?nlmeol. Ia obtencidn de ulee-

Este trabaje describe un método general d 6 I i

. e . b i c;:pnmon:dnoqninm de un emisor & on Musstras
tracian Je actividad con su meertiduinbreo. Funciones basad ‘LZ'?.' o b .
mdmudgu]n que tienen 50 aplicacin on Je Ja radioscologie acuitiea o Wm\M -
son tahién mostradas, o " v umbres

1.1 Descripeién de u ‘. .
s a mbiema]esn método general de separacién radioanalitica en mues-

EL slesacrollo oL merodnlogia analitic <sper

. 6 I : .

e encm.:mrau A nivel Je uil razas -lwpet:u un':lhtwi:n::::;::‘" ¥ cusnulir lon roliomucleblos e

.,.,:;':~:°Lm"al; i rml:'amilu utih sori -l rermnalizads domde se ricseriben setatiad t

analiticos a realizar ¥ a8 VSRR o AN - i i i o i

rigmpit A aps A separacidn de los rulionucleidoa on rmesiras anbicntales.
Extom metodon analiticon w0 componen surmdanimnte de [as siguirotes siapas:

. o ————————

4

a) Selectid del iio de 1
Se sigue ¢l caetio de coneepcracion de actividad

(' leido en ol

da para ¢ 7

b) Pretratamiento pot via s8ca o himeda
Tiene por objeto la destruceibn de 13 malena otginica. silice u ateos ompuestos macroconsti-
suyentes. Se extrae el i ido de su mateiz orginal adicionindose o ¢l trazador radinciivo

con una concenteacién de actividad calibrada—con una concenteacion similar a la de 1a muesten—-

o el portador.
) Precovcentracicn

Eliminacion de grand idaden de ¢l quinicon por precipitacion selectiva. extraeaion
con disclventes orginicos o cualquier otes 1éenics analitica.

Ay Purificasion el elemene
i ! t biad Je 10nes, CXUIALIARLES

Eliminacidn Je mi lizand, [ ambi
otginicon u osros ageates.

¢) Elecirodepdsito. fijacion a soporte de geos

netria calibrada ¢ adicién de centelleadoson.

Uitilizacidn de cottiente el crun & intensidad prefijada para depositar cuantitativamente
o radionucivido scbre un disco. Exteaccion, precipitacion o desecadn de ia Jisolucin sin inter-
ferentes sobre soporte de geumetria eapecifica. Mdicion Je los liquidos centellendores on volunes
¥ proporcion adecusda a la solueidn purificads.

£} Recuento por espectrometria alfa de bas particulas smiidas por el T
fidis chey Liendo del radi lersbo}

Obiohaidn de un etpeciio Jonde v wdentifica al trazador ¥ @ los rashonuchendos annligaddos, (o=

tegracion de (o8 pueos Je interés. Recuento de ia aetividad o o J el sudionucleudo aislado.

rendimiento yuimico 3 través del postadort.

Jovda quttan téenicas e

g) Cdlawlo de la concenteacion de actividad
Vua vez obremdas las a8 leado de In it on dde los diverios prcos & jutroducen #0

1a hoja le cdleulo para determinae la cmvnumﬁ; de actividad, tenindo cn suetia 2 Lamaie
Je ta muestra ¥ la recuperacin quimica,

u) Tncerridumbre Jiebida al recuento
Cileuly descrito por ese articnlo.

i) butroduceiia de resuliados wn base de datos
tins vez olitrnidos Jos resultados de conceuteacion de
on 1a haue de datos paca sn utilizacién general.

] Enplaas Ackon e ;nmn\i;dr calidad & eemultados » medidas .
Se establece Al porcentaje Je ousssras ¥ esultades (ue deben set apihos b TOVISN © duplic

eacidn 111 ¥ (12) Se revitan tos procmhienton de andlisis.

actvidad ded calwuuclordo son npoaducsios

k) Cldleulor sbe otros pardnwetros atthizados #n radioecologia
Determinacion de inventarios o relaciones isnidpeas «f
e 1 radioavieleido en un soosistena o eterminar i proecdencin e uo ve

Je ks relaciones isotdpicas.

ua sicven pars estabdecer 1y cantivhad Lal
stisls por fa sanacin

.2 Brove descripcién de estadistica nuclear aplicada al cileulo de incer-

tidumbre en el recuento
FL reatamient, e Jatos FAPATIMWRLAKRS <0 weelickas e rauli
AUNETOHNE AL, reconwndandos s eeiura par dnh qrerietn CIHEY
wxtrnides prormloies Jde oS pablicacianes W 2 {3t

aetivislad ha sdo descrin: Al
ppepsicn Tors e eplin Wi



. l. b (N ~T ﬁm I.lll‘ Jistrib i bind i Pm estabi l“
¥ s p " : ia ¥ desviacidn ipi CODOCer £ primies
lugar In g;glub.hdul de' dmnteﬂgddn de un dvome ndimiw o nummminm d? tiempo.
on (28 qne se basa mte cilculo son:

») La probabilided de dosintegracién do un ' s
e la misma pars o *|:mr:dlmﬁmwudmmm-mdetiunw

b) El hecho de que un dtomo se desint H i
o L o el - 0 i

) La probabilidad Je desintegracidn de . .
de tiempo idénticos o indep.um::mm“ “:“mm terior. Fervalo et ipual pan intervaos
Aplicando estos res postulados se puede legar
duepoueriwmteelnlormdiod: i *c‘h' -

6a de In probabilidad buscada. calculin-
, la desviacidn tipica ¥ la relacidn

qunn&nmdemmmd.aaﬁ.

Teniendo en cusnta eata simplificacs i
it iy simplificacion s ba {legado a 1a expresion mis utilizada en o recuento de
Lu Ttad de un H ‘k i + H * 2

Estos 00 los conceptos bisicos que jusio San Al
e hdmﬁpeﬁndgludivmmmmbz.hk’“' Pagaciin de

2 Cilculo de incertidumbres asociad i i
tividad anbime 1adas a medidas de radiac-

En los apartados sﬂi&lwmd?wﬁbelamudeukuhuﬂtuudeIaiuutidmluuconm

formulas inatemiticas cor 4 i
e medidas reales. " o va en ol lenguaje Lotus ¥ un ejemplo prictics basado

2.1 Introduccién de datos de un s .
 hoja de clcale Laras andlisis de un radionucieido emisor  en

En una hojs ea blanco del Lotws omo
A, l?. C.D.E.F.G. N1, K. L. M,
Siguicntes referenciag.

Y8 que se presenta en Joo Anexos se i
introduce on las columnan
NOPQRS TV V.WX. Y, 2. AA. AB AC. AD s
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DI
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Q
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TI
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w1
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Al
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Siglas de referencia de la qwestea

Cuentas totales obtsnidas pars el pieo del 'u-242 on ¢ rapeetro alfa

Cueatas Iotakes de fondo obiemdas sn o pico del Pu-242 20 ¢l mipeeiro alfa de
fondo

Cuentas totalen obtondas para ol pico del Pu-239 en el especuro alfa

Cuentas totales de fondo abtenidas +n o pico dol Pu-239 en ol sspecizo alfa de
fondo

Cuentas totales obtenidas para el preo del Pu-238 en ol repectro alfa

Cucnias tonales de fondo gbenidas »n ¢l pico del Pu-238 en ol ewpeetro alfa de
fondo

Cuenlas wotales obienidas para ol pico deb Am-243 tu o apecun alfa

Cuentas totales de fondo obtenidas on ol pico del Am-243 en of cspecteo alla de
fondo

Cuenias totales obtenidas pars of pico del Amn-241 en of cspectro alla

Cuentas tosales de fondo uhtenidas eo of pico del Am-241 en o capeaciro alfa de
foada

Kilogramos de sedi o kilog himedos de vegeral o J
teatados en ol Andlisis
Litrow de agus tratsdos en o andlisie

Actividad del trazador Je Pu-242 afiadido rxpresada co By

Actividad del trazador de Am-243 aliadido expresadna en Bq

Actividad del Pu-239 catenlada on Ba/kg o B/l segin Is (Snunla deserita rn fon
apastados siguientes

tocertidunibree asociada al seencnto s de Ja actividad calewlada ded Pu.239
Actividad del Pu-238 calenluia en Baskg o Bg/L segin la rowla sicsenita on jve
apartados siguientes

Incertidumbee asociada al recuento 18 de la actividad calenlada del Pu-238
Actividad del Ain-241 calenlada on By/kg o By/L segin la férmmla descrita oo low

aparnados siguienies
Incertidumbre asocisda al recusnto Is de Is actividad calculada del Ame-241
Densidad superficial del sedimento expresada en kg/m?. Calculada con la seccion
F u peso
lnventario dol Pu-239 expresado sn Bq/m® (Se obtiene al multiplicar Q1 por 1)
tuventasio del Pu-238 sxpresada en Bafm? {Se obtiene al multiplicar QU poe U1)
Tn io del Am-21] do wn Bafm? (Se obtine at multiplicar S1 por 1}
Detactor de medida Jel plutonio para vl aistema alfa del Inboratorio de radiveco-
iogia del medio acudtico con la sigurentes siglas:

174 {1} Parada cimara cuadniple primera an « Jdetretar |

14 (21 Paca la camaca evadeiple p op ol *

1/4 (3} Parala cdmara cuadniple primera en #1 detrcior 3

1/1 {4) Para la chmara enadniple primers en ¢l dotoctor 4

24 11)  Para la cimara coadriple seghnda eon o) detecvor )

anl

/4 () Paralacé cumdnir da en # detretor ¥
274 (3) Paralacd cundriple segunda en of ilwtector 3
2/4 ($)  Parala cima cuadniple seguida on ol detector 4
k72 Pata la cAmarn simple 3
4 Para 1a cimara simple 4

Ditector de medida ded amencio gara o sistema alfa de) faborarono e radionco-
logia del medio acudtico on las mismas siglan que lan wtilizadas o Y1

Eficiencia de calibiracion para el detector eorrespoivlicnte

Eficicncin de ealibeaciin para ol deteetos cotrespotdiente

Renditniento ywisnico calentado por + simema para o platonio

Rendituiento quitieo caleviadn por of sstomia para o] amecicic:



. La actividad raiﬁuiada por ef Lotus para el plutonio ¥ americio utilizara das =Xpresiones 1, 2y 3
sucesivarnente. descrita en [os procedinicntos de determinacién: U

Asern,,, d,,mcj"'z'ap' —C g, 1
e Crapy, ~ CFaag, kg

Cosipe = CFosup, 1

Cruar, ~ CFray. kg

Cratgm = CFu,, 1

. Crtsam = CFimny kg )

El resnltado de la actividad de Pu-239, Pu-238 y Am-241 seran calculados {en Ta columna 02, Q2 ¢

Asssrreon, =

n

Aze, = "h”"-m..d ¢

(2

Arign = A mraor

52 respectivamnente) segiy ia expresion Lotus siguiente:

* (((D2-E2/B2-C2)+$E$2) #(1/L7)) para muestras sslidas o
(((D2-E2/82-C2) =$¥$2) «(1/K2)) para muestras iquidas

¢ (({F2-G2/B2-C2)*$K$2)+(1/12)) pata muestras s3lidas o
({(F2-G2/B2-C2)%$H8§2}+ (1/#2)} para muestras fiquidas

¢ (((J2-K2/H2-12)*$R$3)+(1/L2)) para muestras séfidas o
C((T2-K2/H2-T2)*$H83) « (1/H2) para muestras liquidas

Se dejara la columna P2 R2 v T2 i
! . 2 t CL a {6 1 i
o ara & column 3 en blaneo para ta introduccion de la [érmula del inrertidumbre
- H f .
2.2 Incertidumbre asociada al cdleulo de la actividad

a5 incertnumbres relatiyva A adas al recuents Je cada wn { topos segun ta fdrmula re-
g relativas asoriadas al pO! g
B TR ueR & e (o8 180 :
<
comendada por la OIEA sen ‘

/ (.’})i —+ (‘ F N N

Tmessan, = 4/ = Hnp, :A‘m“.op.ﬂ + Chazg, + {/ch,. y
Cosstaon, — CPuvsuen, 2 {(Coaa, — CFaag)? '

.- i' Caaegy + C Py, Cap, ~ CFra,,
T \I Wooaay = CUFen,)? (G, - CFrop, ) i3]

: f G+ CFan,, | Cao, > CFas,

- =

i)

ra T \4- 1, = TP - (Caaa g, — CFus, )

o de " U oy A H
.ionTF £ son suentas totales: C'F . curatas de fondo v ¢, la incertidumbre relativa.
Slendo | expresion finaj Je roncentrateidn de activigad:
i + .1

A3vdatun, = ingsaing, T saie A T4 : - * 3
e e T Yanin, S, e T s,

Estas tirmmlas 4. 5 v § i
Stas mmlas LB v G ose deducen e la ley general de propagaciin de ecrores T siendo (3 una
funcién genznea dependionte de tas variables AB O DE

Y=/ BCDE . s

i

En donde se han anulado los términos de la covarianza o, T .. --., al ser variabies independientes.

La deduccidn de la incertidumbie de ¥a concentracion Je actividad Jel Pu-239, Pu-238 v Am-21l
jecuaciones 4. 3 y 9) =8 sencilla basindose «n las estadistica. La expresion de {a concentracidn de
actividad tiene ana scuacién geperal

L= i Adaner
i Avaater -

Y=r% kg

donde '-‘":‘“"“‘ = cte.

ALBUCL D son las cuentas encontradas en cada piee por (o tanto tendedn suincerlalumiree absoluco
asociado Ay, B+op, Ctor Dxop

Siendo segin [:’i’ para un timers Jde sncesos suf
Toag=vH oo =0, o5 =1

Apticando la ley de propagacion de ertores 7 a la ecuaciou 8
covananza por ser variables independicntes

00eS DAL SERIT 1na estadiNiiva giisslana, oy =

v osimplificando fos términos de fa

=, =Dy, A= BV L A=Y, o
_‘—;ﬁg‘ -‘ — ;’rn . (.‘_D“n",., ‘u(‘—f)!“u' it
T - D) . } i

B )
Temiendo ep cuenta que o4 = ' 4, et

IC = D% A+ 314+ (4 = By¥C
- y?

a, = o

Multiphcando v dividiendo la expresion anterior por {4 ~ 3% ¥ 1£7 — (1 la furmula se simpiifica obte-

wiendo .
A-F) i+ O =
I CEE T S T VS

Equivabente a la 4 multipheando por L actividad
Ll eesultada para o incertidimmbre absoluts conelde con la vxpresicn gue la IAEA recomienda

r,o=:)

s Lotus que calcudats ius wieertidwinbees correspondiontes ab Pa- 200, 25y Am-dl

Las expresior
smla aopn de raleulo (figura 2) ¢ los sibsa en 'Y 102 v T2 sone

(QRCUAD{{ ((QRCUAD{D2+E2))/(D2-E2);"2 ~
({(RRCUAD(B2+C2))/(B2-C2)) 23} )#02 Pu-239

{2RCUAD{(({SRCUAD(F2+G2) 1/ (F2-623)72 ¢+
{(CRACUAD(B2+C2] ) /{B2-C2})"2)))+02 Pu-238

IDRCUAD(({ {ORCUADIE2+1I2) )/ (52-320)72 «
{({TRCUADLIZ+E2) ) /(J2-K2})°2)) 1 *S2 Am-241

ico I:

Ejemplo pra
El analisis radioquitmen de plutorio de una mestra de sediento de 19 gramos

trazaddor sfe Pu M2 con ana activedad cernitevda e T2 By b g Tos wimn

e se ha anadido

e pesltades enoel

capectzo alfa correspondienie



Cuenfas de Pu-234 = 25

Cuenjpas de fondo Pu-235 = 2

Cuenljas de Pu-242 = 460

Cuenlas de fondo de Pu-242 = 3

Calcilar la concentracion e actividad de Pu-289 y su inceriidumbre asociada.
Solucion:

La concentracién de actividad calculada seqin la ccuacion & equivalente 3 la 1 #s

0.012 25~ 2

Ay, (Baskg) = oI =3 = Cues
La [ncertidumbre segin la expresion 9 es:
—— e
o, =0069, [ 2t | H0EI

25 -2 ¥ [@0- 3y

La concentracion de actividad se expresara como:
Apissanep, = 0.069(Ba/kg) + 0.016(1s)

2.3 Incertidumbre asociada a Ia correccién por desintegracién

La concentracion de actividad obtenida de un tadionucleido debe ser corregida cuando existe desinte-
gracion de ese radionuclerdo desde [a fecha del muestreo a ia de recuento o se desea corregir su actividad
a una fecha Jdeterminada er la que se produio un sucesa.

