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PRESENTACIÓN

El trabajode investigaciónreflejadoen estatesis seha llevado a caboen eí Departamentode

ImpactoAmbientalde la Energíadel CIEMAT, dentrodel ProyectodeI±D“Mechanismsgoverning

the behavicur and transport of transuranies (ana!ogues,~ and other raclionuchdes in marine

ecosvs-tems’.financiadoporel CIEMAT, la Unión Europea(UE), la EmpresaNacional deResiduos

RadiactivosSA. (ENRESA)y la Comisión Interministerialde Cienciay Teenologia(CYCIT).

La memoriapresentael estudio de la dinámicasedimentariade algunosradionueleidosde

vida larga (plutonio, americio y cesio) en el litoral mediterráneoespañolpeninsular y balear, Su

contenidose haordenadocomoseindicaacontinuación:

Introduccióngeneralal temadeestudio.

4 Presentaciónde los objetivosde ainvestigacion.

Y El capitulo 1 describela oceanografiafisica del medio marino mediterráneo,asi como sus

caraeteristicashidrológicasy sedimentológicas.

<Y En el capitulo 2 se resumenlas principales frentes de radiactividad natural y artificial del

Mediterráneo,prestandoespecialinterésa los t ransurúnicos ‘ al cesio.

Y El capitulo 3 se centraen el conípoi-tamientodel plutonio, americio ~ cesio sus propiedades

fisico—quimicas en disolución, su interaccióncon las particulasen suspensiónen la columnade

aguay su depósitoen los sedimentos.Ta;ibiéií se apuntanlos mecanismosde su potencial

reincorporaciónal aguasobrenadante.

En el capitulo 4 se exponen las técnicas dc mtiestreo empleadaspara recogertestigos de

seditnentomarino,incluyendoinformaciónfotográficasobrela participaciónen las campañasde

tonía demuestras.

4 Enel capitulo5 sedetallanlos procedimientosanaliticosutilizadosparadeterminartransuránicos

ensedimentosmarinos.Tambiénsepresentael métodode lixiviación secuencialempleadopara

evaluar la asociaciónl)referente de plutonio, americio y cesio a los distintos componentes

geoquiníicosconstitutivosde los sedimentos.



Y Enel capitulo6 sedescribenlas técnicasde espectrometriaalfa y qanínía dealr.a resoluciónpara

medirradionueleidosanivel ultratrazaen muestrasambientales.

<Y El capitulo7 estádedicadoal control de calidadanaliticay dc medida,asi comoa la validación

de los métodos utilizados mediante participación en ejercicios de intercomparación

aternacionales.

<Y En el capitulo8 sepresentany discutenlos resultadosobtenidosen estainvestinación.Constade

dos partes:el ecosistemamarino de Palomaresy el restodel litoral mediterráneoespañol.

<Y A continuaciónse exponenlas conclusionesmásrelevantes.

<Y En la bibliografiasc incluen lasreferenciascitadas.

Parafinalizar, cii eí apéndicese presentanlas publicacionesa las queha dadolugarel trabajode

investigaciónde estatesis.
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INTRODUCCIÓN

Desdesu aparición en la Tierra los seresvivos han estadoexpuestosa la radiactividadnatural

presenteen el medio: rayoscósmicosprocedentesdel espacioexterior, sustanciasradiactivasdistribuidas

por la geosferae hidrosfera de forma no uniforme y elementos radiactivos constituyentesde los

organismos vivos (potasio, carbono, etc.). Posteriormente,el descubrimientoy utilización de la

radiactividadartificial (producciónde energiaeléctrica,medicina, industriacivil y militar, investigación,

etc.) provocaronla distribución generalizadade radionucleidosen el planeta, aumentandodirecta o

indirectamente,y enpequeñaproporción, la radiaciónnaturaldefondo.

Paralelamenteal desarrollode la teenologianuclearse fueronconociendolos efectosnocivosque

ciertas dosis de radiación podian producir en el ser humanoy su entonio, haciéndosenecesariala

existenciadenormasy medidasde protecciónfrentea lasmismas.En 1928 secreóla ICRP (international

Comrnission cm Racho/ion Pro/eetírm), queregulalos principios, criterios y metodologiasde la Protección

Radiológica,cuyo fin último es protegera los individuos, a susdescendientesy al ecosistemaen quese

desarrollande los riesgosderivadosdel uso de las radiacionesionizantes.Se crearon tambiénnuevas

disciplinasdeestudiocomola radiecologia,con el objetivo de conocerla distribución,comportamientoy

destinofinal de los radionucleidosenel medioambiente.

La incorporaciónmasivade radionucleidosartificiales (transuránicosy productos de fisión) al

medio ambientese debea los numerososensayosde armamentonuclearque se llevaron a cabo en la

atmósferadurante los años cincuentay sesenta.Estasexplosioneshan dado origen a una distribucion

estratosféricade radionucleidosquese van depositandolentamenteen la superficiedel planeta.La firma

del Tratadode No Proliferacióíi Nuclear(TNP) en 1963 redujonotablementesusnivelesdeeoncentraclon

en la atmósfera. aunque no fre hasta 1981) cuando se suspendiciondefinitivamente este tipo de

detonaciones.Sin embargo.desdeesafechahastala actualidad,algunospaisesno firmantesdel Tratado

(Francia. China, India, Paquistán,etc.) han realizadoexplosionesnuclearessubterráneasen ecosistemas

tandiversoscomolos atolonesde Mururoay Fangatatífa,el desiertodel Rajastán.etc.

Los océanos, que cubren el 71% de la superficie del planeta, fueron contaminadoscomo

consecuenciade los ensayosatmosféricoscon radiactividadartificial denominadagenéricamente“poso

radiactivo” o “fallout<’. Tambiénrecibende forma local vertidoscontroladosde instalacionesnucleares

(fábricasde reprocesadode combustibleirradiado, centrales.etc.) y además,son el depósitopermanente

de ciertosresiduosenterradosenla fosa atlántica,el Pacifico y comoseha hechopúblico recientemente,

en los maresdeKara y Barentsen el Arlico.
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Los maresy océanosson escenariosimportantesen los estudios radiecológicos,va que los

vertidos radiactivos provocanun aumentode la radiación que puede afectar de forma directa a los

organismosmarinosque habitanen eííos y de forma indirecta,a travésde la cadenatrófica alimentariaa

los seresvivos que los constiinen(avesmarinas,mamiferosmarinos, sereshumanos).En las cuencas

semicerradascomo el Mediterráneoestas investigacionesadquierenespecial interés, puestoque son

ecosistemasmuy sensiblesal efectode los contaminantes,al tenerlina capacidaddedepuración<dilución)

menorquela delos océanos.

La radiccologiamarinabásicamenteestíídia la evolucióny comportamientode los radionucleidos

en el medio marino, caracterizandouna seriede ecosisteinasy cuantificandoun conjuntode parámetros

experimentalesqueafectana su distribución en los mismos. La radioprotecciónutiliza estosparámetros

en los modelosmatemáticosdecálculodc dosisa la población,evidenciándosequeambasdisciplinasson

complementarias.Algunos de estos parámetros(coeficientesde distribución de radionucleidosagua-

sedimento,factoresdeconcentraciónen biota, etc.) puedenobtenerseenensayosdc laboratorioen los que

se simulan las caracteristicas(pH. salinidad, teniperatuia) del medio marino. Sin embargo. existen

multitud defactoresgeológicos,quimicos.biológicos,climatológicos queno puedenreproducirse.siendo

necesariorealizar el trabajo experimental¿zí si/o. LI estudio (le Li (Iisíribuciói7. comportamientox’

mecanismosde i areraceidí,y transportede los elen,cutostransurami eos espartícíi larmente i mportaiíte.‘a

que son emisoresde partictílas alib (¡tic tiel7en un largo periodo(le SCÍ,, idesintegración,presentandouna

-alta radíotoxicidad y ría elevado ti cm po de permanenciaci, eí medio inarino. lo que facilita su

incorporacióna los ciclos biogeoquimicos.

El trabajo de investigación de esta tesis se ha desariolladodentro del Proyecto dc UD

‘‘Mechan¡.srns governing ¡he hehov¡oí,rc,nd Imnsp(>I( o/¡ronsoran¡c.v (anuiog;¡es) aré rulier raúionueiic/cs

¡/7 ruco-/nceeoxIsítnl.( - nc¡u ido en el 3” Piocramade ProtecciónRadiológica de la lInón Europea.

El objetivo generaldel proyectoeraidentificar y definir los mecanismosbásicosy los parámetros

clave que regulan la especiaciónfisico-quimica de los transuránicos(y otros radionucleidosde vida

larga), su movilidad vertical y horizontal. su bicacumulación,su incorporación a los sedimentosx su

destino final enel medio marino. Se puso especialénfasisen la obtenciónde (latos experimentalesque

pudieranser en,pl eadosen nl odelos predict ivos de evolríei¿u (le radi onocleidos en el mar, basándoseen

los mecanismosfundamenlalesque dcterininau st’ comportaini ente. La in vesticación sc centró en

diversosceosistemasmarinoseoro¡jeos: aqriel los afectadospor los y ertidos controladosde la industria

nuclear xYo accidentesy los caracterizadospor la acumulaciónpreferentede radioi,oeleidos (cañones

submarinos,estuarios.etel.
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La participación del CIEMAT en dicho proyecto ha consistido en el estudio de dos áreas

especificaspor su interés en protección radiológica: un ecosistemaafectado por un accidentecon

armamentonucleary ámbitos del litoral costeromediterráneoespañolque recibenaportesterrigenosy

biogénicos.

El estudio del ecosistemamarino de Palomaresha supuestoe’ análisis de los mecanismosque

podrianinfluir en la dinámicade los transuranícosdepositadosen los sedimentosmarinosy su transporte

(fayorecidopor la orografiasubmarina)del margencontinentalal planoabisal.La parteexperimentalde

estainvestigaciónha consistidoprincipalmenteen la obtenciónde los perfiles batimétricosde la rama

norte del cañóndePalomares,la aplicaciónde metodologiaanaliticaespecificade extracciónsectíencial

de pírítonio. americio y cesio en sedimentos. el establecimientode un mayor númerode relaciones

isotópicas que permitiesen identificar con mayor precisión el término fuente de los transuránicos

analizadosy la separacióndelos inventariosdebidosal “fallout” y al accidenteutilizandolas distorsiones

isotópicasde los radioelementosconsiderados.

La investigaciónen el margencosteroespañolha consistidoen La estimaciónde la contribución

radiológica delos sedimentosdel Mediterráneooccidentala. la radiactividadglobal existenteen la cuenca

mediterránea,comparándoseescenariosafectadospor descargasterrigenascon aquellosdefinidosporsu

caracteristicodepósitobiogénico. En su parte experimentaldestacanel estudio de la distribución de

transuránicosa iii vel ulrratraz¿ren sedimentos.la determinaciónde su asociaciónp referentea distintas

fasesgeoquimicas~ la estimaciónde las tasasmediasde acumulaciónen diferentesáreascosteras.
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OBJETIVOS

El objetivo general de estatesis es el estirdio de la dinámicasedimentariade plutonio,

americioy cesioen el litoral mediterráneooccidental.La investigaciónpresentadaen estamemoriase

hadesarrolladoendosecosistemas,con los siguientesobjetivos concretos:

ECOSISTEMA MARINO DE PALOMARES

1. Estudiarla influenciadela orografíasubn,arinaen la distribuciónde plutonio, americioy

cesio

la Evaluarel papel desempeñadopor el cañónde Palomaresen la transferenciade

material sedimentarioy radionucleidosasociados.Investigar sus mecanismosde

transportedesdeel margencontinentalhaciael pianoabisal.

lb Identificary caracterizarlas contribucionesparticuladasprocedentesdel aerosol

dispersadoaccidentalmenteen 1966.

2. Estudiar la movilidad postdepósirodel plutonio, americio y cesio acumuladosen

sedimentosdela plataformacontinental.

LITORAL MEDITERRANEO OCCIDENTAL

3. Determinarla contribución radiológicadel margencosteroespañol peninsulary baleara

la íadiactividadglobal depositadaenel fondomarino mediterráneo.

4. Estudiarla movilidad postdepósitodel plutonio, americioy cesioensedimentoscosteros.

5. Calcularlas tasasmediasdesedimentación





A

CAPITULO 1

CARACTERÍSTICAS OCEANOGRÁFICAS DEL MAR

MEDITERRÁNEO



II CEOCiRAItÍA. GEOLOCIA Y CLIMATOLOGíA lo

1.2 HIDROLOGíA 14

1.2.1 Origende lasmasasde agua 14

1.2.2 Circulaciónde lasmasasde agua 16

.3 SEDIMENTOLOGIA 18



C«pttulo 1. Cw-acíer¿s ricas oceanográficas del niorAícditerráneo 9

El mar Mediterráneoha sido desdelaAntigúedadespectadordel nacimientoy decadencia

de las civilizacionesclásicas,asi como la vía más importantede comunicacióny comerciopara

los pueblosasentadosen suscostas.

Estemar semi-interiorsecaracterizapor serunacuencadeconcentración,enel que las

pérdidashidricaspor evaporaciónsuperana los aportesde aguarecibidosa travésde losnosy

las precipitaciones.Susalinidad,a pesarde serelevada,permanececonstante,al menosenuna

escalade tiempohumana,

El Mediterráneottncionacomo una“máquina” queelaborasuspropiosmecanismospara

mantenersu contenidoen aguay salesequilibrado. El déficit hidrico se ve compensadopor la

entradade agua atlánticasuperficial a travésdel estrechode Gibraltar. El balancesalino se

consiguemedianteun flujo salientede agua mediterráneahacia el océanoy la apariciónen

determinadasáreasde aguainvernal. La formación de estasmasasde agua estáclaramente

influida por la climatologiaquesoportala cuencamediterránea.

En estecapitulo se describenla oceanografíafísicadel medio marinomediterráneoy sus

principales característicashidrológicas y sediínentológicas.El conocimiento del origen y

circulaciónde las distintas masasde aguapresentesenel Mediterráneoes primordial paraestudiar

la dispersióny alcancede radioelementosconservativoscomoel cesio El análisisde los perfiles

de distribuciónde elementoscon unamarcadatendenciaa asociarsea las particuiasen suspensión

(Pu, Am, Pb) en los núcleosde sedimentodel fondo marino proporcionainformación, tanto de

fenómenoshistóricoscomo recientesquehayanacontecidoen el ecosistemaconsiderado.
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1.1 GEOGRAFíA, GEOLOGÍA Y CLJMATOLOGíA

<ÑJeoQratia

El Mediterráneose localiza entreEuropa, Asia y Africa, rodeadopor grandesmasas

continentalesde clima seco.Cubreunasuperficieaproximadade 2.5 millones de km2 y presenta

una profundidad media de 1500 m, significativamente inferior a la de los océanos.

Morfológicamente,se conectacon el océanoAtlántico por el estrechode Gibraltar,de unos14

km de anchuray 350 m de profundidad.Estacomunicaciónes la quepermitequeel Mediterráneo

existatal y como hoy lo conocemos,con sus peculiaridadesde mar semi-interior. En su parte

oriental se separadel marNegropor los estrechosde Dardanelosy Bósforo,quedelimitana su

vezel mar de Mármara(Rodriguez,1982).

Como se muestraen la Figura 1.1, el Mediterráneoestáconstittíido por una serie de

cuencasque se extiendensobreunos3800 km de oestea estey unos800 km de norte a sur,

almacenandoun volumende 3.7 millones de km’. El canalde Sicilia estableceunadivisión en

doscuencas:ci Mediterráneooriental y occidental.Estaseparación,aúnsiendola másutilizada

por su sencillez, no es la única admitidaentrelos oceanógrafos.

l.~a cuencaorientalcomprendeen supartemás occidentala los maresAdriático y Jónico,

relacionadosentre si por eí estrechode Otíanto, de 800 rn de profundidad. En el sector

nororientalselocaliza el marEgeo,indirectamentecomunicadocon el mar Negroa travésdel mar

deMármara. La zonamásoriental se denominacuencalevantina,y se conectacon el mar Rojo

a travésdel canalde Suez(1{odniguez, 1982). La etiencaoccidental,dondese ceíitranlos estudios

presentadosen estatnemoria,tieneun áreade 0.86 millonesde km2 y unaprofundidadmáxima

de 3700 nr Incluye a su vez las cuencasde Alborán, argelino-provenzaly tirrena, éstaúltima

definida por las islasde Córcega.(‘erdefla y Sicilia (Margaletl ¡985).
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Geo/o=uia

En el marMediterráneolosmárgenescontinentalesson,por lo general,estrechos.En el

Mediterráneooccidental,la anchuramediadela plataformaestádelimitadapor la isobatade —200

m, variandoen extensiónentrelos 6-70 km. Asi mismo,la mayoriade las terrazascontinentales

orientalessonangostas,con la excepcióndela zonade influenciadel Nilo, cuyaplataformase

ensanchamásde 70 km, pudiendosituarsesu limite a másde 200 m bajo el nivel del mar. La

morfologíadel taltíd estambiénvariableen todala cuencamediterránea.En la costanorteafricana

del Atlas, presentauna inclinaciónde 60, en tanto que en el delta del Nilo no llega a un 10 de

desnivel (Cartere/ aL, 1972).

Los márgenescontinentalesdel sectormediterráneoespañoldondese hanrealizadolos

estudiosreflejadosen estamemoriapresentanunaplataformade amplitudvariable.En el margen

catalánseptentrional,su anchuraestácomprendidaentre17-30km. El margencontinentaldel

Ebro es detipo progradante,al alimentarsedel aportesedimentariodel no del mismo nombre.Su

plataformatieneunaamplitud de 70km, siendo,en general,plana. Su ruptura se sitúaa 160 m

de profundidad,con un talud estrecho(lO km) con pendientesde 40~70, queestásurcadopor

cañones submarinosquepuedenextendersedurantelíO km. El margencontinentaldel golfo de

Valencia es de tipo pasivo alcanzandolos 70 km de anchuray rompiendo a 150 m de

profundidad.El margende la zonade Alicante poseeuna plataformaconunaamplitudmediade

23 km, situándosesuborde a 200 m. El taltíd comienzaen esepunto, presentandounaanchura

de 40-52 km y pendientessuavesdefinidaspor el comienzode los Cañonesde Jfach,Benidorm

y Alicante.

En la región comprendidaentre cabo de Palos y cabo de Gata, donde se ubica el

ecosistemamarino dePalomares,el margencontinentales de tipo abrupto,conunaplataforma

extremadamenteirregulary ínuy estrecha.El talud presentauna anchurade 10km, con pendientes

muy pronunciadasde ¡~ 180 y grandes irregularidadesmorfológicas reflejadaspor lineas

batimétricasque correspondena incisiones tíne stírean el área (cárcavas submarinas)y

desembocanen el plano abisal. El áreacercanaa cabo de Gatapresentarelievesvolcánicos,

destacandola presenciade cañonessubmarinosasociadosa las directricesestructuralesde la

region, asi como a procesosde erosiónfluvial y comentesde í ombidez.(Un estudiomásdetallado
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del cañóndePalomaressepresentaen el capitulo4). En la cuencade Alborán, dondeselocaliza

la zonadeMálaga,la plataformacontinentaltieneunaanchuramediade 15 1cm, rompiendoa 100-

150 n~ de profundidadhacia un talud con una inclinación media de 1 50 El margenbalearse

caracteriza por ser muy estrecho en la zona de Menorca, donde se concentran un cañón y abanico

submarinosy el escarpede Menorca (Atlas, 1991)

El fondo marino delMeditermáneose caracterizapor la existenciade llanurasabisalescon

profundidadessuperioresa los 400Dm. La depresiónmásextensa,denominadallanurabalear,se

encuentraen la cuencaargelino-provenzal,aunos2600 mdcprofundidad.En el marde Alborán

existendos pequeñasdepresionesde unos 1500 m separadaspor un promontorio situadoen

direcciónSO-NE. En el Mediterráneooriental, en el fondo de la cuencajónica se localiza la

llanurade Sicilia (4000 nl), sepaíadade la depresiónhelénica(5100ni) por la denominadadorsal

mediterránea,queconsus 150 km deanchuray una alturade 70Dm se extiendedesdeel surde

Italia hacia las costasdeLibia, dondegirahaciael noresteparaacabaren la parteoccidentalde

Chipre (Eme¡yci aL, 1966).

Clinunolo ‘ja

La climatologia que afecta al Mediterráneose caracterizapor su diversidad.Las costas

meridionalesy occidentalesestánocupadasen sumayorpartepor zonasdesérticas,mientrasque

la zonaseptentrionalrecibeaportesfluvialesdurantetodo el año. En general,los veranosson

secosy los inviernoshúmedos,con periodosdemáximasprecipitacionesen primaveray en otoño.

Aún asi, la escasezde aguaqueafectaa granpartedeestaregiónmeridionalde Europaprovoca

seqtmiaslargasqueen algunoscasossoncatastróficaspara la agricultura(Lacombey Tehernia,

1972).

La circulación atmosférica está controlada por ci anticiclón de las Azores, que en el

veranoavanzahaciaEuropaoccidental,calentandograndesextensionescontinentalesal E y 5 de

la cuencamediterránea.Estecalentamientoda Itígar a bajaspresionesque establecenun régimen

de vientosanticiclónicotíue soplan del nortehacia el este,y del estehacia la costaoccidentaldel

norte de Africa En invierno, las depresionesatínosféricasprovenientesdel Atlántico barrenla

cuencade oestea este, permaneciendoa veces“enclavadas”sobreciertasregiones(el Golfo de
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León, el Adriático, Chipie)que se ven tambiéíiafectadaspor vientossecose intensosde origen

continentalcanalizadospor cordilleras costeraso valles fluviales, tales como el Mistral y la

Tramontana,que afectanal golfo de León, y el Bora, que sopla sobreel nortede la región

adriática(Rodríguez,1982). La conjunciónde estosfenómenostransitoriosy violentos puede

provocarel arrastrede grandescantidadesde materiaterrigenahaciael mar. Así, los rios cargados

de materialen suspensióny las corrientesde turbidezfavorecenla dispersiónde lossedimentos

marinos.

1.2 1-IIDROLOG?iA

La hidrología del mar Mediterráneose define, en términos generales,como la de una

cuencade concentración,caracterizadapor un balancede aguanegativo (las pérdidaspor

evaporaciónexcedena las gananciasdebidasa las precipitacionesy aportesfluviales) y la

existenciade gradientesde densidadentreel aguasuperficial y el fondo abisalque favorecenla

urandeseshomogeneizaciónde pesoresde aguaen el invierno. La diversidadde fenómenos

hidrológicosqueconcurrenen el Mediterráneoha permitido,a pesarde su reducidotamaño,su

utilización en esttídiosoceanográfícoscomo “maqtíetadel océano”pa.ía evaluarconvergencias,

divergencias,surgencías,etc.

1.2.1 Origen de las masas (le agua

El balancelúdrico ~ salino del mar Mediterráneose mantieneconstantegracias,por un

lado, al intercambioque se estableceu travésdel estrechode Gibraltar entreel aguaatlántica

entrante(salinidad,S’i36.5%o) y el flujo mediteriáneosaliente(5>37. S%c), y por otro, a los

procesosde formaciónde agtíasinvernalesmásdensas(Parrilla el aL, 1986).

En la épocaestival, se produceun calentamientodel aguasuperficial en toda la cuenca

mediterránea,dandolugar a tina fuertetermoclinaque impidela mezclaverticalde las distintas

capasde ‘agua. En otoño e invierno el balancetérmico se invierte: la temperaturadel agua

superficialexcedela temperaturadel aireen unos 100C. produciéndoseuna inestabilidaden los
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estratosinferioresde aire. La existenciade vientos frios y violentos,especialmenteen la zona

septentrionaldel Mediterráneo,produceunaestratificaciónen las capasde airequeda lugara

unosmovimientosde convecetonverticalesque tiendena homogeneizarla capasuperficial de

agua, desdibujandola termoclina y configurando nuevascapas de agua, con parámetros

característicosdetemperaturay salinidad. En el Mediterráneoexistentreszonasdondeseforman

masasde aguaquedeterminanlas peculiaridadesde susaguasintermediasy profundas(Salaty

Pont, 1985):

A mía levantina inierínedia

Estacapade aguatienesu origenen el Mediterráneooriental (sur del Egeo-sudestede

Rodasy Chipre), afectadoenel invierno por masasde airepolarcontinental.Comoconsecuencia

de estadiferenciade temperaturaseproduceunahomogeneizaciónvertical de 100-150 m de

espesor,fundiéndoseel agtíasuperficial (cálida y saladaal terminar el verano), el aguasituada

justo debajode la termoclinade veranoy el aguaprofunda.Estanuevamasade agua,el agua

levantina intermedia (ALI), se caracterizapor los parámetrosde temperatura,T17.70C,

salinidad,5st39 10/aay densidad,p=29 kg/mt El ALI se expandehorizontalmentepor todala

cuencaoriental a unaprofundidadde 250-600 m, viajandohacia el Mediterráneooccidentala

travésdel canal de Sicilia, dondese distribuyehorizontalmente,atenuándosesusparámetrosde

temperaturay salinidad al mezciarsecon todas las aguaslocales que encuentraa su paso

(Lacombey Tehernia,1972).

Agna pi-olatida oriental

Estamasadeaguase formaen el marJónico,al mezcíarseel aguaadriáticainvernalque

se ha formado en presenciadel Lora con el agua levantina intermedia. Sus parámetros

característicossonT=12.950C,S~38.60/ccy p~29.2kgtm3, pudiendovariar ligeramentedeun año

a otro, enfuncióndel rigor del invierno y el régimende vientos(Zore-Armanda,1963).

Apuc,n-o/hnda occidental

El aguaprofundaoccidentalseforma en tina zonasituadaa unas60-80millas de la costa

meridional francesay la riviera italiana,al nortedela etíencaoccidentalmediterránea.La violenta

acción del Mistral y la Tramontanafavorecenlos fenóíuienosde homogeneizaciónen todalacosta
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provenzal,formándoseel aguaprofundaoccidentalpor mezcladel aguainvernaldeestaregión

con el agualevantinaintermedia.Las zonasde homogeneizaciónabarcanen principio pocos

kilómetros, pero pueden extendersehasta distanciasdc 80-125 kín durantelos inviernos

especialmentefrios, fonnándoseuna granreservadeaguaprofundaoccidental,cuyosparámetros

característicosson T~l2.7
0C, S3840/oayp29.l 1 kg/m3 (Lacombey Tehernia,1972).

1.2.2 Ciretilación de las masas de agua

La circulaciónde las diferentesmasasdeagua(superficialatlántica,levantinaintermedia

y homogéneaprofunda)en el Mediterráneoesde caráctertermohalino,ya que estáreguladapor

la influenciaque la climatologiaejercesobrela temperaturay la salinidad. En la Figura 1.2 se

puedenobservarlas vi-as de circulaciónhorizontalde las capasde aguasomerae intermedia.

La capade aguade carácteratlántico(Figura 1.2-A) penetraen el Mediterráneopor el

estrechode Gibraltar y se dirige pegadaa la costaafricana hacia el Mediterráneooriental,

trazandomovimientosde tipo ciclónico, en sentidoopuestoa las agujasdel reloj. En su avance

hacia el E, su espesory velocidadde desplazamientovan disminuyendo. Sin embargo,hay

excepcionesa la ley generalde circulación ciclónica: en la parteoccidental de la cuencade

Alborán el aguaatlánticada un giro anticiclónicocercadela isla de Alboránpararetrocederhacia

el oestepegadoa la costaafricana.Asi mismo, cercadel estrechodc Sicilia existentorbellinos

anticiclónicos, a la derechade la corrienteprincipal. la cliniatologia afectaal flujo de agua

atlánticatransportada,siendode 1.5—2 millonesde m/s enel veranoy casi el doble en el invierno

(Rodriguez,1952).

El movimientodela capade aguaintermediade máximasalinidad(Figura 1 .2-B) tiende

tambiéna seguir losgrandescircuitos ciclónicosde las cuencas,en un desplazamientogeneralen

la dirección E-O. Al franquearel canalde Sicilia sedibujan dosramas,una de ellas recorreel

Tirreno en sentidociclónico, y la otra, traspasarentreCerdeñay la costaafricana, vuelve a

dividirse en otros dos ramales,abmentandouno el circtíito cielonico ligúrico—provenzal y

dirirziéndoseel otro directamenteal mar de Alborán. En estacuencase reúnen las diferentes
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corrientes de agua que conforman el flujo saliente mediterráneo.Las velocidades de

desplazamiento no se conocen con exactitud; las corrientes principales se mueven

aproximadamentea 5-10cm/s. Se haestimadotambiénqueel flujo de aguaorientalque fluye

haciala cuencaoccidentalesdel ordende 0.7 millones de m3/s,dcl que2/3 cruzaríanGibraltar

paraincorporarseal océanoAtlántico (Brydeneral., 1994).

Figura 1.2 Circulación horizontalen la capade aguasuperficial(A) e interraedia(8) (Lacombey
tehernia,1972)

La capahomogéneaprofundamuestradesplazamientosmuy débiles,y el conocimiento

quese tiene dc su movimientoesmuylimitado. Secreequetanto en la cuencaoccidentalcomo
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en la cuencaorientalestáanimadapor un movimientode tipo ciclónico, desplazándosecercadel

fondo (1000 m de profundidad)a 2-3 cm¡s.

En el mar Mediterráneoexistentambiéndesplazamientosde las masasdeaguaensentido

vertical. En las zonasen las quepredominala circulación anticiclónicase producenfenómenos

de convergencia.Por el contrario, en zonasdonde la circulación ciclónica es acentuada

(Mediterráneonoroccidental)se produceel desplazamientode las aguasligerasa la periferiay el

ascensoen el centrode la divergenciade aguasmás friasy saladasprocedentesde nivelesmás

profundos(Font, 1987)

1.3 SEDIMENTOLOGIA

El mar Mediterráneoes partictílarmenteinteresantecuandose estudianprocesosde

sedimentación,al tralarsede una cuencaqtie ha experimentadouna importante subsidencia

durantelos últimos 3D niillones de años,acumulandoespesoresde sedinientode 6—7 Km en la

cuencaargelino-provenzal8 Km en la cuencajónica y l~-~D Km en la cuencalevantina. El

substíelo mediterráneoestá constituido por una gran variedad de sedimentos,con una

composición granulornétrica,mineralógicay qulirtica y unaspropiedadesfisicas (densidad,

porosidad,contenidoen agua,etc.) diveisas.Los procesosde sedimentaciónmuestranevidencias

de vulcanismoreciente, sedimentaciónbiogénica,procesosquirnicosde depósitode material

sedimentarioy distribucióndiagenéticade elementosen la capasuperficial (Rodríguez,1982).

Considerandosu origen, en el Mediterráneose encuentransedimentosterrígenos,

volcánicosy biogénicos,distribuidoscomo se indicaen la Figura 1.3. Los sedimentosterrigenos

(<3D~o CaCO<) selocalizan enzonasde geosinclinal(cuencaargelino-provenzal,nortedel Egeo,

Adriático,etc.). La activaerosmonque sufrenlas cadenasmontañosasquerodeanal Mediterráneo

es primordial en estetipo de sedimentación,contasasde acumulaciónelevadasen las áreasde

influencia de aportes de los grandesnos (Ródano, Ebro, Po, y Nilo). Sin embargo, la

incorporacionde material terristenoal Mediterráneoes pobrey la produccionplanetónicadébil

cuandose compain con otros maressemí—cerradoscomo eí mar Negro o el mar Caspio. La
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concentraciónde partículasensuspensiónen el aguamediterráneasuperficialpresentaun valor

medio de 03-1.0 mg/l, similaresa las encontradasen el océanoAtlántico (Molero, 1992). Los

sedimentosvolcánicos(10-20%CaCOs)aparecenen zonaspuntuales,entrelas quecabedestacar

la lagunade Santorini y la zona del golfo de Nápoles,siendo su papelen los procesosde

sedimentaciónpoco importante. Los sedimentosbiogénicos (> 30% CaCO3) son los más

extendidosenel Mediterráneo.Los máscaracterísticossonlos fangosdeforaminíferos,en los que

abundanlos organismosplanctónicostipo globigerina.Tambiénformanpartede estetipo de

sedimentaciónconchasde moluscos,restosdecoral, algascalcáreasy restosdeesqueletosde

equinoideos(Rodríguez,1982).

Figura1.3 Distribución de los principalestiposdesedimentosen lacuencamediterránea(Emelnayov,1972)

limelyanov(1972) clasificólos sedimentosmediterráneosen función desu granulometria

engravas,arenas,limos y lodos, Su distribucióndependede la morfologíadel fondomarino,la
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climatologia, etc. En áreaspoco profundasy con unagran actividad hidrodinámicaaparecen

sedimentoscongruesotamañodeparticula. Ocasionalmenteaparecengravasa granprofundidad,

en zonasde estrechosy cañonessubmarinoscon ftiertescorrientesde fondo. En ámbitosdonde

la plataformacontinentales angosta,lossedimentoscon alto porcentajede gravasocupansólo

pequeñasbandaslocalizadas,siendocaracreristicoel fangoarcilloso tipico de los fondosabisales

y.lgsjjesernboca.duxas.ddosnos.

Atendiendoa su composiciónquimica,los sedimentosdel Mediterráneose caracterizan

por un alto contenidoen carbonatosy un déficit en silice amorfay carbonoorgánico

Estudios realizados por Keller y Lambert (1972) indican de forma detallada las

propiedadesfísicas de los sedimentosmediterráneos.La densidadde los sedimentosestá

comprendidaentre 1.35-1.90 g/cm’. Los sedimentosaportadospor el Nilo presentanlas

densidadesmásbajasdetodala cuenca(1.40-1.47g/cnf)k por el contraríolas mayoresdensidades

aparecenen el abanicodel Ródano,la llanura argelino-provenzaly el sudestede EspañaLa

porosidadde los sedimentosen el Níediterráneopresentavalorestiniférmes(60-80%),siendo

menoresen la zona de influencia del Nilo y mayoresen los sedimentosdel fondo argelino-

provenzal,ya que las berrescorrientesríe lumbidez en estaáreadesplazanmaterialcon un tamaño

de granoelevado. El contenidoen aguade los sedimentosde la cuencamediterránea(50%),

apuntaunavaríacionmínimaen comparacióncon los datosde contenidoen aguade sedimentos

del Atlántico y Pacifico, ya que las corrientesde turbidezproporcionanunagranuniformidad

laterala lossedimentossubmarinos.

En el litoral mediterráneooccidental,dondese centranlas investigacionespresentadasen

estamemoria, el depósitode material sedimentarioen el fondomarino estádirectamenteligado

a laevoluciónde las descargascontinentalesde tipo fluvial, las característicasquimicas/biológicas

de la cuencade sedimentación,morfologia del fondo, etc. Asi, frente a las desembocadurasde los

ríos y ramblasse desarrollauna sedimentaciónsilicicoelástica(facies terrigena),siendo ésta

biogénicaa mayorprofundidad.En el talud existeunagranvariedaddedepósitos,apareciendo

sedimentosasociadosa fenómenosde suspensión,sedimentosgravitacionalesy sedimentos

derivadosde corrientesde fondo (Atlas, 1991).
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En el entornosedimentariodel río Ebro, los elluentesprovenientesde los Pirineosque

descarganen estacorrientehan ido depositandosedimentosfinos tipo fango(<4 gm) en una

bandacomprendidaentrelos20-90 m de profundidady acúmulosmás gruesostipo arena(100-

150 gm) en un áreamássomerae inmediata(Palanquesy Drake, 1990) Lasdescargasmáximas

del Ebro(>900m3/s)tienenlugaren la primaveray otoño;el flujo minimo se observaduranteel

verano(Maldonado,1972) Estaincorporacióndematerialesse ha visto drásticamentemodificada

en los últimosañoscomoconsecuenciade la construcciónde embalsesy canalesa lo largo de

este caudal, reduciéndoseel aporteal «mar en más de un 95% y disminuyendola tasade

sedimentaciónen el margencontinentaladyacentede formaconsiderableLa composiciónmineral

de los sedimentostambiénhacambiado,ya que en la actualidadsólo las particulasmás finas,con

rin alto contenidoen materíaorgánica,atraviesanlas barrerasde retencióncitadasanteriormente

(Palanques,1987).En los ámbitosmenosprofundosdel delta del Ebro (20-40m) son importantes

los procesosderesuspensióndebidosal oleaje,accióndel viento, etc. La diferentecomposición

del fondo sedimentarioyel materialsuspendidoen la columnadeagua,así comola concentración

de la fracciónpaniculadaen superficie (1 mg/l) y cerca del fondo (3 mg/l) son parámetros

fundamentalespara el estudiode los mecanismosde resuspensiónen la regióndeltaica(Palanques

y Drake, 1990).

En la fosavalenciana,la distribucióntexturaldelos sedimentossuperficialesestádefinida

por unatendenciagranulodecrecientemaradentro.Los apoitesmás distales,procedentesdel área

del Ebro sonlodosy limos con un alto contenidoen carbonatosy unapequeñaproporciónde

mineralespesados.Las contribucionesde zonasmás próximas son más gruesas,con mayor

contenido de mineralespesadosy pocoscarbonatos.Los materialesacumuladosen estafosa

tienenunagranulometriafina, ya que las gravasy arenasse localizanen la plataformay en el

fondo de loscañones,dondehan sidotransportadaspor las corrientesde turbidez(Palanquesy

Maldonado, 1985).

En el sudesteespañolla distribucióndelos sedimentosestáclaramenteinfluenciadapor

el coniplejo sistemadecañonesqueconformanla orografíasubmarinadela zona. Los depósitos

de plataformaestánconstituidospor gravasy arenascon alto contenidoen silicatos,esquistos,

cuarcitas y en algunos puntos concretosclastos de rocas volcánicas Mar adentro va
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disminuyendola granulometriade losdepósitossedimentariosy el contenidoen carbonatosva

aumentando(Gascó el aL, 1992). En estazona se encuentranen la llanura abisal, a una

profundidadde 1 5D0 m, componentesterrigenoscontamañode partículagruesoquehan sido

transportadospor las corrientesde turbidezdesdeel margencontinentala travésde los cañones

submarinos

En las islas Balearesse ha desarrolladoel margencontinentalmáscarbonatadoy amplio

del territorio españolLos depósitosde plataformaestánconstituidospor sedimentosarenosos

con porcentajesvariablesde gravasy pelitas (Atlas, 1991).
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Lautilización de las radiacionesionizantesy la energianuclearexperimentóun vertiginoso

crecimientoa partirde la segundamitad del siglo XX Unadesusconsecuenciasmásdestacables

ha sido la incorporaciónal medio ambientede una cantidadconsiderablede radionucleidos

artificiales, quese sumóa la radiactividadnaturalexistente,

Los océanoscubren aproximadamente3/4 partesde la superficieterrestre,y constituyen

el mayor depósitode radiactividad naturaly artificial Los radionucleidosde vida largason

especialmenterelevantesdesdeel punto de vista radiecológico,debido a su largo tiempo de

permanenciaen el medio y su consiguientedisponibilidad para incorporarsea los ciclos

biogeoquimicosmarinos.

Estecapitulodescribelas principalesfuentesde radiactividadnaturaly artificial del medio

marino mediterráneo,prestandoun interésespeciala los elementosobjetode estamemoria,es

decir, transuranícos(plutonio y americio) y cesio Generalmente,estos radionucleidosse

presentanen concentraciónultratrazaen los diferentescompartimentosmarinos(agua,paniculas

en suspensióny sedimentos) La alta sensibilidadde las técnicasde análisis y medidapara

cuantificarla concentracióndeactividaddeestoselementos,permiteen la actualidadestimarsus

inventariosacumulados,y la dosisque recibela poblaciónquevive en los paisesribereños.

Los principalesisótoposradiactivosdel cesiosonel ~7Csy el ~-1C
5Su presenciaen el

medio ambientesedebeprincipalmentea la fisión del combustiblenuclearutilizado en centrales

nuclearesde produccióneléctricay militares y a las detonacionesatmosféricasde artefactos

nucleaíes El ‘
3’Cs es tín emisorbeta-gammacontín periodode semidesintegración(Ti

0) de302

años; el ~
4Cses tambiénun emisorbeta-gammacon un periodode 2.06 años

Los transuránicosse producen en los reactoresnuclearestérmicos por bombardeo

neutrónicodel 2’~U y su posteriordesintegraciónbeta. Sin embargo,su presenciaen el medio

ambientesedebemayoritariamentea las explosionesnuclearesestratosféricasEl ~5Puy 2WPu

son emisoresde particulasalfa, y presentantinos períodosde semidesintegraciónde 864 y 24100

añosrespectivamente;el 241Am, por su parte,es un emisoralfa-gammacon un periodo de433

años.
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2.1 RADIONUCLEIDOSNATURALES

El hombreha estadosiempreexpuestoa la radiactividadnatural El sol, el espacioexterior

y las sustanciasradiactivasquese encuentranen e! agua,el suelo, las playas y nuestropropio

cuerpo,emiten radiacionesque forman partedel medio ambienteen quevivimos (Residuos,

1989).

La radiactividadnaturaltiene su origenen:

- los rayoscósmicosqueinteraccionancon el nitrógeno,oxigenoy argónen las

capasaltasde la atmósferadandolugar a los radionucleidosdenominadoscosmogénicostales

comoel 4C, ~ií, ‘0Be, 7Be,y 26A1. La intensidaddeestosrayos dependedela alturasobreel nivel

del mar, y en menormedidadela latitud.

- los materialesgeológicosque constituyenla cortezaterrestre,es decir, los

mineralesy rocas que contienen radionucleidosprimordiales que se formaron durante la

nucleosintesis,con tín período de semídesinteeraciónsuficientementelargo para estar aún

presentesen la Tierra,como el ~ >SU,>2Th y susrespectivosdescendientes.La distribución

de estoselementosen el planetavaríamuchoconla localizacióngeográfica.

Comoreglageneral,los radionucleidoscosmogénicosse incorporanal medio marinoa

travésde la atmósfera,mientrasque los radionucleidosprimordialeslo hacenarrastradospor los

ríos unavez que los materialesde los queprocedenhan sido erosionadosLos radionucleidos

naturalesmásabundantesen el medio marino sonel 40K (1 .5xl022 Bq), el 57Rb (1 5x102’ Bq) y

el 22”Ra (3.7x10i5Bq) (Osterbcrg,1982).

El mar Niediterráneo,como parteintegrantede la hidrosfera,lleva incorporadosestos

radionucleidos.Asi mismo, existen determinadasaccioneshumanas(explotacionesmineralese

industriales)que modifican la distribución de los radionucleidosnaturales,y por tanto, la

irradiaciónexternadebidaa estasfuentes.

Uno de los focos de emisión de radionucleidosnaturales al mar Mediterráneolo

constittíyela obtención de fertilizantes fosfatadosy su utilizacion en la agricultura. Ambas

actividadesconíríbuyena la dispersiónde radionucleidosnaturalesenel medioambiente.Existen
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minasy fábricasde fosfatosenalgunosde lospaísesribereñosde la cuencamediterránea,como

semuestraen la Figura2.1 -

Figura2.1 LocalizaciÓnde 1-as minas y fábricasde fosfatosen los paísesríberefiosdelacuencamediterránea
(Marina-Med, 1994>

La roca fosfatadaes la materiaprima para la producciónde ácidofosfórico, fosfatos, y

diversosproductosqueseutilizan como fertilizantes,La fosforita es unaroca deorigendiverso

40(sedimentarín,ígneo,etc,) quecontieneconcentracionesde2rThy K similaresa las observadas

en suelos,y concentracionesde U y susdescendientesentre5 y 50 vecesmásaltas.El uranio

sueleencontraseen equilibrio radiactivocon susproductosde desintegración,entre los que

226destacael Ra (UNS’CEAR, 1982).

El tratamientodela fosforita incluye su extracción,molienday procesadoindustrialpara

la obtenciónde productosfosfatados,utilizándosedosmecanismos:el tratamientohúmedoy el

procesadotermal.

e—,e
ARG~LJA~kAR~UECOS E6iPTO



28 CapItulo2. Fuentesde radio,zucleidosde vida larga en el ilzar Mediterráneo

Las plantasde tratamientohúmedo producenácido fosfórico, que es la basepara la

elaboracióndefertilizantesfosfatadosEn esteprocesola mayorpartedel uranio se solubilizaen

el ácidofosfórico, asi como tina granpartedel ><‘Th y unapequeñafracción de 226Ra(CIEMAT,

1989) Estos radionucleidos se redistribuyen en el medio ambiente bien como efluentes líquidos

vertidosa los ríos quecircundanlas plantasde tratamiento,bien como residuossólidos que se

acumulanen balsasemplazadasen los alrededoresde las fábricas,o comoemisionesgaseosasa

la atmósfera.El principal subproductoen este tipo de plantases el fosfoyeso,utilizado como

sustitutodel yeso en la elaboraciónde elementosde inmuebles prefabricados.Este material,

normalmenteconfinado en balsas,contieneconcentracionesde 226Ra mucho mayoresque los

materialesnaturalesdelos quederiva.En el sudoestedeEspaña,en los márgenesde los ríos Tinto

y Odiel existenplantasde estetipo. El impactoradiológicoambientalproducidopor las emisiones

antropogénicasdeuranioy tono (y susdescendientes)en sedimentosde su estuarioy alrededores

ha sido evaluado,confirmándosela detecciónde un aumentoen los nivelesde radiactivadnatural

provocadopor dichasdescargas(Martínez-Aguirrey Garcia-icón,1994; Fravesíel «1, 1997).

En las plantasde procesadotermal se obtienefósforo elemental,que se utiliza para la

fabricaciónde ácidofosfórico de gran pureza,detergentesIbsfatados,etc El silicato decalcio es

el principal producto de desechoen este tipo de tratatniento Las concentracionesde

radionucleidostialtíralesde la seriedel 2’W estánen el mismo rangoquelas encontradasen los

depósitosoriginalesde fosforita, a excepcióndel 2íúPo,que se vierte al medio ambientedurante

el procesode fundición dela roca.

El informeelaboradopor IJNSCEARen el año 1988 estimóunadosiscolectivaefectiva

debidaa los vertidosa la atmósferade plantasde procesadode fosfatosde 60 Sv/hombre/año

Las dosiscolectivascausadaspor los vertidos de eslasfábricasen las aguassuperficialesque

desembocanen el medio marino mediterráneono han sido evaluadascon precisión hastael

momento.A pesarde su impacto local en el medio marino convendriaen un futuro próximo

investigarel efectoradiológico de estasplantasde tratamientosobrela poblaciónquehabitay

consume
1)roductosmarinosde áreaspróximasa las zonasde vertido.
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22 RADIONUCLEIDOS ARTIFICIALES

La radiactividadartificial existenteen el mar Mediterráneose debea: la detonaciónde

armasnuclearesenla atmósfera,el ‘vertido controladodeefluenteslíquidos de la industrianuclear,

el ‘fallout’ provenientedel accidentede Chernóbil,el accidentedel SNA.P-9Aa escalaglobal y

el accidentede Palomaresconinfluencialocalizadaen el sudesteespañolExistenotrosfocosde

emisiónquepor su escasarelevanciaradiecológicano serántratadosen estecapítulocomoson

los venidos de los centrosde investigación,las universidadesy los hospitales

La identificaciónde estasRientesesuno de los aspectosmás importantesquecontemplan

las investigacionesradiecológicas,realizándosemediantela determinaciónde las relaciones

isotópicascaracterísticasdelos radionucleidosestudiados,

2.21 Explosiones nucleares en la atniñsfera: poso radiactivo global

El mayordepósitode radiactividadartificial en el mediomarinose debeal posoradiactivo

de origen estratosféricooriginado por las pruebasde armamentonuclear realizadasen la

atmósfera.

El primer ensayonuclearatmosféricose produjo enAlamogordo, NuevoMéxico, EEUU

en 1945. A estaexplosiónsiguieronperiodosde pruebade granactividad(1952-54, 1957-58,

1961-62), quedisminuyeronde maneraimportanteal firmar EstadosUnidos, la ex-URSS,y el

ReinoUnido en 1963 el TratadodeNo ProliferaciónNuclear Sin embargo,hasta1980 no se

suspendierondefinitivamenteestetipo de ensayos(UNSCEAR, 1993). En la Tabla21 seindican

resumidamentelas detonacionesrealizadasentre 1945-1980 por las principales potencias

nucleares.

El procesodeexplosiónnucleares extremadamenterápido: los materialesconstitutivos

de la bomba se vaporizanal alcanzarseuna temperaturadel orden de ío5 0C y unapresiónde

billonesde atmósferas.En cuestiónde segundosseformanmicroparticulas(0.4-4pm) de hierro

y aluminio a las quese asocianaquellosradionucleidosqueformanóxidoscon elevadopuntode
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fusión Laspartículascon un diámetro<04~tmincorporanlosóxidosconmenorpuntodefusión.

La alturaqueconsigueesta‘esferade fuego’ es función dela potenciaexplosivadel artefacto

nuclear.Al llegara la troposfera(15 km) la esferase expandehastaadquirir la tipica forma de

hongo, pudiendoinclusoalcanzarla estratosfera(40 km) (Kathren, 1984)

Tabla 2.1 Númeroy potcncia estimadade los principalesensayosnuclearesatnioskiicosrealizadosentre1945-1980

Año País N
0 ensayos

1945-1962 1+1111 193

1949-1962 URSS 142

1952-1953 11K 21

1960—1974 1-rancia

1964-1980 China

Potencia(Mt*)

721

110.9

10.6

45 109

22 12.7

423 217.2lolal

*Mt=Megaloncs(1 Mi= 5.55 x lO> 1 ~cí)

Fuente: IJNSCFA14.1952

Hasta1952, la radiactividadproducidapor estetipo de explosionesestabaconfinadaen

la troposferae inclula principalmenteradionucleidosde vida corta que en pocosmeses se

depositabanlocalmentealrededordel puntodeexplosión.A partir de esafecha, comenzarona

detonarsebombastermonucleares,dandolugar a la distribuciónestratosféricadeun amplio rango

de radionucleidosde vida largaque se han incorporadoa la stíperficie del planeta(incluida la

hidrosfera),biena travésdel depósitodirectoatmosféricoo indirecto transportadospor los ríos

Esta contaminaciónglobal se conoce genéricamentecomo poso radiactivo generalizadoo

‘‘fallout’’. El ‘Ñtllout’’ estratosféricoincorporadoal medio marinovaria en función de la latitud,

altitud y épocaen qtie se realizaronlas detonaciones,encontrándosemayoritariamenteconfinado

en el hemisferiodondese produjeronéstas,ya que eí intercambiocon otrascapasde la atmósfera

es muy limitado (Figtíra 2.2).

Desde el punto de vista radiecolócico los radionucleidosde vida larga son muy

importantes.Elementoscomo el pliítonio el americioy el cesiodestacanpor su radiotoxicidad.

Suselevadosperiodosde semidesintegracionles permitenun mayor tiempode permanenciaen

30
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el medio, su incorporacióna los ciclos biogeoquimicosmarinos, y por tanto una mayor

biodisponibilidad

La producciónglobal de 37Cs se estimaenunos960 PBq,delos queaproximadamente

un 80% sehandepositadoen el HemisferioNorte Estavaloraciónseha realizadobasándoseen

la relaciónisotópica i3?Cs/SOSrque en muestrasambientalespresentaun valorconstantede 1.6

(UNSCEAR, 1982)

t

o

Figura 2,2 Rutas decirculaciónatinosr¿ricamostrandola ausenciade mezcladel posoradiactivogeneralizado
entrehemisferios(Katlíren, 1984)

En cuantoa los transuránicos,se han distribuido a escalamundial cercade 12 PBq de

2’9240Pu, 028 PBq de 2aSPuy 170 PBq de 24iPu (Hardy el aL, 1973). El 241Pu decaecon un

períodode semidesintegraciónde 14.89años,originando24íAm Esteúltimo isótopo,aunqueno

se produceen las detonacionesnucleares,existeen el medio ambiente,estimándosesu actividad

en unos55 PBq.

En la Tabla2.2 se muestrael inventario (depósitopor unidadde superficie)de ~7Cs,
2S9240Pu,2Spu,2liPu y ‘41Am en el hemisferionortey en la bandalatitudinal 40o~50o,estimadaa

RATOS P~ER E
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partir de la distribución latitudinal de Sr. El inventaríoglobal de estosradionucleidosen el

Mediterráneose ha estimadoconsiderandoel depósitomediopor unidadde superficieentrelas

franjasde latitud 3QÓ~4QO y 40o~50oy unasuperficietotal del Mediterráneode 297 x ~oí2
(Molero, 1992)

Tal>! a 2.2. lSsti macióndcl inven alio plolta1 de los radionlic cidesnui s relevantesproducidospor las detonaciones

nuclearesen la atmósferaenel área dcl mar Mcditeiiáueo

Radio,,uclcido 1 )epositoí’’
¡.3 q/ní2

u Inventarioglobal
PBq

Mar Meditenáncolen,islbrio Norte Ial. 40-50>

vos 3.4x10
3 5.í7x103 15.4

37 Sl 0.19

>‘Pu 0.98 1.5 0.004

450 730 2. 1 7

4 25 (3(17

211Pu

241 Ant

Fuente: IJNSQEAR1982: llardv cí of, 1973
a: considt-randoun tiempo cíe 1 0 nt esescatrepte1 teci en clú¡)O< te
It: depósitodc =0 Ant” dcsiaicgrtteióncte <‘‘ti

*p 1’cta(lO>)

2.2.2 Vertidos radiactivos

Una partede los desechosradiactivosgeneradospor la industria nuclearson vertidos

como efluentesliquidos de actividadvariableal medio marino bien directamente,o a travésdelos

nos que desenibocanal mar. Estas descargascosterasprovocanuna contaminaciónlocal y

regionalqueafectaprincipalmenteal ecosistemay a los habitantesdelas poblacionescercanasal

puntode vertido

Los vertidos al no Ródanode la Ribrica de reprocesadode combustiblenuclearde

Marcouleconstituyenla primerafuentede radiactividadartificial del Mediterráneo.Otro focode

emisiónimportantees el vertidode las centralesnucleares,fotn=adoprincipalmentepor productos

de fisión y en menor cantidad por actinidos. El vertido al medio marino de las plantasde

reprocesadode combustiblerepresentaaproximadamenteun OS% del total de las descareas

procedentesde la industriautíclear.

32
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2.2.2.1 Plantas de reprocesado de combustible nuclear

Sólo existe una planta de reprocesadode combustible irradiado en la zona del

MediterráneoComo puedeobservarseen la Figura 2.3, estásituadaen la localidadde Marcoule,

a orillas del rio Ródano,en Francia.

La instalación,gestionadapor COGEMA (CompagnieGénéraldesMatiéresNucléaires)

estáen funcionamientodesdeel año 1955, con los siguientesobjetivos:

- producirplutonio y tritio

- reprocesarel combustiblenuclearde los reactoresfrancesesy españoles

- apoyartécnicay cientificamentelas actividadesde la CEA (Commissaríat

á lEnergieAtomique) en el valle del Ródano

En el período1980-1991 el complejonucleardeMarcoulevertió al Ródano54 PBq de

actividadbeta-gamma,de los queun 90%(487 PBq) correspondenal tritio El 10% restantese

debeen un 8l.4~~ al i<~Ru+W<Rh, un 69~~ al OtSri~Q(<Y y un 5.6 ~o al ~7CsLas emisionesde

actividadalfa suman894 GBq, de los queel =4]Am representaun 31.40o,el ==O=4ttpuun 2787%

y el uranioun 24.79%(Marina-N4ed,1994)

La actividadtotalvertidapor el Ródanoal Golfo de León esde 70 GBq/dia,un ordende

magnitudinferior a las descargasal Atlántico de la plantade reprocesadodecombustiblenuclear

de La Hague.La concentracióndeactividaddelos radionucleidosartificiales (emisoresgamma

e isótoposdel plutonio) es de 1200 Bq/kg en la materiaen suspensiónen la desembocaduradel

río Ródano,y de 0.05-0.8Bq/l en el aguade mar (Martin y Thomas,1990).

Martin y Thomasestimaronquehasta1990 se habianintroducidoen el Mediterráneoa

travésdel Ródano0050 TBq/añodeflíAm, 2.92 TBq/añode t~?Cs 0012 TBq/añode ~8Puy

0.046TBq/año de>~=~PuEstoscálculossebasaronenuna descargaliquidamediade 1580 m3/s

(Martin y Thomas,1990).
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GENF VE

VALLA5 Cadarache

Figurat3 Empiazatniemode las instalaeionesnocle ‘res cíne y iertensus eílueisíes al rio Ródano,Francia
(Martin y Thomas- 1990)

2.2.2.2Centralesnucleares

Las centralesnuclearesqueviertendirectamenteo por via fluvial al Mediterráneoestán

localizadasen España,Franciae Italia.