La concentracion de actividad A medida dei radionucleido con su incertidumbre correspondiente es:
Axo, Sinembargo lo que se quiere medir es la incertidumbre asociada a su concentracién de actividad
real Ay, Segiin la expresion de la ley de desintegracion radiactiva {a actividad decrece con # tiempo
segiin la ecuacion:

A= dge o)
La actividad en ol tiempo cero Ag es 4y = Ap? con su correspondiente incertidumbre a4, que al
derivar 10 segan s ley de propagacion Jde incertidumbres

Tap = et il
Ejcmplo prictico 2:

Se ha medide Pu-238 en un diseo cuva actividad a fecha Je recuenta era de 20Bq kgt 2 ls), Quesemon

determinar cudl es su coneentracion de actividad e incertidumbre asociada si han transcurrido veinte
#00s desde su recogida a laedida La actividag An seria

2imz
An = e = 235

v+l mecstidumbee segin la férmula caleulada 11, o 1, = L]
Solucidn:

Por lo tanto la actividad e |s muestra a fecha de tecogida serd:
1o = 235 (Ba/kg) £ 2.301s)
2.4 Incertidumnbre agociada a la relacién isotdpica o entre radionucleidas

Las relacionss wotdpicas s niilizan en elerminadas ocasiones para estabiecer el origen de un vertido
accidental » una descarga controlada. Estas relaciones se determinan caleniande el cociente entre las
actividades abitenidas Jde los dos isitopos. Fsta relacion leva asociada su incertidumbre que debera ser
sstablecida, La relacidn €0 que es ol cacisnto de lag actividades A v I tene wn ineertidumbre asociada

[

Esta =xpresion de la incertidunibire en Lotus es
- - 2
{&RCVAD({I2/82) 2Yr{{G2/F2) 2} )+ N '
ionde en I2 se ha introdueido la incertidurnbre asociada a1, #n B2 se ha lpt.ro:luudo la actividad A.
en 67 se ha introdusida la incertidumbee asociada a [ y en F2 la roncentracion de actividad de B y en

352 of cociente entre Ay B

3 actica 3: o
(‘,ali:::‘lrf?n:;ndumbrc asociada a la duterminacicn e b relacién 1sotopica Pu-239 7 Pu-208, siendo
la cancentracién de actividad de los plutonios fa siguiente:
Ay, = 230Ba/fkg £ 20(15)
Bonpr = 20 Bq/kg+ 5(ls}
Esta relacion tiene un incertidumbre segdn 12 de

Soiucion:
La relacién sotomiea sera 11 3 3

2 5 Incertidumbre asociada a un sumatorio de actividades. Inventarios

"2 magnitud Jde uso general en el laboratorio de radioem\ogiar es el talculo del iaventanio tota.l de ur
radionucieido en 1tn sedimenta gue consiste en determinar su |nven}_arm B Le;sugo Aij sedimenta,
seccion por seccion, ¥ sumario. Los amvenianos se oblienen mltaplicando Lo activulad obtemda por
la Jenominada densidad superficial de un sedimento (coriente ntee fos gramos de sedimento de una

seceion y su suprriicie.) ) ]
El Lr{vantarilcr total € tendra una expresion @ = A+ B+ C+ D+ E+ D+ F+ G+ i
donde A, B. ¢, DL E,F, Gy H.sou los imvenlarics Jde rada secaidn.
k] inventario de cada seccidn tended unncertidumbree asoriadar 7, 7,
La ineertidwmibre del inventario tatal se obliena de fa ecuacin general 7 olee

T (e

T, = \'/012+ﬂn2+”<:

[.a expresion Lotus de la incertidumbre el mventacio =
(ORCUAD(RSUMALYZ. VH)})
onde en ¥2 a2 VA se han intraducido bas meettdambres ab riadrado e la medida idel inventario de
~ada seecion
Ejemplo prictice 4 .
T inventano por secciones de un testigo de sedimento o
A= B00(By/m?l £ 1001s)
A= OG0iBgjmT Ll
[ 401 Bg/m?l £ 3(ls)
0= wMag/mt): Lils)
£ A(By/mHY £ 2013
£ Uilg/m® £ 1(1s)
0= T(Bg/mfiE Bils)
Ty Savenissio wlal secd
2 =300+ 60 F A0+ 204+ 5+ 1 —
Su incertdumbiee asociada sexun 1
m, =AW R R -
Salucion: )
E| invenwanio total o cste Testigh seri
fov = ST T R B sy

It

U

i}

H




2.6 Incertidumbres asociadas a los porcentajes de extraccién de un radignu-
cleide en una muestra

B} porcentaje de un radionucleido asociado a diversas fases de un sedisnento e up pardmetro que se
determina en ja nueva metodeologia de analisis de radionucleidos. Este porcentaje se calcula a partir de
la actividad <ncontrada en cada [ase. La actividad total Je la muestra s« halla sumando la actividad
Je ¢ada radionucletdo y el porcentaje es el cociente entre la actividad de cada fase y ia activadad rotal
En el procedimiento desarrollado [3) en el laboratorio identdfica cinco fases exiraccidn. Estas cineo fases
tieren un valer de actividad calcuiado para cada radionucleido, que denominaremos A, 8. O, O, E.
Estas actividades ilevan sus incertidumbres o, 7, 0., 0,, 5, asociadas al recuento.

La actividad toral e la mnestra es QU que serd la suma de las actvidades haliadas =n cada fase
Qr=A+DB+C+D+E

El porcentaje de extraccion en cada fase rs
Or= Af(A+ B+C+D~E),
Q= H/{A+B+C+D+E),
Uy = CHA+ B0 Dx B,

s = DHA+B+C+ D+ 1),

Qs = EMA+B+C+ D+ E)

El incertidumbre asoriada a cada fraccion se obtiene derivando las expresiones Q. @y, Q3. Q4. @5

T, = BT+ DBt + Aol + 07 +a% + %) i 14)
"’ (A+B+C+D+E)°

VIAT L - D+ Eel ¥ Dot v ok + 0L o5

T T 115]
i A+B+CHD+EN l
Y L e R TR R R 8y
" A+ B+C+ D+ ET

AT B r Tl 1 M s 4+ a2 50
mg“\/ f ezt Tarde T i) T

A+ B+C+ D EP?

I N i R G R e
A+ A+ O+ D+ EP

La intraduceion Je los datoz ex ia siguientn

Al = Codigo de la Lse

Bl = Astividad de plutons obtenida en la fase 1

Cl = fucerbdumbre de la acuvicdlad del plutonio

Bl = focertidumbre al suadrads de la acuvidad dei pintonio
El Formuia de olitencion def porcentaje de extraccion

Fl = Flomuda de fnweertiduintee asociada a cada fase

Las fases (Tan consecttivatnente sraenadas on la columna A siendo los primeros datos introduridos
en las columnas 32 ¢72 cte Bl ia hesacde caloudo Lotus se introducen ias expresiones siguientes
2
(B2/03UMA{$BE2. $B$6))

Copidndose en las casillas siguientes v ohiemidndose los valores para (g, G, €4 v Qs
Su incerijdutnbre asoriada

Ta,

{ERCUADC{ (B2 2)+(CSUMA(SD32. .$D$6)-D2))+(D2«

C{ASUMALSBE2 . $398)-B2)72) 1))/ {23UKA(SBE2, . 4B86Y) 2

Copidndose e s cisillas siguentes s obtegendase s valores para Ty Toye Ty 7

Ejempio prictico 5:

¢ i et et i dads o stgmente resitilndos para sada s
[’na extracrion secuencial e Pr-230 e L sednenlo dado los sigwen i

il

Je sus cinco fases:
{Bajkgpxt  {is)
(Bqjkg) =2 tls)

Fase 3= 2 (Ba/kg)=0.5 (1s)
Fase 4 = 0.3(Byg/kg) £ 0.02¢1s)
Fase 5= 7 (Bakg)xl (1)

Fl total de actividad en la muestra o5 49 51 By kg). sendo el porcentaje Jde extracaion on cada fase

Q1 = 0.60, Q2 = 0.20, Q3 = 0.04 4 = 10T s =014

16,17, 18, jos porcentajes raleulados temirian los siguienues inoeriadarti-

Segun lag expresiones 14, 15,

breg:

il 2 + 1 4 QU
To T U PR

SO AT A T g W+ 5T 002+ 1
Tay = =<2+ 0n+il

GED 10 - 155+ )0 5 T+ A+ 1
Tan = ST eI S
i ]

T A s
T ST FETE T

Solurwin:
ST T o
1); = uEl£y U s),
[y = 020 = Juddilsh
Oy = 0,09 zuliils)
(g = 101 = UGS
s = LI Z B U

MCPTITAE 1"\:]”!':\?14‘["1 el VaRTY BOT WG part cuda baser sera

2.7 Incertidumbre asociada al tiempo cronalégice determinade segun &l
método de dataciéon CRS

i s 3 s ey et lest o spednrnent< se lasa en el vaionle
lemno cronnhinco 113 establecido pars cada searion Se dn lestigo it

p \ s e Snc e e Eeivn Segiig a expresion generai
fel fuje e PR no wopertadn cexpresado en Byt e cada senriun segn I

Annde
1 = actbvidad acwnolada e Phez b en pode el testigo
- . gl
1 = Acuvidad aenmulada de @ st lnosecr i anahidada
v . . .
A = Copstante e desintezracidn e Phodil)



2.7.1 Datacién en un testigo de cinco secciones

El fiujo acumulade de cada seccicn 4

1, = A,
Ap, =4+ 8,
Ay, =A+8+C,

E “.=.i+B+G+D.

e e

=A+B+C+D+E.

sy Auy oo Ay, tendrd las expresiones

Ay,
dende 4, B. C. D. £, son las actividades de fas secciones 1, 2, 3,4 y 5 respectivarnente.
Para cada seccion el tiempo cronoldgica se calcila segin ias formulas

Cada tiempo tendra su incerti

21, 22, 73, obteniéndose

o,

Ejemplo préctico 6;

Un testigo de sedimento de § secciones tisne para cada seceidn un fligo de PL-210 en exceso de:

(1 A+BLCHDE
T B+C+D+E

L. A+ B8+C+D+E
=< -

A C+D+E
o g AEB+C+D+E
EA DYE

1 A+B+C+ D+ E
fy = —in

A E

ANo? 4ol ol 4ol )
(B+C+DFE

o T3 A+D+C+D+E

2
1 o'A+

LA+BY {0l 402 443 )

1 \f"i tol+ TID+EN
o = -
Y A+B+C+ D+ F
F CAFB+CY e gy
1\'4"73"’”33*".5* TO+EN
o = —
R A+B+C+D+E
faz o g2 3, a . iA+BICHDPel
_lvei el bl b
X A+8+0+ D+ F

Seccion 1= 310{Bq/m?) £ t0{1s)

Seccidn ¢ = 270{Bg/in?) +
Seccion % = 120({Bq/m?) &
Seccion 4 = 110(Bg/m ¢
Seceion 5 = A0( B ) +
El flujo acumulado sera

Ay, =304, =580, 1,

G{is)
3t
{15}

2{1s)

= 700, A, =810, 4, = g4).

Tl tiempo cronolagico asociado a cada seezidn es segun 20, 21, 22, 23,
=327 In 2% = 1438

R4lb=310
tr = 3207 ln % = a7 7
PR - =40 —-
L= 20T I mnomg = G

=327 In =22 = 107 -

=TI

{20)

(21)

122}

(21

dumbre caracteristico que se obtendra al derivar las expresianes 20,

: wpin 95 U8 9T serd
Sus incertidumbres asociados, segun M, 20, 20, 2V seran

T P T )
a2+ L ATAH1I0+1 A0+20)

-1
AT T EOF 20+ 130+ 110458
J ro4TToy el s
R T T T
G, = x B0+ 270+120+110+30
/ (31043704 L3AItT 4300
i \/U”’“’”"* o+ sord
Tew =y TI04270+120+110+30
IThgazositariad
. \/uousnauuw*—f—*—*-ﬁﬂ““ o
Ty = % O+ 2704120+ L 10+3D
Solucidn:

El tiempo cronologico para cadi sectidn sera
i4.8(anos) £ 0.4{1s)
37T (atios) £ 0.6 (1s5)
; 57.6(anos) £ U.9(1s)
by = 107.2(anos) £ 2.1(1s)

2.7.2 Datacién en un tostige de dieciocho secciones

Se aplican |as rexaciones anteriormnents cbteni iag para la determinacisn del tiempo v su incertidurmbre
L 7 E i nes 1 t b
= ] ene un e Ph-2 B} 0 en cada secciol n las
asociada. El testigo tien jo de Ph-210 no soportado en d a1 B0 R Sexik
el apart aaterior tendrernos las s enLes eXpresiones para ¢l Lempo v st incertidumbre
fornmilas partado 4 P p 1 tiemyp

4R

g =
L, I
tp = 30 P
D el 41
1y = Tl 7
1ot b wmi
Mot 1A
Tty xRk
SAadl b e
A - e =)
T T AT e R
. . i CARHE PV -NJ‘,I-
| V’m v rr:’g - R A s TYHY
KT Y e Bl
; T aThE aurel
- -+ T i3
i - : —
T Ve B RN

(30)

&

112)

43}

134

t43]



La expresion general de la incertidumbre en Lotus para ol tiempo de la primera seceion vs

(32,:17/3E$19) »QRCUAD{ ( ((SSUMA(SESZ. (E2)) "72«($G$19
-QSUMA($G$2, .G2)) )/ ($ES19-0SUMACSESD. (E2)) ~2) +eSUMA($682. §2))

Se copia esta ecuacion en las casillas siguientes, obteniéndose la incertidumbre asoctals 5,
oo !
2.8 Prueba estadistica entre duplicades

l.-.raa prictica comun en un laboratorio es analizaz en la misma muesira un sadionucleido por doa métodos
diferentes. Luu resghados de 1a acuvidad calculada para ambios métodos gencraimente difieren por lo
yue s precisa reahzaf una prieba estadistica entre los duplicados para asignar estadisticamente su
igualdad o su diferencia La Jiferencia enite duplicades segin [16] es
! y
g - /Z 4’ -
S, = \» S 136)

donde d, = jmedl‘a
El resultada mdica en qué porcentaje difieren los duplicados de lag muestras v con qué Habilidad
Ejemplo practico T: i . ’
Supongamos que hemos realizado (s tumiida de Po-210 por analisia radioguimico ¥ la medida e Ph210)
directamente por especlrometria gamma. Los resultados son los siguieates: ’
Po210 = B0 R kgl £ 0 O{ls)
Pb-210 = 60{Ba/kgt = 10 {ls)
:Son estos duplicados estadisticarmente identicos?
Aplicando Ia farnmmla 36

Solucidn

Los tesnitados obtenidos para esta muestra son significativamente iguales »n un 37% con un 65% de
confianza sy,

3 Conclusiones

Los mitodus nnpbineados perincien on Facd =aleuls de tncertidunmibre asocada al recuento en las inedidas
f.i.fa'i. Aty hlad YN i 1 - - - i P N " 3

& radia el Los ejemplos practicos sirven romo gula para personas o fanufiacizadas con este tipe
e caleules,
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L INTRODUCCEON

{avs eritenos desarofiados por dinersns faboratorios para cafeular 1 aeos dad e decectabbe cAM D
I }

sc hasan on fa estadistica aplicada a las medidas de radiactividad

La enusion de panticulas radiacinas cs un proceso aleatenio: La probamlidad de enusien cs directamente
proporcional 2 la constame de desinteyracion de sus micleos La deteceion de estas enisiones tiene por lo
tanto comportamiente estadistico En la practiea |1.2]. se aplica fa distnbucidn binennal cuanda el numero

de emisiones detectadas o5 muy bmo 15 101 fa distnbucion de Possson ceando fas Jelecciones ostan

comprendidos entre 0 v 30 sucesos 3 b distnibucion de Gauss 51 os sucesos detectados son supeniores a 3

Fn este inferme se revisan alpuno de fos eniterios oxistentes pasa determnnar of AMDY Comie, DOEL
Rochwell « NRPR. commparandose los resuftados obteidos al aplicar al mismo caso real, fas expresiones

matematicas comespondientes a cada uno de cllos

Se prosentan. por allimo. cvatre casos sigmificativos de cdiculs de AMD wn oof iaboratone de
Radinceologia Acudtica. que pucden ser extendidos a utros faboratorios de medidas e actividad alto en

muestras ambicniales

2. CRITERIOS PARA LA DETERMINACION DE LA ACTIVIDAD MINIMA DETECTABLY
(AMD)

L las medidas de muy baya achivdad reasos en que Ta actividad total es solo higeramente supernior al
[ondos el valor nunenen resultante de |a diferencaa entre of recuento totak de sucesos s ek londo. puede carecer
de significade va que existz ln posibilidad de que proceda de una simple Nuehnacon ssiadistica for este

mativo, es necesano delinir claramente ¢l conceplo de fimne de deteccion [14

Fl examen de Tas definiciones peruncntes al finne dz detcecion que se encuentran e (rabajos publicados,

revelan fa existencia de una plétora de delinciones malematicas, st como una terimmoiowa de sigmiicado

desde variable hasta ambiaua

Fntre s detimcioncs propuestas se cicuentran vanas.tales camo linte infenior de deteccion sensithidad
de deteecson, sensibilidad. actsy idad mimma deteetable. s fnmite de garantia de pureza, usandose todas cltas

con stgnificadns muy analogos

£ peohlema de B nomenctatnee cobra naa espeeral ditienllsd, o los cases engque o diversos antoees

s los e censepos con ististos stemficudos fupresiones zles cone Mlionte de deieccion von ui

ancel de confianga del 93757 se usan s expresones claras que delinan dicho concepto



Tambiin exssien Jefinrciones de nanuraleza no estadistica , en las gue s¢ tomon como limites de deteecion
la expressgn de magritades arbinranas takes conwe &) 4877 dal valer Jo fondo, 108 dps.etc

La magmiud que se caicuta on un laboratorio cadioquirmes es ol AMD, sncontrindose las mismas
dificultades ¥ problemas que co 1a determinacion del Limue Intenor de Deteeaién (LID) en of que sc basa.