Italia

Las centralesnuclearesitalianasRieronclausuradasen 1987,de acuerdoconla voluntad

popular;sin embargo,todaviaemitenpequeñascantidadesde gasesy liquidos radiactivos
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Francia

En el casode Francia,no existen CCNN situadasen el litoral mediterráneo,sino en la

ribera del Ródanoy susafluentes,dondese encuentranlos reactoresde Bugey, Saint-Alban,

Cruas-Meyssey Tricastin (Figura 23) Las descargasde estascentrales se caracterizan,

excluyendoal 3H, por su composiciónisotópica.t5Co (398%),~‘«Sr+~Y(12%), 60Co (106%)

y ‘37Cs(8%) Duranteel periodo1980-1991severtieron 1.64 PBo¡ de actividadbeta-gamma,de

losque el tritio tepresentabaun 99%. La composiciónde la actividadalfa vertidano seconoce

exactamente,pero esdespreciablefrente a los nivelesvertidospor la fábricade reprocesadode

Marconle(Levyc/ c/, 1993)

España

La provinciadeTarragonaacumulael mayornúmerodereactoresnucleares,comopuede

observarseen la Tabla2.3, dondese muestranlas centralesnuclearesconinfluencia directao

indirecta,en el medio marino mediterráneoespañol.

Segúndatosregistradospor el Consejode SeguridadNuclear, duranteel periodo 1985-

1990 sehan vertido (excluyendoci tritio) un total de 1714 GBq, delos que489 GBq (29%)han

sido vertidosdirectamenteal Mediterráneopor los reactoresVandellós¡ y II, 1148 GBq (67%)

se han descargadoen el no Ebro y los 77 GBq (4.5%) restantesse han liberado al rio Júcar

(Marina-Med, 1994).

Tabla2.3 Centralesnueleaiesespañolascon influenciasobiecl marMediteiráneo

Central Nucletir Provincia lugar ole ~citido lipo PotenciaMWe Operaíivadesde

Ascó 1 Tarragona Ebro PWI{ 930 1983

Ascó II Yanacona libio 1’WR 93]) 1985

Vandellós 1 latragona Mediterráneo CRC 480 1972*

VandellósII larragona Mcdiicnñneoa PWR 992 1987

(anona l3uigos libio 13WR 4ó0 1971

Valencia lacar II Wfr 994 1984Cohenes

*Claust:iadaeta 1989 Acíítalíuenteenpzoeesode dc.sn,antclazrien]o

boentes:C SN, 1993: Marina—Metí 1994
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De estascifras sededucequeel 96%de los vertidosdelas centralescon influenciaen el

Mediterráneoafectana la costacatalana;losvertidosdela centralnuclearde Cofrentesal Júcar

puedenconsiderarsedespreciables(Morenoe/aL, 1989).

2.2.3 Episodios accidentales

Treshansido los episodiosaccidentalesquehan afectadoal marMediterráneo,uno de

carácterlocal como el accidentede Palomaies,y dos que afectarona todo el planeta Estos

accidentesse describenpor ordencronológico.

2.2.3.1 Explosióndel SNAI>-9A

En abril de 1964,el satélitenaveuantenorteamericanoSNAP-9A (5vstvmsfrr Nuclear

=1axil/art Pone;-), al no poderalcanzarla velocidadde su órbita ensu reentradaen la atmósfera,

entróen ignición a unaalturade46 km sobreel canaldeMozambique,ene1océanoíndico

El SNAP contenia1 kg de plutonio metal,en concretobtu que actuabacomo fuente

caloríficapara proveerde potenciaal satélitea travésde convertidorestermoeléctricosDe los

0.63 PBq de2~8Puy 048TBq de>9Pu queconteniael satélite,seestimaqueun 730/osedeposité

en el HemisferioSur entre 1966 y 19(7. Se calculaque a finales de 1970 se babiadepositado

sobre la Tierra tín 95% del plutonio inyectado en la atmósferapor dicho satélite (Perkinsy

Thomas,1980).

El Laboratoriode Saludy Seguridad(HASL) de los EEUU recogiómuestrasde suelo

entre3970 y 1971 en diferentespuntosdel planetacomprendidosentrelas bandaslatitudinales

350S y 710N, con el objeto de discriminar la distribución y acumulacióndel poso radiactivo

generalizadodelas del ‘fisllout’ producidopor esteincidente.Paraello se utilizó la variaciónen

la relaciónisotópica~tu/2””240Puglobal antes(0.024±0.003)y después(007±0.0l)del suceso

del SNAP-9A
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Estosestudiosconcluyeronquemásdel 75% del 2~tPudel SNAP-9A se depositéen el

hemisferioSur, mientrasque únicamenteel 20%de esteradioisótopooriginadopor los ensayos

nuclearesatmosféricosse acumuló en dicho hemisferio(IIardy e/aL, 1973)

2.2.3.2 Accidente de Palomares

El 17 de enero de 1966, duranteuna operaciónde abastecimientode combustibleen

vuelo, un bombarderoB-52 de la US. Air Force colisionó con su avión nodrizaKC-135 El

accidenteocurriósobrela vertical del puebloalmeriensede Palomares,cercadel rio Almanzora,

en el témiino municipaldeCuevasde Almanzora.Como consecuenciadel accidentelos restosde

los dosavionesseencontrarondispersospor una amplia zonapertenecienteensu mayorparteal

mencionadotérmino municipal (Iranzo¿iaL, 1987).

El B-52 transportabacuatrobombastermonuclearestipo fisión-fusión de 1.5 Megatones,

que se desprendierona raiz del choque Dosde las bombasfueron recuperadasintactas,una el

mismo dia del accidenteen el lechosecodel río Almanzora,cercade su desembocadura,y la otra

ochentay un dias más tardeen el mar, a unos9 km de la costay 900 m de profundidad

Los otros dos artefactoscuyos paracaidasno funcionaron,por efecto de su cboque

violento con el suelo,sufrieron unaexplosiónno-nuclear,ardiendosu cargaconvencional La

ignición produjo un aerosolde uranio y plutonio quese dispersópor efectodel viento reinante,

quesoplabaen dirección sudoeste-norestea unavelocidadde 15.4m/s

Los radionucleidosliberadoscontatninaronunasuperficieterrestrede 226 hectáreas,que

incluia zonasde maleza, cultivo y áreas urbanas de Palomares. En las zonas con una

contaminaciónalfa superiora 1.18 MBq/m2 se retiraronla vegetacióny la capasuperiordel suelo

(10 cm aprox.). Estosresiduosradiactivosfrieron introducidosen barrilesy transportadosal

SavannahRiver Plant en EstadosUnidos. El resto de la zona contaminada,dedicadaa la

agricultura, se irrigó y aré basta tina profundidadde 30 cm para reducir la contaminación

superficial,disminuyendolos riesgosde inhalaciónde plutonioderivadosde la resuspensióndel

suelo al realizarseprácticasagricolas.La dosistotal efectivarecibidapor el grupo critico de esta
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zonase ha estimadoen 052 mSv (Iranzo ci aL, 1987), En la Figura 2,4 se representanlos

diferentesnivelesdecontaminaciónalfa original debidosal accidente.

Las primerasinvestigacioneseael ecosistemamanno adyacentea Palomarescomenzaron

en 1.985 con el obíeto de determinarla posible transfeíencialierra-mar de la contaminación

residualde transuránicosdepositadosen tierra y stís rtítas tic transporteal Mediterráneo(Gascó,

1990: Romero.1991). Lsc mismo año serecogieronsedimentosmarinosa distintasprofundidades

(plataformacontinental,talud y plano abisal),y muestrasdo’ aguay de biota (pecesy crustáceos)

en los que se determinósu co.níenioloen transurÚnicos,

Figura 2.4 Niveles oíiginalesde contaminaciónalfaen Palomares,Almería (lraa,zoel al - 1987)
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Dichos estudiosconfirmaron la transferenciatierra-marde Pu y Am procedentesdel

accidente,concluyendoque su influencia fue local, ya que la contaminaciónse encontraba

mayoritariamenteacumuladaen sedimentosde la plataformacostera(0-100m de profundidad),

entrelas localidadesde Garruchay Palomares,al surdela desembocaduradel río Almanzora.Se

detectaronnivelesanómalamenteelevadosde transuránicos(heterogeneidades),queen trescasos

aparecieronen forma particulada(Romero, 1991) Los nivelesde concentracióndeplutonio en

sedimentosprevios al siniestroerande 12 Bq/kg, aumentandoen un factor de 5 su valor por

efectodel accidente(Cascóel aL, 1992).

El establecimientode las viasde transportetierra-mar(el arrastrede suelocontaminado

por la riadade 1973yel depósitodirectodel aerosolenelmar en el momentodel accidente)fue

posible tras identificarse el origen terrigeno de los sedimentosafectados, a través de la

determinaciónde stí composiciónqtiimicay mineralógica,y reconstruirsela historia deposicional

delos testigosdondese detectaronlas heterogeneidadesmediantesu datacióncon el modelo CRS

(Cascóel aL, 1992;Romeroe/tít, 1992).

Los nivelesde Puy Am medidosen nitzestrasdeaguade tiar y el cálculodesusrelaciones

isotópicascaracleristicasconfirmaronqueel origende los transuránicosen la columnade agua

eíael “fallotit” estiatosférico.Los coeficientesdedistribución agtía-sedimentoobtenidosen esta

zona(l04~l0Ó 1/kg) indicabanque la mayorpartedel plutonio y americiotransferidosal marse

encontrabandepositadosen lossedimentosdel fondo(Cascóe/al, 1994;ver apéndice)

La cadenatrófica analizada(agua—~particulasensuspensión—+biota) es moiy sencilla, pero

resumíala principal via de transferenciaal serhumano.Las concentracionesde transuránicos

halladasen los eslabonessuperioresde la cadenaalimentariapermitieroncalcularlos factoresde

concentraciónagua-crustáceos(60-100 /kg) y agua-peces(50-lOO 1/kg), concluyéndosequeno

existeníngun riesgo significativo para la población que pudieraconsumir productosmarinos

procedentesde Palomares(Cascóex al., 1994;ver apéndice).

El trabajopresentadoen estamemoriasuponeuna conttnuaciónen la caracterizacióndel

ecosistemaanalizado,y seha llevado a cabobajo los auspiciosdel CIEMAT y la Unión Europea.
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2.2.3.3 Accideiite de Chernóbil

El accidentemásseverode la industria nuclearocurrió el 25 de abril de 1986a las 21.23

GMT (0123 horalocal del 26 de abril) en el reactor4 de la centralnuclearde Chernóbil.Este

reactor,situadoen Ucrania,era de tipo RI3MK, con un sistemade refrigeraciónde agualigera

y moderadordegrafito en el que los tubosde aleaciónzirconio-niobiocontenianlas barrasde

combustiblenuclear.El aguaderefrigeración,sometidaa unagranpresiónfluia a travésde dichos

tubosproduciendovapor de aguaque hacia funcionar las turbinas de generaciónde energia

eléctrica.

El accidentede Chernóbilse prodtíjo duranteun experimentocuyo objetivo era probarla

capacidadde las turbinas para suministrarenergiaduranteel periodo de tiempo comprendido

entreun posible fallo en el sistemade alimentacióndeenergiaeléctricaexternay la entradaen

funcionamientoautomáticade los generadoíesdieselal detectarla ausenciade esesuministro.

Duranteestaoperaciónse violaron reiteradamentelas normasde seguridadde la central.Una

seriede manipulacionesincorrectasderivatonen un aumentorepentinode la potenciadel reactor,

provocándoseunacadenade explosionesquecondu¡eíona la pérdidade su tapade contención

superiory la exposiciónde su núcleo> al nl cdi o aníbiente(SCO 1’ E, 1 992).

En el momentodel incidenteel invetitario radiactivo del núcleodel reactorerade

4x10’ TBq (IAEA, 1986). Ademásde la liberaciónde los gasesnobles (8tKr, ]=iXe) se ha

estimadoque fueron emitidosa la atmósferay alrededoresde la planta entreel 10-20%de los

nucleidosvolátiles(1, Cs. Te)y el 3-6%, de los elementosque formanoxidos refiactarios(Ha, Sr,

Ce y Pu). Estoselementosse liberarondííraníe lO dias,con emisionesmáximaslos diasprimero,

quintoy sexto (Pentreatb,1988). Un total de 2x lO ~ Bq de actividadcorrespondientea productos

de fisión y transuranicosse expulsaronal medio) ambiente(6. 7x jo]’ Boj erande ti 1, 1 9x 1016 Bq

de ‘‘Cs y 3.7x101< l3q de ‘<Cs).

Un estudiorealizadosobrelas trayectoriasde las emisionesa la atmósferaindica que la

“pítí ma ratí i activa’> ‘viajo inicial n=ente hacia Escandinaviay noroesteti e Polonia, donde se han

enconíradolos mayoresnivelesde depósitoIbera de la URSS (IAFA, 1986). En la Ligura 2.5 se
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representandetalladamentelosmovimientosde la nuberadiactivaqueafectóa Europade forma

desigual.

Figura 2. 5 Movimientode las “pIsanas»radiactivasA, E y C originadascomo consecuenciadel accidentede
Chernúhiltos olías 26/tv. 27-28/tV y 29-30/tV de 1986 respectivamenteLanumeraciónindicala fechaestimada
de tíegada:1(26-tV), 2(27-tV), 3(28-tV), 4(29-tV), 5(30-tV), 6(1-Y>, 7(2-Y) y 8(3-y), (UNSCEAR, 1988)

El marNegro hasido una (le las zonasmás contaminadasdebido)a su proximidadal lugar

del siniesíro. la concentraciónde t37C?sen las aguasstiperticiales(0-50 m) ole estacuencaantes

del accidenteestabacomprendidaentre1(.l9-l6.8 BqIm<, incrementÚndosehasta52-115Bq/m3

despuésdel incidente(Nikitin cí aL. 1989). Fuorovestimó en 1986 un aporteal mar Negro

I
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debido al accidentede 2400 TBq de ‘7Cs y 1200 TBq de ‘~4Cs (Egorove/al., 1993). Las

concentracionesde 2~9Pu y L~SPu están comprendidasen el rango 10-20 y 05-4 mBq/m3

respectivamente,estimándosequeaproximadamenteel 40% del plutonio presentecorresponde

al posoradiactivode Cliernóbil (Livingston y Buesseler,1988).

En la zonaestedel Mediterráneo,en el mar Egeo, la concentraciónglobal pre-Chernóbil

de i=JCserade2.58±0.27Bq/m3, alcanzandoun valor de20.7±147Bq/m3 despuésdel accidente.

El depósitomedio de t37Cs producidopor fallout” de Chernóbil en el mar Egeose estimó en4

kBq/m2, siendoel flujo de esteradionucleidodesdeel marNegrohacia el mar de Mármarade274

TBq en el periodo1986-1991 (Elorou ¿IaL, 1994).

En la costamediterráneafrancesala concentracióndet“Cs se incrementóhasta10 Bq/m3

entreel 1 y el 5 de mayo de 1986. A finales deesemismo año se detectaronconcentracionesde
y tlCs en aguade mar filtrada de 7 Bq/m’ y 1.75 1301/nl’ respectivamente(Calníetel aL,

1988). Se ha estimadoo¡oíeen estazona os nivelesde ‘‘Cs en agtía costeraaumentaronen un

factor de 3 debido al “lallout’ de Cliernóbil. Estudiosrealizadospor Ballestrael U (1987)

concluiano~tíe el 80% dcl “fhllout> de Chernóbil se incorporóa travésde la lluvia en tina cantidad

equivalentea la que se depositó en el periodo 1950-60 debido a las pruebasnucleares

atmosféricas.La actividad en aguade lluvia aumentóde 0.023±0.002Bo
1/ní’ (pre-accidente)a

0.91±0.15Bq/m’ (postaccidente).

En la costa italiana,en el mar cíe Liguria, las concentrucionesmáximasole í==(½en agua

de mar superficial (475 13q/ni’) se encontrarona principios del mes de mayo ole 1986. Esta

actividad fue disminuyendopiogresivamente(en Junio era dc 14 [LI/ro’) hastaalcanzaren la

actualidad valores en el ni ismo rangoque antesdel accitiente unos5 13 q/m (Delforní i y Papucci,

1988).

En agtiassul)erticiales(0—50 ni) de la costamediterráneaespañola,Molero ¿tal. (1996)

detectaronla presenciageneralizadade “
7Cs y 04Cs procedentesde (‘hernóbil en el periodo

1988—89. Teniendoetí cuenta las concentracionesde estos radionucíciolosetí agua(4.7±0.3y

0.24±0.01lSq/iW respecíivan=eníe)y la relaciónisotópica ~ACs/í=Csen las emanacionesdel

reactorsiniestrado(0.524±0.006),dichosautoresestimaronquelos nivelesole ivCs en estazona
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del Mediterráneoseincrementaronen un 33±2%como consecuenciadeestedepósitoadicional,

alcanzándoseinventariossuperficialesde60±3Bq/n< La actividad total incorporadaa raiz del

incidentenuclear fue de 43±02TBq, el 0.01% de la cantidadtotal de “7Cs presenteen las

emisionesatmosféricasdel reactorsiniestrado.

En resumen,puedeafirmarseque la consecuenciamás destacabledel accidentede

Chernóbil en el mar Mediterráneoha sido el incrementode los nivelesdecesioen aguaenel golfo

de León, el nortedel Adriáticoy el mar Egeo.La evoluciónposteriorde esteradionucleidoen

la columnade aguaha estadoregidapor procesosfisicos. Porun lado,se produjo unadilución

de las aguas ‘contaminadas al mezcíarsecon las que no lo estaban(zona meridional del

Mediterráneo);por otro, los procesosdeconveccióny formaciónde aguaproifmndase intermedias

que tienenlugar duranteel invierno,provocanel transportede cesiodesdela superficiehastael

fondo Estudiossistemáticosrealizadosen 1991-94(DelfanIl e/ al., 1994) hanevidenciadoel

enriqueciminetodel aguaprofunda mediterráneaen ia=Cscon una concentraciónactualde

1.7±05Bq/m’.

La influenciadel “fallout’>de Chernóbilen sedimentosdel fondo marino mediterráneoha

sido variable (Papucciel al., 1996) Su contribuciónha sido cuantificadaen sedimentosde

plataformacosteraafectadospor las descargasdetriticasdel río Po (Italia). ArnaudeIaL(1995),

observaronque el inventariode i3?CSestabacomprendidoentre 19-3,7 kBq/m2, estimándose

la contribución de Chernóbil (a partir de datos de “4Cs) en menos de un 3000 En testigos

sedimentariosrecogidosa granprofundidad(>1000ni) enel cañónde Foix (mar Catalán),se han

detectadotambiénpicos de máximaconcentraciónde ‘7Cs, quehansido atribuidosal accidente

de Chernóbilutilizándosela variacióndel cocienteisotópico ‘7Cs/2‘“Pb exceso(Merino, 1997)





CAPITULO 3
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EN EL MAR MEDITERRÁNEO
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El comportamientodelos radionucleidosincorporadosal mediomarinoestádeterminado

por suspropiedadesfisico-quimicas(formaquimica, estadode oxidación,etc.), las del medio con

el queinteractúan(agua)y las de os materiales(particulasen suspensióny sedimentos)y la biota

que contienedicho medio En el caso de los radioelementosantropogénicoses importante

considerartambiénsu términofuente,ya quedeterminala forma fisico-quimicay las propiedades

de losradionucleidosvertidos:poso radiactivogeneralizado(aerosoles),plantasde reprocesado

de combustible(asociadosa compuestosorgánicos),“fallout’ de Chernóbil (aerosoles,particulas

calientes),etc.

La evoluciónde los radionucleidosen el marestáregulada,en términosglobales,por su

mayoro menorafinidad a asociarsea la materiaparticuladapresenteen la columnade agua

Cuando se produce una emisión de radionucleidos,éstospuedenser dispersadosa grandes

distanciaspor las corrientesmarinas,o incorporarsea los sedimentosu organismospróximosal

lugar devertido. Asi, el agua“diluye>’ los nivelesde actividadde los radionucleidos,mientrasque

los sedimentosactúancomo sumidero.Estaacumulaciónpuedeser reversible,y el radionucleido

depositadoen el sedimentovolveria de nuevoa la columnade aguasi las condicionesambientales

del medio(pH, Eh, bacterias,etc.) lo perniit esen.

En este capitulo se describeel comportamientodel plutonio, americioy cesio en el

ecosistemainarino mediterráneo:suspropiedadeslisico—quimicasen olisolución, suinteracción

conlas particulasensuspensiónen la columnade aguay su posteriordepósitoen los sedimentos,

exponiéndosetambiénlos mecanismosde su posible reincorporaciónal aguasobrenadante

Los transuránicosplutonio y americiopresentanuna fuerte tendenciaa fijarse a las

particulasen suspensiónmediantediversosmecanismosa unavelocidadmayorque el cesio,que

es un elementomássolubley conservativo.Estasdiferenciasen su comportamientomarcanla

diversidadde fenómenosquepuedentrazar El cesiose utiliza paraidentificar masasde aguay

el plutonio y el americiose empleanpara estudiarprocesosde sedimentación
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3.1 COMPORTAMIENTO FíSICO-QUÍMICO EN DISOLUCIÓN

El comportamiento de los radionucleidos de vida larga en disolución viene

fundamentalmentedeterminadopor los distintosestadosde oxidaciónqtíe puedenpresentarasi

como por las caracteristicasdel medio (pH, contenidoen oxigeno,etc.) en quese encuentran

3.1.1 Transuránicos: plutonio y americio

Los transuránicosplutonio y americio pertenecena la serie de los actinidos. Su

configuraciónelectrónica,con orbitalesSfy Od degeneradosdeíerndnasuspropiedadesquimicas

endisolución. Su comportamientooltiímico es complejo, ya que puedenpresentarsebajo diversas

formas quimicas relativamenteinsolublesy coíí una n>arcadatendenciaa incorporarsea los

sedimentos.Sonfuertesformadoresde complejoscon anionesquecontienenoxigeno(óxidos,

hidróxidos,fusfatos,carbonatosy sul fa tos) y Iluoruros. Sin embargo,su capacidadparaformar

conipiejoscon suiltrosy oniurospesadoses cieno.

El comportamientoambiental (leí ¡ latonio en el nicolio marino está determinado

principalmentepor los diferentesestadosde oxidaciónquepuedepresentaren disolución: Pu

(lii), Pu (IV), Pu (y) y Pu (VI). Los estadosmás comunesen la lhse acuosason ci V~-Vl, siendo

el III y eí V 1 os epiesentati vos del pluto no asc,ciaolo a las palienlas y a los sediinento,s

(Coughtrey e! of, 1984) FI predominio de una especieu otra en disolución, como puede

observarseen la Figura 3. 1 cl epende cíe un a serie ole paránlel ros metíioatnbicnt ales: E0,

oxigenación del agua, conteniolo en materia orgánica carbonatos, poblacion de

microorozanisinos,etc. EstosfactorespuedenIransfbrniar los estadosde oxidacion ol 1=1plutonio,

modificar .~,i att \LIleeular..sdmcyvllidad.\..bIodIspon.lbilldad.

En aguasoceánicas(pH—8) bien oxigenadaspredominanlas especiesPuO2’ y PuO2~

(Fukai el ¿st 1979) las forníastrivalentes Pu (CO3f, Pu’ y Pti(OHV soncaracteristicasen

disolucióncii un medio reductor(ph -- 7—9). lEí Pu (IV), que se bi dro1iza con fael1 itíad paraolar

Pu(O1l)~, es ca mii n en ni ecli os con potencialos aIt os 1 as especiesY y Y 1 sonpredominantesen

disolución en presencia de COiylIC 0< y agentes oxidantes (Edgington, 1981).
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En aguascosterassuperficiales,biológicamenteactivasy ricasen carbonatos,el Pu(III)

puedeoxidarsea Pu (Y), aumentandosu solubilidad y movilidad, ya que al formar complejos

carbonatados,disminuyesu tendenciaa hidrolizarsey a formarcoloides.La existenciade materia

orgánicaen el medio puedeprovocarla reduccióndel Pu (Y/VI) a Pu (111+1V), aumentandosu

capacidadpara asociarsea la materiaparticuladaen suspensióny disminuyendosu solubilidad

En aguasdel Mediterráneooccidental,Merino (1997)ha determinadolos porcentajesde

plutonio en disoluciónen su estadooxidado(—70” o) y en estadoreducido(—30%) En aguasbien

oxigenadasdel Pacifico, NelsoncIa! (1984)encontraronuna distribuciónmásequilibradade las

especiesoxidadasy reducidasdel pítítonio. La variación observadaen la cuencamediterránea

podriadebersea su escasezen materiaorgánicadisuelta.El Pu se encuentratambiénen forma

coloidal (5-30%) en aguasdel Mediterráneooccidental(Mitebelí ci al., 1994; Merino, 1997),

comodemuestranlos experimentosde ubratiltracióny adsoíciónpreferencialen capasde A12O3

0 2 4 6 0 lO 2 pH
11
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El americioes un radionucleidoinsoluble, con una mareadatendenciaa incorporarse

rápidamentea los sedimentosdel fondo marino. Aparececomo Am (lii) en disolución,aunque

se ha sugeridoque puedeexistir como Am (IV, Y) en aguasalcalinascomo el aguade mar(Aston

el ci., 1980). El AmCI2’ y Am SO4 son predominantesa pl-l <65 en ambientesricos en

clorurosy sulfatos,siendoel AmOH
2, AmOlí; y AmOH> las formasquimicasdominantesa pH

>6.5 (Onishi eta!, 1981).Estasespeciescatiónicaspresentanunagranafinidadpor la fracción

particulada,provocandosu rápida eliminación de la fase soluble. Otras investigacioneshan

concluido que el americio también puedeexistir en disolución formando especiesaniónicas

(Bondietti el U, 1978). El comportamientoquimico del americioen disoluciónno estáinfluido

por el contenidoen carbonatoscomo ocurríacon el plutonio,perosi tieneuna marcadatendencia

a formar complejosconla materiaorgánica.

El americiotambiénseenetíentraen el mar en formapseudosolubleo coloidal, como se

observóen el atolón Bikini delas islasMarsball, dondeel 80% del americioapareciaparticulado

al cluedar retenidoen un filtro de tamañode porode 0.45 pm y el restoera adsorbidopor filtros

con óxido dealo minio (faSe eoloida ) y resimis Chel ex (forma cnt o nica) (5chell ci ci. 1980).

En la etiencamediterráneaoccidental zonaobjeto) del estu cli o cíeestamemoria,cii versos

autores(Delfanti el cii.. 1994;Molero, 1992)estimaronquelas concentracionesde 239’ 240Pu y
btu en aguasuperficial filtrada estabancomprendidasentrelos \‘alores 7—30 y 02—13 mBq/n?

respectivamente.En agtsasde la plataformacontinentalse lían cbservaclon]ayoresvariacionesen

las conceníracic)nesde pl uto)n o q cíe en el marabierto, d chicío) (lindameníalmente a las diferentes

eoncentacionesde materiaen suspensi¿n. cuyacoinposiciony estructurason diversas.Estas

diferencias son consecuenciade la actividad biológica, 10)s pro)cesos de resuspensiónde

sedimentosdel fendo y los aportesterritaenosfluviales. Aún asi, ha sido posiblecalcular la
20/

concentracion media de >‘> Pu en aguas superficiales (~l2.7±1.0mBq/m’), siendo su
concentracionen la fasesolublede 12.5±0.6mBcí/m’ (Merino, 1997).Los nivelesdc >~ Am se

encontrabanen el rangocomprendidoentre0.7y 4.1 mBq/m’, siendosu valor medio en aguas

mediterráneassuperficiales de 2.8 mBq/ín’ ( Fukai cl cl. 1079). El cociente isotópico

:.)sl~ti/23) <>¿)Pti <0.05±0.02)coiilinisa que el origen ole los transuranicosdisc.íeltos en el

Nl edilerrñuce es el posomcli activo gleba1 Molero, 1 90>) Por e~l contrario, la reíación Am/Pu

(0.031) es un orden cíe magnirc.¡d menor que la asignadaal ‘ lalloní” (0.30), indicandoque el
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americioesarrastradode la columnade aguamáseficientementeque el plutonio, debidoa su

asociaciónpreferentecon partículasinorgánicasen zonasde escasaproductividadbiológica u

orgánicasen áreasbiogénicamenteactivas

La distribuciónvertical de plutonioy americioen la columnadeaguaen el Mediterráneo

occidental(Figura 32) muestraque existe un máximo de concentracióna una profundidad

comprendida entre 250-500 metros, debido al transporte vertical descendentey a la

remíneralizaciónde fasparticulasbiogénicasen suspensiónprovenientesde las capassuperficiales

dondese desarrollala máximaproductividadbiológica(Delfanti e/al, 1994).La relaciónAm/Pu

aumentaasí mismo con la profundidadgraciasa la asociaciónpreferentedel americiocon el

material terrigenoy atítóctonosuspendido,stí posteriordescensopor efectode la gravedady su

incorporacióna los sedimentos.