La descripeion del AMD basindose en egemplos pricticos de su aplicacion 2 muestras reakes facilita su
comprension,

Se han scleccionado para su revision cuatro de los critenos mas wubizados para la determinacsdn del
AMD: Cune 3], Rockwell | 4], DOE )3] » NRPB |6] £ prumero profundiza cn los conceptos estadisiticos
de la detecerdn de do radiacion cn medidas &2 fundo bajo, los restantes son comenicmente priciicos
asumicndo ¢t critenio de Curne pero aphcandolo al recucnio de mucstros

2.1 Definicion yeneral dei AMD

Se define ¢l AMD como 3 mimma concentracion de acuvidad de un emisor alfs ¢ una mucsiea que
podria ser dotectada con wa liabilidad cstadisuca de en #3%.en un determinado tempo de recuento despucs
del proceso de separacion radioquinnca.

Esta detimcion unplica que ol AMD depende de.

- tamaito de la mucstra

« ticmpo de recusnto Je lo mucsita

- tiempo de recucnto del blanco v dad fondo

- rendimiento guinuco

- fordo real conaaidy Se considera quie <! oo sole e whcuadamente ostunado cuando s¢ ha
determinada en un 02MPo Je recuSo $1 veess superior al di recuento de la mucsira En la practica, la
determinacion Jo vn covisor alfa ¢ radionuclado aruficial) 9n und muesira ambsenial requiere wn icmpo
de medida supenor 3 ana semana La detenminacion exacta de un fondo requenina un icmpo de 10
semanag-obviaments Hanipo a0 dispoinbic <n un laboraiono donde s procesan cicntos de mucsteas al
ato-

Una correcta dotemunacion del AMD requiere o) w enta de i de actividad del
clemento 3 anahizar onun blanco s J2 13 impwresa J2 demseto a detemunar en ) wazador

£l blanco sera  analizade con <l musu procediowents noamakizndo con g se nalia 2 muesa
probloma, o0 su sk irmdor s no conteandrd ¢ tadionuclidn 3 daermunar aungque su matny sord sinnlar
a by e b masitza i3 epurcsa el trazador para ot dkemento 3 Jicar debe ostar ceruficada

2.2 Criterio de Currie aplicads & medidas de bajo fondo,

Finsu.crteno, Cumne no considera o AMD comn 1al, 51 no que utliza la expresion de ™ linute intznior Je
detgeeron™  LIDY que corresponds a Ja defmicidn el AMD menewonada en ¢l apartado 2. 1.

Ed limite mfenor d: detoccion (LID); ¢s la minma concentracsn Jde un elemento radiactive en una mucstra
que dar cucntas netas por encima del blanco. que scra deleciado con ol menos un 95% Je fiabilidad v una
probahilidad de falscar Ja medida no supenior al 5., cxtablociendo que un blancy representa una seial real

La expresiéin mateménca que detine A LID 1 X, ) 35 Ja sepuicnie

{ r:; #)

AV = LI = X .= :-,W

{n

Donde:
¥\, # Cuentas Jol mvel de deteecion
B = Cucntas reales de fondo
¥ = Rendimiento quimico del proveso
E = Eficreneia del detector
\" Volumen de ia muestra
T = Tienpo de recucnio

Elvalor de ¥ t nivel enuico ¥+ Y. v avel de diteceron) aparecen tabulads 1 Tabla 1 1 para un fundo
comprendudo amse 3 $ 42 Cuands 133 cuemas Mnbindas of Vondo son supanores o 5 42 tos valores
de Y -2 ¥ se colculan matematicaments di i siewmente foarma

[ IR IRY ] LRSI MY 2)

Donde

3. = el oo para pusgar cuande a radineinidad 18 presents oo 1 aiesgo & 13l50 postino &

$- - Navel de deoision pars urgar cuando Lo radiacs idad esta presente con un ndye Je falso negative
H]

B = Cuentas reales Je fondo

£l valor 3g S, se obtiens 2 parsse 3ol valor Je S Eatios valores paden ser calculady 4 partur del fondo

Jo B Shuiente mancra

' . .
Fatas tirmulss ¢ doavan Je dncesas aperaniacnncs hechas por Coees on oo szl onznal yoe
spareve resuminbs en opaiol on o Apendice,



YoLTV2Y . dende N <A B

3 i3
Por lo1amo Ja expresion que caleula ¢l ¥ veb Y. en funcion de las cuentas ded fondo
T - B . 5 U T RL Iy e

Elemple en ¢l caso de recugntas alfa muy ba 05

Asumiendo que para of proceso de medida dei

P4 se ha obtemido los siguientes resultados:
Tasa de recuento del blanco R, = (101 cpm ER

cencia deb detector E= 030 Y =080 (= [ horg

Reteridos ala Tabla |

B=001x60=06cuentas ¥.=2 ¥.=¢1 cuchlas

Esto quicre deoir que 1 cr 68 minutos observamas mas de I cuentas brntas ¢l Pu podria ser considerado

agatectada Ei liante mienor de detecaion se obtendra aplieande (14

;-8 (6 30-1) 60)
— . Baumiely
ZIVEFTY 22208030 30060

=0 18

St Ry, fuerade un 1045 { basada en una vbservacion de 14t cuentas) podnames detar los limites

B A0 & D 0A Crenoy

6
Astes que Yoo Y permanceen mvanabics pero

i 3 - (0 AG={A) ,
= —’_t.%:\_]l?g S Y 7
2 2200 R0 300 A {

Elnivel superor consers ador os ¥,

al a 11 1% p(

Custiones que se plantean con este eniteno Por que se ha de supaner una dizirbucion Jde Ponsson

aproximada vy no una bmenuial cuanda .

HUMCTO e Cuentas o wna muesira smbienial os muy bajo
A Criterio def depurtamente e Enereid de 1754 { DOE-EME }

Fste eniteri apiica T estadisies zaussiana. vostherando gue ia actiadad de la muesra cs MUy proxtma

al fande

Se define of AMD como

AMDSR K, (8]

Donde

- Elvalordel percentt) superier de la v anacier normal correspandiente o un niesgo preselecoionado para

la conciuston falsa que hav scuvedad presente o

i H i 01y mes . T 1~ Tt L
X, = Ll valer comespondiente para un deternunado grado de conflanza para la detecaion Jde prosencia de

actavidad (13

o= Ervor estinnado de o achvidad neta de fammesia

Supemends que los nesgos para < falso positive v nezativo son puales K v By son uales con lo que

se llewz a la expresion

AN =20 19

(1
(nh

Pudiendose reesenibar Ly cenacon 19 bade Ly seyuente terma
M- 3 ka i

B ol 8 (1% Fyalyriedod
2k aparece tabuludo on lurcion de los vaiores de o Para an vaior o= 908 fabiidad

Flvalorde 2

del 95 ek

« 1-p k Wk
il v rare [
i 115y LS L
[T iU LT A4ty



o 1-3 k Wk

.10 ipun PIN2 Inh3
0n.2g [ 8 K42 234
a0 030G A i

Para cste coso ¢l AMD

AV d e g, {13}

AMD = 488 Tncertdumbre debnda ) rndo i

Este criteno no espeestica claramente i 1a neeridumbre debida al fondo s refiere al fondo del detector

v ai fendo debide al blanco

24 Criterio del Rockwell Luboratory de 154

El AMD sc determina con la siguiente expresion

e
ERR/ NI

1%

Donde:

AMD = Actividad mimma detectabte

Rendumieneo guinicee en ™ 36 6 " pe)

E. = Eficrenaia absoluta de Jetecaion para el datevior. 9 24

=lneertidumbre asociada ai reacusn blanca capresada on By por imdad dz peso
Y = Peso o volumen de muestra

(.= Cuentas brutes del dewseter de fondo jpara i iséope s

T, Tiempe de recucnin de la mvestra expresado en seowndus
T.=Tiempo de recuento del tondo expresado on senundos

.= hnwermdumbre ssociada a la maestra exprosada en umdades de acovudad

Csla expresion provins de considarar, sepua o ctenoe de Carme, yue Ja actividad minima detcetable os

Foria meertdinbre do b sctnodind serregnda s o Blnen, a5 Jeoir

|

AMPY At oa {6}

(7N

EITT 118

wio Jdo las mcertidumbres debidas ad blance v g la

!
N

crerming clarmmente

£n cste o

TR0 B0 A0

HRICSEra

S Criterio del National Rudiodogival Prorection Board ¢ NRPB § del Reino aidy

Fenteno de L NRPR a2 aples o dog Lases comu

alfavn mwetras ambrentales

1 Bujo rreuznne v oo pocd conockic

o lnen concadu

BBz recian v

sl

fague

Caleutar s nne

£ caso s aphica B dlsibution b [T

o mamero de sucesos o e Se s ar ol entene de auss SRR, S aproNunacINGs,

chteméndose u wosnilares dlos calosladvs por adisibucion
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para ¢l calcalo del AMD que zvudan a [a comprension de las formulas utilizadas.

Casoa . Recuento bajo v fondo poco conegtdo

Se han medido dos muestras clecirodepositadas en un detector de barrera de silicio. Las muestras v ¢l
fondo sc han contade durante 1000 minutes. Uina vez calibradoe cl espectro son wentificados ios preos de los

diversas 1solopos del plutomo. Se obtuvieron fas siguicntes cuentas brutas

2 Py trazador py 3py ]
Muesira | 105 N9 18
Muestra 2 647 20 14
Fonde 4 3 7

Aplicando la distribucton binomial v ieniendo en cuenta el fordo detectada para el Puy Py {3y
7C1).dela Tabla 3 s¢ obtienen [as cucmas bnuas para los distiwos niveles de decision ( 90%, 93% v 59%).

o

90 °h 958, 9%,
2Pu( C1=3) 9 10 14
PPy Cr=7) id 16 20

Obscrvandoe 1as cucatas brutas obicmidas v los niveles de decision, s¢ puede deducir que en las dos
muestras. ¢l Py seria detectado con un Y% de fiabiidad. EF™ P, aun siendo los resultados no con-

cluventes, podria ser detectado en ta primera mugstra, aungue no ¢n la segunda

:’OPU E)Hpu

Mucstra | X0 X o K P g X,

Muestra 2 X X X < X

Las cuenuas brutas del mivel de deteerion se caleulan sepin ka ecuacion

Devede .’}’=% 1%

v=cuentas brutas del fondo

Sustiuvendo sis s alor, se obtendria

oo e, 20

Por ejemple, =n o caso del *Put €= 71 mvel do decision 95eh i valorde Q, 1 Tabla 4 tes 081 De

4 ALt
esta maners el nivel de detecerdn para el “Pu es el sigwente:

R A - o ,
wospurtolPu-238) = A3 Bu (33} T=298 2n

Tomado como cuentas enleras

- 14
onsporinllu-238) ~ 30 (22

I — - 2 . 13
Aphicando una distribucion normal cstricta | sstadistica de Gauss) el mivel de decision [ p e para el Z*Put

se oblendria con la siuiente couacian:

2 \ B donde

Sustiuvends Jos valores de fendo para ¢l 7P o ias ccodciones dlenores:

Obtenicndose para los valores de 1 v 12

Ll 16472 3 28

3 29
ff%(l ISR



Como selamente se observan lus cuetas integradas, esias son efecuvamente |6 para ol mivel de decision

IS RN R BT

El mvel de deteceron viene dado para esta dusirtbucion nermal por la expresion :

Obtcméndose para csie caso

¥

agsouri T

Los
i

Como puede observarse, los niveles de deteccton obtenidos aplicando una distribucion binomial (X, =30)

vauna normal | X,=33) son simlares

L.a obtercion <de ia actvidad minuma detectabie expresada en inBq para cada una de 1as mucstras se indica

a4 CONLINUACIOon

1.25 cuenias netas -y, sus desviaciones estandar | (x+vi' 7 sc muestran en la labla (en el caso de a

{30}

(31)

(32}

muestra 2. fa actvidad del T Pu se da por no <detectada v se da of recuento neta del nivel de detecaidn)

PN PLl .‘Npu Ilﬁpu
1 xev) Desvnclon it Desviaaan [ wy) Desviagion
astandar 2standar estandar
e toryy Y Xyt
Muestra | 7Ot h U6 t.6 L1 30
Mucstra 2 643 N 17 4. 7

* Actividad no detectada

Sabiendo que la act dad de trazador afiadida o5 1 20 Ba de " "Pu para la mucstra | se obliene:

Muestra . -"Pu

1116

NI

Conung desviacon standard

(33}

|
}

i A
STARRTIE!
Desviacton estandar ':li[ ﬁ - M] 3 - 3 [RE}
e el
Ohteniends de csta manera ¢l intervaly de contianza
Intervaio del $3% Je conrianza < =) 96 (3 2) 6 5mBy 133)

Los otros resultados s¢ caleulan de f2 misma manera obteniendo la sigwients tabla

PP mbyg SUPuimBay

Muestra | 30+6 5

r
i
{
’ Muestra 2

1.as inccrudumbres estadisiicas mostradas cstan basadas ca un itervato de vonfansa def 3% AND

mdica que la aetvdad ne ha sido detectada v oas por i acovidad de deeecion 17 25 que s la

:

verdadera actividad e, 51 estuviera presanie 2n b mucsted. habna sido detectada on b o5 e las ocasiones

Tener en cuenta gue el “3% del el e

cron dadhy armba es especitico para esta muesira y no puede
ser nsade come ur nivel de detaccion gencral 1 priont Para caleslar un nivel de detcecion o pron, o
asperimentador debe sstimar i conservaderamente 12l rendimuento quimico medio v ol tonda esperada Je

provids experiencias v usar ¢5os vaiores en ¢l caleulo

Caso b Bajo recuento v un dondo bicn cenogids

En ¢f casa anterior. e fondo se considoro estable v se conte durante 15000 mgpatos L 0= T Lo

resuhiados fueron de 400 30 v T cuentas on las regunies e P T Purespecis wmenke. ] Toade
¢ tratd coma bicn conoaido segen G enlerio anlenommentz axplicado
Aphcando la estadisuca de Poisson

De la Tabla 3 los miveles de decisien para las cuentas brutas son

o1 03% 5

SEPL e RBi=ty i\ 7 : Bl

4P BTy 11 | 13 ! 13

Trdas las cuentas detectadas de las muesiras dadas en el anterior caso ahora ovgeder of numerae Je caemtas



Cantidad de trazador afadidas 163 mBy

del mivei de decision del 93% Los nneles de detcecion aparceen on la Tabla 6. Por ggermnplo. en el caso del H00 000 s

Tiempo de recusnta s Ja muestra y fondo
S
crmmada von un patroa cabibrador 24"

PPy para un mvel de decision del 93%, con sicte cucntas brutas, ¢l nivel de deleccion s 11.8 cuentas

Eficicncia del detector de medida det
Bendiriento quimico o.6%

as -alos de conll { X Xi i se extrag a7 ; 2 i . TS
Las intervalos de conlianza § X Xy, 7 se extracn de la Tabla 7 para las obsernvaciones x< 20, o medianie pureza certificada del trazadar: 0.6%

ik

de confianza se pueden caicular de la siguiente manera:

AT vk, % T) para obsernvaciones x>0 Las cuenlas netas | 5-B. v los iniervalos comespondicntes

BAm Fondo Am Fondo  impureza “* Am cstimadas pard
5 (X%, Bt Bt (X -BLX~BU WaAm HAm ¢l trazador recuperade
Cuenta Intervalos de Cucnta [ntervalos de 1334 3 12 3 [133440.6%)= 8
23 ! -

s brotps contiznza s nelag confianza <
Muestral. “*Pu 109 (88 3. 120 %) 3 | 106 | (R3.3.126.5 I ,
Muestral . 2¥py 18 (107, 28 3} 1 i 11 1 (3.7.215) ‘ Cual seria el AMD para fa determinacion del amernicio segun ios diversos ¢rienos.

L idad de Ia muestra serd:

Muestra2, Py | 20 122,309 3 | ©2.79 | La actvidad defam
MustraZ. Py i {76 235 z N 7 ] 06165 ) j EIRWRIL N LI AT YRR TSR S 37

Gty gy A gy AT ey S8 Ty (133425 D 0ID

. = N .
Si consideramos el trazador aRadido de ~"“Pu 1 200 mBq) . sc puede calcular la actividad cr el caso Su incerudumbre asociada vended dade por la sipuiente expresn

tercera multipiicando las cusntas netas por 200/701 mBg por cuenta para la muestra | v 200/643 mBq per
cuenta para la muestra 2, Como la incentidumbre estadistica de la cliciencia es pequeda ( desviacion estandar

B

Yl comparada con las incertidurnbres de las cuentas para el **Pu v *Pu, los intervalos de confianza para

S S—— ) 5
o i= 000475 100450 0062 Bgiky (38}

T
Faese = Toedida O imprar=2

la actividad se pueden calcular multipicando los intervalos de confianza para las cuentas netas por ¢t mismo

factor para hailar fos siguientes resultados Ponde la incertidumbre debida a la medida® es -

TPy { mBq) PPy imBa) ! 0, Ay, 820011 — ~ TR 39
mearda e ¥
Mucsira | 30024373 30010.6.2) 4[
A 1302 7 kB 52 :
Mugstra 2 F3i28 87 2300452 i L incertidumbre debida 2 la inpurcza:
i "
Las wcertidumbres mostradas representan [0 enlaces superior ¢ nfznor de los intervalos de confianza : 006 PRl . £0)
. : Actri =t —
hasados exclusivamente en la estadistica del recucnto : T mpureca A i © ‘V (8-3%° ¢
] . ox 5n de la actividad sera
3. APLICACION DE LOS CRITERIOS A UN CASQ REAL : Can lo que la expresion

i d = 01,0049 Bk 000624 Lo
Sc aborda un ejemplo practico de una medida de laboratorie. indicando los problemas on la aplicacion de Acuividad de la mucstra R

los diferenies ernerios Esie wjemplo comcsponde al caso A} dei laboratono de Radioceologia Acudnca

fApanado <4 13
-
al recuento se hava dosenita en la

L descnipeidn del wileulo de ias incertidumbres estad{sticas debidas

L andlisis para delermimar ta concentracion d4¢ actis sdad ded *% Ani en 1) gramas de sedimentos apono literatura [9]
tlerafu
los sisuientes resultados

|5



Este 5 un caso tpeo en of que lu acinvidad s aproxima a la meertidumbre de ia acuvidad.  Cual sera

el AMD para fos diversos criterios”
F 1AM segun Carrie

Scparic del hecho que ne se conocen las cuentas verdaderas detndas a la impureza del wrazador. pucsio
que se calcula como la resta de dos magniudes estimadas. por un lado las cuenias de “Am debidas a la
impurcza del trazador {8 Co v las cuentas de fondo del detector paca <l pico de este 156topo

£l AMD sc pude caleular de dos formas:
a) Considerando sélo las cuentas del fonda del detector ¢ 3 Cty en cuvo caso. y o, licando fa formula (1} se
obtizne
L 118a-3(#0 3y

0.0163= 0.01088%
(1333-5)0.010 7R “

Elvalorde Y. 11 B4) se obtiens en ia Tabla | para un fondo de 3 Ct

b1 Considerando Jas cuentas debidas a la impuresa del razador 13 £t). En este caso |, v aplicando la formuia

(1) se obtiene

_20.01-8(=0 %}

L= JUte5= 00158k 001
B4 50010 ? e “2)

Los valores Jda v 4 v se cafenlan medianiz las expresiones de Porsson dadas por Curnie para fos mneles

criticos v de deteccén (41 va que L Tabla | no mwcstra los resuitados para 8 Ct.

rool AL R RS 1264 143}

=2 T R2(L6d1R) -8 =200 (44)

Los AMD calculados para 1os 2asos w s biditicren entre st . sigwiendo ol eriterio mas conservador se

sseoge ¢f segundo
AMI, e =0 0 $Byike )

J2AMD segar DOE-EMI

La actey edad muruma deteetable vaeny Jada per b sigwsente expresion

JAD=d 600, 46)

Dande
g, = [ncertidumbre asociada al fondo

Tumbi¢n se obtenia la expresion (8)

AMDa(K Ko, =2ko, “n

Donde 2n este caso

i, = Inceriidumbre asociada a la actividad neta

El cibeulo de las meertidumbres asociadas a ias actvidades dei fondo v o actnvadad de fa muoesira mared
una ligera vanacion del AMD
La actividad debida al tonde se obtiene

$-3 06163

. =006 38y dy (48)
{1334 -3) DO

{or w.in,wU -

Su incertidumbre aseciada

T, Avtedad e BOALS T {491
i \ 18-
Con lo goe ef AMD aue sc aphea es ol primers
ANSLr = 6610 11K B BBy (20
£l calcule de la meariidumbre de la acinvadad neta soria
2 B3 . . ~
Acividad = ‘1' #) Uulbs Y Bk =0

SRR RN t]

Y ¢l de suncoriidumbre asociada



e AT, 20 DB (634}
Con o que ) AMD aplicando o segunda formula;
AMD=a %ka =3 2540 0035y =0 01 BBgrky (53)

Et valor de k ( para & = 0.03 ) aparece tabulado

Obsérvese que en ambos casos fa definicidn de la [Brmuda es ambigua. No se precisa si cs ¢i fondo debido

al blango o es cl fonde del detector

3.3 AMD segun Rockwell

En este ¢aso la aplivacion de Ja férmula daria come resultado la siguicnte ecuacion:

P 2 -

AMD=f 2% | ¥ L0004t 026 =0 033RBgikg {54
sUSGANG. 24N0 UL lb()t)ﬂ(x] AL

Camo puede observarse ¢f valor de 1,96 desaparece de |a fémuia oniginal va que en este laboratoric [as

incertidumbres sc cxpresan como .96 0 v cn csta expresion sole debe intervenir 1 o El problema que

subyace en st expresion ¢s si l0s procenigjes estaran expresados adecuadamente v si el caleulo de fa

incertidumbre debida at blanco st habra realizado con of criterio de fas utoras de este informe.
3.4 AMD seguin NRPB

Se aplicaran las tres distribugiones - binommal, Poisson v Guaussiana pard la obtencion del limite de
deteccion que pasara a ser AMD coondo se divida per la cuentas del trazador ¥ se muluplique por su
actividag. Hay que Lener en cuenta que 2| fondo detndo 2 la impureza del trazador debe considerado por lo
que s¢ plantcan dos casos ef a) cuanda se consudera solamente ¢l fondo del detector v ¢l b) cuando se

considera ¢ fondo debida a ta wupurera dal trazado.

Distribucion Binomial

Las caentas detectadas del 2" Am son 12 1C1 . siendo fa nnpureza de esie trazador 5 cucntas i ¥ -i=
3 ) v el fondo del deteetor 3 cuentas Observando da \abla 3 para esic numero de cucnas se obticaen los

sipurentes v ehes dia decision

Cuecntas observadas de Mivel de decision Nivel de detision ¥3% Nivel de deeision V9%

fondo

linpureza + 54 12

a

Fondo detectort 3 " E] 14

Es decir si se ticnen |2 cuentas para ¢l caso de la impureza -como ¢f del ejemplo- no se detectaria cl
americi con un nivel de confianza de 93%., sin embargo con un fondo del detector de 3 cuentas si sc

detectana. Para caleular of limite de deteceidn se aplica fa fdmuula 119)

a) Fondo del detector

.8 089 .
osoayio= : B”:m-‘:N 27 (55)
2427-3 00163
AMD, . S (0268 ke 3
mds e 33703 001 kg {36
by Imvpuscra
o D84 . o4
witpar s T =7 b :_{ 0 8“_”-" =16 1% {37)
PR N
amp, =837 DOI6S Ly g kg (58)

1334-5F 041

Destripucion de Poisson

Supeniends que s hava contado ol fondo wr iempa dies v eees nuds alto v que las cuentas obtenudas sort
proporcionales 2 las encontradas o ¢l uempe de medida de la muestra aphicando fa Tabla 3 para los niveles

de dectsidn de un Y3% se obtienen 7 v it cuemas que se buscan en la Tabla 6



Nivel de decssion en Niivel de deteccion 3% Nived de detescion 90%  Nivel de deteccion 95%

cuenlas brutas
[mpurcza (1) By 142 15.7

Fondo detecion 7) a7 103 118

Con esle numera de cuentds para cf nwvel Jde doteccion se catcula of AMD para ambos casos

a} Fondo dal detector

C(118-3)0.0163

A}\fﬂ-w de(afrw_m 50T =001 LBylkg 59
b} Impureza
_UST-3 00163 )
AMD ™ 533 o7 R )

Distribucion Mormal { Gauss,

Para caicular el avel de decision se pucde proceder como en 1os casos anleriores. con la impurcza y con

¢l fondo de! detector Recordemos $a larmulas utlizadas

{nZ

(63}

a) Fondo del deteclor

Aplicands las exprasiones aeriores chienemos ¢l siwente valor para et aivel de dedision

ar¥oe 32 sergst b ] :

§ A R e, gl i BEREET T
v% " 16451
Una vez caloulado el nivel de decistdn se caleula ol nivel de deteccion
il
R r_-kD[ V- 9901643 990207y
o et k(. v ) B4 = =206 (67}
De esta manera obienemos el AMD para ¢l fonde del detector:
Mp6-31 0.0163
AVD, ) e ot LB L 02 :
113545 0000 ; (%)
b Impureza
Este sena ef nivel de decision
whe s 2asergds {3 [ 1 ! : )3
payl, ™ 3 Tesd R ryeom Bl e YRS
{ 6000004 H08000 oonunn] 0 35',’ s 169)
Este seria el nive! de detection:
. aol
v {2981 043 -
e R R L HEERS R {7
¥ o AMD para o caso de impureira
3 N 3
A, AIBDDOLES e
(335 0010 ; D
Se resumen a conttnuacton les AMD abtemidos spircanda log i ersos erienos
—
i A0 Al [SYS) .
: |
i 1 e s v
Famd _mpuredd ez { e } S imearezs Vanda Cmpare s o
- | ~ | Zmpure s cia moure 2
‘.n L - ]
-]
AMD = BIRYG G06



4. CRITERIO DEL LABORATORIO DE RADIDECOLOGIA ACUATICA

El resuitado numerico procedente de la diferencia entre <i recuento otal v of recuento de fondo de una
mucstra ambicatal pucde carceer de sigmificado cuando las medidas de actvidad son bajas ( actividad de la
muesta ligeramene superor & la del fondo . E5 necesario, por anio definir claramente el concepio de actvidad

minima detectabie,

Segun se ha obscrvado en los apartados sntenores ¥ bajo la interpretacion en aluunos casos subjetiva sc
obticnen diversos AMD, El criterio mds conservador ¢s &l que resulia de la aplicacion de la cstadistica binomial
de fa NRPB, que se ajusta lambién a la estadistica del escaso pumero de cuentas obtenido para el recuento alfa

en muestras ambigntales.

La magnitud definida debe ser aplhicada a un analisis de un crisor alfa en una muestra ambierdal} dado que
ol AMD requicre el conocimiento de la inccrtidumbre asociada a la actvidad debada al blanco - como
mostraremos posieriormente- hay que destacar cuatro tipo de posibilidades en la practica comun del labaratono:
wrazador con impureza, blanco detectable, razador con umpureza v blance detectable v fondo del detector

A) Trazador con impureza

En la determinacion de un emisor alfa on una muestra ambiental se ha unilizado un trazador que contiene una
cantidad del radionucleido a determinar en concentraciones de tres o cuatro magnitudes por debajo de su
concentracion ambiental Bn una medida prolongada [ 800000 5) se produce deteccidn sobre el fondo de los
detectores , Hasta que limite es lable esta deweecién v no procede del trazader? (El caleulo del rendimicnto
quimico sc realiza a partir de este trazador asi como la concentracion de actividad de la muestra - su

mcertidumbre asociadal.

La realizacion del blanco en 1as condiciones mencionadas con anteriondad pondria de maniliesto la presencia
de esta impureza ¢n ¢l tempo de recuento. sin embargo ol tiempo de recuento de 2 muesira ¥ blanes no (uc e

musmo v se debe emplear funciones intermedias para carregie 12 actividad de 12 muestra.

En este caso ¢f AMD cstara relacoionado con la inceridumbre debida a la impureza del trazador. Apanado

41
B) Blanco
En la detemunacion «Je ta emusor alls on una mucstra ambicntal ¢l irazador no coatiens impurezas del

radionucleido ubieto Jel analisis. v sin embareo of blanco mantficsta detcecion fiabie de dste. fo que demugestra

una posiole contaminacion del laboratonio & una inpureza de los reactivos uilizndos.

"M

£n este caso el AMD estara relacionado con {2 incerudumbre del reactivo blanco Apartado 4 2
C) Impureza v Blanco con actividad detectable

En la dewerminacion de un cmisor alfa en una muestea ambientat ¢l trazador contiene una impureza del
elemento a determinar certificada v <l blanco maniflesta la deteccien dal ¢lemento. La impureza del razador sc

puedc incluso modificar con el tiempo (P 2 **Po presente on un razador de “*Po).

En este caso ¢l AMD estara relacionado con ia incert:dumbre de la concentracion de activdades de ambos
Apartado 4.3,

D) Fondo del detector

En la determinacion de un crusor aila ¢n una muestra ambeental ¢l trazador no contiene impurezas del

radwonucicido chjeto del anglisis mi el blanco manifiesta actividad detectable def radionucicido de interes.

En cste caso el AMD estara reiacionado con la incentidumbre del fondo de [os detectares para ¢ pico de
werés. Apartado 4.4,

Lna vez defimdos tos casos mas sigmiftcativos debenios consegwir una exprosion que nos simplitique 2l

cilcule dal AMD bao el prisma de los deferendes criterios.
A4 AMD en el caso de an trazador con impureza

Si ¢l wrazador tiene como wmpure7a Una canlidad conoerda v certificada del ciementa a decrminar la
actividad minima detectable esta influida por fx cantidad de razador anadido Generaimente cl trazader se afiade
cnuna cangidad tal que se permite opunuzar gl AMD descado

£ cste Cls50 S¢ Supone que ciste proporcionalidad cntre [as cuenas abtenidas desprids dal anafisrs quianico
Jel trazador v las que sc oblendrian de impureza - Siel ttempo de medida det trazador. 12 muestra v el londo ha
sido eual, la actvidad de esta impuresa ntroducida por ol trazador se resta de Ja de Ly muestra v se ealeuda la

12-3y 00163
dchvdag =20 DO oy
e 3385) Q010 e 77
incertidumbre para esta impureza. La concentragion acti idad minima detectable sera + 66 veees i inceridumbre
debida a esta impurera

La incertidumbre asociada a Jo actividad de fa mugsten soria

a —Aeivrdadd,

e o i

=0 N Byiky (73)



La actividad debuda a la ympureza dek razadaor seria

. (3-3) (0163 N
Actnndaa e e = =( (B ik
s ™ V331251 0.010 4R 78
Y su meertidumbre asociada:
- T
o =denvidod, o £ =0 008 | ——r - =0 004 8g7kg (75
e pee \J (-3 (13343

La actividad neta de la muestra sena
Ao = Ao A e £ 0 003=0.006¢ 101
La inceridumbre asociada a la actividad neta 25 mayor que la acuvidad neta

Esto indica que ef ' Am no se detecra por encima del AMD que seria.

AMD=1 660 =4 6L 004 =0.01 8 gk (76

et

Aneta<A MDD por lo tante. esta muestra muestra ne sera detectable con una fiabilidad estadistica del 93%

MD en ¢l case de fondo detectakle de un blance

Fn sste caso 2| irazador no contienc wnpuresa del isotapo a analizar. £n la misma serie s¢ i analizado un
blanco al gue se ha afiadido la misma cantidad de trazador El rendimiento quimico de 1a muestra vl def blanco
1o ¢s ¢b mismo. v fa cantidad de sSlope comespondiente al blanco no va 2 ser proporeional al rrazador va que
depends de la wiroduccion en ¢ procese analinee de reactivos qITHCOS ¥ us0 de eleetrodos que ¢n una

determinada fuse puedan incorporan ¢l clemento. E! trazador s¢ afiade para calcular la actividad del blanco

El uempo de recuento de fa wuestrs v of blanco o han sido o msmo  Estos detos s aplicaran

pusteriommente para ¢f gemplo problema

£n primer lugar se determina 12 actividad correspondieme a ¢sic blanco simpiernente por las cuentas

oblemdas en . sona deot espectra del 7 Am. sin tener 2n cugnta su rendinuesto quimico

La muestra v el blanco se han medido en distinto detector v con distinto liempo.
£l AMD se calcula como

=4 bf Jncerndumbee shetnda o e activicknd deil Blonce ki

LMD - dah a

e ek gn o e

Esta meerndumbre debwda af blanco s

{79y

Donde
T = CueRMas abtenidas del hlance medidas on su detector
Conmaer - CUCHLS del trazador del blanco

g

Las cuentas cblenidas para of blanco G, s comigen por eficicnoia v tempo de recuento respeceo at

detector 1y, Jen 2l que se ha medido la muestra, va que os on este deteclor donde mteresa deternuinar of AMD

1801

[E1D)]

Donde:
... = Cuenias en of pree del * At del blanco
i

or dc 1 muestra v ol tempo da see i3 tmuesira

- = Caugmas en el preo del 7' Am dot blanco madsdas en su detector

RRE T

i Tiempo de recuento det bianco expresado en sequndos

Upuess = Ti2mpo de medida de la mucstra expresado en sceundos
E ens = Eficiencia absofuta dai detector donde s ha medido ia muestra expresada ea wnta por uno
. fnee= Eficicacia absoluto dei detector donde se ha medido el blanco

Sustituvendo fa cevacion (81} en (79) sc oblicne

. valor de |2 tnceridumbre de este blanco
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En cf ciempio precedente se han obtenudo 19 cuentas en la sona det espectro del ™ Am en un blanco en un uempo
de recuento de 300 0B scgundos. cste segundo derector tenia una cficiencia de 16%. Ei trazador no contene

impureza de Amenicio come ¢ ¢l anterior ¢aso

600 2H(600000) | L 1 g uosspae (84}

00163 A -t T

J((} 16M8000D0Y L334 0010 16 1333

Frtpmea ™

Et AMD sera por consiguienic

AMD =4 660, =4 6610 0053)=0.0236Bglky &%)

Aanrcn:

La concentracion de actividad detectada de Ja muestra estania por debajo del AMD

A <AMD

Ao
4.3 AMD en of cusa de fonde deteciable de un blanco ¢ impuresa del trazodor

En et caso que se produsee un caso ¢omo los dos precedentcs umdos en las misinas ¢ondiciones shora cl

AMD scria

AMD =486 g Teay, e 66) 000410 0035750 032 Bgikg (36}

Esta mucsira no seria detectable con una (iabilidad cstadistiea dol 3%, va que su actividad es mener gua ¢l

AMD
44 AMD en of caso de fando del detector

En 251 caso no cviste impureza del trazador v Lampoco la mucstra bianco ha dado cuentas por eheima del

fondo de detector En cste caso se caleula la actvidad debida a ese fonda v su incertidumbre estadistica.