Concentracióndeactividad mBq¡I>

c

o
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Figura12 Disimilríeióíí tertical ¿le platonicí y americiocí~i ci columnacíe aguaenel Nteditcírineooccidental
(Ballestra, 1980:Delfoníi ¿o cii. 1 994~
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La evolución temporal de la concentraciónde los radionucleidosen el Mediterráneo

occidental muestraque las concentracionesmedias de plutonio en agua de mar superficial

disminuyeronde 43 mBq/m’ en 1973 (Murray y Fukai, 1978) a 34 mBq/m> en 1982 (flallestrael

a,’, 1984)y a 16 ml3q/m’ en 1992 (Delfanti cIa!. 1994). El inventariode Pu en la región de

1000-2000 metrosde proftíndidadhabiaaumentadoentreel 33-46%en el periodocomprendido

entre1975 y 1990 (Fowler cia!., 1994). Estosdatos ponende manifiestoque el plutonio va

desapareciendoprogresivamentede la columnade aguaparaincorporarsea lossedimentos

3.1.2 Cesio

La presenciadecesioen el meolio ambientese debefundamentalmentea las explosiones

nuclearesen la atmósferay a losvertidosrealizadospor las centralesnuclearesy las fábricasde

reprocesadode combustibleirradiado. El accidentede Chernóbil aumentóde formaconsiderable

el inventariode ii?Cs y “Cs en los paisesdel nortey estede Europa,estableciéndosedesdeese

momentonivelesde concentraciónpre y posí-Chernóbil.

El cesiose encuentradisueltocomo especiecationica(i~ cii el aguade mar, no soliendo

formar complejoscon la materia oíganíca En agtías mediterráneasse comportacomo un

elementoconsetvatve, fi1 á nclc>se a la maten a pamt ico lada s¿íspeiíclida en un porcentaje inferior al

1% (.Livingston cf ci!., 1 978). La fo rina cío ini ca CO la qtie es introduc.ido al níedio marino

determinasu posteriorevolución. Polik-arpov concluyo en 1973 qtíe el ‘<5 provenientedel

“fallot,t’ generalizadoestabaen un 10% en forma ióííica soluble,en tui 7% uníacoloidal y en un

23% en la particulacía. A pesarcíe su escasaafi ni dacl por los sedini entes,el aguadulce transporta

mascesioparticuladoque el aguade mar, ya q¿íeen el material terrigenoquearrastranlos ríos

abundandetritosarcillososricos en litas, a las que el cesiose asociacon mayor facilidad.

En el Mediterráneooccidental,la concentraciónde i3>Cs en aguade mar superficial

presentabaun valormedio de 3.5±0.5Bq/oí’en el periodo 1991-92(Delfanti elaL, 1994).Antes

del accidentede Uhemnóbil, la actividaddel
1<Csdecreciódesde4.1±0.3en ~977(Fukai cl nl.,

1980) hasta3.8±0.4en 1982 (Calínetel a!. 1992). En el periodo 1086—89 posterioral accidente,

varios investigadoresdetectaron¿in aumentoen les nivelesde ‘‘~7Cs (asi como la presenciade
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1>4Cs) en la cuencacatalano-balear(Molero, 1992) y el golfo de León (Calmete/ al, 1988),

Cuatro añosmás tarde,la concentraciónde LiCs decrecióbastaalcanzarsunivel pre-Chemóbil,

no siendo el i34Cs detectadodebido a su baja concentraciónEsta disminuciónse debíaa su

desintegración( T~.
2 ‘

7Cs: 30.1 años; T
1,2

1’4Cs: 2.08 años)y a su diluciónpor mezclacon otras

masasde agua

El perfil vertical dedistribucióndel “‘Cs enel Mediterráneooccidental(Figura33) indica

quesu concentracióndisminuyecon la proifmnolidad,presentandoun ligero aumentoen la interfase

agua-sedimentodebidoa la resuspensiónde los sedimentosdel fondo marino

Co,zcont,acid,, do cadvidod (<“Sg/O
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r—a 3.3 fu,tii 1> ¿¿ci¿ >n ci> ¿col deces]o cii lac¿ <1ninna¿le ao¿¿a cii el NIcO¿bu nucO oceidci~ita1 (Delthnti c/al,
1994)

3 2 INTERACCIÓN CON LAS [‘ARTICULAS EN SUSPENSIÓN

El gradode adsorciónde los radionucleidosnaturalesy artificiales al materialparticulado

existenteen la columnadc aguase determinacon el coeficientede distribuciónKa. Este parámetro

cs-/37
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sólo es significativo en condicionesde eqtíilibrio cuando el radioelementoconsideradoestá

presenteen el medio en concentíacióntraza El coeficientede distribuciónexpresadoen 1/kg

(Duursniay Gross. 1971) se definede la siguienten>anera:

(?oízce,z/,ac/6,/ ícicho>izac/ozido, fc.sxcpaííiculacic¡ <Boj kgj

(.‘enceu¡/racvici,,rad¡e,uíc:Ic¡dc> ¡¿tse ¿Iisueltcr(Bq .< 1)

Los n>ecanísmoso reaccionesquecontrolan la adsorciónde los radionucleidosa las

particulasen suspensiónno se conocenen su totalidad;seotúnEdgington(3981),estaasociación

puedeproducirsede diversasformas:

— por co—precipitaciónde un compuestoinsolubledurantela formaciónde

paríi culas orotocíona5

— por incorporacióna la bietay a susproductosde desecho>(mudas,heces,etc.)

— por precipitaciónen la superlicie de las parí cii las en sti spensión

— por adsorcióno i ntercambio iónice en la capa superficialde las particulas

3,2.1 Transuianícos:plutonio y americio

El plutonio y el amencio p resumangraí> ati n idaol por la materiaen suspensiónde la

colun>na de agría. La mayeria de les transtíránicosintroducidoasal mar se asociaal material

particuladodescendentey acabaincorporámidesea los sedimentosdel fondo (Cougthreyel aL,

1984).

la i nteíacción de los traí>surúnicos con las pacii c¿ílas en s¿íspensión está i iii ni da por

diversosfactores:el carbonoorgánicodisuelto,el pl 1 del medie, la superficiede adsorción,los

recubrimientosde Fe y Nl n, etc.

Diversosesítíclios(Cougthreye, ¿sI, 1984) han mostradoque las particulasmás finas son

las qtíe presentanunamayorsuperficiede adsorciónpor tinidad de nasa,y por tanto mayores

nivelesde concentraciónde trans¿íránico>s.Estaspaniculasse recubrencon ciertafrecuenciade

óxidose l>idró\-idos de le y Mí> aumei>taudo su capacidadpoma adsorberplutonio y americio.En
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el mar, la salinidad favorecela foimacióndecoloides (formaspseudosolublescon un tamaño

<03 1dm) que puedenformar agregadossobrelos que se adsorbenlos transuránicosEl pH

alcalino del aguamarinaaumentael poderde adsorcióndel Pu y el Am (Figura34), siendo el

coeficientede distribucióndeestoselementosmayoren el aguasaladaque en nosy lagos
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Figura 3—4 l’oiceniaic ¿le lon~naeióíícíe nruicíulas¿le Fo <III ¡Vv Vl)~’ Am (III) crí el agríademar en tiíoción dcl

pl 1 (Cougbirevci 0/. 1h54)

La asociacióndelos transuránicosal n>aterialparticuladode la columnade aguaaparece

tambiénreguladopor su estadode oxidación.Diferentesobservacionesrealizadaspor Nelsony

Lovett (1981) hanconcluidoque las Ibsesredtícidasdel Pu (111±1V)presentanun valor de Kd

2 órdenesdemagnitudsuperioral de las especiesoxidadasPu (V+VI).

En las zonascosterasbiológicamenteactivas/receptorasde los aportesterrígenos,la

interaccióndel Pu y el Am con las particulases muy rápida En el Mediterráneoel tiempode

residenciaen el aguasuperficialse haestin>adoen ti y 5.5 añosparael plutonio y el americio

respectivamente(Papuccicí al., 1996). Esta diferenciaconfirma la mayorafinidad del Am a

asocíarseal n>aterial en suspensióny justifica su enriquecimientoen los sedimentosrespectoal

P¿í. El estudio del cociente >41Am/>’” >‘“Pu en las fasessoluble y particuiadacontribuyea
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demostrarqueel americioeseliminadode la columnadeaguaa mayorvelocidadqueel plutonio

Molero el aL (1995) calcularonuna relaciónmedia Am/Pu de 0.083±0.014y 0.6±0.3en las

fraccionessolubley particuladarespectivaníente,sugiriendoque la materiaen suspensiónse

encuentraenriquecidaen americiorespectoal plutonio en un factorde 8±4

En la cuencaoccidentaldel Mediterráneo,Mitehelí el al. determinaronen 1994 un

coeficientede distribución del orden de l& 1/kg para el plutonio total y de 10~ 1/kg paralas

especiesreducidasde este elemento, Pu (111+1Y). En aguascosteras,Molero el aL (1995)

estimaronun K> medio de (1 .4s0.5)x105l/kg parael Pu y de (09±05)xlO” 1/kg para el Am.

Asimismo, Merino (1997)observóotto en la pial afornía continentalel 1K> del plutonio variabaen

dos órdenes de magnitud (0.08-3.6) x105 1/kg; sin etnbargo,en aguasdel níar abierto la

iltícttíación era mucho menor, presentandoun valor medio de (2.0±0.5)xío5 1/kg. Estudios

llevadosa cabopor Hoim elal. (1980)pusierondemanifiestoqueaproximadamenteun 5% del

un 6? o del >‘<l>ti y un 10% del 241 Am en ag¿íasdel mar abiertoestabanadheridosa

las particulasen suspensión a cIcle eranretenidospor un filtro detamañode pcwo de 0.45 1dm.

En aguaslitorales, másricasen material particuiado,Molero o’; ~¿/i(1995) observaronqueun

1±40o de Pu y tío 45±14%de Am se encontrabanasociadc.sa la materiaen stíspensiónde la

columnade agua. Nl itelíelí e/ al ([994) estiníaronqueentreel 1% y el 7% dei plutonio estabaen

forma particulada (6.0.45 pm) en el ecosiscemamarino de Palomares(Almeria), con una

concentracióndo valeri aí suspendclo de 0.1 a 1 .0 mg»

3.2.2 Cesio

Como se ha mencionado>anleriormente,el cesio se comportacomo un elementomuy

soluble/conservativoen la columna de agua. La deterníinación de la actividad de este

radioelementoen aouade mar se realizageneralmenteenmtiestrassin filtiar, y-a cíue senecesitaría

tío gran volunaen (del orden de miles de litros) para poderdetectarel <Cs asociadoa las

partículasen stispension. Este mal va provoca que exista una escasezde ciatos sobre su

porcentajede asociacióncon el material líarl iculadodel aguacíe niar.

[a interaccióndel ~~Cscon las partictílasen stíspensiónha sidoestudiadapor Stanners
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y Aston (1981) en el estuario de Ravenglass,afectado por los vertidos de la fábrica de

reprocesado de Windscaie, actualmente Seliafleld. El K~ calculado para este radionucleido está

en el rango de 100 a 500 1/kg. varios órdenes de n>agnitud por debajo de los coeficientes de

distribución estin>ados para los transuránicos Pu y Am Estos investigadores analizaron los

factores que influian en el coeficiente de distribución del “7Cs: temperatura del medio, tiempo

de contacto con el material suspendido, salinidad del medio, etc Observaron que su no

dependia de la temperatura cuando la salinidad era baja; sin embargo, en ambientes salinos el valor

del coeficiente de distribución disminuia en un 400 o cuando la temperatura variaba de 1” a 20”C.

Como se puede ver en la Figura 3.5 el aumento de la salinidad disminuye notablemente los valores

de K
0 Se sugirió que la abundancia de los iones K y Na era la principal responsable del aumento

de la salinidad del medio.
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F¡g uni 3.5 V arioc¿oíi ¿leí coeti cicnit ¿le ¿Ii sinFueión de > Cs ci> función de la saliii i dad¿leí medio (St~inncrsy
Asion 1981)
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En el medio marino del Mediterráneo occidental> Jeanclel ci al. (1981) determinaron el

coeficiente de distribución del ‘7Cs en el no francés de Var (-10< l/kg) y en su estuario al

desen>bocar en el golfo de León (— lO’ l/kg); esta disminución se debia al aumento de la salinidad

del agría dulce al mezcíarse con el agua de mar.

33 PROCESOSDE ADSORCIÓN/DESORCIóNEN EL SEDIMENTO

Los sedimentos marinas tienen una gran capacidad para alznacenar mdionucleidos,

detectándose incluso en zonas alejadas de s¿¡ foco de enaisión y en aquellas donde la tasa de

sedimentación es muy baja <fosas, llanuras abisales, etc.). lii contacto entre los radionucleidos

presentes en la fase acuosa (disueltos o asociadas a particulas) y la superficie del sedimento se

realiza mediante fériáinenos de adsareión—desorción en su interfhse.

Las fenómenos que s¿íceden desde la incorporación de los radionucleidos al mar hasta su

acumul acion en el sed i ir cnt o (E igo ra 3. tS ) sai] di fi ci 1 n>ent e del ería i nabíes al estar influidos por

multitud de theta res sin embargo se pu cd en est ¿idi ar exp eriínenral n>ent e en el laboratorio

si mulanclo tinas cletermi nacías ca noii ciones ambientales, o en áreas contaminadas concreta.s en las

que las caraeteristicas del inedia son conocidas.

En la interfase agua-sedimento diversos [lictores tales corno el pl 1, la salinidad, etc.

potencian o anulan los procesos de adsorción/desorcióí> a las particulas (inorgánicas y biagénicas)

y agua ií>t ersliciai que c.onslil¿íyen el material sedimentario.

Una vez retenidas por el sed iii lenta, los mcli onoicle idos o bien son enterrados en

profundidad, a biemí san liberadas volviendo de nueva a la columna de agua sobrenadante. Par

lo tanto, la incorpaiacioSn de radiai>ucleidcs al fondo marina puede ser uí> proceso reversible,

convirí i énda se lo> s sedimentos en una fríen le pal enci al cje radiactividad al í»edi a.
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Figura 3.6Esquemadel conjunto¿lelas‘níeraceionespoíencialesquesufrenlos radionucleidostacorporadosal mar

3.3.1 Transuránicos:plutonio y americio

Los transtíránicos se incorporan a los sedimentos por el depósito de las partículas en

suspensión a las que se han asociado. La efectividad del arrastre y eliminación de las especies

iónicas y coloidales del plutonio y el americio) de la columna de agua es proporcional a la

concentración de material suspendido y a la intensidad de su adsorción, determinada por sus

coeficiei>uesde olistribución.

la velocidad de incorporación de los transuránicos al sedimento es generalmente alta en

zonas costeras poco profundas donde la cantidad de materia en suspensión es elevada. Sin

embargo, se ptíecle inhibir su depósito) si las partículas más finas a las que se encuentran fijados
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son removidas por las corrientes de turbidez. En este caso, el proceso de incorporación al

sedimento está condicionado por la forn>ación de agregados de mayor tamaño. En ambientes

oceanícos, la adsorción de plutonio y americio tiene un marcado carácter biogénico; los

organismos marinos los acumulan y depositan, con tín flujo que puede constituir entre el 60 y el

90% de la cantidad total de transuránicos incorporada en os sedimentos del fondo.

El papel desen>peñado por los sedimentos en la acumulación de plutonio y americio

depende de sus propiedades tisico-quimicas, de su capacidad de intercambio iónico, de su poder

de retención en la interfase sólido/liquido, dc. (Cougbtrey cl aL, 1984).

Un elevado nún>ero de investigadores afirma que los transuránicos se concentran

preferentemente en la fracción fina del sedimento debido a su n>ayor superficie de adsorción por

unidad de masa. La composición mineralógica del sedimento tan>bién determina su capacidad para

retener plutonio y americio. Fliggo u U (1983) concluyeron que existian dos posibles

mecanisn>os de adsoícióí> de los transuranicc)s a lt)s sedimentos: por medio de la fi-acción de

óxidos de Ee—Mn—AIy/o a través de la fracción de carbonatos, la presencia de ciertos con>puestos

orgán ico)5 ptíede di smi n tu r a acíso íc i ó u de 10)5 Ira uscí rúnicos; sin embargo, al gu nc>s experin>entos

dem ti es ran q cíe el coeficiente de cii st ribti ci 01> cíe1 americio apenas varia cc)O la presencia de ácidos

búnteos (Clayton el U, 1951 y

[a acumulación de los radioiiucleidos en los sedimentos no está sólo determinada por las

caracteristicas fisico-oluimicas de los sedimentos y transuránicos, sino por las variables

medioambientales (pl-l, salinidad, contenido ci> oxigeno, etc.)del ecosistema n>arino en ci que se

encueí>t ini>.

Diversos experimentos realizados en el laboratoric ( Selíelí cl al, ~l980; Sáncl>ez el a!,

1981) analizaron la influencia de la salinidad y el pLí sobre el coeficiente de distribución del

amencio: el efecto de la salinidad sobie el K, em despreciable; sin en>bargo, éste aun>entaba

cuando el pH del medio se increnieníaba de 4 a lO, reflejando tín aumento en la hidrólisis del Am

y su consiguiente adsorcion en la superficie del sedimei>to. El aumenlo del 1K> era más rápido en

el rango dc pl 1 de 4 a O que ecíando el pl—1 era superior a seis, debido a la formación de especies

coloidales que potenciaban stí adsorción. Est e mi sn>o efecto fue observado por Mtíriay y Fukai
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en 1975 en el rio Var: la adsorción del americio era de un 25%a un pH<6.5 aumentando hasta

un 90% cuando el pH estaba comprendido entre 65 y 85.

Una vez que los radionucleidos han sido incorporados por los sedimentos (paniculas y

agua intersticial), su evolución posterior está determinada por su difusión bien hacia el interior del

sedimento (eí>terramiento en proflindidad), bien hacia el exterior (migracióí> hacia su superficie),

por su potencial retorno a la colun>na de agua causada por alteraciones en el medio (cambio de

pl-1, potencial redox, etc) que provoquen su desorción de los componentes geoquimicos a los que

se encuentran asociados, y/o por su dispersión fisica

En las plataformascontinentales,doí>dela velocidaddeacun>ulacióí>del sedimentoesalta,

las partíctílas que contiencí> los n>ayores niveles de transuránicos se cubren rápidamente de nuevo

material sedimentario, inhibiéndose el intercambio de radionucleidos en la interfase agua-

sedimento. Esta acumulación progíesiva de sedimento produce una con>pactación en el mismo,

provocando por un lado el enterramiento de los transuránicos unidos a las particulas y por otro

un desplazan>iento vertical hacia la superficie de los radioelen>entos presentes en el agua

intersticial (Cascó, 1990).

Las n>ígracíones verticales del plutonio y el americio están también potenciadas por la

actividad biológica de los organismos bentónicos (poiiqtíetos, gusanos, etc.), que pueden remover

los 2 ó 3 en> superficiales cuando los sedin>enlos son fangosos y hasta los 30 primeros cm cuando

son arenosos. El fenóí»eno de la bioturbación se considera responsable en muchos casos de la

movilidad posídepósito de los transuránicos, dificultando la interpretación de sus perfiles de

distribtíción en profundidad (Couglztrey cí¿J, 1984).

Diversos autores (Nosbkin, 1980; l-tetberington, 1978; Livingston y Bowen, 1976;

l3owen el U, 1976) observaron en distintos ecosistemas n>arinos (atolón de Enewetak, mar de

Irlanda, babia de Buzzards, EEUU) que los sedimentos no actuaban como sumideros de plutonio

y americio, ya que sus inventarios disminuian con el tiempo, y sus perfiles de distribución

presentaban máximos de concentración que se desplazaban y desaparecian hasta alcanzar un
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decrecimiento exponencial con la profundidad. Ninguna de estas alteraciones fue advertida en el

caso del cesio. Esta reducción en los niveles de transuránicos se explicó por sus mecanismos de

desorción de las particulas sedimentarias, apuntándose que su resolubilización se debia al

n>ovímíento ascendente de las aguas intersticiales y a la fbrnación de complejos aniónicos con

ligandos orgánicos producidos por los organismos bénticos.

La resuspensiónde los sedimentoscausadapor el oleaje, corrientesde turbidez, etc,

puede provocar también la desorción de los transuránicos al perturbarse el equilibrio de

adsorción-desorción en la interfase agua-sedimento. Este hecho se ha observado al hallarse un

defecto de actividad en la st¡perlicie de sedimentos costeros recogidos en el golfo de Vera,

Aln>eria (Romero, 1991).

La potencial movilidad postdepósito de los transuránicos en los sedin>entos se determina

analizando su asociación con las diferentes (lises geoquin>icas constitutivas del sedin>ento. Las

fracciones cíe pl¿ztonio y americio tbciliiíeíííe disponibles (agua intersticial), asociadasa

carbonatos, óxidos de Fe-AI-Mn, compuestos organícos, así con>o el porcentaje fuertemente

retenido por las reticcíl as cii sí al i nas cíe las aíci lías se pci eden analizar ni ed i ante extracciones

secuencíales realizadas con lixivianí es selectivos. Estas fases presentan una moavilidad potencial

diversa en moción de un hipotético cambio en las condiciones medioan>bientales (pH, condiciones

redox, contenido en oxigeno) características del ecosistenaa considerado.

En el ecosistemacosterode Tronabay(India) Matkar el al, (1992) observaron que la

mayoria ci el pl¿íto nio se encontraba asoci aclo a sesqtiioxicios y materia orgá nictí, coí>sideradas fases

de movilidad reducida. (ook cl ¿sI?, (1984) determinaron la asociacion geoquin>ica de los

ransuráí>i coas en Cai í hness (Gran E reí uña), resa tundo cí cíe la nauvor parte ¿leí Pti el Amaparecia

en las fracciones organica y residual (arcillosa), poco móviles. Otros autores obttivieron diferentes

porcentajes cíe asociación de plutonio) y americio, con una mayor tendencia de este último a unirse

a la fase de carbonatos. n>as novil (Antón c’/ ci!., 1995). Inclusose haapuntadola posibilidadde

un diferente grado de asociación geoquimica de algtínos de los isótopos del plutonio. Aragón ci

cli (1 992), u mili za udc> sud os piovení etites del área dc Pal o nínies (Al meri a) encontraron que el

»sPtí se asociabapreferenteinc nle a tasesmásn>oviles (sol ub les) ci nc el ‘‘ Pu, cluizás debido

a su mayor actividad especifica ½ a la formación de radiocoloides dtírante cts experimentos.
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La dispersión fisica de los radionucleidosproducidapor el desplazamientode los

sedimentos marinos a los que están asociados se debe a:

-accion humana: puede producir el arrastre y traslocación de sedimentos en zonas

costeras. Las más in>portantes soí> determinadas artes de pesca (redes de arrastre),

modificación de las playas, construcción de puertos recreativos, actividades

náuticas, etc

-accion mecánica del oleaje, corrientes y mareas

-acción filtradora de los organismos vivos

-orografia submarina: favorece el n>ovinúento de sedimentos por desplome en

zonas de pendiente n>uy pronunciada y el transporte por corrientes de turbidez en

formaciones geológicas submarinas (abanicos, cañones, etc.)

Los cañones submarinos que surcan los márgenes continentales, atravesando los taludes

para llegar a las llanuras abisales se n>anifiestan como una de las mejores rutas de migración de

sedin>entos. Las corrientes de turbidez que se originan en las zonas de descarga de los ríos, de

forma continua o como riada, favorecen el transporte de grandes volúmenes de material

sedimentario hacia el mar profundo a través de los cañones. Estas formaciones geológicas son

especialmente activas en niárgenes contineí>tales estrechos, y un ejemplo concreto lo constituye

el cañónde Palomares,en el sudesteespañol,dondese localizan partede las investigaciones

presentadas en esta meí»oría

3.3.2 Cesio

Ctíando el ‘7Cs se incoipora al agtía de mar, n>ás del 95% permanece en forn>a iónica

soluble. Sin embargo, la presencia generalizada de cesio ea sedimentos sugiere que la actividad

planetónica y el depósito de paí-ticulas orgánicas e inorgánicas contribuyen a su migración

descendente y posterior acumulación en el fondo oceánico

La adsorcióndel cesio a los sedin>entos está directan>ente relacionada con su contenido
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en arcillas Diversos expeiiznentos han niosírado que la actividad de “
7Cs en sedimentos aumenta

proporcionalmente con su contenido en ilitas, debido al intercambio iónico con el K que

contienen (Aston y .Duursma, 1973). La incorporación del cesio a las ilitas se produce en dos

etapas: el Cs’ hidratado se adsorbe en las posiciones no saturadas de la red cristalina de la arcilla

y posteriornente se sitúa entre las capas de silicatos por difusión (Cheng y t-tamaguchi, 1968).

La distribuciónde las concentracionesde ‘7Cs en perfiles sedimentarios reflejan su escasa

migración en profundidad, con velocidades estimadas del orden de l0~> cm/s (Stanners y Aston,

í981).

En cuanto aso desorción, experiencias llevadas a cabo por Sehelí e/al. (1980) estimaron

una disponibilidad del 0~ o para establecer reacciones de ii>tercambio y ser liberado de nuevo a

la fase liquida. Experin>entos en laboratorio (Santschi cl aL 1983) indicaron que el ‘‘Cs puede

removilizarse desde la fase sólida al agua iníersíicial por efecto) de la compactación del sedin>ento.

Extracciones seccíenciales realizadas en sedimentos afectados por las descargas de

Sellatiled (Cook e! ¿st. 1984, McKay y Haxter. 1985) mostraron que el “Cs estaba asociado

principalmente a la fracción arcillosa (ililica), reteniéndose fuerteníente en la estructura cristalina

del mineral y en menor proporción (<5%) a la natería orgánica y a lo)s rectíbrimientos de Mnde

las particulas del sedimento. Su níoviliciad postdepósito en el medio se regula fundamentalmente

por el transporte del propio inaterial sedinentario ~ en menor medida por la potencial disolución

(causada por procesos diagenéticos) de los coníptíestos organícos y revestimientos de mangaí>eso.
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Los estudios experimentales de contaminación en el medio marino engloban diversas

actividades,talescomo la recogidaden>uestras,sutransportey almacenamiento,análisisquimico,

medida,tratamientoe interpretaciónde los datosproducidos,modelización,etc Una de las fases

más importantesen este tipo de investigacioneslo constituye la obtención de muestras

representativasdel ecosistemaconsiderado,dadoque la validezde los datosfinales resultantes

del estudioestácondicionadapor la calidaddel muestreo

En general,la obtenciónde n>uestrasmarinasse realizadesdeun buqueoceanográfico

provistode teenologiaavanzada.Éstapermiteconocer:el posicionamientogeográficodel barco

via satélite,la topografiadel fondo marino n>ediantesondasde barridolateraly la profundidad

a la que se hallael muestreadora travésde la señal emitida por un“pinger”. Tambiéndebeestar

provistode la maquinariaadecuada(tornos,grúas,etc.) pararecogergrandes pesoscomo son

las dragasy las botellasde granvolumenutilizadas El procesodeobtencióndemuestrasmarinas

es complejo, laboriosoy costoso,debido a la escasadisponibilidad de buquesoceanográficos

equipadosadecuadamentey con personalcualificadoen el manejode los muestreadores.

Las lécnicas en>pleadaspara obtenern>uestrasn>arinasde distinta naturaleza(agua,

particulasen suspensión,biota, sedimentos)sondiversasy estáncondicionadaspor el tipo de

ií>vestigacióí>quese realiza: estudiodel n>ovin>ientode las n>asasde agua,estudiode la asociación

de los contaminantesal material particuiadode la columnade aguay su distribución en los

distintoseslabonesde la cadenaalimentaria,estudiodel depósitoen los sedimentosdel fondo,

etc

El estudio de la dinámica sedimentariade los radioelementosconsideradosen esta

memoria(Pu, A.n>, Cs) ha supuestola utilización de diversastécnicasde muestreo En este

capítulose describendicl>astécnicas,empleadasen la obtenciónde sedin>entosmarinosrecogidos

a lo largo del margenn>editerráneoespañoldurantelas campañasoceanográficasMed91 y

Mcd 92 La draga“gravity corer” seha empleadoparaobtenertestigosn>uy largosquepermiten

detenninarla penetraciónde los radionucleidosen profundidad. La draga “box-corer” se ha

utilizado pararecogertestigosde sedimentodehasta40 en> de longitud paraobtenersusperfiles

de distribucióny tasasde aetímtílación.
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4.1 CAMPANA OCEANOGRÁFICAMU) 91

La campañaoceanogr~ftcaMed’91 sc realizó entreel 19 dc julio y e12de agostode 1991

a bordo del buque oceanográficode banderaitajiana Bannock(Figura 4.1). pertenecienteal

ConsiglioNaziornaledelle Ricerche(CNR), El muestreo)fue organizadoy financiadopor el Ente

per le NuoveTeenologie,lEnergiee l’Ambiente (ENEA) y co)ntó conla colaboración,entreotras

instituciones, de la Universidad Autónoma de Barcelona (UAB), el Instituto Español de

Oceanografía(lEO) y el UniversityCollegeof Dublin (DCI)).