3 nales 1036 Byikg 8D

Aornvrcded. P A ST
T E S AU

SRR | S By {88}

[
A e cevector

AMD=4.66 0. 0 i i 2001 Bgikg 89

La actividad de fa muestea (A, »AMDdetector) se daria por deteetads von wna fialtidad csiadistica dal

95%

En ¢l caso de querer utiizar = crterio mas conservador s¢ wiliza el (36) . 00126 Bakg de Ja distmbugion
binomial

Resumen de los AMD uttlezados por el lshoratorio de radiococologis agudtica para el ejemplo en sus cuatra
<2505 A}, B). C}v DY mencionedos.

Caso A Caso B Caso ¢ Caso 2

AMD,, .. AMD, L AMD, AMD

A s L letactar

1032 Bake i

0.018 Barkg 1026 Borke 001 Bykg

6, CONCLUSHONES

De los vatenias revesadds para of cdicelo del AMD 2 o de fa NRPS para waa distnbucion acmial ol que
resulia mas conservador

Lat apheacion de lus diversas funcionzs sstadisticas para =l cdleule dei AMTD en ol caso de bajo fonda oo da

resultados sigmificativamente diferentes

Los cntenios utihizados por of laboratono de radioeocolowta acuatica para estimar los AMD para los
Jiferentes casos mas representativos yue se pueden producie en un Iaboratono, evilan o use prafuso Jde las
wablas v formulas estadisticas. sceoméndandose en ol caser de e of aso det AMD mas conservador apliciado

l2 distnbucion bimomual
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i ] ! - Niveles de decision para fondo poco conucido caleutado por la distribucion binomial « para
! tiempos de recuenio ce 12 muestra v de fondo tguales u=1)
i 2 Cuenrras . o ) .
! H DS A ms e Aved Fa FecFion § Mfve! de Fecrsian | Vivel oe docision
: 3 fordo, p 23 % 25 % Era
| = !
| : i
- K o L 5 7
z| = s - 1 6 7 10
z < B -
Hi <" — . 2 7 2 1z
B : - E 3 9 10 1L
HEE : - ] L 10 12 15
B 5 12 13 17
=il E £ = X <
‘| I = Z 6 13 13 19
2 2 7 ETA 16 20
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z - 1 2 -
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: ? - g : * 10 18 20 25
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i3 - 3 2 E Ed . 23 N H Valores de Q derivados de la distribucion binomial para caicoiar el nivel de deteccion coma
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- E ¥ Lo a2 3 3 en et caso de la tabla 3.
M <f = z % R Z
p : = 2 g i ~ .;-=Q.
i : = N Cuenens coservoi o, 0.10% | .05, 0.05% | oo, oot | B0 9.G5%
e = s - - il 2 097 9.9 0399 0.9
. z i = B ER- 1 0.52 0.9¢ 0.5 0.97
Ls : HE z < 2 0.87 0.52 0.97 0.5k
T 2 % E e - A = 3 0.84 0.89 0.9 0.92
z = zZ = R H
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! e 3 5 0.50 0.8L 0.9 0.57
N .
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X ] 8 0.75 2.5 2,87 0.%3
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in | 10 0,73 0.78 .35 o5
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Niveles de decision en cuentas brutas para un

fondo bien conocide calculado porla
distribucion de Poisson
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Niveles de deteccion en cuentas brutas para
un fondo bien conecide, calculado por iz

distribucion de Poisson
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Tabla 7 cion d
c 1 i e
Intervalos de confianza para fas cuentas brutas verdaderas calculadas per fa distribucion
Poisson
2 aesnrin wrerr s | o v v crmrrmeere
B ettt (aime s o
At e e
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- Glogariv de términes para b seceion 2.2

g = Desvigcion estandar 4 S0V aofn -
relativa

EA = Actividad equivalente det fando =

¥ = concentracion verdadera de 1z sctividad por unidad de masa o volumen
Factor general de calibracion : para un recuente stple com xenplirgn L A4 = 2

A =

Fabla | v Apéndice

Valor de v vhse rvade, caratie rizade par sy eTror X

= Valor nets de la seial { cuentas ) 4 valor esperado™
= Valor verdadern del fondo o Blanco o finea hase | cuenasy B, = hlaneo: 8,

Y = recuperacion quimica o radioguinica

E = Eficiencia del detecior
V = Volumen o masa

¥, ¥, = Varianzas de esa cantidad
0,0, = SD de #sa cantidad — Vv

N = Factor de muttplicacion que conviere Opd 0,
Su valor depende del diseilo det procesa de medida
b = relacicin de fos tienipes de recuento o canales Plancod 1 sefial - hlanoo =

n=1+ 1

Fee N = nive
fabso parsinive @
S Xp =
falso ne gative

Toowo 2y = percenales Je la disttibwcise noenial it a L6285 TARE un vator de o, f§ -

LLD = Lintite inferior de deteccitn o para una medida de concantracion de actividad v -

0 = Actividad reducida p = SIB

= Facior de tiempo aprapiado o tuncion

S ritees o Je decision para juzear cuande la rdizeividdad sas pre

niveles cririces o Je decision para Juagar coando fa radiacnividdad esid presente

e = Media de las cuentas 82 fondod g= B~ 005

1 = Cuenias neras

o = Limite de detecenn
o, = Cuentas critivas

C = Critico

D = Deteccion

Q = Cuantiative

ST iSuerror extandar . SEYRSD — Desviacion esandar

venras de interferencia

YEVT) donde

Sepie conun gLt de

CON i g

2. Glosario de términns para el criterio de ja NREB seccion L5, vlastablus 2, 3, 4.5, 6, 7

= vuenas bruas observadas Je b muesira
“uenas brafas chservadas det Sado
cmpn de recuente Jde la muesarg
ietnpo de recuento def fondo

b= 1asa ge recuen de fndo obser s =
€= e de recurnte neta vheervada 1 =

C = rass de recueoo nete verdadera
k

L

= [0t B Besonoudo, - % Cvaen el cgao e Nt
B = rasa de recuento de fondn verdaderg | Conm media H) veces

k= Los punios supetiores 100g v 109 B de Ta distribucion normat
L= ELI00 4 L-ad™ Nl de deision por Commnacien G ela sasa

b

el recuente de fa foestri!

TNt ity obwervada o



o Yo = EVIDD D™ Nive) de decision por compargcion con (a5 cuentas hritas de e anieszra x cpservada

cden = EEIOUCT-B1% Nisel die detes st de recusion neta corespandivnte a 100 81 -@) % nivel de
Jevision

a0 Xp= ELLIOONLPrT Nivel de deteceion (ouentas de la nuestra bratast correspondiente a 1000101 % nivel
de decision

Desarrollo pormenorizado det criterie de Currie aplicado a un fondo menor de 70 cuentas

El concepto de LD <2 emplea rutimanamente por Ta Muclear Reactor Reculanon 1RO americana
< ln espesiticaciones teemeas para ostablecer [z concentracion de los etfugntes de ona Central Nucloar v fas
mutstras ambicntales de sus alrededores. La definicion de LID estd sujeta a diferenles interpretaciones por
los diversos laboratorios participantes cn ¢l control de etluentes. lo que se preducen dificeltades para aplicar
eniformemente les criterios de licenciamiento. B! documento de 1a NRE wiiliza los crucrios det LID
desarrollados por otras agencias para otros propositos. Existe claramente una necesidad de evaluar los
conceptos ¢ interpretaciones del LID de la bibliografia. determinando su uso v aphicaciones a las
especificaciones técnicas de operacion de las CUNM . EI Dr. Currie del MBS { Mauoenal Bureau of Standard)
ha discutido los conceptos v problemas del LID para cl heeneranuento de Tas CONN v para los contratos de
medida de laboratorios. ntegrando los conceptos v su oxpenencia a las medidas de bapa actividad
desarrollande un documento al menos comprensible

Sc ha resunudo el aspecto teonice estadistice det documento para el caso de interts del laboratono
radiequimico de emsores alfa en ina muestrs ambicntal. Basicamerie el autor empicza desarrollando iz
sstadistica de Poisson adaptandola posienormente para medidas de fondo bajas No se trata en esle apartado
de hacer un estudio exhaustive de su erabajo (porque las autoras no son especialistas en esta materia’ s
de introducir su criterio prictico de laa la medida det AMD de un emisor aifa en una mucstra ambiental

d'

LID para los recuentos de extrema baja actin ic

En una muestra real se han detectado sobre cl fondo det detector una serie de cuenlas. Se debe
determinar fos niveles eriticos § € v de deteccian para este case € D1 Al final de este apartado se resume
< plosario de Kaninos empleados

Se obtmen las sotuctones (111 {2} respectivamente pard {a sefial de decisien critica v de detecoion
cuando existe un numers detennminade de cuentas esperadas del blanco t 8 >3 La expresion proviene de fa
sustitueion de las vananzas para V, v Voen S = nv § = S, en tag couaciones de Paisson

b1

S - 1645 JB - 1645 JB\{_T) i1}

¢

I.a constante 2° de la cecuacion (2) proviene de fa couacion de Poisson . resultando evidente que el
limite de deteecion ¢s {Trmito aun en ¢f case de gue el nnnero de cucntas det blanco sea cere

Consultar ¢l ghosario de térmimos



Cuando s¢ obucee ur (ando
1 qucntas en ia iinca bake mienor de
79 cuentas { B o3, lalformuia de

5,2 3.20B 0

wguento sumple para 5, tiene que
wmadir ¢ termmme 2 = 273 { pora
1=P=1.05 Riesgos de falso posiivo
» false negative) para tener en cuenta
15 mitumas degviaciones de la distri-
:ucidn de Poisson de la Normal
.Obviamense este érmine s pucde
onservar para valores de nimero de
ucntas de fonde mayores que 70
wnque su contrbucion a la cantidad
Aal es msigmiicante)

Cuando ia media csperada
iel nimero de ceentas de fondo €5
nenor que 3. hecho que ocwrme
requeniemente cn medidas alfa de

w2 actividad. s¢ deben tomar
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vcaucionss debuito a ba desvington evidonte de {a cunva Moomal La diseusion detallada de este aspecto se
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Y cago axlremo soproduce chviamente cuando Lo vuentas de fonda san aprosimadaments cero 1 Be
En este caso ia lormuin asmionea 13 daa come e Je Jotegeion cere cugitas v en ta fommula

smedia §27 un ndmero de cuentas

de 27

Eus osic cass, ootk 58 mostrarg posienomnen-le, ol tnnle de deteecidn « srdadero en vl caso de Jondo

12

ndetetlable o5 3 cucotas ipare a0 B

La treoula wermedia 123 0o rosulta Lan mala oo osic case § wn 1 para 5.3 . Ll precision para
v 5. (Iuenig cuando B arece de eero a5 cuentas © pere cuando cssupenar a este ndimere de cucntts (B =3
cucnias) lag desviaciones relativa esta comprendida entre un 10%¢ohservar que e simbolo B sc refierc al
valar verdadere o csperado del blanco v B s refiere 4 uno deterrminado experimentalmente).

Para establecer los anveles criticos (para las decisiones de deteecion) v os liomtes de deteceidn,
cuando B<3 cuentas. s¢ recormienda usar esinctamente [a distribucion de Pousson. Los resullados de su
apitcacion s¢ muestran en I3 tabla 1 v oen las figuras T v 2 iab v (b} Hay que realizar las siguicntes
consideraciones:

2% Se asume como conotida fa media del numero de cuemas del Tondo, £sta psumpoion es razonable v
netesana. Bs razonable porque. inchuso on los miveles mas bajos de recuento. se debenan aleansar wn numero
ile cucntas proximas 2 las cren ¢ 160 Cuenras ) oo periodas de tiempo muy large Se puede asumir ue RS,
deun {0% porque no se podria establecer un riguroso limue de deteccion a pactr de la difareneta entre dios
vartables de Peisson estimadas. Aan asi se podrian obtener decisiones ripurosas de deteceion v sus limues
refativos [6.7,8]

by La figura | presenta los limites de detcccion en unidades HEA ¢ Acyvidad cquvalente del fondol en
funcion del fondo B. Para pequetias inceridunibres de B. une puede deducir fos valores limitantes de la cuna.

o1 Las megrales debajo de ja curva emvobente indican ¢l numiero enuen de cuentas brtas |
 Demaneraque B, So Y valores verdaderes e esperados son nimeros reales fod mved entico para v LY
a5i coma kadas {as cuentas bngas obsery mdas son muegrales

d) La estruerara dentadz de a envolvenie reflena la paleraleza drsereta de la destribucion de Poisson Come
conseguenaid de ello es que ol nesgo def fafse posinvo da una desigualdad @ 005 En cada pee w - 03
vdoerece grodualmente hasta que 13 siguiente inlesral saustace Lo condicien o 1

2 La curva punicada represenla 2 a expresion inarmedia 14y

) B4 valor extremo del nivet mis bajo se aplica cuanda o) limie de deteecion de Polsson excede o) BEY De
hecho, esto oeurme cuando B s mener que @ 1 oyemas 5¢ recomenda en oaie caso ias tguras 1 para fas
dessiones de detecesdn o S~ B o= amegra bope la
covalvents de la curval v para la csumacion de los 5
timutes de deteecion { ordenada = brate de delecaidn ep

unidades BEA ) La curva se usa cficazmente para

diseriar procesos de medida. Por gemplo, st ei BEA para wn particolar radionucletda es | pCisl v se desen
medir 3 pCil resulta ¢laro que e valer esperado de suemas 9o fondo debe ser ai menos 1.3 81 la tasa
recuenio del fondo 28 3 cucntas ‘hora stgmfica gue son neges: Jo niedrda para aleansar esie
lirite

200 -ipds R [§1

20 s

v Lo uso de da figs 2 taiy by es fjar ¢ Tunde supenor cuands va v, La secoencia de curvas debao de 1a
cmyvolvente det limite de detecaidn, fue representd tas integrales menores gue Y. a0s mucsiva 0dos os
arenfes pesibies que su comemien Cuande a actodad mo o3 detectada, Por ciomplo | siel valor esperade de
Bes - [0 cuenias .Y 3 £ 5. 2w el loee de detcerwdn normabisados es 6 73 REAL Seelsalor
cvperimental rasulta sorvw fouema | a seeunda cleva deha - onguetad: Domercapla con 8 Lol
ardenzda o el 135 0dH limie supertor do 3 71 BEA

hoLawbhly fseda como alicrnanva s fa Fre b Lamcdwde la (1 ndS, B I




“asa dei Fondo se asume conocrda s a2 003 muentras {1 - 905 Para el caso dscutdo con antenendad ( B

1 3 cuentas) observamos que ef aumere critico Je cuentas netas ¢s 1.7 4 eatre 3 - 1.3) donde Y. s
necesariamente una wieeral v ol limite de deteccion es 7.73 - 1.30 - 6,45 cuentas. que o$ 3 BEA ( Asies
]lhl B es 603 para este caso v alfa se deduce gue s 1043, La [ormula intcrmedia daria 1.88 coemas para
v 6046 para S resultados que son casuaimentc cereanos a los valores correctos | Lo casual fesuita obvio
\u:mdo se caleula 8. v 5S¢ para B= 2 per cjemplo)
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To trace the contsequences of the Palomares secident which acenered
sontheastern Spain i P06 o monher of snwdios were perfonmed upeos
sedintenrs coflectrd Fo the adicerns wavine cooacsteny in JURS Plreoveseant
veveeded o lrd-tessea pemspore of pert of Ghe pransoanses vesidiad
contemitation sl remadaing in the affsited area after e desmonp
operations Tl pansler voutes o the Mediter s aineant seed 1 vissiver floodine
el oivhorne yefocatton VU were el sdhpted ool she cec s tion af te
sedianent coves” depositionad Bistory. Present investivationy focns o e
distribations of Ful Ao and Cs o the compren sedens of ol e
comtrenss shaping e oregtaphe of e Peliares o e cnvivomeent
Marine sonples sweve eolieeted in 1901 1o cvmdtire the possible vemovat of
the verdionticticles deposited in the copeensd sholf sonsards the deep sen
frrveired By the swong nobidiy ety andoor the topomraphe of e
canvon ira i Copreieht o 1904 Elvevice Scieace Timiicd

INTRODUCTTON

Fhe crash of o B-57 bomber vty g Pu-hearing nuelear weapans near te
coustal villnge of Palomares tARneria, Spamd i 1966, cavsed the disperal
ol an aerosol enriched in transocamies, contaminating agricnltiel wnder-
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brishoand urban areas (Timzn e ol 1987) Afler the elean-up opcrations,
which included the removal of the top 10em of the sot. a residual trans-
vramcs comtamimtion renunned in the affecied 7one

Stirdics cartied out with sediments collected in 1985 Trom (he nearby
marine ccosystem showed o land-to-sea transfer of part of the residual
contamination, stating that the accident constituted o lucal source of Irans.
uranics inte the Mediterranenn sea (Gasciy ef of L 19923, Frhanced levels of
Puand Amowere found sontl of the Almanzora river montin, within the
continental shel (Figs T Phis contribation appeaed in some cases as
heteragenzities, in the form ol particadate napuis ERomers of of L 1993)

The transport pathwoys o the marine envirenment were identified by
detenminmg, based on the geachemicnl and minerstogical composition of

317y

SiHnn

Fig LT ovminn o somplier st dines alone the nerth hrameh ol the Pafonoees subnoinine

[ENAH)

L 1

Faafloc e e ot e oy

he selected sediments, thetr terigenons origin nul by imcking down the
heterogeneitics detected in several cotes cmploving the P dting och
m:]uc- Twe transfer ronies were appointeds vin overflosing of she
Almuazora river in 1973 and acrial delivers ot the e o the acedent
fRomero e of L 10924

Turther studics wer
known to be deposited i the continental ntarpin towands the deepoea

dired at the possible relovatiom el the Tramsnmiies

1 ocenstitefe the subimarine

assisted By the complex svstem ol canvens 1
orograptn of the Palopies mamme eosivonment
IR

Canvons are known tobe the most imparbant form obsiaboyme s

marrow continental shelves, sach as the sonthesstenn Spanish Aodineene
vres, hoth peobspiend mird climetic, meet o s e volone

Spweint T
proweeRes xh;mine the sei Mo r‘l'(‘;‘r:\[‘}l\ et setivits that de e e
eapet-like weather, cre Semnee bot hensy nony

struebutat erosive ienches,
storma strike the zone, Teadmg 1o entstrophie Doodines ol the sobsegeent
washing dewn of Targe volumes of ferigenons nadter o the meelibenmmye
Meditertanesn mrgin, These avalanehes enter the sen sislent!s thrangd
n e et

anbhnrvine conyons, orginaling strong tuehidity cnrents
shelf that reach velcities of ap to 100kl 7 the shope { gt
SAorena, TORO0) Alan thev e infinurrely rebated tolne toneten o oontine
cediments To the doep sen do Tomr expansive abstl plains (Gndaer B0

The e eadled Pabomanes convon £37 B3N o bront pear the vonsr
v Ak treean e shoreline, peaching depths b apore 2300 an g W b
divection (7 1) FCis Formed By two mm sobanaraes szl g o
depth ol PatHs e, carved By e Almanzara amd A ivers o he norih
side ane the Alias mdels on the sonthern thak Fnfes Gt ot e ol
ern elimmet rns b W1 divectinn, heme NS n s clevpest pont The

3

sonrthern e on stretehes ie a WU orieitation sl the s ine the d
ET A LSRN S A

P this paper. the present distirbetion sned fnvennor ol e A arl £
alone the nerth side of the Palomares canven oenvetullo cemimed The
m:li!; phjective of the fullowing seseatelyis sl the ok ol e vinmgaen

a8 m

jor candnit of the teasnemics seemmslied by contipental sl

ments townrds the deep ses,

MATREATS AND MUTHODS

Sediments Trom The marine ooy atem of Palmares were bronehn e B
e ROV Rosmeet i Inly 109 with o meelilied b vorer ePapieet o0 of
10986 Fhis deviee allons cores of @ Tength o o dem e he cotiertod v
on-heard sectioming of slives 1o thick Baem Dleer the anper contimete
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ring was discarded to avoid cross-contamimation fram the sections above.
The sediments were dried at 50 60°C_ then ball-milicd for homogenization.

Tor this study, several siutions, distributed along the north branch of
the Patomares canyon, were selected (Fig, ().

An aliguot of Mg was used (o determine 27 Py, 7py and 2 Ami.
Fhe transuranics were extracled from their matrices with 1 mixtore of
HNO G purifiesd through jon-exchange resins and electroplated
omto stainfess steel dises for Tater quantification by alpha spectrometry
(Wang, 1970} Chemical tecovery was calculated by adding 2**Pu and
“**Am as internal tracers.

Gamma measuremenis were carried oul in 45 50 g subsamples with a
conxial hyperpure n-lype permaniin detector

Sedimentation rales were caiculaled in slation (S1) 16, 0% and 04
cmploving dating muodel CRS (Schell & Barnes. 1986), based on the unsup-
ported *'Ph profiles (oblained by subteacting the 2*Ra activity fram total
Hphy, fn mest sections, (ofal 7'"Ph was measured by gamma spectromelry.
In certain layers, 2P'h was quaniitied indirectly by amalysing radio-
chegvically T Yelloming Fleer's procedwre (Fieer & Dacon, 1984 these
samples were spiked with ' Po to evaluate the chemical yicld nl the process.

The aceuracy of the radiochemical and gamma analyses was controlied
with certilied samples and participation tn inlercomparison exercises
organized by TALA.

The radionng

de invenlorics fram each sediment cote were calculated
nsing o procedure published in the literature (Anton ¢f of . 1994). In St 13
i 17 mensurable amounts of radionuclides in the lawest horizon of the
sediment are still present. "I herefore. in this case, the invenlory’ shaukd be
consulered as a lower linut

RESULTS AND DISCUSSION

The sediment samples pathered Lo illustrate (he present allocation ol the
selected long-Hved radionnclides along the Palomares suhmarine canyon
were collected from its worth valley al different water depth regimes:
continental margin, slope and deep sea

Coplinental margin

The stations o the shedf are all placed south ol the Almanzora river

mowth, SEES s ontside the Almanzors river conyon, and S 1317 and 05

are situated within the Aguas river canyon, a litile further soweth (g, 1),
e concentration of activities and the inventories of Pu_ Am and €' for

Dl aof subgedans cpogaaphc e st fiodeos pre
the aheve-mentioned stations are shown i Fables 18 :nlmlwgf w i}l! then
conrdinares and depih of collection The eadionuclide quantification wirs
performed up 1o a depth which theu ucll\iTirﬂ‘\\cw ITW;_‘hm thin e
minintum detectahle activity provided by the roaclinehemical procedunes
and instruments cmployed. In some eases, snch s AR n\?\\ \3 l\‘ﬂf\'* 0l
sufficicnt length conld not be callected, due o their tneation within the
canvon and the steep sea-floor erography. i ) ‘

As depicted fn Tahie 1,81 15 presents the lowest inventones forr adl th
radienuclides mensured. Alihongh tachi the »‘\.Im:mmr:ll el n!m.rth.
proven to he the major land-to-sey course for the transianics confnnuna
viom fransfer, the inventarics are in the same rnpe p< s t':il('ll‘ﬁl.lc'il nl
ather areas of the Mediterrnnenn continental shefl onts EIHI‘\l"L‘II vy Tiellosesd
from nuciear-weaprn detonations {Antdw s af 1930 Tn [hl% PEIVITR S 1
suhmaring currents na in a NS divection. transportine part fenlate matre
and sediments (ow ard southern knitades (IGAT TOsy )

Additionally, 8t 15 displays less diambed Pu amd An profiles .”‘f‘
perfurhation is only poticeable in the st Som. showing tvpeal deereas
ing patterns with depth

FAREE L
Spation 15 1 Angamd € Dstibelien Trvlites
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TABRLE 2

Antin

Sttion EX: o, Am and Ce Pristribution Profiles

Sevtiom Ty T e e
i RREENI R nos yanz (02 nsn 18T £05h
[ 297 4 02 M1-14y-4 0t 16740462 RELERE T
1 TAT i 06+ 001 142 2apns?
14 RAEERIBE 007 4101 ~101 A 5075
48 MRSy 05§ e < 1.42 2444057
S LR ST F] nan4 nm ~1 RN RN B
[ 544401 1240 S TR 144 + R
TR 1444 208 023 11313 2 A5 0-61
Y SIM4 DR LN ERRUTN [RTRIN 2200 60
uo 137 + 048 LR RIS #1128 256+ 77
In o £L56 { (1R 0oL+ nu < 1R SRR

NV A1 34 A5 R ERIEE IR ] W14+ 29

fond 244

i erdhinates, 7 TEDIND A7 STW Depths 57
Comeentuihon ol actividies expressed in B ke |1 T Inventonies tlower limit) given in

By <t 2o

The “hmventory” sesulls in Tables 24 reven] Tigher accumunlations of P
aned Amvin SR ET and 05 than those estimated for marine sediments at
this latitude Mand (Ginsed of af L 1992). The proximity of this area to the
some affected by the Talomares accident leads (o the suggestion of the
cxictence of an additional source of transiranics,

Phe "VOs fnventories in St0S and 13 are in gond agreenicnt with those
ehitninad  Tor continentad margio marine sediments (Malero, 1992
Huvweser, ST displavs rosnlts more than three Himes larger. Considering
the co-ordimies where ihis latier core was collected. and also the
submmarine Udal ditection of flose, 10 might be inlerved that $1. 17 is sited in
1 prefecential depesition zone ol the marging The eanyvon walls act as a
frrier Tor the suspended matter and sediments, nol permitting thetr
lurther mokility southwards,

The distribution profiles of Pa. Am and Csoin these stations (Fig, 23 are
wyerely distinbed, pointing (o the effect of the turbidity currents, hioturba-
ton (great amounts ol shells and polvehactes were found when exirading
the coresy andor the possibility of sTimping phenomena within the canyon,

While perforaing the radiochemical analyses on these three sediment
samples, several helerogencitics were detected, and therefore a deeper
study has been cariied out,

Typically hrgh concendeations of Pu, as shown in fables 2 4, were
fovnd in SEOTY(T Bemd, S6O17 (R 9042 13 and 14 15ceny and 8105 (3
domy These Tavers display acovities much higher than the average Pu
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TABLEA
Staten D5 'y, Am and Cs Distributing Profiles

Newtion

h ru o dm e
1834023 A5 F 02 075 +0-28 F+07S
1500+ 020 004 4102 04T 4004 380+ 060
146 F 1121 N0OR £ 004 LETEN i T4R L 078
1142007 BI 0634017 A 0ns7
114+ 096 019 +0.04 TOR 41422 22 L0660
15T L0446 006 4 002 624017 3134058
nsn ol RII. 016t 007 L0 -H 059
44+ NNk HIM 004 + 001 1.14 1081
055 +0.00 K 15+ 004 117 H065
na6 012 Al 112 4 003 2270466
IR0 . NOR + 002 184 4070
OIS+ 004 1 (04 + 002 < 4n
Ol b0 BRI a1+ 0 ~1R
DA N2 i [ERANNIEITI <181
DR D04 B an14 001 -1
0n0s § a3 ny 004 4+ 0.03 ~093

% S 19 4 000 SR 450 [EER P2

TN 173629 W . Depth: 95m
Coneentration of activities expressed in Bykg * 4 2a [nventorics given in Rgm 7~ 4 2n
RV below detection limit (F%Pa - 0015Bgka ')

“Inlerpebated value

activity caleulated for this zone of the Mediterranean continental sheifl
(180 +026 By kg ' 4 1a) (Romero, 19915,

Furthermore, the *™Po™ " Py ralivs oblained, namely for St. 13
(G016 1 0-006), S F7(0:019+ 0:003: 0-046 £ 0-003; 0019+ 0.002) and St
05 (0017 +0.004) clearly comply with weapon-grade Py rafios (Aarkrog
o ql. 1984), Wherever the **' Ain activities allowed, the “*'Am/2™ ' 2py
proporeon was also evaluated. Thus, 5117 (7 Bem} and SL 05 (4 Som)
presented values of (-26 £ 0:04 and 0-10 4+ 0-02, respectively. (The quoled
uncerhinties are +2ea.)

Anirregutar distribution of americium was also observed hy gamma
spectrometry (it should be noted (hat alpha and gamma analyses were
completed in different aliguots), Remarkably large activities were defected
i 8GO 13 (7 Bom) and St 17 (100 11, 14 15 and 17 t8cm), indicating
(Fables 2 and 3) a supplementary contribution of 2"'Am, likely from the
accident that occurred n £966. (At present, these inhomogeneities are
being investigated at the Agricultural University of Norway. The main
purpose of the rescarch is 0 esiablish their sizes and physico-chemicat
compositian.)

. .
Frdlestee of wlnnarine orog el s dadioni fdes 1

Station 123
. . .

Staticn 17

Fig. 2. Puo A and Os diserihnrion poofites i the siations affeeted by the Talonsines e
dent

Consgistent with our resutis, a0 cortain nomber of Puoand A hetero:
geneities were wlentifted in the first centimelres ol same ol the coses
coflected in 1985 sanath of the Almanzars river bed (Romera, 1991 1he
mean  isolopic  ratios  CUPeS™ U MPn drorg poon2 1ay and
MmN Py (=00 ) confirmed the nnetear device impact as the siigin
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al the extra input of transuranics (Romero er of, 19973 1 St 13, 17 and
1S, the particulate contributions from*the accident appear to be randomly
distributed at different section depths. reinforeing the theory of the large
perturhation alfecting these sediments

In accord with the presence of two sources of transuranics in fhis
district of the southeasiern Spunish margin, it scemed inferesting (o
diflerentiate the npnt Trom plobal Tallout from that arising from the
Palomares accident. The results indicated an accident contribution of
phtoniem of 88%. 95% and 76% and an input of 7"'Am of 99%_ 987
and 7T for SUE3 17 and 05, respectively, The assumptions adopted to
abkain these percentages. plus the mathematical caleulations employed,
are detailed clsewhere (Anton ef af.. 1994)

Slope

S1. 16 de Jocated on the stope at the end of the submarine canyen shaped
by the Almanzora viver and close to the merging 7one with (he Aguas siver
canyvon (g D

The o Am and Cs distribuiion profiles and inventories are presented
m Table S, The unsupporied *Ph values caleulated for cach section of
the core are also indicated.

The radionuclide inventories are lower (han those obtained for the
stations placed in the continental margin, but in reasonahby gond concor-
danee with those reported by other anthors (Delfanti & Papucci. 1995) for
slope sedunients vetricved from a submarine catyon,

Fhe  average  raties TRy My, D03 £ 0008, 427) and
AR PG 0 68 #0010, +2m) denate global fallout deposition as
the souree of these transuranics (Perkins & Themas, 1980

When examining the plutonium and caesium distribution patterns, i
codthd be pointed out that their niinor perturbation is hardly noticeable
The ™™ " 7Pu fallowt maximanm conld e assigned to the 4 Sem section:
unfertunately. there 15 no amenictemy value recorded in this layver. For
"0 mare comservative clement, the fatiout peak appearsin the 5 Gem

slice

e mean sedimentation vate determined for this station is 02 gem
vear . fogher than expected at this deptl, hut in the range of that csti-
mated {or clevated deposition arcas. such as submarine canyons {Carpen-
ter ol 1982),

This accumulation rate reveals the existence, i addition to atmospheric
input, of an mmpartant laterad supply of suspended matier and sediments
that coutd he atiribnted to turhidity currents transporting solids throwgh
the submarine canvon.

Bt m s o aphe om e o e
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Beep sea

Fhere are theee stuvions sttaated Dn e deep s STO0% s Toeated mohe
comvergence yone of both the Almmsons and Agonns canvens St 007 5
stted on the verge of the Almanzora river subimmine nenchand S6ond .
i the abysaal plain ey amtside the Paloneres convon intlneree aren
e 1)

Fhe radiomiclide inventarias cstinted in St OR e dspliendin Fable

ol

Fhey are larger than those recorded i sediments affecied onby b et
sedimentation, bt in good confoomin with the inventory valies ohnind
for deep-<ea sediments within a canven (Dellanit & Popocei, TSy Wihen
observing the radionuclide penctration depth, and  conspdenme the
profimdity ol coldlection, imigbt be sipeested that an exiey contnbnieg
of sedimentary matier renches this aren

The arigin of the Gansurnicos measored 15 g

LR

Bl stioeplicrie fadload
PP r el Yey andd

as conlirmed by the isotopic rios M
AT TP a6 T 008 Ja,
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TABLF ¢
Sanvion M. Pu, Am. Cs and Po Distribution Profiles
Section T iy ey A, . Hgs . W
o1 NOT+0I0 0025001 864013 461 4 05T 14 8224
12 0E006 00400 0N E04 415405 187.7 4 327
72X MBR GOSEMOY 04TH000 AR4A+067 104.5 +17.3
Y4 00w LR H424010 166 +060 1160 4 170
45 n4TE0m RiN, DMEOI 494060 MNL54200
S6 D006 BN, 04000 4994088 1TTR+1TR
67 0WH005  Z4N01 0E0M 4174052 12844 Y70
TR 0204005 0024001 OUI4+0OR  TTTLIOS 11234 2646
RO QI9400) 0021000 0074008 128 MA+19.3
LI [T 2 T BOY. [TYRY.TT 179 6324249
0 ANt RO, "4 4 000 e N27+142
2 anero0 B, NM -1 4584 117
1213 saz+om B, NM <t-19 164
118 BRI, [ RN, NM

NINVT 470428 1704042 34D MIR4 230

Cownrdinates: 37 0645 N 1°491.63W. Depith: 1092 m.
Comcenteation af activities ¢ in Mykg "+ 24, Inventorics pven i Bgm "4 20,
BDY: below detection mit (77 * %y - 0014 Bq ke *: T¥Pu = 001SByke *: ¥ Am -
By ke ')

NM: ol incasare,

SL 047 and 04 show lower radionuchide accumulations {Tables 7 and R).
These inventories confirm the lindings of other research carried ont with
Moditerrancan pelagic sediments incorporating the radionuchides vin
almaspheric deposition (JARA-TECDOC, 1988).

The transuranic isotopic ratios are nol presented for 51, 07 due 1o the
latge uncertaintics nssociated with the 2Py and 2'Am data. In the case
of 51, 04, the TPy resulls were helow the minimum detectable activity
(- SBgkg ).

The avernge accamulation rates calculated for St. 08 (0.20gcem 2
year ') and Si. 04 (©0Rgem Tyear ') might imply two different sedi-
mentary material incorporation routes,

S 08 presents a sedimentation tate resembling that cstimated for
contincntal marging (Romero, 1991). revealing that 1he north side of the
Palomares canyon is an active passage for the suspended load and sedi-
ments delivered by the submarine tidet from the shelf toward the deep
sen.