Figura4.1 l3ocíueoceanográticeBanaovk(Papucely l)ellanti, 1101)

1 0)5 principaleso)bi¿tivOs del Gil ~MATen estacampañacoi>sistfaoci>: a) estudiarlos

perfilesole distribtíción y depósitosa.cun>ulados(inventarios)de pitítomo. americioY cesio) en los

.seclin>entosdel cañónsubmarinoquecaracterizala orografíadel ecosistemamarino adyacentea
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Palomares (Golfo de Vera) y, b) determinar el papel desempeñadopor dicho cañón en el

transportedel materialsedimentariodepositadoen la plataformacontinentalhastala llanuraabisal

(Med91).

4.1.1 Red de muestreo: cañón submarino de Palomares

La red de muestreoconsistióen unamalla de 8 estacionesen las que se recogieron

testigosde sedimentomarino. Estasestacionesestabansituadasen el ramalnortedel cañónde

Palomares,en áreasafectadaspor el aporteterrigeno estacionalde las ramblasde los nos

Almanzoray Aguas. La Figura4.2muestrasu localizacióna diferentesprofundidades:plataforma

continental(<200u>), talud y llanuraabisal (>1000m).

El cañónde Palomaresno constituyeun fenómenoaisladoen el margencontinentaldel

SE de la Penins¿slaIbérica, caracterizadopor su singularmorfologia,y enel que sonrelativamente

abundantesaccidentesdel tipo de montesy plataformassubmarinas,cañonessubmarinos,etc

Estehechose debea las especialescaracteristicasevolutivasqueconcurrenen la zona,en la que

los procesosvolcánicosl>an colaboradoen la formación de relieveselevados,n>ientrasque la

actividadtectónicadefinedirectricesestructuralesen las que los agenteserosivosresultanmás

activos

La genesís de dicho cañón submarinoestá ligada a las directrices estructurales

anteriormentealudidas.Lascondicionesclimáticasde la regióndondese encuentrageneran,con

periodicidadestacional,fuertesprecipitacionesquedan lugara riadas. Duranteestosperíodosse

transportanenormesvolúmenesde materialterrigenoque seadentranen el mara granvelocidad.

Estematerialterrígenova depositándoseen el margencontinentala medidaquepierdesuenergia

Debidoa la singular orogratia submarinade la plataforn>a,los sedinientosacumuladospueden

desploo>arsey dar lugara avalanchasqueoriginan corrientesde turbidez Estosflujos dematerial

particuladopuedenalcanzarvelocidadesde 100 km/h en el talud y estánintiniamenteligadasal

transportede sedimentoscosteroshacia el marprofundo paraformar las llanurasabisales(Anguita

y Moreí>o, 1980;Gadner, 1989).
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despuésdeunamarcadainflexión alrededordela isobatade tOCO ni El valle sur del cañónse

extiendeen direcciónoeste-estehastala llanuraabisal (IGME, 1982).La pendientelongitudinal

del cañónesacusada,cuantificándoseenun 7% demediaen sutramo superior,queabarcadesde

los fondossomeroshastala isobatade 1500metros.A partir deesepunto, el perfil sehacemucho

más tendido,presentandounapendientemediadel ordendel 1.7% Las pendientestransversales

en la ramanorte, al menosen los prin>eros 1500metros,presentanvaloresdel ordendel 15-20%,

disminuyendoa medidaque se incrementala profundidad.

En la Tabla4.1 se listan las estacionesdondese recogieronmuestrasde sedimento,así

comosuscoordenadas,profundidad,y la técnicade n>uestreoutilizada

Tabla 4.1. 1 ¿,cali,-ición de lascstacioi>esinítestícodascn la can/pañaoceanográficaMcc! 91

Esiacon Cooidcnad~ís Píntunclidad(n>) Técnicademuestreo

l’ASI)i= 3713-SON t}l<4-4-90 0 60 Bos-corer

PASI)13 37<11-21N t) 0-47570 57 i3ox-corer

PASE)17 37019)93N O l’í974 0 71 tBo,-corer

l>ASI)05 37< t (37.1 N OF 1046290) 95 13cr—corcr

l’ASl)lO 370ll93 N 01<13200) 582 tlox-corer

PASDOS 37’-(tó 45 N Cl <41 63 0.) 1 (>92 1 lo,—eorer

t>ASI >07 37<0946N Ot0~37270 10(23 box—corer

PASI)04 3605822N (>1<35670) 1496 t3ox-corcr

4.2 CAMPAÑA OCEANOGRÁFICA MED92

La campañaoceanográficaMed92 se realizó entreel II y el 30 de agostode 1992 a

bordo del buqtíeoceanográficode banderaitaliana Urania (Figura 4.3), pertenecienteal Consiglio

Nazionaledelle Ricerelie (CNR) El muestreofue organizadoy financiadopor el Ente per le

Nuove Teenologie,lEnergiee lAmbiente (ENEA) y contó con la colaboración, entreotras

insíituciones~de la UniversidadAutónon>adeBarcelona(UAB) y el UniversityCollegeof Dublin

(UCD).

Los principalesobjetivos del CIEMAT en estacan>pañaconsistianen: a) obtenerlos
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perfilesde distribución y depósitosacumulados(inventarios)de plutonio, americio y cesio en

sedimentosa lo> largodel litoral mediterráneoespañol,y bí establecerla máximapenetraciónde

los transuránicosen lossedimentosdel ecosistemamarino de Palomares(Med’92).

[‘[gura 4.3 Buysic ocean gí <Fien1 r cii í l’aí~ueeiy 1 >cltanti 1 002)

4,2.1 Red de muestreo: litoral mediterráneo español

La red de muestreoconsistióen una malla tIc? 6 estacionesen las que se recogicron

testigoscíe sedimento marino, listasestacionesestabandistribuidasa lc. largodel lito>ral costero~

penií>sulary balear. lambién se recogieroo 2 testigo>scíe scdimeí>tode 1 metro> de profundidad

en el áreade máximodepósitode Pu y Am enel ecosistemamarino de Palo>mares.Jaligura 4.4

muestrala localizaciónde Ion pui>tt<s demuestreo>,

La plataformacontinental,aunquerepresentasólo un 20% dc la superficie total del

Mediterráneo>.es una zoí>adeg.rai> interéspara lt>s ests.icliosole co>ntaminaciónal presentarunaalta

procluctivídací biológica. tíí>a ií>tensa actividad pc.sc1uera y la mayor conceí>tración de

conlaminantes, 1 1 calculocíe los inventarioscíe radionne ciclos e.n estas áreaspermiteestablecer

la distribución geo>grálica del poso> radiactivo en el Mediterráneo>español y adquirir un

fi

*1
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conoctmientomásprofundodel ciclo biogeoquirnicode losradionucleidosenel mediomarino.

Las estacionesde muestreose seleccionaronpor ser las zonasmásrepresentativasdel

litoral mediterráneoespañol:

45~

4D~

Figura 4.4 loc¿íli,acíóadalasestacionesde n>ueslreode la campañaoceanográficaMeof92

Barcelona(URBARSD): zona con una alta tasa de sedimentación,enfrentedc la

desembocaduradel río Besós.Sttcurso> fluvial atraviesatina región industrialy recibelas

descargasde las fábricassituadasen su ribera.

Tarracona(URTARSI)): sesitúaenel áreade influenciadel deltadel Ebro. Esterío, que

atraviesaregionesdeforestadasrecogelos efluenteslíquidosde la CN de Ascó e incorpora

cantidadesnotablesde sedimentosarcillososal margencontinentaladyacente.

Valencia(URVALSI)): se encuentraen la zonade influenciade 1-a CN de Cofrentesa

travésde susvertido>s al río lúcar, Esta regiónes atravesadapo>r un abanicosubmarino

50 fO 50 mO
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quepuedejtígar uí> papeldestacadoci> el depósitodel n>aterialparticuladoensuspensión

Alicante URALISD árearepresentativadel nivel de fondo radiactivomediterráneo,al

no encontrarseafectadapor la contribucióndecursosfluviales.

Málatia (URMALSD): se localiza en el margencosterodel mar de Alborán, dondese

detectala influencia del agua atlánticaque penetraen eí Mediterráneoa travésdel

Estrechode Gibraltar Tambiénrecibecantidadesapreciablesde n>aterialparticuladodel

desiertodel Sáhara

Menorca URMENSD : zonadesedimentacióncaracteristicabalear

En la Tabla4.2 sedetallanlas estacionesdondeserecogieronmuestrasde sedimento,asi

como suscoordenadas,profundidad,y la técnica den>uestreoutilizada.

Tabla 4.2 1 occilizacion¿le las estaciones¿temaestreocte 1:, e;tinpciñúoc.eitiiogiñIiCI’ )1¿>/92

Estación C:¿iOi~¿t¿i~íi¿¿.lO5 l>rotííndi¿l:¿d(í~n) l~éci~íicacíe uniesireo

F.JRI3ARSt> ~ll 2(02 N 02>20 St) 1? 53 l3ox—corer

FJRlAI4SI) ~F0>-4.hII ¼01 FF40211 00 llos—corer

t)RVAISI) 30>23 (2 N 45<0135It 135 lAos—cocer
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4.3. TECNICAS DE MUESTREO DE SEDIMENTOS

Se han utilizado do>s técnicasde muestreoparactbtenertestigosde sedin>entosmarinos:

la draga‘box-corer’’ y la draga eravítv-corer

4.3.1 Draga “box-eorer’

La dias~a bos—corer utilizada en estetrabajo es una modificación del muestreador

Reineck(Papuccicl a!., 1986). Estáfabricadainoegramenteen aceroinoxidabley constade:
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un soporteexternoa modo de tripode

- un testigoquecontiene40 anillos deplásticoduro de 1 cm deespesorparafacilitar el

seccionadodel sedimento

un seccionadorqtíe permiteir elevandoprogresivamentela muestraparasu inmediato

tratamientoa bordo

La dragase lanza al mar suspendidade un cable de aceroaccionadopor unagrúa. A]

llegar a la superficiedel fondomarií>o se incrustaen él debidoa supeso,cerrándosecuandose

elevamedianteun sistemade palas.Finalmentese iza hastala superficiedel barcoconla grúa.

Esta técnica de muestreoestáespecialmenteindicadapara estudiosradioquimicosy

geológicos,permitiendola obtencióí>detestigosde sedimentocon un diámetrode 18.5cmy una

longitud de 40cm. Con estasdimensionesesposible la separaciónde un anillo externode 1 cm

de espesorqueelimií>a los posiblesefectosde contaminaciónpor arrastrey proporcionasuficiente

cantidadde sedimentoparaanalizar los radionucleidos.En las Figuras4.5 y 4.6 sepuedeobservar

la draga“box-corer” cuandose lanza al mar desdeun buqueoceanográficoy cuandose recoge

a bordo conla n>uestrade sedimento.

Unavez obtenido el testigodesedimentose procedea su seccionado“in situ” en capas

de 1 cm de espesor(Figura 4.7). Durante esteproceso se van anotandoen el cuadernode

campañadiversasobservaciones(cambiode textura,color, existenciade biota, etc.) respectoa

cadasecciónde la muestrarecogida,ya que el aspectogeneraldel sedin>entopuedevariar

notablen>ente(Figura4.8). La posibilidadde realizarestaoperacióna bordo tiene la ventajade

evitar la n>igracióí>de los elementosen el interior del sedimentoal variarselas condicionesde

presión,ten>peraturay potencial redoxuna vez que el testigose encuentraen la superficie.

Las muestrasse introducenen botellasde plásticoprepesadasy debidamenteetiquetadas

quese almacenanen la cán>arafrigorifica del barco,evitándosede estamanerala pérdidadeagua

y la descomposiciónde la n>ateríaorgaí>íca.

Finalmente,las muestrassoíí transpowtadasen un caniión isotermoal Cl EMAT, dondeson

pretratadas,analizadasy medidas.
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lig¿í y-u <7 Sceeion:,i>iicnio iii siiu” cíe iii> testico¿le sedíi¿icioon>:¿iii>¿,

VS». i)íago ~g¿aviti~~coreis>

La oraga 1~ravíty—coreí empleadaen este trabajo (Figura 4.9) está especialmente

diseñacia para obtci> er testiec>s cíe sedi í»eríl0>5 man nos de gran lonoitud Se utiliza

fundan>enralrneí>teen esutdic?s(le n>iszraciónen profundidadde diversoscontaminantes.

1 ítx corer consta(le tina pl en>ada de 3CO k g de pesocolocada en la partesupeor

¿ e ee O (le ¼O> <le diauietre. una 1 ong.itudde l nc t <o y un cs~>esorcíe 1 cm un su

e mí c í r ap ~oceo bise1a: le rosestí(lo cíe ti t>a aleaciónquecontiene ridio> paraevitar
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deformacionesen el borde del tubo. En el interior de dichaprolongaciónsedisponeun tubo de

plástico duro de 1 m de longitud y 7 cn> de diámetrodonde quedaretenida la ¡nuestrade

sedimentomarino. Esta dragase lanzaal maren posiciónhorizontal, y unavez en el aguase

colocaverticalmentecon la ayudadel tomno del barco(Figura4.10). Debido a su pesoseincmusta

en el sediniento,izándoseriego cc>n la ayudadel tornc?hacia la stíperlicíe.

El cilindro de plástico conteniendoel testigo se introdujo en la cámarafrigorifica del

barco.Despuésfue trasladadoal CIEMAT en un camiónisotermo. Unavez en el laboratorio

(Figura 4.11) se procedió a sim seccionadoen capas de 5 cm de longitud que fueron

í>c>steriorn>entepretratadas,analizadasy n>edidas.

ix í 1
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Los métodos analiticos que se emplean para medir las concentracionesde los

contaminantesradiactivos(radionucleidosnaturales,transuranícosy productosde fisión) en el

medio marino varian en función de la naturalezade la matriz a tratar (agua, pamiiculasen

suspensión,sedimentosy biota), de la cantidad y abundanciade interferentesquimicos y

radioquimicos,del tamañode la muestra,etc

La determinaciónde radionucleidosde vida larga emisoresde particulasalfa (238Pu,

2’9~240Pu, Q$iAm) en concentracionesde actividad extremadamentebajas (nivel ultratraza,del

ordende las ppb o inferiores) exige el desarrolloy aplicación de una metodologiaanalitica

con>pleja. Porun lado, sedebeconcentrarel radioelementode interéshastaunacantidadmedible

y por otro, aislarlo de los posiblesinterferentesquimicos, talescomo metalesy lantánidos,y

radioquimicos(radionucleidosde origennatural)existentesen la muestra,obteniéndosede esta

maneramicrodepósitoshomogéneosaptospara sermedidospor espectrometriaalfa. La medida

de 24Pupuederealizarsedirectamentepor centelleo liquido de bajo fondo o cuantificandoel
24tAn> generadodurante1-2 añosendiscosantiguosde plutonio.La determinacióndel “Cs se

realizadirectanientepor espectron>etriagamma,no siendonecesarioun tratamientoradioquimico

previo a la medida.

En estecapitulo se exponenlos procedimientosanaliticos utilizadosparadeterminarla

concentraciónde actividad deplutonio y americioen muestrasde sedimentosmarinos También

se explicael método de lixiviación secuencialempleadoparadeterminarla asociaciónpreferente

de los transuránicos(plutonio y americio) y el cesio a los distintoscomponentesgeoquimicos

constitutivosdelos sedin>entosdel litoral mediterráneoespañol.

En general,desdela recogidade la n>uestraa bordo deun buqueoceanográficohastala

cuantificaciónpor espectrometriadel transuránicode interés, la metodologiaempleadaincluye

variasetapas:preparaciónde la muestra,extracción, concentración,separaciónradioquimica,

obtenciónde la fuentealfa y medida.

La preparacióí> de la muestraconsiste en acondicionaríamediante una serie de

operacionesqtíe perniitan stm posteriortratan>ientoradioquimico: almacenamiento,secado(o

liofilización), molturación,homogeneización,calcinación,etc
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La extracción cuantitativade los transuranícosde la matriz sólidasuelerealizarsecon

ácidosfuertes,a la vez quepreparael n>edioparala adición de los trazadores,empleadospara

calcularel rendimientoquimicode los análisis.

La concentración implica el arrastre de los adionucleidosde interés mediante

coprecipitacionesstucesívas,com>sígtíiénclosela elin>inación de determnim>adasim>]pumezasremanentes

en los liquidos sobrenadantes.

La separaciónradioquín>icaes lina de las etapasn>ás importantesteniendo por objeto

aislarel radionucleidode interésde elementosestablesy/o radiactivospresentesen la matriz que

pudierantiterferir en su determinaciobo.Suelerealizarsetutilizando> variastécnicasanaliticastales

comoel intercambioiónico la extraccióncron>atogrática,etc.

La preparaciónde tina fuentealfa se lleva a cabon>edianteevaporacióí>directa del

elenientoo su depósito>electroquimico,obteniéndosetina micropeliculafina y homogéneaqueno

distorsiona la energia de las pamticuías alta emiticlas Y perntite la obíeneion de un esl)eetre de alta

resolución.
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S.l PREPARACIÓNDE LA MUESTRA

Lasmuestrasde sedimentomarinofrieron transportadasdesdeel puertodeatraquehasta

el Laboratoriode RadiecologiaAcuáticadel CIEMAT en arconesfrigoríficos, paraasegurarsu

completacongelaciónbastael con>ienzodelos análisis.

Una vezen el laboratorio,sedeterminósu pesohúmedo.Dependiendodel tipo de análisis

a realizar (cuantificación global del contenido en transuránicos/extracciónsecuencial)se

efectuarondostipos de tratamientopara eliminarel agua:desecacióno liofilización Algunos

sedimentosse desecaronen una estufaa una temperaturade 50-550Chastapesoconstante;este

pesose anotócomopesoseco.Otrasmuestrasse liofilizaron, eliminandoel aguacongeladapor

sublimacióna vacio. La determinacióndel pesohúmedo/secopermitecalcularla porosidaddel

sedimento,proporcionandodatos sobresu texturaque puedenser valiosos en la posterior

interpretaciónde los resultados

Despuésde la etapade secadola n>uestrade sedimentoquedaapelniazada,siendo

necesariasu homogeneizaemonmedianteniolttíración bien en un n>orterode porcelanabienen un

molino de bolasde acero. En el casode los testigosde sedií>iento, se comienzasien>prepor las

capasmásprofundas(nivelesmásbajosde radionueleidos)y se asciendeprogresivamentehasta

alcanzarla capasuperficial,dondeMieleobteí>ersetina concentraciónderadioelementossuperior.

El n>ortero,almirezy bolas de acerose descontaminandespuésde cadaoperacióncon HNO
3 en

calientey l-l~O~.

Em> el caso>de sedin>entosarenosos(generalmentecercanosa las playas)seencuentrana

nienudo piedras,conchasy residuosde naturalezadiversaquesoneliminadosmediantecribado

con tamicesde nylon de lxi mm de luz. La clin>inación de estetipo dematerialesno constituye

unapérdidadel radionucleidoen el análisis,puestoquese conocela afinidadde los transuránicos

y el cesioparaasociarsea las paniculasde pequeñotamaño(Couothreyel aL, 1984),

La calcinaciónen mufla es la última partedel procesode pretratamientodel sedimento:

si éstecontieneniateriaorgánicase incineraa tina temperaturade 500
0Cpara eliminarpartede

la tnisn>a; por lo generalla pérdidade pesoes muy pequeña(comparada,por ejemplo, con las
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muestrasbiológicas) Hay que tenercuidado de no excederlos 6000C, para evitar que el

plutonio seconviertaen un óxido refractario(PuOo)n>uy insoluble.

La muestraya preparadase dividió para el análisis de Pu, Am y Cs.Se emplean

normalmente10—15 gran>osde sedimentopara el análisis de transuránicosen las capasmás

superficialesy entre50-75 gramospama las capasde mayorprofundidad(menoractividad). El

cesiose n>ide directamentepor espectronietriagammaen fiaccionesde45-50 gramos.

5.2 DETERMINACION ANALíTICA DE PILFTONIO Y AMERtCIO

Los métodosanaliticos para deoern>ínarcuantitativamenteplutonio y americio en

muestrasprocedentesdel niedio marino se caracterizanpor su cantidad y diversidad Su

descripcióndetalladase halla recogidaen la bibliogratia(IABA, 1970; IAEA, 1074; IAEA. 1975;

Budnitz, 1973;Bojanoxvski e/cgt, 1975: Wong, 1971; Falvitie, 1971; 1-blm ci ¿ti, 1979 etc)

Estosmétodospuedei> ser especilicosparacadaradionocleiclc,o secuem>cíales.Em> esteúltimo caso

se puedenanalizarplu¡onic> y americioen la i>isn>a muestra,con eí ccnsiguienteahorrode tien>po,

ya seaen la recogidade las mcíestias(deimportanterepercusmonecctnon>icadadoeí elevadocoste

de los buquesoceanográficos)o en el atacítieconjunto.

La metodologiaanaliticaque se ni ilima paradeíermiiinarplutonio y americioen muestras

marinasdependefundamentalmentede variosfactores,relacionadosentresi:

a) tipo cíe matriz: agua(desalinidad vaíiable),paniculasen stispensiónrecogidas

sobreun filtrc> (que a suvez puedeserde distintanaturaleza—fibra de vidrio,

nitrato) cíe celulosa papel—), sedimento(con composicIonesn>mneralógicay

geoquin>icadiversas),biota (algas,peces,n>clusco>s,crustáceos,etc.)

b) tamañodela muestra

c) térn>inofuente: poso> radiactivogeneralizado,descargaaccidental(posible

apariciónde óxidosrefractarios),eflueí>tesde fabricasdereprocesadode

coníl>íístiblenuclear(vertidosem> forma omszátiica/imiorgánica),etc.

La m ti1 1 ituol cíe va nabí es cítí e coí>di ci onan el resulta dc> ti nal de un análisis rad iooítmí mico
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haceque los rendimientosquimicos no sean reproducibles,siendo necesariala adición de

trazadores(2~2Pu,?OóPu,243Am, 244Cm) de actividadconocidaquepermitancalcularcon exactitud

la recuperaciónquin>icadel procesoglobal.

Los procedin>ientosanaliticosen>pleadospara determinarplutonioy americioen muestras

de sedimentomarino (n>atriz utilizada en este trabajo de investigación)son complejosy

laboriosos Estos radioelementossuelen encontrarseen mícrocantidades,por lo que su

cuantificaciónexige frecuentementesu concentracióna partir de grandesvolúmenesde muestra

y el empleode técnicasde medidamuy sensibles,como la espectrometriaalfadealtaresolución

La metodologiaaplicadapuededividirse envariasetapas:extraccióm>del radionucleidodeinterés,

adición detrazadores,concentración(coprecipitación),separaciónradioquimicay preparación

de unafuentealfa.

5.2.1 Extracción, adición de trazadores y concentración

Extracción

El o>bjeto de estaetapaes extraercuantitativamentede su n>atriz los radionucleidosque

van a ser analizados.No existe un criterio globalmenteace
1>tadopor la con>unidadcientifica

respectoal tipo deataquequedebeen>plearsepara los sedimentosmarinos,siendoel máscomún

el quese realizapor via húmeda,empleandomezclasde ácidosfuertes.El tratamientoóptimo es

especifico para cada n>uestra, ya que dependede la concentraciónde actividad de los

transuránicosque se esperaencontrarasi com»o de su fo~rma quim»ica (compuestosorgánicos,

óxidos, etc)generalmentedefinidapor su térn>ino fuente

Se aconsejael ataquen>ediantefusión completadel sedimentoconK2S207o conNa2CO>

cuandola fuentede contan>inaciónde transuránicosha sidola destrucciónaccidentalpor ignición

dela caigaconvencionalde un artefactonuclear.Aarkrog(1975)utilizó estemétodoenmuestras

de sedimentomuy activas, y por tanto de pequeñotamaño (2-3 g) procedentesde Thule

<Groenlandia),dondela mayoriadel pítítonio se encuentraen formade óxido

Se recomiendala utilización de una mezcla ácida fuerte, HNO0-’-HCI+HF cuando los
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sedimentoshan sido recogidosen las inmediacionesde una fábricade reprocesadode elementos

combustiblesnucleares,ya que el plutonio puedeaparecerformandocompuestosrefractarios El

NF produceun residuo(CaE>) que se disuelveal atacarrepetidamentela muestra,disolviéndose

los compuestosrefractarios(Silí, 1975).

En el análisis de sedin>entoscosterosafectadospor el poso radiactivogeneralizadoo

“fallout” seaconsejasutratan>ientocon lINO> SN tresvecesconsecutivasPillai (1975)observó

queasi se extraian los transuránicosde forn>a cuantitativa Lo comprobóatacandoel residuo

resultante después de su tratamiento con lfNO~ SN con una mezcla de ácidos

(HNO>+t-JCI±HCIO4)y n>idicndo su contenidoen Pu y Am, cíueestabasiemprepordebajodela

actividad minimadetectable.Estetipo de ataoíuees adecuadopara tratar muestraspocoactivas,

pudiendoemplearsegrandescantidadesdc sedimento.

Otros autores(lAFA, 1975) han empleadodistintas con>binacionesácidasparaextraer

plutonio y americiode los sedimi>entos.La mezcla11N00+1-ICIl ICIO.í debeser en>pleadacon

muchocuidado,ya cíue el ácido perclórico> po>dria oxidar el plutonio a Pu (VI). 1>erdiéndosecomo

PuEs(p.c. 62
0C). Tan>bién se tít iliza con frecuencial-INO;+gotasde 11202, paraelin>inar posibles

residuosde materiaorgánicaci> el sedimento.

En este trabajo se han utilizado dos tipos de ataque dependiemidode la actividad

aproximadaquese esperabaencontraren el sedin>eí>ooy del origende la contaminaciónEsta

inío~rmaciónpuedeo>btenerseco>nociendola pro~fundidada la cíue lía sido recogidala mtiestra,las

coordenadasdel pumi t o cíe mciestreo, y la í>at ti ralezageo>qtíi n> ca del sedií»entc~

Generalmente,ci> sedin>entoscosíciossuperficiales(10—15 g.) sel>a eí»pleadouna n>ezcla

de ácidos: FINO> SN + 1-IP concentiado+ IJCI ÓN + 1-2 gran>osde 14.30> Primero se añaden

el ácido nitrico y el ácido fluorbidrico (la descomposicióndel CaCO> del sedimentopuede

provocarun violento burbtíjeo debido al CO> que se desprende);despuésse adicionan los

trazadoresde plutonio y americioparaasegurarstí equilibrio isotópico(heimogeneización)junto

con los transuranícosde la mtiestra.Seaborge/ cd., (1949) comprobaroi>experin>entalmenteque

tu> cl a es tiemposufici entepamaalcaí>zarel ecpíi1 ibrio de las fotínas i so>tópicascm> tío mísi»o medio.

Esteprocesc>se realizabajo epirradiadoresya que el calor lhvorecela reacciól>de extracciónde
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los radionucleidos.El ENO3 SN proporcionaun pH muy ácido al medio, en el que los

transuránicosaparecenen formacatiónica;el HP elimina la silice (SiO2) del sedimentoformando

un compuestovolátil, el SiF4. Si existenen el sedimentoóxidosrefractariosde Pu (pe PuO2),

se formaPuF4,un compuestoinsolubleque se adsorbesobreel precipitadode CaF2 Despuésse

adicionaHCI paraeliminarel excesode fluorl>idrico, y por último unosgramosde H3BO>, cuyo

objetivo es la formaciónde un con>puestovolátil (BE>). Deestamanerase consiguela extracción

completade los transuránicosde la matriz.

Cuandose han tratadomuestrasrecogidasen profundidad,bien en una llanuraabisal

(>1000 m), bien por ser seccionesinferiores de un núcleo recogido cerca de la costa, los

sedimeutosseatacan3 vecesconsecutivascon FINO> SN. Estetipo de extracciónes cuantitativa,

permitiendoutilizar grandescantidadesdemuestra(50-75g) cuandolos nivelesde actividadson

extremadamentebajos.