81 M, with a significanily lower accumulation rate, indicates that
atmospheric input of particulnte matter is the only pathway to pelagic
sedimentation in the abyssal plain,

Bfhirte v oof siebewigeing cmsspeapliv oo venldiom b (AN
TW\RE?
Statiom 67 Pa, Am and Cs Disdwiginn Protikes
S;'lliam o :;‘I'n e e, i
a'l o (.l‘:l (L quLom LRI NNIT rarrasn
12 0-M | 0w D Inm LBSRRIT) 3 S0 e
21 awmiam N06 10t LRCR RIS AMs ey
LR ] 0632007 H i ng [ SRTNE] 28 b
E 21 | 00H s ne NN [IRUNR I ]
§a o406+ 0nd RN NM LI A
67 nos | a2 [} N e
TR noriaoy Rin KA EE A
x9 nog w0l " THEKs ¥ () NA
910 anvieol (1] s 1 n NAT
SINVT a1 e 19 10 15024 12 0w

o ondimates A7 MAGN T AT 3T Depet 103¢1n . )
Coneenteation of aetivities cxprecod in Ryke 't 2 Binoatnsice given in By
B+ el detection imit ¢ D0ES ey kp ')

AL e iensred

s

TARIER
Kenviom B4 P, Am <l P D istribmition Prolide

Seetion s Sap, “ tm., s " e

Tar T wesan e 13110 SICTRLE
‘:; :::;‘ﬂ:g 1% [FINR L L R IR E RO
3 04% | N AT § TR ANG 09 IR R
14 HOR 004 «112 LR N L [LTRARIE]
4% nino <192 <1 $ (LR NLLY
s6 a2+ a0l ~1 -9 LR I
67 N | w02 <097 nyj Mme 1
18 1 an2 C LA 1w LLI A
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“Interpelitiend vishoe,

[ XY

CONCIUSIONS

‘The disteibution of P, Am ond < in the Palomares mavine emitonment
is affected by the submarine orography shaping this ceosydvm:
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o the fargest inventories of *7 T TPy ey A and V0w appear
in the continental margin in the Aguas river submarine canvon, A
number of Pu and Am heterogeneities arising from the Palomares
accident have been found distributed at random within the cores at
different section depths These particulale contributions scem 1o be
relamed in o preferental depesition 7one of the margin, with the
canyont walls blocking their further transport southwards:

the high perturhation observed in the shelf sediments might bhe
cavseed by the strong terbidity currents. along with the bioturbation
and:or the slumping phenomena characterizing this cinven;

-

the north branch of the Palomares canyon could act as a conduit of
shell sedimentary matter and its associated radiosuclides. towards
the deep sea. The large accumulation rates estimated in the slope and
deep-sea cores conlirm this assumption. Hewever, up to now, there is
neevidenee that the fand-to-sea transferred Malomares contamina-
tion has reached deepesei arens,
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Procedures to define Pu isotopic ratios characterizing a contaminated area in
Palomares (Spain)

C. Gasco,! M. P, ADtoa,' A.Espinosa,! A, Aragon,” A. Alvérez N. Navarro,” . Garcia-Toraibo®
! trsmasie de Medio Ambume.

CIEMAT, Avda. de i Compiurnse 22, Madrid 28040, Spavs
(Reveived Inaury (S, 1997

Phutoniun isciopic raios have been cakailated i soils coamunased by the Palomarcs. scodend

whiciy otxrred in [966 (Almens, Somteastem Spam).

Cantraxed techruques bave been asd W defemine the ndicoudide acvives: T3Pu ad Z5290py were anaivied by c-spectiometry petor posificatan

on anian-exchange revinr. the ratio
:nwun and indirsaly

wad rtnaed by Gipect deconvolution and Py wes directly meamrd by Gquid, scinullation
of ingroun M am from agee

piotonium discs. The mean actinry ratios 4P ®py 2y 24py

throngh quastificataen
. backdated 1o 1966, wene 02T £0.008 (10), 45 £ 0.2 (100 aod 8.2 + 0.8 (10) respocuvely. characterizing the sccidend of Prlooares w ibe

scxpcn 1 of the meamirTd PiECANSM.

Introduction

Defining the isotopic rancs of the radionuctides reteased
into the environment 8 esseatial m identfy thear source
term (i,e. 3 conmrolied discharge of & niaciear accident) and
1 determine ther influence range. In aress located further
away from the discharge/impact point these characteristic
popoTions appear perturbed due 10 the radionuclides
cotCentration dilution while muxing with lower cadioactive
background leveis.!

Such is the case in the Paiomares scosysiem | Almeriz,
Southeasiern Spain) affected i 1966 by the acoudentat
dispersion of an aarosel criched in mansipamics. The

iography abou the Pal accident?™s deals mastly
with i3 emvironmental influsnce in the vicinity of the
impact pownts®” and its radiological consequences.t ™ This
gvent, which also resulted in a pamiad land-to-sex wanster
af the into the neig g natne
ecosystem '€ had 2 minor radiclogical impact upon the
marine biota.'

Up 1 now, the accident conmibeoon perceniages in
sediments collecied fom the adjacent Mediterranean
confinental shelf have been estimated by concenwratng on
the devianons found in the razio “Pu Py in sampies
mken fom boh the lsmesmalt (0.617<0.002) and
marinei® (0024 0.002) envonments. Therefore. the
VTR of \he \sotopic hy
the Palomares accident as a source erm of wansuramics
(MPpuffpy,  DEpyepy,  WIPYERPY, APy
WCsAPPY) would be indispensable 0 evaluae the
paturtalion of the ratios obtained in sedimenis gathered
frem  the  affected  marine  ecosystem.!®  allowang
discnminanon  and  quantfication of the  ransuramcs
percentage ansing from the accident from that ongmanng
‘rom {allour following amasphenc nuciear lests,

This work preserds the procedures used for the
determination of “¥Pu, Py, Py and Py and thus.
theu 1Solopw rabos separanen wiih we-exchange resins
and guanuficanion by c-specTOmMENTY. O-spectrometry

-RI-STIEIILSD (700
D 1097 Akaddmeai Kiaad. 3udapest
Al FrQMis ceserved

e d , liquad L counong and indirect
measwrement of #'P: by ingrowth of #iam from aged
plutondum discs. Americium oras analysed by estng a new
separapon method from plutonium. using TRU.Spec®™2!
resins. The liguid scinellarion wechnique was emploved 10
separate alpha- and bema-activites: the results obiained
weze compared with those produced by alpha spectiometry
and the extraction of amencium from old pluronium discs.
(Further soudies, will focus on e establistunent of the
ratios 2 Amd@ Py, 1T Py, e,

The soils sedected to establish the Pu isoiogtic titios by
the above mennoned techmiques were sumpled @
Palomares close © the impact area of one of the four
thermonuclcar borbe dropped diring the accident® (it
should be remembered that two devices suffered
non-nuclear explosion: the other two weapons were
recovered intact). In these samples the cormibamon of
backgrtiosid plutonium due 1o giodal fallows (calcuiaed in
Ihe area of Almeria nod affecied by the accident as
BHUOD, < 0,605 By - kg™ is known 10 be neghigible.?

Experimental

Two hurdred grams of surface sod were Coilecred
within the limits of the coastal village of Palomares from
an area used for watermelom culivapon tocated U0 m
away from the so-caifed second impact point, in a 43° NE
direcdon. The sumpDles were dried. sieved through a
0.5 mm mesh and then  manually ground  for
homogenizanon.

The scheme of the general operating procedioe is
presested m Fig, |. Al salyses wers camed owl m four
aiquas of 2 g cach. Brietly, solated Pu was electroplated
onto  sawntess el -liscs for later quandficabon by
T-SpeCtTomery. The Wses were swored for at leas t vear,
ailowing in-growth of *'am from Py, The deposied
alpha-radionuciides were cxtracted and ke soluoon
so-obtained was divided in two aliguots w perform (ay a

Slorvier Scurnce 3.8 . Amsterdam
\toadma; Kiadd, Budapest
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Samﬁlc s
Ve L
A) Acid leaching j F
B) 8N HND?, NaNO,

) 19N HC
1 Pu elution NH¢I MHCL

AG 128

Pu disk (1994)

) OX- spectrometey

Ay Puand Am extraction from disc
with HNO3 (1995}

Recovery(Pu)
/

o [Liquid-scintillation

Pu disc

j/\

RUL :pecl i /0.0 N NaNo,

/ \ . {1995)

Recovery (Am)

i A)INHNO 4/
Ascorbic acid
! B)2NHNO 3

H i C)4IM HC!

[T

B Dy Oelicioxalate
L 0IM(P)

; —

Am dlsc

CY - spectrometry-deconvolution (¥ - spectrometry

¥ - spectrometry

#ig | Scheme ol the general aperating rsedure

direct determinzbion of ¥'Pu by Lguid scinillation
counting ad (0} an indirecty measurement Wanagh # Am
quanuficauie hy -spectrometry after purification from
plutonium 1S0ROpes.

0Py gnd CAPu determunanon by Qspectromelry

In 1994, pluonium was leached from 2 g soit

subsampics with @ mixiure of HF/HCIHNO, using
HBQ, to deswoy the fluondes. *Fu was added as an
interngl wacer and e solulion was evapursied o
dryncss, The residue was dissclved with 8N HNO, ia
NalNO, medium. then drained down a column filled with
resin Ag 1XB (50100 mesh} in NO, medivm

#2

SN HNO, and 10N HCL were successively passed
ssough the columm, pluoniam was at last eluied with
HCUNH,1 using standard procedures.=>** The sofulion
was clectroplated Tollowing Tavvim methad onta
stainless sieel discs thar were immediately counted by
a-speciomeiry  using a sibcon implanted  dereclon
providing 4 450 mmé active arca. *™Pu and TPy
were quanhticd hy ntegrating each prak in the alphs
speetrum, therehy allowing the ratin ¥PeffT0py
be caleulated.

The snalvwcal method cploved has been valdated by
analysng 1AEA and NIST cerulied samples and by
patticipating n annual TAEA inlercompansin ¢agrcises.
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EpufPy dewermunaiion by a-spectra deconvoildion

The MPufPu activity matio was Jetermined by
high-resoltron sipha specromerry and numerica! analysis
of spectra. The cxperimental s2up empioved in the
measurements included a silicon detector with a 50 mm?
acive area and a chamber provided with 4 temperanme
stabilizagion system. The measurements were camed out in
a geometry 2=5% of 4x sr 1 impeove the energy
resolynon of ihe spectra amd ¢ MiRkmize e summing
effect of the conversion electrons emiited in coincidence
with the o-paricles.

The use of numencal techniques 10 ehian the *¥Pw Py
activity ratio by c-spectometry has been the sublect of 2
recent isermanonal intercomparison s Alpha-specirz from
the “®Py + Py mixfure are characierized by a mwdtpler
formed by 5 mapr peaks from both nuclides. All lines are
strongly overlipped and the numencal analyses of the
spectra require the application of powerful fechmques to
stpamy the contnbunon of each individual peak. Spectral
fings were camied OUt with a compurer program® which
operates with @ numencal shape funcuon o represenl the
peaks and several minimizanon BChrugues o determine the
peaks paramclers. including thewr positon and 1.eas. This
method Wso provides the comespondihg  uncertanbes,
cakulated by the menuoned program through the covariance
marix of the fittings by a full covanance analysts,

Hipy dpterminaiion: lguid scintillation rounting and
In-grown 41 4m quantificaon

Platoniam elecmoplated dises were stored for o vear tp
enable #'Py {3 B-emutier with a hall-life of 143 y) to
partally decay 10 “V'Am. These radionoclides were
removed from the aged discs with 8N HNO, und H.O,
(4x). Some drops of 6N HCI were added on the {ounh
extracuon 0 avord Fe excess and microisnces in Lhe
sotation. The removal perceniages wert cajculated for cach
extraction by measuring the remnaM plutonium on the
41508, The solulion containmng the dissoived piulonuum was
evaporated 0 dryness and the residue was dituted with
2N HNG, in & 25 ml velumetric fask. An abiquot of 5 ml
was used 10 measure Py by liguid sciniillaten; the
rematnang 20 ml subsample was employed to Jdetennine
#Am by m-spectrometry. The resulis produced by bath
technigues were stalisticlly compared,

Liquag scinnfiafion connnng: Ten malilitres of Instage:
and 5 mi piutonium solution in 2N HNQ, medium were
mixed in glass wals. then measured with 2 lwuid
sentiblaton  counter  {or A minales,  Pulse-shupe
diseiminauon was wsed 1o separaie Py smissions
{0-25 keV region) from aevems {alling nio the
25-2000 ke region (approzamalely at 100 keV) progduced
by decay of the t-emitiers present in the soluton

#Pu acuviy  was  detlermined  applying e
CIEMAT/NIST metnaed ™ allowing  relason  of  the
counting eificicocies for both **'Pu and 'H by uang an
efficiency-efficiency curve. This carve was cpleulated

hased on the common free parameter A, which is
independent of e studied radionuclide.

Totat f-activity comesponding 1o the sum of *™34Py,
4y and # Am was 2lso desermined by liguid scintillation
countng, assuming a 100% coenting efficiency. Thus
assumption was made based on e high energy erussions
of oeemitters. Total o-activity estimaed by liquid
scintillation and the sum of e D ¥0Py, 2Py and MtAm
activilics obtained by alpha counting were covnpared.

in-grown *{Am determingtion by Q-speciromairy with
TRI/, Spec resing: *am was spiked as an wiemat rices
into the 20 mi Pu aliquot. Ascordic acid was esed 0 reduce
Fedlil} 1o Fe(lf) and thus, avold changes in the americiem
retention  constamt within the columh. The resulling
sounon was directly passed through a colwmn conlaining
2 mi of TRU. Spec resin (made of the chamical compoend
CMPO  ocrvi(phenyl)-N N-diisobiyl  carbomoylmethyl
phosphine oxide) dissoived in TPB (tnbutyl phosphate}
and supporsed on an inert substrate). The resin was washed
with 20 il of 2N HNO, ¢ ml of 9M HCl and the
amercium®® was eluled with 4N HCI. The plutonium
remaining in the colamn was eluted in oxalic mediom.
Amencium and plutonium were separately electroplated on
stainless steel discs by Tarvie's method. D

Plutum  chemical meovery  was  calculited by
comgaring the 2Py acuvity caloulated in 1995 with thal
Obiaine:! in 1994, applving the appropriate comeczon for the
coected aliquot. Py waz not used for chemical yeld
caloulations 10 wvoid my traces of M Am from Py
impemilies. Americiam recovery was calculatad using “*Am
as an iniemal racer. previously checked for self-contained
M Am impasties. The elutcd amercium fraction was also
cxamined for 0Py and %Py contamingiion and this was
quintified. Plutonium decontamination factors achieved with
the TR, Spoc resins were obtamed as the ratio between the
Pu elecuoplaled in the discs in 1994 and the one remaining
In the amencium fracion a year later. thus allowing
cakculanon and subaacion of “HPu CrOSS-conamunanion in
e ¥ Am peak.

ipy colculanon procedures: From %' Am data, “Pu
netivity® was obtained appiying BaTEMaN's¥ formuia [Eqy.
1], Associated uncerimnties calcufations are detalled
sisewhere: '

A i 7 Hopga) _ Aoy .
R (€At | — g 1)

Apuge: =

wilgre 1 - elapsed timic in years between
the indtial separation of plunium
from 4 Am and separabion from
in-grown ¥ Am,

- aclivity of ¥1Py immediately after
the inilial separation of plugonium
trom americium.

A nzey — ACtivity of ¥ Am found on the disc,

Aoga - “'PU docay conseant (y i),

Aypaar = 1AM decay conslant (1),

Apaa
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Alpharpociomery ooty Deronvokzion
Samphe
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POL3R 1460 £ 0015 .09 + 0,002
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2IT0£0,220 0280x001s 12000019
5.980 3 3280 0662 £ 0.043 1798 £0.045
14100320 0832 £ 0.04% 4158 x0.081

*Bacidaied @ TI9194

Tiadie 2. 5 MOy emyracuon pereeniages from agmd eleairopiiied pluseniam discy

12 wrack pd amack Ird actack My anack

B0y By Eriracted, % 9190 3 Punced % 20, A5 Exnnced. % P9 %0py By Buncid. %
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95 £014 L] 200 @
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- - - G0z Eek

Thest dac were compared with the “iPy vabues
obtained by liqud scintillaton countng {comrected for 1
year decay). A duplicates smtistical analysis was carried
out applying the formuia:

U !
! M
[ Za | E'x‘ .
D= T: F
2}

where D - difference berween duplicates.

o, — difference berween the dama abtuned
by two methods divided by us average
value,

P - number of duplicae analyses,

g cnolen — VAIUE OF %Py obtained by scintillation

COUNURE,
¥ g - value of *1Pu obtained
By t-spectromery.
L~ AVETAZE DEIWEEN Xy somiimion
and X .

Resuits and discussion

The activity of the major plurium isctopes detected in
sofs affecied hy the Palomares accident art presented in
Table 1. [t can be noted that for all the analysed sampies
the isOOPes abumdance sequence is 2Py > TPy > 0Py
S*Pu. The procedwes employod © mMeasume  each
ndividual isotope are also indicawed: TP and TPy
were measyred by o-spectromedy, bemng postible . split

smalier  uncertainty than when measured by  liquid
sexnnllation coahtng.

P exraction p from jess steel
aged dises with strong acids are shown w Table 2. The
extracuons efficiency was checked by counnng the discs
after sach attack. As it can be observed. the mean recovery
percentage abtained after the fourth extraction comesponds.
10 3 79.3% of the deposited pluonium =xisting on the
discs.