Adición detrazadores

La eficaciade los procedimientosradioanaliticosutilizadosparacuantificartransuránicos

(de los que ya se ha indicado su complejidaddadaslas distintas etapasde las queconstan-

extraccion,separación,concentración,etc- y de la multitud de factores que condicionanel

resultadofinal de los análisis) se determinamediantela adición de trazadoresde actividades

perfectamentecalibradas.Así sabiendoel rendimientoquimico del procesose puedencalcular

las actividadesabsolutasde plutonio y an>erieiopresentesen los sedin>entos.

Un radionucleidotrazadordebe tener un comportamientoquimico idéntico al del

radioelementoa cuantificar, por lo quegeneralmentese empleaun isótopode dicho elementoque

puedaser detectadopor el mismo sistemade medidaqueel radionucleidode interés. Su energia

de emisióndebeserperfectan>entediscernibledesdeel puntode vistaespectrométricode la del

radionucleidoobjeto de análisis. Es incluso convenienteque la emisióndel trazadorseamenos

energéticaque la del elen>enío a medir, para evitar sobrecuantificacionesde éste por

enmascaramientode la prolongaciónde la colaespectralde tipo exponencialdel trazador(este

efectose acentúan>áscuantomayoresla cantidadde trazadorañadidaa la muestra).

El trazadordebeteneruna. presenciaen la biosferatotalmentedespreciablefrente al
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radionucleidode interés; tambiénes convenienteque tengaun periodode semidesintegración

suficientementelargo para evitar, por un lado, posibles interferenciasespectralesde sus

descendientes,y por otro,el trabajoextraque stípoí>esu purificación, recalibraciónen actividad,

etc. El trazadorse añadeal principio del procesoen actividadsimilar a la que se esperaobtener

en la muestra,evitandoasí descompensacionesisotópicasal realizarlos cálculos.

En el casodel plutonio, puedenutilizarsedos trazadores:el 2’0’Pu ~ = 577 MeV;

T
10’u 2.85 años)ye

1 242Pu(E,Á=4.90MeV; T~
2= 376000años) Ambostrazadoresse han usado

an>pliamenteen la cuantificaciónde ~~Pu~ t> 2SitPu en n>uestrasambientales.En un principio

se empleabamásel <0Pim, al ser sucontenidoen io>purezasde
2’9Pu despreciable.Sin embargo,

el 20<~Pu presenta una serie de desvem>tajas frente al uso del 24tu: su periodo de

semidesintegraciónes muy corto, co>n descendientestales como cl OOOU y 228Th (interfiere

espectralmentecon e1235Pu) suenergiade en’isiói> es mayorquela del 239’240Pu(solapamiento

de colas), etc. (Kressine¡ ci/, 1975). En la actualidad,el en>pleode 242Puse ha generalizado,ya

quepuedeadcítíirirsecon uí> excelemítegíadode pureza.La manipulaciónde estetrazadordebe

realizarseconextremocuidado, ya que derran>esaccidentalespuedei>coníaminarel labo>ratorio

de formaperenne

Em> este trabajo> se hautilizado tina soltición patrónde 4>Pti (SrcnukrdRc/erencc’A’Ictieriai

4334 D) sumini stracía í>or el NcílicñuíI InoHtíí¡c o/ Sftínc/cuc/s¿11k! 1cc:/nw’/ogv (Nl ST, EEUU)

como unadisoluciónen lINO
3 SM contenidaen una aí»pollahermética.Su actividadcertificada

es 25.58 Bq/” .~l JO% La presenciade iníptí rezasde otros isótopostic Pu en la soltmción patrón

es totalmenteirrelevante.

En el casodel americio>puedentambiénutilizarsedo>s trazadores:el
240Am (E,,,. ‘u 5.28

MeV; Tmg 7380 años) y el 244Cm (E,,
0¿’5.S1 MeV; [~‘u 17.6 años). An>bos radionucleidos

puedenintercambiarseen smi función de trazadoresradioquin>icosen la determinaciónde las

concentracionesde actividad de curio y americio respectivan>ente(1-loIn> ci aL, 1979). En

n>uestrasricase> 2i<i 1’> (E,,,4p5.30 MeV) esconvenienteemplear
241Cm ya que si la separación

q tíimica no> ha sido comapl eta, cl 243A ni inI erlbri ria espectralmentecciii cl polonio>.

Em> estetrabajo se ha empleadouna solucióm> patrón de 2lOAn> (SlaiicItad kcferencc



Capítulo 5, Técnicasdeanálisis de<-adio<,ucleidos 91

/t4iúíleria/ 4332D) suministraday certificadapor el Nalional Ins/iííí!c’ of Slanr/ardsand Techno/ogy

(NIST, EEUU) como una disoluciónen HNO> 1 M contenidaen una ampolla hermética Su

actividadcertificadaes 3627 Bq/g ±078%.

Concentración

Estaetapaseejecutamediantecoprecipitación:el plutonio y an>ericiosonarrastradosde

la disoluciónal adsorbersesobreun precipitadode naturalezavariable.El principal objetivo de

la coprecipitación es separar los transuránicos de la mayoría de los interferentes

inorgánicos/radiactivospresentesen la muestra(Singh, 1986).

En muestrasde sedimento marino, Pillai (t975) arrastrólos transuránicoscon un

precipitadode BiPO4quedespuésdisolvió enHCI, coprecipitándolosde nuevocomo LaF>. Estas

precipitacionesse realizaronea medio ácido, evitándoseposiblespérdidasde Pu y Am por

adsorcióna las paredesdel vasocontenedor.

En 1981, Mathewe/u!, estudiaronla influenciadel Fe (elementoabundanteen sedimentos

tnarinos)en la eficienciade arrastrede plutonio y americioconBiPO4, concluyendoque el Fe>

inhibía la coprecipitacióndel Am, mientras la adsorciónde Pu no se veía afectada.Esta

interferenciase eliminó reduciendoel Fe> a Fe
2~ utilizando clorhidrato de hidroxilamina

(NI-1
20U.HCI>. El precipitadode BiPO., (juntocon los traí>surámticos)sedisuelveen HG 1 ÓN,

diluyéndosedespuésel n>ediohastauna concentración075N paraevitar la hidrólisis del BiCI>

La coprecipitaciónde Pu y Am coí> Fe(Ot1)3 Etc inicialn>enteutilizada por Wong el aL

(1920) y modificadapor Wong (1971)un añon>ástarde: el Fe:~ fue reducidoa Fe
2’ empleando

Na
2SO>, siendoel Pu adsorbidosobremii> precipitadode Fe(OH)o. Estavariaciónproporcionóuna

mayorrecuperaciónquinlicadebido a la ausenciadepolimerosde Pu (tV) al reducirseel plutonio

a Pu (111). Porotro lado, Livií>gston el a! (1974)eliminaronel arrastreconhidróxidosde hierro,

coprecipitandolos transuránicoscomí oxalatosde calcio o estroncio(CaC2O4/SrC2O,)

En estetrabajo, el plutonioy americiose han coprecipitadoprimerocon oxalatocálcico

y despuésconhidróxido fénico. Lina vez extraídoslos transuránicos(queseencuentranen medio

ácido),se añadieronun reductor(NI-120HHCI)y ácido oxálico sólido(si la muestrano conttene
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calcioes necesarioañadirCaCI>). El objetivo del clorhidratode bidroxilaminaes doble: reducir

el Fe>’ a Fe2 (evitandoasi el efectoinhibidor del ión férrico sobrela coprecipitacióndel americio

en el precipitadode oxalatos)y reducir el plutonio a Pu (111), imposibilitandola formaciónde

polimeros de Pu (IV). El pl-l de la disolución se aumentacon NaOH al 20% hasta 1-2,

precipitandoel oxalatode calcio (CaGO
4,color blanquecino).El Pu y el Am sonarrastrados

por el precipitadojunto conalgunoselementosdevalencia(II), talescon>o Ba
2’, Cd2’, CaOh, Ci?,

Pb2, Mg>, Mo2, Sr2’, etc. (Yamato, 1982) En estaetapase elin>inan el Fe (que quedaen

disolución formando un complejo con el oxalato) y otros elementosde valencia (III),

fundamentalmentelantánidosquepuedeninterferir en la posteriorseparaciónradioquimicadel

americio(Ce>, La’, Y>’, etc.) (Ballestra,1980).El precipitadode oxalatocálcico se destruyepor

calcinacióna 500eC,transforn>ándoseen CO (gas)y CaCO>. Este precipitadose disuelvecon

UNO>+H>Oo; el carbonose elimina con>o CO
2, estandoel Puye1 An> en medio ácidoen forma

catiónicaPu (IV) y Am (III).

El siguientepasc>consisteencoprecipitarde nuevolos transuránicoscomc> Fe(OH)>. Para

ello seañadiócon>o portador l::e (lil) en fcrí»a de EeCI1. A pH 7—8 (ccnscgtíidomedianteadición

de NH1OH) tai»biénprecipitanCd (?c>=• Ni
2, Za2 - Mw En eí liquido sobrenadantequese

desecl>apermanecenen disrolueión Nl g Ca2, Sr2, Ha2, Cr2 , Ni2~, etc.

5.2.2 Separaciómradioquimica

La el apa fi uní p am-a crí ant Ocar pl tít01>0 y an>eríc.mo en muestrascIto sen i»ento i»aríno

consíste en la obtención cíe tío u> i crc>clepósito fi no y hoí»ocréneo> qríe í>ueda medirsepor

espectrometriaalfa de alta iesolución. Para conseguirlo, es imprescim>dible eliminar las

interferenciasque se presentanen el análisis de estosradioelem»entos,cíue son de dos tipos:

quimicas (suelem> ser cantidadesapreciablesde cationes,que ccn>o el cerio y praseodimiose

electrodepositanen las n>ismas condicic>nes, impidiem>do la fijación cuantitativa de los

transuránicos)y/c espectroscópicas(microcantidadesde otros emisoresalfa cuyasenergiascíe

cntsión se sola paí> can 1 os pi cc>s caractcristicos dcl Prí y A n>).

La purificación raciioquin>icade los transuránicosde interés puede llevarse a cabo



CapItulo 5, Técnicasdenoélisis deradicn,ueleidos 93

empleandodiversastécnicasde purificación: extracciónliquido-liquido, resinasde intercambio

iónico y resinasde extraccióncromatográfica.

5.2.2.1 Extracción líquido-liquido

Esta técnica de separaciónconsisteen introducir en un embudode decantacióndos

volúmenesequivalentes,uno de muestraen medionitrico conteniendolos ionesmetálicosde los

transuránicosde interésy otro de un extractanteorgánico. Los con>puestosorgánicosmás

utilizados son diferentestipos de aminas(tri-lauril amina -TLA-, tri-iso octil amina-TIOA-,

Aliquat-336, Alan>im>a-336,etc)y otros reactivosorgánicostalescomo tionil tri-fluoruro acetona

(TTA), óxidotri-n-octil fosfina (TOPO), ácidodi-etil-hexil fosfórico (fIDEl-IP), etc. (SinghelaL,

1979).

El en>budode decai>tacióndebeagitarseenérgican>entedurantetío tien>po. Despuésse

dejareposarpara cloese separenla fase orgánica(superior)conteniendoel plutonio y el uranio

y la faseacuo2sa(ii>ferior) dondehan qtmedadoretenidosel americio, el etírio, las tierrasrarasy

el tono.

La taseorganicase lava con 1-ICI para elin>inar posiblesrestosde ‘Eh (el xsTh puede

interferir espectralmentecon el >¿Ptm) el Puse“retro-extrae” con unadisoluciónde NH4I en HCI.

El iodo en excesoseelimina calentandola n>uestradespuésde añadirun agenteoxidante(1-hO2)

cíue oxidael E a 12 y evita la reduccióndel Fe
2 a Fe>. El uranio, a su vez, se extraecon una

disolucic5ndiluida de 1-IGl.

El siguientepasoes la eliminación del hierro(n>uy abundanteen sedimentosmarinos),ya

quesu presenciaen la fuentealfa cí»pobreceriala resolucióndel espectro.Paraconseguirlose

ajustala mc>laridadde la muestracon HCI y seañadeun volumensimilar de di—isopropileteren

un embudode decantación.Se arrita bastacompletarla eliminación del Fe: la muestraconteniendo

Pu (foseacuosa)va perdiendocoloraciónamarilla en favor de la fase orgánica,hastaaparecer

totalmentetransparente.
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Unavez extraídoel hierro, la muestrase atacaprimerocoí> HNO3 y luego con HCI para

eliminar restosde sales y trazas de nateriaorgánica y convertir los nitratos en cloruros.

Finalmentela muestrase lleva a sequedad,estandoasi preparadaparala obtenciónde la fuente

aIfa.

El Am, Cm, Th y tierrasrarascontenidosen la faseacuosainicial se extraencon dibutil

N-N dietil carbamil fosfonato-DSDECP-o su derivadometilado -fIDEl-IP- (YamamotoetaL,

1981). El americioy ct:rio se “re-extraen’de la faseorgánicacon HNO 4N; estanuevafasese

lleva a sequedady el residuo se disuelve con 1-1(71 9N. El Am se aísla radioquimicamente

utilizando resinasde intercanbio(Hol í» etcti, 1 979)

El empleo de la extracción liquido-liquido para aislar radioquimicamente a los

transuránicosen sedimentosno produceresultadostolaln>entesatisfactorios.Debido a la multitud

de interferentesquimicos en la m>uestra, la separaciónde las faseses a vecesdifusa, con la

consietimeí>tepérdidade rendimnientr2químico y resoluciónespectral.Em> la actualidad estatécnica

ha caiclo en desusopara m~tiestras amabicítíalesen favor de las resií>asde intercambioiónico, más

selectivasy faciles de utilizar.

5.2.2.2 Resinasde intercambiojónico

Las técnicasde itttercambi,> onico se empleanfiecuenten>entepara seí.ararradionucleidos

en n>ríestras amubientales, basándoseen las diversas característicasde retención de cada

radioelem»ento. Las resinasde i u t ercantiO iom>ien estánconstit ¿íiclasbici> por grr¿posfuncionales

am>~onio (i ntercarnbio anión col o sri líoni co/carboxi1 ico (intercan>bo catic)m>ico) u nidos a unared

—1 1 1 1.

cuponiitcí¿ca mie es¿imetio rimviiiii’3c¿ieciiu. r’e¿LÑui’ e.o’iieí iíi¿c< eaíiíuíc[uui Ur cniOj¿lCa/ YcitIUILlSN

presentanolo un alto gradc de especif¿cioiaclparaciertosestadostic oxidaciónde los racliontícleidos

de interésy unaselectividadelevadaen funcióndel atedioen el quesc trabaje.Así, el Pu(IV) se

retící>e en mcclios UN 03 y HCI mientrasel 1 It (IV) qtíecia retenidosólo eí> ¡u eolio nítrico; el U

\/ 1) se retiene frí crtcmcnt e en mcdi o clorbi dri en mientras los actí ni dos se eltiven sim> di fictíltad.

Existen distintasformasde aplicar la técnicade resinasde intercambioiónico paraseparar
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plutonioy americiode muestrasdesedimentomarino,enfUnción del medio (nítrico,clorhídrico)

en que seencuentrala muestraque contieneloselementosa cuantificar.En antoscasos,la resma

se introduceen unacolumnade vidrio (colun>nade intercambio)cuyos extremossuperiore

inferior se taponancon fibra de vidrio. La columnadisponede una llave de tefión el> su parte

inferior quepermiteregularla velocidaddel flujo a su través.

En estetrabajo se han seleccionadolos n>étodosde Wong (1971)y Holm c’t aL (1979)

parasepararPu y Am en n>uestrasambientalesEstosmétodos,ligeramentemodificadospara

optimizar la purificación radioquimicade los transuránicosen muestrasde sedimentomarino,se

recogenen la bibliografia comoprocedimientosnormalizadosen el C1EMAT parael plutonioy

el americio con las referencias MA-17 (Gascó, 1988) y PR-X3-0l (Romero, 1988)

respectivan>ente.En la Figura5.1 se o>tíestrael esquemasecuencialde separaciónradioquimica

de plutonio y an>ericioconresinasde intercambioiónico aplicadaa algunossedin>entosmarinos

en estai»emoria.

El precipitado>de Fe(O11»conteniendolos traí>suránicos(apartado5.21, concentración)

se disuelvecon HNO2 SM y se le añade0.5-1 g de NaNO2 paraasegurarsedequeel Pu se

encuentracomo Pu (IV). Simultáneamentese acondicionala colrínina de intercambio½aí‘u 1cm,

L’u 30 en>, Figura 5.2) rellena con 20 ml de resma.Dowex AG lxS (forma cloruro, 20-50

entram»ado)con UNO: SM. Para que el tiempo de contacto de la m»uestracon la resma

intercambiadoraseaóptin>o, es convenienleque el flujo a travésdc la columnaseamoderado

(aprox.4 ml/n>in) y constante.

La resmaretiene el 1½y el Th, dejandopasar el Am, Crt, U, Po, Fe, lantánidosy algunos

productosde fisión. Paracerciorarsede! pasototal de la muestraa travésde la columna, se

efectúaun lavadocon pequeñosvolúmenesde FINO1 SM. (Estosefitíentesserecogenpuestoque

constituyenel puntode partidapal-a el análisissecuencialdel americio).El tomio se elimina de la

colun>nalavandocon1-IGl concentrado.El plutonio seelriye con ut>adisolucióndeNl-Id en1-ICI

El excesode iodo cm> el eluido se elin>ina adicionando1-1N03 concentrado,ya que el ión ioduro

seoxida a 1~, c~tíe se pierdepor evaporación.
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Las trazasde tono se eliminan pasandola muestraqtíe contieneel plutonio por una

segundacolumnade intercan>bio(tV,, ‘u 0.5 en>, L’u 10 cm, Figura 5.2) rellenacon 1.5 ml de

resmaDowex AG 1 xS (fom>acloruro, 50-100entran>ado).Una vezpurificado el Pu, quedalisto

parala preparaciónde la fuentealfa

La disoluciónen medio nítrico quecontieneAm, Cm, U, Pb, Fe, Bi, lantánidosy algunos

productosde fisión y metatesde valencia(u) se lleva a pl-! 7-8 con NI-140H, apareciendoun

precipitadode Fe (OH):, sobreel que se adsorbenel americio, el uranio, los lantánidosy Ci?’,

Co»? Zn
2’, etc. En el liqtmido sobrenadantequedantrazasdc (“&j Mg2, Ni 2’, etc. El precipitado

de hidróxido férrico se di sríelvecon1-IGl concentrado.La n>ríesírase acondicionacm> n>edioHCI

lO N y se drena primero por una colun>na intercan>biadoradoble catiónica-aniónicay

seguidan>entepc>r unacolun>naanmoníca.

La colruina cíe intercambiodoble (t>~t 1 cm, 1 _‘u 20 cm) se preí>aracon camítidades

eoíuivaleníesde ru>a resína antoí>ícaDowex ¡NG ~1xS (forma cloruro 100—200 cntrarnado)y una

resmacationica Dowex AOl SOWxS (fornía hidrríro, 100—200 curmamacírtí.y se acondicionacon

FICI 1<> N. Bí> la resma aniónica quedan retem~iclos el Fe y trazasde Po, U y Pu y en la catiónica

se reíi enemí nl icroeníit idades de TI>. El Ii oír: ido cfi utoníe conl lene Am, Cm», lantánidos,Pb, fi, el

gruesodel Fe y los metalesdivalentes. Estadisolríciónse lleva a sequedady se disuelveconun

pequeñovolumende lINO> 1 N y CH
2011 93%.

La colímn>na aniómíica (cfr,í ‘u 1 cm, 1 ‘u 20 cm) se rellenacon resmaDowex 1 x4 (forma

clortiro, 1 00—200 cntramado)y se acondicionacotí FI \O~ 1 N ¿ (‘11>014 93%y rínos granosde

NaNO~ La muestra(a la cIne se l>a añadidounosuranosde NaN02) se drenapor la colun>na

ntercamnbiadora,qoedaudc> reíeníclosel A o> Cnl, lantánidos,Pb y B i. El Fe y los Me>” se eluyemí

con tINO3 IN-FCIl>OH 93%. Seguidamentese pasapor la columna1-IGl 0.1 N+NH1SCN0 5N+

CH,OH 80
0/o y se desechael eloidoquecontienetrazasde uranioy la:>tánidc>s. Puedeaparecer

en la resmatmn color rojizo quedelatala existenciade Fe; en estecaso>se drenapor la colun>na

1-INO> 1 N+C 1-1,01193%bastaque desaparezcatotalmenteel hierro. Finalmenteeí Am» y el Cm

sc eltí~.cn comí IiCI 1.5N 0 ¡I;Ol-l Só%; el americiose electrodeposita,obrcnié.ndosela fuentealfa

que perinit irá stm crinnl fi cae.ión. Las trazasdc Pb remantonrescíu tocían reteni cias en la colcimna

intercambiadom-a,evitande>posibles intenfememíciasespectralesde stí descendiente2i<tp
0 con el
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24’Am, utilizadocomo trazadoren los análisisde americio(Yan>ato, 1982).

La separacióndel americioempleandoresinasde intercambioiónico no hasidototalmente

satisfactoriaen algunasmuestrasvoluminosas(> 10 g) de sedimento,encontrándoseciertas

dificultadesprácticascuandose ejecutabael método (pe la disolución de la muestraen un

pequeñovolumen de HNO> 1 N+CI-l>OH 93%, la elin>inación completadel hierro, trabajaren

n>ediometanol,etc.).Porestemotivo, se investigóun nuevo métodoparaaislarel americioen

sedimentos,basándoseen los estudiosmás recientes que utilizaban resinasde extracción

cromatográfica.

5.2.2.3 Resinasde extraccióncromatográfica

La extraccíoí>cron>atográficaes un método de separaciónque con>bina las técnicasde

intercambioiónico y extracciónorgánica En>pezóa utilizarseparapurificar radionucleidosen

n>uestrasbiológicas y medinambientalesa principios de la décadade los 90 Las resinasde

extraccióncron>atográficaconsistenen un extractanteorgánicono polarretenidoen un soporte

inerte(papel,polvo de celulosa,polinierosorgánicosmicroporosos,etc), a travésdel cual se

drena una fase móvil que actúa con>o agente de elución. En la Figura 53 se representa

esquen>áticamentesufuncionan>iento,basadoen la formaciónde complejosde estabilidaddiversa

En este trabajo se ha seleccionadoeí método en>pleado en el Argonne National

Laboratory(EEUU) parapurificar atuericioen muestrasambientales(Reme, 1992). Sudesarrollo

y aplicación en sedím»entosmarinos se recogen en la bibliografia como un procedimiento

normalizadoen el CIEMAT con la referenciaPR-X03-06 (Gaseé, 1994). La separacióndel

amnericiose realizacoí> doscolumnasde exrmaccíóm>cromatográficacomercializadasporíúiehrorn

J’¡clusIÑcs; /ite (Figtíra 5.4). Se trata de las resinas TRUSpee(130 o de óxido de octil (fenil)-N,

N-díísobutíl carboilmetilfosfinay 27% de tributil fosfato adsorbidossobre un ésteracrílico

polin>érico no iónico) y lEVASpee(aminacuaternariaalifática-Alíquat 336N- adsorbidaen un

ésteracrilico polimérico no jónico) (EicbromIndustries,19~O).En la Figura 55 se representael

esquemade purificación del americiocon resinasde extraccióncron>atográficautilizado en este

trabajo
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La fracciónen medio nitrico procedentede la columnade purificación del Pu (AG lxS,

20-50 malla) contieneAm, Cm, U, Po, Fe, lantánidos,algunosproductosde fisión, metales

divalentesy trazasde Pu, U y Th Estadisoluciónse lleva a sequedady sedisuelveen HNO3 2N,

añadiéndoseletambiénácidoascórbico,que reduceel Fe (111) a Fe (II) La columnaTRU-Spec

se acondicionacon FINO3 2N, y la nuestrase pasa a sutravés El Am, Cm, lantánidos,trazasde

Puy Th se fijan en la columna,eluyéndoseel hierro y loselementosdivalentes(Ba,Ca, Co, Cu,

Mg, Zn, Pb, Sr, Mn, etc.). El Am y los lantánidosseeluyencon 1-ICI 4 lvi, quedandolas trazasde

Pu, U y Th retenidasen la resma Estadisolución se lleva a sequedad,disolviéndoseel residuo

en NH4SCN 2N en ácidofórmico.

Se acondicionala columnaTEVA Speccon NH4SCNen ácidofórmico, y se pasaa su

travésla disoluciónquecontieneal americio, preparadaen el mismo medioque la columna.Se

eluyen los lantánidos(Ce, La, Sc etc.) con un volun>en determinadode una disolución de

NH4SCN 1 N en fórmico, quedandoel an>ericio y el curio retenidosen la resma(Smith el aL,

1995). El Am se extraecon i-ICI 2tvt El excesode ión tiocianato(color rojizo) se elin>ina con

aguaregia(HCI:HN03 3:1) calentandocon epirradiadoresEl residuosecose tratavariasveces

con FINO> concentrado,quedandoel americiolisto paraserelectrodepositado

El en>pleode las columnasde extraccióncromatográficarequiereun especialcuidadocon

la medidade los volúmenesquese pasana stí través (liquido de carga y disolucionesdeelución),

como demuestranlas curvasde elución(volúmenesde columnafrente a porcentajedel elen>ento

eluido) del americioy sus interferentes(Fe, lantánidos,etc.)obtenidaspor Gascóel aL (1994)

con la coltín>na IRUSpee(ver apéndice),y las proporcionadaspor l-lorwitz (1992) para los

lantánidoscc>n la eolun>naTEVA Spec.

La técnicade separacióndel americiocon resinasde extracción cromatográficaha

probadosermássencillay rápidacíue la de intercambioiónico, ya quese prescindedel trabajo

en n>edioalcohólicoy el hierrose elin>ina más fácilmente.
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5.2.3 Deterniin-aciómidc 2Am p

1 .adelermnim>ación cmi amiilativa ríe 24t Prt príederealizarsedi recían>enrepor centelleolicjtiído

de bajo fc>ndo o mí rectame¿>te a travéscíe la medida del 2 \m generadoe;> planchetasde acero>
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inoxidablecon electrodepósitosantiguos(1-2 años)de plutonio(Figura56).
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Figura 5.6 tisclucn>adc separacióndeAni-24 1 generadocn discosenvejecidosdc pl titanio(Gaseé,1995)

El procedimientode separaciónutilizado en esteti-abajo se basaen desarrolladopor Holrr

dcli (1979), posteriormentemodificadoy normalizadocon las referenciasPR-X3-02(Romero,

1990) y PR-X3-09(Gascó,1995)

El n>étodoparadeterminar24>Pu indirectan>entesebasaen el crecimientode»~‘An~ por

desintegraciónde su progenitor, el ~ Pu (en>isorde particulasbeta, T~.~’= 14.4años)en discos

envejecidosde Pu dtíraníeun pemiodo dc 1-2 años. El >4tAn> generadoal cabodeesetiempose

extraecuantitativamenteconHNO~ + 1-IGl — gotasde l~12O2 La separacióndel americiodel resto

cíe los interferenresqtmin>icos í>roceolentesde la disolución del electrodepósito(isótoposen>isores
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alfadel plutonio)y del ataqueparcial del disco de aceroinoxidablese realizabien con resinasde

intercambioiónico (norn>alizadoPR-X3-02) bien con resinasde extracción cromatográfica

(normalizadoPR-X3-09), siendoesteúltimo el métodode ptírificación empleadoen estetrabajo.

El rendin>ientoquímicodel procesose calculan>edíantela adiciónde trazador24>Am al inicio del

proceso.

Una vez etíantificadoel 2ti/tm la concentíaciónde actividaddel 24tPuse calculaaplicando

la ley de equilibrio radiactivo de Baten>an cuando el periodo de semidesintegracióndel

descendiente(24 mAn>) es mayorque el del progem>itor (2> t Pu):

. (A .in¡24i — A p~-2<i) ,4.i~¡.22

)

ÁÁ,hv, (~.‘p.24i — eA .t~2w’)

Donde:

A i’~-<tt : actividad de Pu—241

2. .i,,’>~> m : com>st ante cíe semníclesío t egracída de Am—24 1

~ consíante de semiti d eA> te’aracido de Pr¿ >4 1

A A=ih24t : actividadde Am—24 1 niedidaen el disco envejecidode plutonio

tiempotranscurridodesdeel electrodepósitode Pu hastala n>edidade Pu—241

En muestrasde stmelo recogidasen Palc>mares(Alm»eri=í),se ha medido 24 t Pu utilizando

an>bastécnicas:centelleo liquido y crectmtenlode Sitám Los resultadosobtenidosse recogen

en la biblic>grafia((lascócid!., 1997, verapéndice),y conctmerdanestadistican>eníeen un

(2<. Las pecítieñasdiferenciasapreciadaspraedea>debersea una n>anipulaciónmás largade la

muesrtacuandose detern>ina2.itpu indirectamente;sin en>bargo,estemétodoes máspreciso,ya

qtíe proporcionaresultadoscon incertidumbresasociadasmenores.
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5.3 EXTRACCIÓN SECUENCIAL DE PLUTONtO, AM.ERtCIO Y CESIO

El comportamientode los radionucleidosde vida largaincorporadosa los sedimentos

marinosdependede unaseriede parámetrosmedíoambientalestalescomo el pH, salinidad,y

contenidoen oxigenoquepuedenvariartemporalmenteEstehechoha conducidoa considerar

estamatriz como un compartimentono estanco,en el que los radionucleidospuedensufrir

procesosdedesorción,remineralización,migraciónpostdepósitoen profundidad,etc

Parapredecirla evolucióny biodisponibilidadde los transuránicosy el cesiodepositados

en los sedimentosno es suficienteconocerúnicamentesu contenidototal en la matriz, sino su

asocacionpreferentea las distintasfasesgeoquimicasconstitutivasdel sedimento.La distribución

de estosradioelementosen cadafracciónptmededeterminarsen>edianteextraccionessecuencíales

empleandoreactivoslixiviantes específicosparacadacomponente(Walterse/aL, 1980) Existen

vanosmétodosde extracciónsecuencial,cuyasdiferenciasradicanea el tipo de extractantes

títilizadosy cm> stm ordensectiencíaldc emupleo(MeLarcí>y Crawford, 1973; ‘u ci ci, 1981;Livens

y Baxter, 1988;1-blm e/aL, 1987).

En la con>unidad cientifica internacional existe una abierta controversiaacercade la

correctaim>terpretaciónde los resultadosobtem>idosmediantelas técnicasdeextracciónsecuencial,

ya que se basanen un conjunto de supuestosdiscutibles: prestíponenla existenciade fases

geoquimicasdiscretasque puedendisolverseindependientemente,dadala alta especificidady

selectividadde los reactivosextractantes;no tienenen cuentalos posiblescan>biosestructurales

en la composiciónde la matriz, y no consideranque los radionucleidospuedanredistribuirseentre

las distintas fasesdurante la extracción. Otro de los problemasen el empleode estetipo de

técnicasanalíticas lo cc)nstituye la [hIta cíe sedimentospatrón que contengancantidades

certificadasde radionucleidosen las distintas fasesgeoquimicas,requisito indispensablepara

participaren ejerciciosexperin>entalesde intereomparaciónqueaytídena validar los resultados

(Martin ¿¡ci!., 1987).

Etnavez exptíestaslas ventajasy desventajascaracteristicasde los métodosdeextracción

secuencial, es n>uy in>portante tener en cuenta que los resultadosobtenidosdeben ser

interpretados con sun>o cuidado, no pudiendo adjudícarse como datos absolutos de
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concentración,sino como porcentajesindicativos de asociación preferente,ya que vienen

definidospor un determinado‘modusoperandi’.

En estetrabajose ha empleadoel n>étodode Cook el cii? (1984),aplicadoa estudiosde

distribuciónde Pu,Am y Np en un amplio númerode muestrasy ecosistemas.En la Tabla51 se

indican las distintasfasesgeoquimicasa las quepuedenestarasociadoslos radionucleidos,los

agentesextractantesempleadosy el volumenutilizado de cadauno de ellos.

Tabla 5. 1. Fasesgeoqu u?icascaracten st casdc los sedímentos marinosa lasque se asocian1 c.s racíonuelcidusy

reactivosestecit¡cosest=actantesparacadacomponente,

Fracción Reactivoexmracianme Volumen(ni/g)

t>ácilmentc disponible (a0l~0.05 M 20

lntcreambiable/¿idsorbid¡, 0211 ,—(i(>(>lt t>.d>5 M 20

tnor pat> i canl et>t e

Asc,c.i¿icloa la itoiteria o
4’ñi¡ca N:¿.l’~d>~ tt. 1 Nl

Cd>]?reeipititdi¡con ¿S<ctns>• ¿JO lji~Cd>.í 0.1 YSM!l 02 diO> t Nl

~~>~ ~I¿ i ti si i ¿ti’>

l.4esict¿.=at 1 lNtj3/tli
2/l~lC:l 75

La muestrade sedimento(12 g) se agila durante18 ho~rascon la cantidadapropiadade

extractante(Tabla 5.1). Se dejadecantarla disoltición y se extraeel sobrenadante,que se lleva

a pI-I ácidocc>n II NO
2 concentrado,paraevitar oltie los radioí>tícleidosse adsorbana las paredes

del recipientecímie los contiene.A continuaciónse añadenlos trazadoresde plutonio (QtPu) y

americio(
24~An>), cíatodandola muestrapreparadapara el aí>álisisde Cs por espectrometniagan>ma

de altaresolucióí>y la determii>aciónradioquimicade Pu y ¡tn> con>o se ha indicadoen apartados

precedentes.El residuosólido resultantedel prin>er ataqríese sigue tratandosecuencialmentecon

el resto cíe los reacti vc>s cxlmcl antes. Fi> la Fi gr¿u> 5.7 se mtm esíra el esdítmen>adel análisis cíe

exoraccionsecuencíalutilizado en esteríabajo.

106
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Previatnentea la aplicación de la extracciónsecuenciala muestrasambientalesse han

realizado una serie de experimenlos con sedimentospatrón cuya concentracióntotal de

radionucleidosestácertificadacon el fin de conocera fondo las limitacionesdel métodoutilizado

Así, se ha estudiadola especificidadde los lixiviantes empleados,su capacidadglobal de

extracción y la influencia del contenido de materia orgánica(componentefundamentalen
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sedimentoscosteros)en la asociaciónde los radionucleidosde interés

5.3.1 Capacidad global de extraecmní>

Paraestudiarla efectividadglobal de extracciondel n>étodosecuencialelegido,se trató

por duplicadoun sedimentoestándarcertificadopor la IALA paradeterminarlas concentraciones

de actividad de plutonio (expresadasen Bq/kg) lixiviadas por cada uno de los reactivos

empleados.Estasconcentracionesde actividad se sun>aron paracalcular el Pu total extraído

secuencialmente.Los resultadosse recouenen la Tabla5.2

Tabla 5.2 Conceí=traenmesdc acíi ciclad rl 3c
1k¿ 2e> y l<izcett02d-sdccxtraccióndel ami lisisdc Ii xi cinc ión sevucacial

¿=90 2.¡f.~í>a re,,ti zar,., cm, el redimenm a o tr¿¿n 1 AOl A 367 *

braccion Alieivoa 1 ‘.02 extracció,, Alic¿io¿a2 ‘((u citraecinri

fócilmente¿lispo¿iih’te ‘si ¿ ¿ ¿“ <¿(.02

lnt/tidsorb. inoig¿inie. 0.1 (i> ¿161 ¿i.l3~• ¿VII tt. 12 <.0.03 ¿Y38±t>.lO

Asociada¡iv oig:ahic¿¿ 9.3 -¿4<8 25.7 =2.2 7.4<14.6 23.6<2.6

Asaeí¿¡doa cusidos 97) :2.7 33.1 8.2 1682.5 5348.7

Residual .1.6 2(4 (4, 4.4 , .1/4.5 22.52.3

Ial,,] 379.39 070.100 31.4=2.6 82.592»

*Aeti~.icl¿ud ccrmit3c.ada38 B/kg. l¿íterv¿¿locíecOOti?iW.u 314 398(o’ut}i}S~}

Comopuedettseíí’arse,la actividadtotal ríe plutotno extraídasecuencialmenteconcuerda

sicmificativameníe caí> eí valor ole. activi dad talití certificadapara la mtiestra analizada. Las

actividadesde las alicriotas 1 y 2 (37.2+~3.2y 31.4±2.6,respectivamente)son menoresque la

actividadtotal certificada(32±3).ya ríuto el procedin>ientode lixiviación secuencialincorporaumi

m>unlero mas elevarlo de análisis y u n tratan>ienl o más í>rolongadode la muestraque una

determinacióndel com>íenidoglobal

los porcentajesde extracciónconcuerdancoan lc>s conseguidospor Maíkarc/ oíL (1992)
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en sedimentosrecogidosen la bahíadeTrombay,situándosetambiénentreel 85%-95%

5.3.2 Reactivos extractantes: especificidad

Las principalesfasesgeoquimicaspresentesen sedimentosmarinossonóxidosamorfos

de Mn, Fe y Al, materiaorgánica(mayoritariamenteácidoshúmicosy fúlvicos), carbonatos,

fosfatos, sulfurosy arcillas. La especificidadde los agentesextractantesempleadosestádefinida

por su capacidadselectivapara arrastrara los radionucleidosasociadosa una fracciónconcreta

sin solubilizara losqueestánunidosa las restantesfases

Los radionucleidospresentesen la fracción ‘fácilmente disponible’ puedenlixiviarse

utilizando solucionesde \4gCl2, Nl-t.~Cl o NH4Ac. Los dosúltimos reactivos,sin embargo,pueden

disolver parcialmentepequeñascantidadesde buniatos. Los radioelementosasociadosa

carbonatossonextraidoscon EDTA, CH9COOFI, etc. El EDTA, sin eníbargo,puededisolver

ligeramentelos revestímientosde sesquióxidosLa níatermaorganícasedestruyecon disoluciones

de H202, NaOl-l , Na1P2O7,etc. El hidróxido sódico puedellegar a modificar la estructura

cristalinade las arcillas,el peróxidode hidrógenodisuelvelos sulfatosy los óxidosde Fe, Al y

Mo, y el pirofosfatosódico puedeactuarcomo dispersantede arcillasy solubilizarligeramente

los óxidos amorfos de hierro y manganeso.Los radionucleidos adsorbidos sobre los

revestimientosde los óxidosde Fe, Al y Mn ptíedenextraerseconNI-120H-IICI, o con derivados

del ácido oxálico ((NHÁ)2C204). Finalníente los eleníentospresentesen la fracción residual,

formandopartede la red cristalinade las arcillasse disuelvencon una níezcíade ácidosfuertes

HNO0/HF/HCI (Scotty Saber,1988).

El experimentorealizadoen estetrabajoconsistióen atacarpor separado5 alícuotasde

12 gramoscadaunade una muestrade sedimento(IAEA-300) cuyo contenidototal en plutonio

y americio está certificado y otra alícuota de 12 g de la misma muestra,que se analizó

secuencíalníente.El objetivo era compararlos porcentajesde extracciónde Pu y Am en las

diversas fraccionescon cadauno de los reactivoslixiviantes aisladamente,con los obtenidos

criandose empleansecuencialmente.Los restílradosde esteexperimentose presentanen la Tabla

5.3.
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fabla 5.3 02cmcentraeionesdc ¡cii vicIad (0cíñ-:g.’: ¡0 y wírecntajescíe exíraceión dcl ¿un lisis cíe lxi vi aciónsecucnci=il

cte 1>05 Am realizack¿encl scdnncntopatrón 1/MI ~A<~300*

FASES SFI>ARAI>AS

Fracción 239+2<‘~‘Pu uy, exiraicícm 23<Pu ‘Mu cxmraido 21]Am % ~mr~¿

Fácil ¡tispon. <(1.1>2 <002 t>.(>5±0.01 4=1

InC ¿udsinorg 01(15 1>.1>l 1.4 11.2 <0)11’ (1.0)7 0.01 Sl

As. un círgáni [.560.18 445 <0312 0.73’ 11.05 535

As. Osudos 2.9 ¡ <0.11 S2.~4 7511) 0.53 0.03 39 3

lZesiciual 3.30=11.09 03<3 1)74<011’ 1040—lO [.50.0.21) 10>8.’ 16

FASES 802021)l<iN02IALES

Fácil dispon. <0.1.12 <.102 0 01> 0 04 6 a

tui! acis ¿uorg 0.(t32,.0.i.iiúSi t .1< ¿1.3 <0.012 <0.03

¿5. a? organi 1.16<11.] 3 42<3 «<(12 11.6310.22 100135

As. d>.<iclíi, í 119. ¿1.06 68<2 ¿1.027.0.0(17 34—7

Resiclu¿¿il (1.52:0.1)4 11)1 <7 1.i..05 11.111 96<20 AMI)

lotal ) ‘9<11.2 7) 6 11.0S=0.(1l (1.6(1.2 48+20

Acli\id=uclcenit3eaclae inteiialo.cdc cciu¿tí í’í’í ío <ti ‘S;: ~V<í(~íícu’u3>> l1~~ Xc ( 4—3/iI ~AnsI .3 Ilq/ku (1.2—1.5)
Acliviclacl csinnad¿ue ,utcrv¿tlodccon6¿iv’ ¿ Oc oíl>>. >¿l>crO.15 Fcí<ke ¿Ii 1 lib)

Los datosmecopiladosmríest:an ojruc en el casc>de los ín>lusis efectuadosporseparado.

la extracción con una mezcla de ácidos fUertes (I-INO;’uHF±HCI: fase residual) de los

radiontícleiclos estudiados lía prociticido resultados satisfactorios (3.30±0.09;0.24±0.02

y 1.50±(1.20). Estosvaloresde concentracuondc actividadestánen el rango de los niveles de

confianzaotorgadosen el certificado de actividadde la muestra.Sin embargo,al realizarlos

análisis delixiviación (fasessecuenciales),las actividadesglobalesextraídas(2.9».0.2;0.08±0.01

y 0.63±0.2)son notablementeinferic>res a las rectíperacionesmediasobtenidasen ejercicios

rrítínaríosde extracción( - 50)-3 5%)<Al tratarsede unamuestrapocoactiva,tasincertidumbres

queafectana cadafasto del análisissonaltas< prc>vocandcíqríela interpretaciónde los resultados

obtenidosdebarealizarsecol> extremacaurela.
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En el casodel 23’»240Pu los porcentajesde extracciónpara las tres primerasfracciones

(fácilmente dispomiible, intercambiable/adsorbidoinorgánicamentey asociadoa la materia

orgánica), concuerdansignificativamenteen ambostipos de análisis (separadoy secuencial),

indicandoque los reactivoslixiviantes empleadoscon anterioridada la faseorgánica(CaCI
2 y

CH3COOH)no modificansustancialmentela naturalezageoquímicadel sedimento,Sin embargo,

al compararlos datosrecogidoscon el tratamientocon (NI-b)=C=O,,/H=C=04(fracción asociada

a óxidos) se observaque estereactivo podría extraer hastaun 14% más de plutonio (fases

separadas)sí la composiciónde la matriz no se modificaseen el tratamientosectiencialpor acción

deun reactivofríerte comoel pirofosfatosódico (solubílizantedeóxidosamorfosde Fe y Mn)

La disminuciónobservadaen el porcentajede recuperaciónde la faseasociadaa óxidos en el

análisissecuencialrespectoal tratamientopor separado,podriasugerirunasobreestimaciónde

losresultadosde extracciónbienen la fraccióninmediatamenteanterior(Na,P=O=,asociadaa la

materiaorgánica)o posterior(lINO++FIF+FICI, residual).Estehechono ha sido observadoen

esteexperin>ento;además,dadoel bajo porcentajede recuperaciómíobtenido secuencialmente

(79±6),dichadiferenciapodriadebersea pérdidasdel radionucleidoduranteel análisis.

En el casodel
2~<Pu, los resultadosobtenidospara las tresprimerasfraccionesaparecen

siemprepor debajode la actividadníinima detectable.Comoocurria con el “9240Pu,el porcentaje

de asociaciónde la fracciónde óxidoses significativamenten>áselevadocuandose empleanlos

reactivospor separadoquesecuencíalrnente.Estadiferenciapodríatambiéndebersea cambios

producidosenel sedimentopor el pirofosfato,sin embargo,y dadala elevadaincertidumbreque

presentanlos resultadosde la faseextraida con el tampónoxálico/oxalatoy la fracciónresidual,

no puedeapuntarseningunahipótesis.

Los resultadosde concentraciónde actividad y los porcentajesde extracciónobtenidos

duranteel análisisde lixiviación secuencialpara el 24tAm presentanelevadasincertidumbres,por

lo queno se puedenestablecerconclusionessobreestosdatos.

En resumen,se puedesugerirque de los reactivos lixiviantes empleados,el Na
4P2O,,

podria modificar la naturalezaestructuraldel sedin>ento,al ser un dispersantede arcillas,

conduciendoa sobrestimarel porcentajede extracciónasociadoa la materiaorgánica.

ti IB Li OT~CA
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5.3.3 Extracción de la materiaorgñmiiea

La materiaorgánica,fundamentalmentebajo la forma de humatos,ácidoshómicosy

fálvicoses uno delos con>ponentesgeoquimicosmás importantesde los sedimentosmannos.Sin

embargo,diversosestudioshan probadola afinidad que presentanlos -actinidos (en concreto

plutonio y americio)a asociarsea estafaseen sedimentoscosteros.

En esta investigación se llevó a caboun estudio más detalladoacercade la etapade

extracciónde los radionucleidosasociadosa la materiaorgánica,paradeterminarla influenciadel

tiempode contactomuestra-lixiviantey la capacidadde extraccióndel Na4P2O7.

Sedeterminóel contenidototal de carbono(CTC) en tín sedimentocosterorecogidoen

el marBáltico y se trató con Na1P20,durantedistintostiemposde agitación(5, 10, 15 horas,

etc.). Los resultadosobtenidos(Figura 5.8) indican que de un CTC del 4% en el sedimento

original, el pirofosfato sódico extraía el ~ no sufriendo variaciones apreciablesal

ím>cren>entarseel tiempo de conlacto cntre la u>u íestra y el reactivo Ii xivi ante. Sin embargo,el

Na4P2O=extíatoprácticamenteel 100% del Pu asociadoa los ácidc>sfii¿lvicos y hún>icos (Livens

cl cíL, 1987), indicandoqueesteextracíantepresentauna afinidadselectivahaciacierto tipo de

materiaorganíca.

Estudiosparalelosen los quc’ t.óutj~p secuantificabaecano_existenteen la muestra

como CaCO3mostraronque el contenidoencarbonopresentebajo esta tbrmaquímicase lixiviaba

con el Na<P20>. Este l?echono influye sobrelos resultadosfinalesdel procedin>ientode extracción

secuencialríli izado> en estetrabajo, ya cíne el orden de tratamientodel sedimentorecupera

anteriorn?enteal tratan?ientocon pirofosfatosódico los radionucleidosasociadosa carbonatoscon

CI-13—COOFI (fracción intercambiable/adsoibidoinorgánicamente).
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Figura5.8 Variación temporaldel porcentajede extraccióndel contenidototal decarbono(CTC)

54 PREPARACIÓNDE FUENTESALFA

La cuantificaciónde radionucleidosemisoresde partículasalfa mediantela técnicade

espectrometriaalfa de altaresolución,precisaque el depósitodel elen>entoobjeto de estudioen

el disco de aceroseacuantitativo,muy fino y hon>ogém>eo.Dadoel escasopoderde penetración

dedichasparticulas,estosrequisitossonimprescindiblesparaqueen el espectroresultanteno se

produzcandistorsionesenergéticascori la consiguientepérdidaen resolución.

Existendistintastécnicaspara obtenerfuentesalfa: evaporacióndirectade la disolución

sobre el soporte,sríblimacióm> al vacio, electro-ptílverización,depósitoelectrolítico, etc La

elección del método óptimo para píepararlas fuentesestádeterminadapor el objetivo final que

se persigueen cadaanálisis:estudiode nivelesenergéticos,relacionesde ramificación, análisis

cuantitativosderadionucleidos,preparacióndefuentespatrón,etc. El depósitoelectroliticosobre

un soporten>etálico pulido (platino, aceroinoxidable), que minímiza la retrodispersiónde las

partículas,es el métodoqueproporcionafuetitesde mejor calidady por tanto,el másutilizado;

a esteprocedimientose le denominacomúnmenteelecírodepósito.

¡a estetrabajo sc ha empleadola técnica de electrodepósilodescritapor Halístadius
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(1984) y desarrolladainicialmente por falvitie (1972) para cuantificar actínidos mediante

espectrornetriaalfa en muestrasambientales. En la Figura 5.9 se muestrael sistema de

electrodepósito.

El electrolito se prepama añadiendoNa2SO4 al residuo procedentede evaporarla

disoluciónquecontieneel radioelerríentoeluido de la columnade purificación(apartados522.2

Fiunira 59. $ístcui¿¿¿dc: elec.t,<¿ícIe1ii¡sii¿<¡e,ii1¿leadoeii estetiaFoi~c¡

y 5 9 2.3). La cli sclrmcíon se lleva de urtevaa seqcíedacldi solviéndoseel residrio con tina pequeña

cantidad 11=50.,concentrado.III excesode ácido se neutíalizacanNf [,OH hastaque se alcanza

rí u pl 1 optimo dc 2 1 —“ ~ Se rt t il za =1azríl ríe timal calvo im>cl icadorde viraje cíe pl-l; la rlísoltmción

eleetroliticaestaprepararlac.r¡amícla presentztrut color a.mamillo—naramlja.

LI electrolitosc transfierea una céluladeclectiodepósitoforn>adapor un tubo desechable

de pr>lipropilet=d?rleseutosc¿tbleen críva lapa iií itrior se alrojuí el disco ríe aceroinoxidableptílido

ríe 25 mu> cíe cli ánet o sobre ci círíe seclepositarán Iras acrinidos. Dicho disco actrtacomo cátodo,

fi



C’apftulo 5. Técnicasdeanálisisderc¡dianucleidos 115

estandoen contactocon unabasemetálicaconductora;el ánodo,estacionario,es un hilo de

platino con forma de espiralen suextremoque se sitúaa de Smm de la plancheta.El depósito

electrolíticose obtieneal pasarseunacorrienteeléctricade 1 A duranteunahoraen el casodel

plutonio y doshorascon unaintensidadde0.5 A para el americio.Duranteesteprocesoaumenta

considerablementela temperatura,por lo que la célulasesumergeenun bañode hielo, evitándose

deestaforma pérdidaspor evaporaciónde la disoluciónelectrolítica.

Los actinidos se depositanen el cátodoen formade hidróxidos(Pu(OH)4/Am(OI-l)3)u

óxidoshidratados.Duranteel electrodepósitose forma unacapabásicacon altaconcentración

deioneshidroxilo (incluso cuandola disoluciónelectrolíticaes ácida)en la superficiedel cátodo

Porestemotivo, en el último minuto del procesose adiciona 1 ml de MI>, para prevenir la

redisolucióndel elementodepositadoal cortarsela corriente.

Unavez obtenidala fuentealfa, se lavacon NI< t4OH y acetona.Posteriormentese secael

disco en una placacalefactoraa una temperaturano superiora l00<C paravolatilizar el polonio

residtíal.

Las fuentes alfas obtenidasmediante este procedimiento producenmicrodepósitos

homogéneosy cuantitativos,con unaresoluciónespectralsatisfactoriapara la cuantificaciónde

los actinidosen n>uestrasambientales.
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TÉCNICAS DE MEDIDA DE RADIONUCLEIDOS
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La inestabilidad provocada en ciertos isótopos, generalmente de elevado número atómico,

por la descompensación entre el número de protones y neutrones constitutivos del núcleo y sus

fuerzas de interacción, se traduce en un exceso de energia nuclear que es liberada mediante la

emisión de partículas y/o radiaciones electromagnéticas (radiaciones ionizantes).

Los procedimientos e instrumentación para detectar, medir y analizar las partículas (alfa

y beta) y las radiaciones (gamma y rayos X) se basan en los diversos efectos que producen al

interaccionar con la materia: ionización de gases, excitación de la luminiscencia en sólidos,

ennegrecimiento de placas fotográficas, creación dc pares, etc.

En este capitulo se describen las técnicas de espectrometria alfa y gamma de alta

resolución aplicadas para detectar, identificar y cuantificar radionucleidos en muestras

medioambientales en las que se presentan en concentraciones extremadamente bajas (nivel

ultratraza). Estas técnicas de medida presentan fondos espectrales muy bajos y una alta resolución

en energías. Los elementos a cuantificar son emisores de particulas alfa (2’~240Pu, 2~8Pu, 241

y de radiación gamma (1~’Cs, 21<1Pb). Se explica también, aunque de forma breve, el fundamento

de la técnica de centelleo liquido, ya que sólo ha sido utilizada como técnica secundaria para

cuantificar el 241Pu (emisor de paniculas beta) en un reducido número demuestras.

La medida de un radionticleido en una muestra ambiental mediante espectrometría alfa,

debido al corto recorrido de las partículas emitidas, debe ir precedida de tin proceso de

preparación de la muestra, aislamiento radioquimico del elemento a determinar y obtención de una

fuente ultrafina para iniciar su recuento. Se trata, por tanto, de una técnica que va acompañada

de un proceso de carácter destructivo, extremadamente laborioso y de alta complejidad analitica,

que no permite la reutilización de la muestra original.

L.a medida de un radionucleido en una muestra ambiental mediante espectrometria gamma

es, sin embargo, un proceso no desiructivo debido al alto poder de penetración de la radiación

gamma en la materia, permitiendo además la determinación simultánea de un amplio abanico de

radioelementos que se identifican mediante la energia de su emisión gamma en el espectro
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obtenido. Esta ausencia de tratamiento radioquimico previo supone un ahorro de tiempo, materia!

y recursos humanos.

La técnica de centelleo liquido se basa en la excitación de la luminiscencia de ciertas

sustancias fluorescentes provocada al incidir sobre ellas las particulas o fotones del radionucleido

a medir La desexcitación de estas sustancias da lugar a una emisión luminosa que 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.), ya que

aparecen en bandas energéticas distintas.
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6,1 ESPECTROMETRÍAALFA DE ALTA RESOLUCIÓN

La emisión alfa se produce al desprenderse del núcleo una particula que contiene dos

protones y dos neutrones, es decir, con doble carga eléctrica positiva y una masa equivalente a

cuatro uma. (unidad de masa atómica). Estas caracteristicas hacen que provoque una intensa

ionización en el medio que atraviesa, perdiendo su energia rápidamente. Su capacidad de

penetración es muy baja y describe trayectorias rectilineas.

La identificación de la emisión de particulas alfa puede realizarse con detectores de

ionización gaseosa (cámaras de ionización/contadores proporcionales de flujo continuo de gas)

o con detectores semiconductores, más comúnmente empleados. Sólo las cámaras de ionización

y los detectores semiconductores permiten identificar selectivamente a cada isótopo emisor

mediante su ener”ia caracterisrica (Tanarro, 1 986).

La cámara de ionización consiste en un recinto cerrado lleno de gas (que puede ser aire),

donde se encuentran dos electrodos entre los que se aplica una tensión eléctrica del orden

generalmente de un centenar de voltios. Cuando una particula alfa penetra en su interior, pierde

total o parcialmente su energia tras una serie de colisiones con los átomos del gas, ionizándolos.

El campo eléctrico existente en la cámara pone en movimiento las cargas liberadas de cada signo

hacia el electrodo de signo contrario. Así se colectan en el detector impulsos que pueden ser

medidos, indicando la naturaleza y energia de dicha partícula.

Cuando la tensión aplicada entre los electrodos se eleva, los electrones creados por la

particula alfa incidente adquieren energia suficiente para ionizar a otras particulas neutras,

liberándose cargas que engbosan la corriente inicial. Los nuevos electrones libres son, a su vez,

capaces de crear otros iones, formándose tal cantidad de cargas que aumenta de forma

considerable la amplitud del impulso recogido ene1 detector. Los contadores proporcionales, al

recibir impulsos mucho mayores que las cámaras de ionización, requieren una electrónica más

sencilla, incapaz de distinguir entre partículas de la misma naturaleza y distinta energia. Pueden

ser utilizados sin embargo, pata discriminar partículas ionizantes de distinta naturaleza (alfa total,
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beta total, etc,).

Cuando una particula alfa inieracciona con un semiconductor (cristal de silicio o

germanio puros) crea un número de pares electrón-hueco directamente proporcional a la energía

de la particula incidente. La energía necesaria para crear un par electrón-hueco (3.5 eV para el

silicio y 2.8 eV para el germanio) es, sin embargo, independiente de la energía de la partícula

incidente. Estos valores son aproximadamente ocho veces menores que los necesarios para ionizar

un átomo de un gas, por lo que una misma energia de particulas ionizantes liberará en un detector

semiconductor un número de cargas eléctricas notablemente mayor que en un detector de

ionización, obteniéndose una mayor precisión en la medida. Además, la mayor densidad del

material constitutivo de los semiconductores provoca que las paniculas ionizantes pierdan toda

su energíaen un recorrido muy corto, consiguiéndose una gran eficacia de detección por unidad

de volumen del detector (Tanarro, 1986).