An aliquot of the sofution sc-exmacted was measured by
liquid scinmllanen cowntng. Data on (ofal o-emissions
were produced and compared with the sum of the *¥Pu,
S8y and  MlAm  acovity vaiues  measured by
a-spectometry. The results obeained for il a-duplicates
using  different  techraques  (liguid  scrncllavion  and
r-57 vl P a smansmedl  concordance
calculazed wath formuia 2} of a 92%, with 3 95%
confidence tevel. as displayed in Table 3.

The activity rasults comesporkding to 1Py determuned
directly by fiqud scimillapon counnrg and ndwecdy
trough the calculation of n-grown *'Am are given in
Tabie 4. The duplicates are stansucally concerdant [Eq
23] in 3 86%, conndenng a confidence level of 35%. The

Tablr 3, [maplicale analyses of totai @-acvy 1B x bt in sods
wffecred by e Palamares socident

5 Analvies tetween
Sumple hicrnd seatdlanon  spertrometry” dplicates: d¥

oL 0.36 £ 008 2372301 0.002%
POLZR 140 £0.20 150ER02 00048
A0Lg 1802070 1522400 D065
M8 I k02 pRigh Selrr3 OO

Tanol2

“¥Pu and ~“Py emissions in the spectum cmplowng he
deconvoiupon echmaque. 1Py activity was d by
esumanen of the n-grown #'Aam acnviy. affected by a

84

*Suag of F-H0py, 230y Tatie 1) mnd “ Am 1Table 41
Drmlicates concordance (Bg. (1Y, O = 3% i1on.
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fable + Duplicate anstyses ot “*1Pu (Bg £ 11 i sz atfcion by the Falomares accdans

N i 241

Sumpie Hipgr, i Put by stdynes between
qed eaullsen oy 1A duplicaies (%)

POL < DET 120 +0.1 0.69 1 0.006 -

POL2B 3205070 5.00£0.40 L0232 00008

POL3B 6.0 £ L60 108 = 0.50 5984029 o.0027

POLIB B0 x Dl 116050 TAre3T 00069

L0029

*Raskdsied 1o 119{1904.
Duplicates concordance {Eq. (23, O » 36% (2

slight differences encountered maght be caused by a longer
manpulation of the samples when measuring ¥y
indirectly: however. it can be observed that 1A this case the
associed uncertainnes are remarkably smalier due 1o the
larger accuracy of the applied methodology.

The pluonium and ameficlurn recovery peTteniages
achicved by employing TRU.Spec resins are shown in
Table 5. (Calculalion procedunes have been previousty
indicaledy. Chemical vields are smaller for 2 am (64%)
than for Pu (83%) This fact could b2 atmbied © 3
datresse 1 the amesnicium reiention consiant caused by any
wraces of Fe(lll) produced by air oxidag of Fe([} withun
the column, net aliering the plutosium retention Constant,
Pu decontaminalion facions in (k¢ americium fraction are
exhibited as well, ranging from 9 - 107 t0 6.5 - 107 and 1hus.
confirming, the reliabiiity of TRU. Spec resins to separate
americium from plutcnium. These factors, when compared
with thase obained (6 - 1) from iofuc-exchange resing'?
such as Bio-Rad Ag {1 x%) are one order of magnitude

Tabie § Pu and A cheucal ceooveies sid docofamination facior
achisved with TRU Spac reams

Decontamomeion

Sastie L T AR fton 10 te Am
fraction
POL 7 &7 63107
POLIR. 58S 675 55107
POLIB . (%3 o w
POLIB - #00 [

Meas (4 8317 ot 1344 25 08

aged plutoaium discs, approximately one vear larer. No
sigruficant differences have been detected in the plutonium
ratios from the various soils analysed, arice they were all
sampled in 2 small 225 m? area close io the second inpact
point. A noticeabile diffexence, hawever, could be infermed
when comparing this average ratio 2*Pu/Py with that

boamcd” {83+078) w1 sediments accidemally

gmaller. but they still ensure a {airly good d irguon of

HlAm without a noticeable inlerference from 72Py maces
Also, when compared 0 the iaditonal americium
separation methadoiogy (based on icrue-Cauomw eSS in
methanol  wmedigm) TRU.Spec tesing make the whole
process less lime-consuming, resulling in AR easer
handking and a better resoleton in the o-spectum.

The plutomum isoiopsc  mtios obtained 1n soils
contamingked by the accident of Palomares are shown in
Table 6. The fatio *Pu/Pu was estumaled comsidering
\he radionuctide decay berween the time of the wcident
(5966) and the c-analysss date (1994) *'Pu decay
COTTERNONS are related 1o the imeE span petween the inibal
analyses n 1994 and the measdrements carried out with

d by Pubearing weapons at Thuic
(,-reeniand]” in 1968. This raio vanation might indicaie
hat different types of nuclzar devices were dropped in both
accidents,

The plutowium experinienial 1s0i0pic ranos venfy thal
the measured Pu arises from one of the four nuciear
weapons dropped i the accidend of Palomares. These
propomons could be applied to achieve a more accurale
yuanlification of the *1Am oniginating from **'Pu in
samples affecied by e mentonad accident, as well a2 1
lefine s percentage contnbution in low-contaminaed
samples, such as the shell sediments coliecied in e
Palomares marine ecosysiem.

Tabie 6. Phtonion 500w ralios naracterizing the Palomarss sccident

Mg Wp,  Hpgaddpy

Sumph

mele (55 99k
L VUL 0001 I xhos
o1 28 QD TVON 23 EDIS
POLIR HON 0000 lazna
MLt 0.n21 £ 0.0 .74 £00.08

USR] QLA UL PAEE R

(ravscd uncenanties sre + [o.
*Backdatod te ?z_\.quw_ pckdatad b 10718
~Calculated by #tAm in-growsh.

11, 9, WipgedBp, o

119663 119667
0.030 £ DN CX 123 3F 4] 430+ 055
SMSEBUA BESEOTI a2k xu3
0026 £ 0.0 ¥22rud] 423034
00000l EB60N S00 035
927 £OUR [ FT 430802

a5

. Gasca o 1l PROCEBURES TO DEFTHE PU ISOTOMC tATION CHARACTERIZIVNG & CONTAMNATED akLs

Cooclusiots

e, IPp; Py have been  defermined by
O-gPeCTOmeny ang I-speciium deconvolution, *Pu can
he measured applying two Hifferent Menodolopes; biud
counang ad quantificadion of in-grows 2 Am with TRU.
Spec sesia The resuls obiined with both techiques re
in fairly good agreement, being the lalter one more precise,
with smaller associated uncerainties.

Py isoiopic ranos  PPuAMPu, TRRWMPL and
MpyA%py charlenzing an area contaminaied by lhe
accident of Palomares have been defined. allowing further
caiculation of the Pu perceniage conmibution arising from
ihe accident in fow-contaminaled samples collected from
\he adiacent marine scosysiem. as well a5 the xcumlg
assignmen of the * Am actty enginating from =*Pu.

The auhons would like alto o express deir apprecsanan 1w Dr | L

10, £, [EaNzD, A, EptNea, ). MasTovez, L. Acrmsol Sar., 25 (19941
1) GurErazz. C. & awzo. A EsPvoea, Eo lawad, Spapich
Expeence & & me. Proe
Ai ad R of e d Silge o
Europe: Arcwerp {Belpam) 1993
VL E. Gason, P O, Thesis, Estidin o2 In distniucion de phaanio oo =f
ecomifiTa marino de Paomares despus de una descygu sccidental
de wp acrosol de trasurmidor, Colecadn de i Uaiverndia
Compltenee di Madrid No. [0491. Madnd. 1990 (in Spaaizk),
1.C. Gasco, L. Romexa, B [awzo, | Radicssal Nucl Chan.. 156
(19923 151
|4.C. Gasco, . ROMERO, A, M. Lopc. ). Radicanal. Nock Chem.. 161
11992) 389
15 L Rosaro, P D. Tupsis, fsnwho deb (mnsporz Usma-miar de
leenton Inatariaidks. Aplicarson sl aceidente de Palomars
jAlmeriai de 1966 Coleccion de la Unsveruidad Complulenss de
Madnd. 1991 (in Spamshk
16. L Roseno, A Lomo, S Hoew ). AL Samooz Tnamsmues
contnbation wff Puomarss comt: Uacing hidory and rosca 1o he
mane emarooment, m: Radionuclide in the Smdy of Manac
Procoses, P, . KERsaw and D. 5. Woopkeao (Eda), Elsewier Scwncs
Pablisher, England, 1991
17. C, GaSC0. ML . ANTON, L. Ropre. Radinproteccidn, § 119941 21 lin
Spanushh.
18 M P Anton, C. Gasco, L ROMERD. mnnlmamri\mlmn
lides along the M | shell of Spamn,

ascon and Dr. P, AL CoLGAN s terr sdvice mna heipful
They dso bank . MERAL and A, GONZALEZ fof thew meuculous
alvhical work.

This rescarch has been pagvally fupoed dy the £ . iContag
FTIPCT00M6) and ENRESA (Empresa Nacional de Residuos. 5 A

References

UNSCEAR, United Nationa Scieptific Camamnce on the Effects of

Arcrmg Radiacon, Fapon o e Genenl Asembty. Unied Natons,

New York 1988,

E Iranzm 5. SaLvaDon, <. E [Ranzo, Helth Phye., 52 11987} 453

E. lpasm, B Mpwareo, S. Savanc. G E oz, PoORvas

Grocherpcal dignbiion of Puiomum aod Amencrum 0 Falomares

sols Semar op Cyeling of Longlved Rabomuclidet m the

Brosphere. (e rgions and Mol 11, Madid (Spani (957

S E lnveo, PRivas £ Mocamso. O Madmd, A ESPNOSA
. E s, Radochum, Acs, SUST (1991 249,

€ E laavm. A, Ewiosa € B lao, Evainsion of Remedual

Acuons uken m i Agfostarsl Ars Contamnaed by Transuranides.

Semunar on impact Jes Accidents dongine  Nucleawrs ur

!"Environment =, CEA-Cadarache <France! 1988,

E lnanmm, A Etrvosa. 4 Beimo, € Gasem A ARscow,

7 lraxzo. ) GuTERAEZ Summiry Repon m che falamams

Surveillaooe  Progmmme  CIEMATTMALGIA MIA010257,

CIEMAT. Madnd. 1992

= E waszo 4 Esemosa C. E 1Raszo. Duse Esumanion oy Bloassay
‘or Popuistion mvalved i an acdent wid 4 pigonum rzease. Proc
254 Conf. o0 Radusron Proweetion and Dosmetry, thiando, 7L L5A)
1998,

| E, anzo, A Fimmosa Ewudios de Dokimeina inicma en peronag
_onlamunkiat con radronucistos de ita laga Proe. 1 Conpreme
Nacramal de Prxacoion Racroiogia 5. % PR, Toiede 1Spuad 1991
n Spanshl

%Y. manzh. 4 FaptOsa. L MARTIMEL A ARacan. Huwdor de
ontamanacian ampremal de suclos v it o ditintoy esoenenos coma

ontacusncls ge la liberspgn & 4 umosiers Je radionudttdos por

ezt nocieams. inphicaciones 2 iy polasude. P, ¢ Cungreso

¢ Prmens lomasas Hispeno-iuwcas fe Prowondn Radielomcs,

S E.P & Samusge de Compoxteia (Spaini 1994 i Spamish .

- pa

Proc. Semunar on the Radicecological Exposire of the Pepuisucn o
the Earopean Commimucy from Radicacsiviny wn the Meditematan
Sex, Rome (Tay} 1995,

19, C, Gascn, M P. ATon, J. Environ. Radiasct . 3 [1997) 111

20 From Industies, e, ATencim. Simam, pRRwEm v wrmwm
determinstion o vater, Ansivucet Procodare ACWO3, Rev [WR
EIComM lndusnes (Ed ), Danen L {USA) 1994

1B P Honwrz, R Qaansza, ML Doz Ho Deudawy., Aned Chun
Ada, 281 (1599) 361

T2 C Gaseo, M. F- ANTOH, P. Revas, Rad, Prot. Doumn., 5811995} 301,

. Houd B, Pl S. A, Baestaa, Taltn, 26 (979 731

24K W Wonc, Anal Chim. Aew, 56 115743 353,

25N A TALVITE, Anal Chem, 4 (1971} 280,

2 ELUROMET Prowect Na. 325 Analyss of Plonsm Alpha-Particle
Sparts, Repont GE/R/RNAIA6, Evropean Commiston, Insuke for
Reterence Macenals and Memurmmenis, Geed (Beluum? 1996

17 E Garca-Toaard, Noch [nstum Mets Phyt. Res, A9 1996)
508

23 A GraL. E (arcia-Tonaxa, imem. 1 appl Radiauon lsouapes. 11
12950 249,

29.C. Gasco, M. B, ANTON, A, ALvAREZ, N, NaVARRD. 5. SALVADOR,
Método wualitico para L& dewrminacion de Al o memns
ioibgIc ¥ sediMenol mANsos mediante =f tso de uet columns con
curattans orgamuca, Repot CIEMAT-45, Madnd 150wy 1983 in
Spanysh}.

10 (34500, Proc. pars ln deemmunacion wairects de 2P m muestras
smimentales con rennst TRU.Spec, o Standardy o TEMAT
PR.X109. CTEMAT. Madnd iSpam; 1995 in Spunnshi

SEL CEMBER, imroducnion to Health Physiss, A, WiEarom Edi.
Pergamon Press, New York. 1987

12.C Gasco, M. P. ANTON, Ciloulo de lu incerudumpre asociaa 2l
reuenta e medidu ge radmenadid ambiental v ncones basdal
o el Procegtmuenia practico. Repon TIEMAT 775, Maded (Spuar
1995 un Sparurhl.

g Mmoey, L Leew-Voeree, H. Daigasn. C Gascn,
5 A S A AN, Pretirbation  the T Ye glonal tallo
fare 10 local sedenels isdowing the nuckear acerdenu at Thule
\Greemangt and Padownares 1 Spmn . intem, Conf. un Frvaronarental
Rasvmactiany o the Ao, Odla CNatway 1995

34 A AARKADG, 5 BOELSKIPTE, H. DAMLCaasm. S. DnveC, £ HOLM
1N SMm L, Radioanal Mucl Chem. 115 (1587} 39



	AYUDA DE ACROBAT READER
	SALIR DE LA TESIS
	DINÁMICA SEDIMENTARIA DE RADIONUCLEIDOS DE VIDA LARGA EN EL LITORAL MEDITERRÁNEO OCCIDENTAL
	AGRADECIMIENTOS
	PRESENTACIÓN
	ÍNDICE
	INTRODUCCIÓN
	OBJETIVOS
	CAPÍTULO 1. CARACTERÍSTICAS OCEANOGRÁFICAS DEL MAR MEDITERRÁNEO
	1.1 GEOGRAFÍA, GEOLOGÍA Y CLIMATOLOGÍA
	1.2 HIDROLOGÍA
	1.3 SEDIMENTOLOGÍA

	CAPÍTULO 2. FUENTES DE RADIONUCLEIDOS DE VIDA LARGA EN EL MAR MEDITERRÁNEO
	2.1 RADIONUCLEIDOS NATURALES
	2.2 RADIONUCLEIDOS ARTIFICIALES

	CAPÍTULO 3. COMPORTAMIENTO DE RADIONUCLEIDOS DE VIDA LARGA EN EL MAR MEDITERRANEO
	3.1 COMPORTAMIENTO FÍSICO-QUÍMICO EN DISOLUCIÓN
	3.2 INTERACCIÓN CON LAS PARTÍCULAS EN SUSPENSIÓN
	3.3 PROCESOS DE ADSORCIÓN/DESORCIÓN EN EL SEDIMENTO

	CAPÍTULO 4. TÉCNICAS DE MUESTREO DE SEDIMENTOS MARINOS
	4.1 CAMPAÑA OCEANOGRÁFICA MED 91
	4.2 CAMPAÑA OCEANOGRÁFICA MED 92
	4.3 TÉCNICAS DE MUESTREO DE SEDIMENTOS

	CAPÍTULO 5. TÉCNICAS DE ANÁLISIS DE RADIONUCLEIDOS
	5.1 PREPARACIÓN DE LA MUESTRA
	5.2 DETERMINACIÓN ANALÍTICA DE PLUTONIO Y AMERICIO
	5.3 EXTRACCIÓN SECUENCIAL DE PLUTONIO, AMERICIO Y CESIO
	5.4 PREPARACIÓN DE FUENTES ALFA

	CAPÍTULO 6. TÉCNICAS DE MEDIDA DE RADIONUCLEIDOS
	6.1 ESPECTROMETRÍA ALFA DE ALTA RESOLUCIÓN
	6.2 ESPECTROMETRÍA GAMMA DE ALTA RESOLUCIÓN

	CAPÍTULO 7. CONTROL DE CALIDAD DE ANÁLISIS Y MEDIDA
	7.1 CONTROL INTERNO
	7.2 CONTROL EXTERNO

	CAPÍTULO 8. RESULTADOS Y DISCUSIÓN
	8.1 SEDIMENTOS DEL ECOSISTEMA MARINO DE PALOMARES
	8.2 SEDIMENTOS DEL LITORAL MEDITERRÁNEO ESPAÑOL

	CONCLUSIONES
	BIBLIOGRAFÍA
	APÉNDICE
	Publicaciones relativas a esta memoria


	DD: 