6.1.1 Descripcióíí del equipo de medida

El equipo de medida empleado en este trabajo para medir emisores de particulas alfa
2>) *WPu y 241Am) en muestras medioambientales es el modelo Canberra 7404. Este equipo

se muestra esquemáticamente en lo Figura 6. 1 , y consta de:

Detector

El detector es un semiconductor tipo n—p, constituido por un cristal muy puro de silicio

inversamente polarizado (para discernir los impulsos debidos a la ruptura espontánea de enlaces

en el semiconductor de los producidos por la interacción de las paniculas alfa) y recubierto de una

fina pelicula de aluminio que favorece la eficacia de detección al ser la ventana de entrada de un

grosor minimo (<500 Á) y los coníactos elcctncos muy finos (Canberra, 1996).
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Figura 6.1 isqucímí dc los componentes dcl cspcclioinetro alfa utilizado en este trabajo (Canberra, ¡996)

Cuando una particula alfa atraviesa la zona activa del conductor, se producen pares

electrón-hueco en una cantidad proporcional a la energia de la particula incidente, caracteristica

del radionucleido emisor. Estos portadores de carga se recolectan antes de su recombinación

mediante la aplicación de un campo eléctrico, creándose 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 implantación

iónica (modelo PIPS A450, ]½ssivoiedInpIciuí/ed J2lwiúr Ñ/¡con) de la casa comercial Canberra.

Sus caracteristicas técnicas se presentan en la Tabla 6.1. tos detectores se alojan en dos cámaras

herméticas cuádruples (denominadas 1/4 y 214) separados entre si por paredes de acero inoxidable

(Figura 6.2). Dichas cámaras están conectadas a bombas de alto vacio que permiten alcanzar

presiones del orden de lO” torr, evitando asi la posible degradación espectral por colisión de las

partículas alfa con moléculas de aire que ocasionalmente se encuentren entre la fuente y el

Cá,~a o.ndt

4zie
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detector. Si el Yacío dentro de la cámara es mayor que el arriba indicado, el detector podria

c•ont ant inarse ¡io r efecto de los núcleos cje itt roce so. Pura evitarlo, se dispone de un soporte de

tientes cuya distancia con el detector puede tustarse entre 0-tIC mm y de la Iheilidad de polarizar

el soporte neca tivamente respecto al detector. con un po tetlci al regulable entre 0-1 2 V.

Ql 1 1 ,.

1

[ES E

te 1 1 1~\1\EI

14111(10 dc 101141, E’ensióti

¡cav/b de trabajo
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~I~4tE

>plea leía ‘¿ti este trabajo



Capindo 6. Técnicasde,ned/dade rad/onucíe/dos 125

Cada cámara cuádruple lleva incorporados una fuente de alimentación, indicador de vacio,

generador de impulsos de prueba de nivel de ruido electrónico, monitor de corriente de fuga,

preamplificadores y amplificadores.

Fuente de alimentación

Proporciona el potencial necesario para asegurar la correcta operatividad del detector.

Posee una entrada para desconexión remota y automática del voltaje en caso de que la

temperatura y presión de trabajo del detector no sean las adecuadas, evitando así su posible

deterioro.

Pream lificador

Los ptíísos de caiga recogidos en el detector son transformados en el preamplificador en

pulsos de voltaje que puedan ser posteriormente procesados en el resto de la cadena electrónica,

También actúa como selector de impedancias, presentando una impedancia alta para el detector

y una baja para la electrónica asociada. Suele situarse próximo al detector, para optimizar la

relación señal-ruido.

Amplificado

Su míston es ampliar los impulsos provenientes del preamplificador (en el rango de los

milivoltios) hasta una señal máxima de 10V, tensión óptima a la que opera el ADC. Otras

funciones: remodelar el pulso de entrada y conferirle una forma gaussiana, más manejable por los

circuitos electrónicos siguientes; rechazar el solapamiento de los pulsos, descartando los sucesos

que ocurran casi síniultáneamente sin poder ser resueltos por el ADC y corregir eí tiempo muerto,

inhibiéndose su operacton mientras se procesa una señal. Al estar conectado con el A.DC, envia

u ni sena 1 para ajtístar eí tiempo cíe recuento a un tiempo de o pericón efectivo.

Mezclador direccionador (mixer/router

)

Las señales procedentes de los detectores, convenientemente ampliadas y modificadas,

llegan al mezclador direccionador para ser divididas en 4 cuatro fracciones (una por cada

detector) dc 250 canales que completan los 000 canales de los que se compone el ADC.
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Convertidor analógjgp4’ital- ADC

El ADC empleado es el modelo 7004 dc Canberra. Dispone de los circuitos adecuados

para el intercambio de señales digitales con eí amplificador, un potenciómetro que permite ajustar

el nivel de altura de impulso, así como un indicador de tiempo muerto. Su finalidad es digitalizar

las señales analógicas procedentes del detector, que deben superar un nivel inferior de

discriminación. El número de impulsos que sobrepasan ese nivel umbral se determina con un

convertidor altura-tiempo, seleccionándose la dirección de memoria (canal) ala que corresponde

en el analizador multicanal.

La frecuencia de conversión se realiza con un oscilador de IOOMI-lz. siendo la ganancia

seleccionable entre 256, 512, 1024, 2048, 4096 6 8192 canales.

Analizador multicanal-MCA

Consiste en un coniunto de memorias de silicio que almacenan las señales digitales

procedentes del ADC. Guindo el pulso es procesado por el ADC, el contenido de la dirección de

memoria i a que corresponde su nítiplitud digitaliz.ada se increinenla en una unidad. Dispone de

un total de 8 192 canales: correspondiendo 51 2 canales de memoria a cadi detector alojado en

una camara ca árlni pl e.

El sistema de espectroscopia alfa (Figura 6.3) está conectado a un ordenador personal en

el que se almacenan los espectros transferidos. Mediante el programa A SP (A/p/x¡ Spec/roscopy)

se llevan a cabo distintas tareas útiles en el tratamiento nítinario de los espectros: localización de

picos, calibración en energías, calculo de áreas, correcciones de ruido de fondo, (leterminación

de la resolución de los picos de interés, etc.
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le < [cae. ,tt ~l o radictt)ucleidos emisores alío se caliza mediante el análisis de sus

espectros cara cte o st t ces, correspo adidad ole a cada canil dc memoria del MCX un valor de

energía que i denrí fi ca a cada cmi st r. [‘O r esE e tiaotivc), es necesario calibrar el equipo de medida

cncrgt¿t y clic~ cacto, ademas dc evaluar les espectros característicos de fondo del detector.
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Calibración en eo~rgia

La altura del pulso recogido por eí detector es directamente proporcional a la energía de

la partícula alfa incidente, que es a su vez característica del radionucleido emisor. La función de

calibración en energias es por tanto una relación lineal energía-canal (E A 4- 113 x canal), cuya

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

La calibración en energias se realizó midiendo en el equipo una fuente patrón triple

certificada por el Dpto. de Metrologia de Radiaciones Ionizantes del CIEMAT que contiene tres

radionucleidos alfa (?A~U,?~SPu,=)íAm ) con energías de emisión caracteristicas que cubren la

zona de interés del espectro. Dichos radiontícleidos fueron electrodepositados en un disco pulido

de acero inoxidable de 2.5 cm de diámetro, idéntico a los que se utilizan en los microdepósitos

de las muestras ambientales. Lina vez desarrollados los picos se asigna al centro del pico (canal)

la energía del emisor, obteniéndose los parámetros de cada una de las rectas de calibrado (Tabla

6.2). La calibración se repite periódicamente para comprobar la estabilidad del sistema.

Tal, la 6.2 CM 1< Ltvyaa Ca ‘¿OCrIS) .ts d’¿ 1*> 4’¿<’¿’¿><r’¿s dv itt’ttt ‘¿Itt a ‘¿tt ttdt<t~’tI’¿ (¡¡4

E (Mv ‘91 A + 1 x ‘¿anal Uja ti]es dv jarrés

[ilvtvvktr
A ENIcV

3 ];(Nl’¿v/vjtttdj <&Q~t0t Z3t<p~ ~

+2~939 <.141732 ¡27 [.4/1

—4963 <[01329

—[.98 0!itV9.? [2V ¡954

Calibración en eficiencia de detección

Se define la eficiencia corno el cociente entre el número de particulas que llegan al

detector provocando impulsos y el número de partículas cmii idas por la fuente, es decir, es la

relacion existente cia] re los impulsos medidos (expresados como cuentas por unidad de tiempo,

cps) y las desintegraciones acaecidas (expresadas en desintegraciones por segundo, dps). La

eficiencia depende de las geometrías del detector y de la fuente, así como de la distancia que los
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separa. La eficiencia (E) se expresa corno se indica a continuación:

Jc=-i--
Ap.

donde:

C]= Cuentas totales de 2MJ, 2’9240Pu y Q4tAm obtenidas por integración de los picos de recuento

t= tiempo de recuento en segundos

An5 actividad certificada fuente patrón expresada en Bq (dps)

La determinación de las eficiencias de los detectores se realizó midiendo una fuente patrón

de actividad conocida (113.3±0.5(0.4)% Bq, referida al 13/03/96), certificada por el Opto. de

Metrología de Radiaciones Ionizantes del CIEMAT con geometria idéntica a la de las fuentes alfa

obtenidas tras el análisis de muestras niedioambientales. En la Tabla 6.3 se presentan las

eficiencias de detección de los ocho detectores utilizados en este trabajo de investigación para una

distancia fuente-detector de 7 mm. Estos cálculos se repiten periódicamente para comprobar la

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

Tal, la 6.3 ¡ ¿OvE cavE ‘as dv dvt’¿’¿viYa pat a va a di st ,tavia t,vt\t y—dv¡‘¿‘¿ter dv 2 tm 2<

U ámara lO. 1 1.). 2 1). 3 lO. 4

1/4 t3 [97. tí[1t13 0.2 [ t <jI 1104 0.223<0.004 0.1<36<0 003

2/4 [1.164.0.093 0.1741.1.1193 0.179—11.993 9.186 (1.903

Determinación del fondo

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

radionucleidos emisores alfa en niveles extraordinariamente bajos. Por este motivo, los materiales
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que rodean al detector se escogen cuidadosamente para reducir al máximo la radiactividad

intrínseca de los mismos; se utiliza silicio de alta pureza, acero inoxidable de alta calidad, etc.

También se minimiza el ruido de la cadena electrónica asociada al detector mediante un correcto

ajuste de la misma.

La tasa de fondo se determina mensualmente con recuentos largos (entre 610~-10~

segundos) para asegurarse de que el uso continuado de los detectores no los deteriora ni se

contaminan por impurezas de radionucleidos naturales emisores alfa contenidos en las muestras,

En la Tabla 6.4 se muestran las cuentas de un fondo típico obtenidas en las regiones de interés,

correspondientes al ~ Pu, 2<t2lt< Pu, 241 A m, ‘42I~t.¡ y 24’Am.

TabI at 6.4 U tíení as dc liando cta las /(tttihs dc interés dc los dvi’¿etor’¿s L¡tilizitdcts pura O’ (IOE}(EE5O

c:ñn~ra 1/4 Udmara 2/4

15 E [12 [4.3 [4.4

II

EL

e.

[8 2 3 a

13 9 8 8

[5.2 1.5.3 1)4

a 2

4 .,

¡4 II) 7

<a lía 21 4 e

6

12

El nivel de fondo dcl detector puede aumentar etiando se efectúan recuentos muy

prolongad os (mu estras medioninhí cnt ales>, cuando se mi cien muestras muy activas incluso en

recuentos cortos, etc. Gua nclo esto ocurre, cl fi mdc í.atícdc red uci rse ¡a cdiante la limpieza de los

y las

detectores y la descontamanacion de los soportes de las fuentes - paredes separadoras.

6.1.3 Cálculos asociados a la medida

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

información (cuentas recogidas en los picos de interés, tasa de fondo de dichos picos, tiempo
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de recuento, etc.) que permitirá su cuantificación. 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(IAEA-381)

recogida en la zona de influencia de los venidos de la fábrica de reprocesado de combustible

irradiado de Sellaf¡eld (Inglaterra).

Concentración de actividad A

<

La concentración de actividad (expresada en Bq/kg ó Bq/m3) de un radionucleido de vida

larga ¡ se obtiene aplicando la siguiente ecuacton:

A, A,. < - ~

“

— Gr>, 11

donde:

A<r = actividad del trazador añadido a la muestra expresada en Bq

cuentas totales del pico espectral del radionucleido

Ca cuentas de fondo en la región espectral del radionucleido /

cuentas totales del pico espectral del trazador añadido

Car cuentas de fondo en la región espectral del trazador añadido

m tamaño de la muestra analizada; sólida (kg), líquida/gaseosa (m2)

Incertidumbre asociada a la concentración de actividad ~

La emisión de paniculas radiactivas es un fenómeno aleatorio cuya probabilidad de suceso

está relacionada con la constante de desintegración de los núcleos. La detección de estas

emisiones también manifiesta eí mismo comportamiento estadistico.
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Figura 6.4 I?spcciros dc pinionio y antericio de la muestra anth[cnual 1 AI/A-38 1

1 a expresión maiem~tica de la incertidumbre asociada a la concentración tic actividad

proviene fundamentalmente de las incertidtímbres asociadas a los recuentos del trazador, dcl

radiontícícido ¿ y del fondo, obteniéndose la incertidumbre total mediante la ley tic propagación

cuadrática del error de cada una de las magnitudes presentes cii la expresión de concentración de

1000 14

12
‘t 800

~1 ~o 0
It e
~ 600 8

o
o) a

6 t
a 400 e

doe 4 ,
O) O

o 200
2

o o
1200 1215 13001225 1250

Canal

500

400

0
ano
It

0

O
1225 250

200

4

t2

10 oee
o

8 o>

6
E

4 uo
2

o
215 300

canal



Cap ítalo 6. Técnicas de u«edida de radia,iuc¿eidos 133

actividad. El desarrollo de estas expresiones y de los cálculos derivados de las medidas de

concentración de actividad se hallan recogidos en la bibliografia (Gascó y Antón, 1995; ver

apéndice).

La incertidumbre asociada ala concentración de actividad se expresa como:

= ~

donde ~ tiene la expresíon:

~ ((1 ~C~) (6

-

- (o - C,~f (Ch~ - C,t~f

Límite de detección instrumental L1)

El número minimo de impulsos que puede ser detectado en un determinado tiempo de

recuento se denomino limite de detección instrumental. Los impulsos medidos (expresados en cps)

pueden ser transformados en actividad teniendo en cuenta la eficiencia de detección. El detector

presenta una serie de cuentas de fondo en las regiones espectrales de los radioelementos de

interés, que están sometidas a fluctuaciones estadísticas. Cuando el número de impulsos

detectados es muy bajo (caso frecuente en muestras medioambientales), es necesario establecer

un criterio para definir cuándo un radionucleido ha sido detectado por encima de las fluctuaciones

del fondo con tina determinada fiabilidad estadistica. Existen varios criterios acerca de la

definición y cálculo del limite dc detección (González, 1995). En esta memoria se ha utilizado el

criterio de Currie (1968) para tasas de fondo bajo y una fiabilidad del 950 ~

El limite de detección LI) ,se calcula en función de la tasa de fondo que presente el

detector en las áreas espectrales de interés, con las siguientes expresiones:

Si G1 <5
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2. 7]~ 3.29jo, . cí

SiC1> 5

1<, 2.71

donde Cf indica el número de cuentas de fondo en la región de interés.

En la Tabla 6.5 se presentan los limites de detección de los detectores empleados en este

trabajo, tomándose como cuentas de fondo las obtenidas en la Tabla 6.4. La transformación de

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

Tabla 6.5 l.[tuiívs dc d’¿t’¿’¿’¿iútt de fas iI’¿t’¿’¿1(tt~’¿S uIiIi¿’ad<ts ‘¿~~st~’¿sxl~>s ‘¿a tal iaj para t 11.4(1(1(1(4(1

t/

14.3 4.4

(4. (>5 (4.03

([.13 (3.9(4 (4.(E3 (((>0 031 ((.07

9(45 (([/7 09<’ (. >8 ((.08

(411 [<[(3 Y’ OS ((((Y ([(Y

1(.(>6 (((44

(((>6 9.95

([(>9 ((.96

Actividad minima detectable—AM O

La actividad mínima detectable (AMO) se define como la mínima concentración de

actividad de un radionícleido emisor alfa clac debe estar presente en una muestra para poder ser

medida con una fiabilidad estadistica del 95% en un determinado tiempo de recuento después de

un proceso de separación radioquimica. 171 AM O depende de una serie de parámetros tales como

el tama ño de la. muestra. ren di t]4i en te qu i n4 ice del proceso, ti cm po de recuento, impurezas del

trazador emí~ cacle, etc.

¡4. 1

1(4

1). 2

((.94

c:áíía¿tr, 2/4

1). 1

.8

E 3 E It’ ‘~ u

2 tE
Atn

>S Pu. —•~ A ti
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¡4. 3

(‘.96
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Existen diversos criterios matemáticos para calcular la actividad mínima detectable en

muestras ambientales donde el número de sucesos es muy bajo. En la bibliografia (Cascó y Aiitón,

1996, ver apéndice) se recoge una revisión de las distintas aproximaciones (junto con ejemplos

prácticos de aplicación) empleadas para determinar el AMD,

En este trabajo se ha utilizado el criterio del DOE-EML (Deparimení of L½er~-

.Lúnviro¡,ncntcu¡A’Ieas¡aenw,¡iLaborc¡lo;V, EEUU), basado en las aproximaciones estadisticas

desarrolladas por Currie (1968). La actividad mínima detecrable (AMD) se calcula con la

siguiente expresión:

AMD = 4.66

Donde:

Gi,tana incertidumbre asociada al blanco

Un blanco es una muestra can una mairiz muy similar a la de las muestras ambientales

(sedimentos) tratadas en el laboratorio que no contiene los radioelementos objeto de estudio
(2<9’240Pu ‘<‘Pu, ‘~‘ Am). El blanco se analiza utilizando los mismos trazadores ¿‘Fu/ ‘43Am) y

procedimientos radioquimicos normalizados que en los análisis 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 cenificado) y c) contaminación de los

reactivos y/o material de laboratorio empleado en los análisis. Por lo tanto, la expresión de la

incenidumbre asociada al blanco puede reescrihirse como:

2
es a

0
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Donde:

A5: concentración de actividad (Bq/kg ó Bq/m’) del blanco en la zona espectral de interés

ce incertidumbre asociada al fondo del detector en la zona espectral de interés

o,: incertidumbre asociada a la impureza del trazador en la zona espectral deinterés

cg incertidumbre asociada a la contaminación de reactivos y/o material en la zona espectral de

interés

El AMD medio obtenido en este trabajo en muestras de sedimento marino de 10 gramos

que se han medido durante 600000 segundos es de 0.02 13q/kg para el >
9’240Pu (n=189); 0.02

Bq/kg para el 2<’Pu y 0.03 Bq/kg para el 24t,\m (n=1 18).

Rendimiento iii mico

En la medida de radionucleidos emisores alfa en muestras ambientales, el gran número de

factores que afectan al resultado final del proceso hacen necesario el uso de un trazador de

activid ací conocida para cal cítí ar el reixi nl ical o cíui mí co del análisis.

El rendimiento quimico cíe! procedimiento analítico utilizado corresponde a la relación

entra la actividad del trazador encontrada y la añadida al inicio del proceso. El rendimiento

químico Rq expresado en tanto por uno se calcula mediante la expresión:

.4Av —

.4’

Don cíe:

A,: actividad encontrada (medida) del trazador (Ecí) después del proceso analítico

A,: actividad añadida de trazador (Bq) al inicio del procese analitico

A su vez, la actividad de trazador medida A, (13q) viene dacia por la expresión:
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.4, = 4%
E

donde:

cpst: cuentas por segundo del trazador

E: eficiencia del detector utilizado en el recuento

El rendimiento químico medio obtenido en este trabajo en los análisis de plutonio ha sido

de 65±24%(n’1SO) y en los de americio de 59±17%(n1 18).

6.2 ESPECTROMETRIA GAMMA DE ALTA RESOLUCIÓN

La radiación oamma se origina generalmente en núcleos atómicos en estado excitado que

desprenden su energía después de que sus progenitores han sufrido una emisión de partículas alfa

o beta; también puede emitirse de forma directa como consecuencia de una transición isomérica

(pe. »Sr). La radiación gamma es un tipo de radiación electromagnética que como tal viaja a la

velocidad de la luz, tiene masa nula en reposo, carece de carga eléctrica y presenta un elevado

poder de penetración en la materia (del orden de decimetros o metros).

Un radionucleido puede emitir uno o varios fotones gamma de diferentes energías;

además, radionucleidos distintos pueden emitir rayos gamma de la misma energía, por lo que sólo

eí conjunto completo de los rayos gamma emitidos por un detenninado radionucleido puede servir

para identificarlo unívocamente (Travesí, 1996).

La espectrometria gamma es una técnica no destructiva de detección y medida que se

aplica con fines tanto cualitativos como cuantitativos a mezclas complejas de radionucleidos

emisores gamma de actividad variable. La forma de los espectros obtenidos está influida por

varios factores: energia de la radiación, tamaño del cristal detector, materiales que lo rodean

(específicamente el blindaje), etc.
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La espectrometria gamma clásica está asociada a los detectores de centelleo. Constan de

una sustancia luminiscente y un tubo fotomultiplicador rodeados de una envoltura opaca que

impide la penetración de la luz natural pero que permite la entrada de la radiación gamma. Este

conjunto da como respuesta a todo fotón gamma detectado un impulso eléctrico de altura

proporcional a la energía de la radiación incidente. La sustancia luminiscente más empleada es el

yoduro de sodio activado con talio, NaI(TI), ya que presenta un elevado rendimiento de

detección, gran transparencia para la radiación luminosa que emite y una elevada probabilidad de

interacción fotoeléctrica. Sin embargo, el detector de centelleo presenta un escaso poder de

resolución, dado que la conversión del fotón gamma en un impulso eléctrico está sujeto a

fluctuaciones estadísticas. Además, en la práctica existe una gran probabilidad de interferencias

mutuas entre los fotopicos de espectros moderadamente complejos, al aparecer concentrados en

unos cientos (—200) de canales de energía.

A mediados de los años 60. esta técnica se modificó notablemente con la utilización de

los detectores semiconductores de Ge(Li). Sus excelentes características de resolución en energias

elevan a millares el número de canales para obtener una representación adecuada del espectro,

reduciéndose en muchos casos el problenia cíe los fotopicos que se interfieren mutuamente. Los

inconvenientes (pie plantean este tipo de semiconductores son por un lado la necesidad de

mantenerlos operativos a la temperatura del nitrógeno liquido y~ por otro su pobre eficiencia, un

orden de magnitcí d menor que la de les crí stales de Nal (TI>.

En la acto aíícIad se emplean cletccl ores semí ce nduct orc~5 cíe germanio hiperpuro. Los

detectores coaxiales de germanio se caracterizan por tener un contacto tipo n en su lado externo

energíay un o p en su cara interior; cub retí rangos de compreiídidos entre 50<30000 l~’eV. Los

detectores de germanio tipo n de polarización iiiversa (ReGe. 1/cí c’í:sc gú’ínwdmn) presentan tín

contacto tipo p en el exterior y n en el interior, presentando una elevada eficiencia en la región

10-2000 keV y una alta resolución en energías en el rango 5-10000 keV ((?anberra, 1996).

6.2.1 1)escripció¡i del etíllipO (le niedida

L,a identificación y cuaní ificaciótí de los emisores gamma de interés (t<7Cs, ?i(tpb Qi4j~
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214
y Pb) en muestras medioambientales han sido realizadas por el Laboratorio de Radiactividad

Ambiental del CIFMAT.

I)esde que la radiación gamma interacciona con el detector hasta que se produce un

espectro de energías, un complejo sistema electrónico se pone en funcionamiento. l)icho sistema

consta de: detector semiconductor provisto de blindaje pasivo, fuente de alta tensión,

preamplificador, amplificador, convertidor analógico digital y analizador multicanal. El equipo de

espectrometría gamma de alta resolución utilizado en esta meinona se representa en la Figura 6.5.

A ar~uIificaJa
AnO a’~o<der ar~¿qcs.di~tci
tEA dovdízartr rnjiiíca-~
PC: order~lor persornod

tira fiS 1 ¿sq uettía dc ¡ c’s e íap ‘tiett te.s dci cspec r Y mro edmíra u mili, udc en est c .ruh ajo <t?ar berra. [~3911)

)etccíor

LI detector semiconductor empleado está formado por un cristal de ~ermanit de alta

l~ cueza tipo o de polarización inversa ( ReCAe>, con ceome tría ct> axial cíe extremo cerrado. Este

tpo de £teemetría proporciona tío bajo ruido y una elevada resoluciona la vez qcíe permite

ADO MCA

0: detecter

2: bijinc~e de piorro
OH: ~itenedor ci. xtr¿go>,o
PA~ rre<rpafieador
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mayores volúmenes sensibles, ideales para la detección y medida de la radiación gamma. El

contacto exterior que rodea al semiconductor es muy fino (0.2 cm), estando recubierto de una

extensa ventana de berilio de 0.5 mm de espesor, El elemento semiconductor se encuentia alojado

en una cápsula de alto vacio en contacto con un dedo frío que está introducido en un recipiente

Dewar relleno deN2 liquido (Figura 6.6). Cubre un rango de energias comprendido entre 5-10000

keV, estando especialmente concebido para medidas de alta resolución en cualquier intenalo de

aplicación. Sus especificaciones técnicas se resumen en la Tabla 6.6.

Tal> ¡a 6.6 c: rací ‘¿rl st 1v: s (¿vn i ‘¿a d’¿ 1 d’¿tev tar se, ni ectuda’¿t(Ir NeC e mod’¿ lo ti)Id 3? i —7518)Si —i 1 (U anbcnn)

Didinetro 1 .otsedad tDYt:,,t’¿ia l.t’¿s,~IuviYn Re.s,íIt,cu,n I/ticieiseiu iensíón

cristul crisiul rtnn \‘‘¿nianu ¡<dI¡tvl Fg.nI lN~1< iZelnti’u’ de trabajo

(tuní) (tutiO ([‘¿‘93 ([eV 4 <14 (‘9)

(4> .> ((58 35.’) -45(3057.5 2.1.46

a ¡.33 MeV (UíYOY <2 ¡.22 MeV cc:e—3?4: F\VLIM :tn’¿Iuta de pico a Sn :,lít’í~a titedua.

[.a medida de muestras ambientales de baja actividad necesita que el conjunto muestra—

detector esté dotado de un aislamiento adecuado dc la radiación externa, por lo que este sistema

está alojado en un U Ii nd aje pasivo cíe hierro de 1 5 cnt. lambí én se emí~lea el plomo como

blindaje; en este caso debe ir revestido interiormente de una fina capa de cadmio y una planclía

de cobre electrolítico de alta pureza para absorber los rayos N de fluorescencia producidos por

el plomo (72 eV) y una capa de parafina para frenar los ¡ etí trenes 1 ení os (Kl eV).

L.a señal de sal ida del detector semiconductor (pulso de carga) precisa ser tratada por la

cadena electrónica asociada, en la que es ampliada y convenientemente modificada para

transforínarse en uit pulso de voltaje que se asemeje a una gaussiana. Este proceso se realiza en

el preamplificador y amplificador. La altura del pulso es proporcional a la energía depositada por

la radiación gamma en el volumen activo del detector. El análisis de dicha altura se efectúa ene1

convertidor analógico-digital o AOC. El resultado obtenido se almacena en la memoria del

analizad or multica ¡tal o N II?’ A. donde se le a signa uoa dirección de memoria (canal). A su vez, el

multicanal está conectado a un ordenador lDCr5Oilill en el cíne se lía instalado cl programa

SPFCTR.-\N-AF, con el que se calibra el detector en energia y eficiencia, se realiza el análisis

cualitativo y cuantitativo de los radionucleidos, se establece el limite inferior de detección, etc.

140
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(4 1 \ y ‘‘‘¿n’¿ri(I del d’¿le’¿tctt’ s’¿raíccttwtn’¿tor’¿rt9d’¿nct<t en ‘¿sic trabajo

it 1 e Y ?l mt ‘¿(41: u? uned itit4

i 4 cnt Iie.,etc ‘ 4 Y s~it~lietiucledos emisores de feccníes gamí~na Y sci cuantílicamon

o’aplic tu di it (cien en vneí~t’ies ‘ eN —ie.ncía del sistema ch. Spevtroinvtria gamma de alta

1 vIet ( e> 4’ j et~xes cíe la valí bí teten sen: sutial ni>tui r píces de caer t a conocida que sirvan

dv rvny í ~cwtídid: .5v atia l izan t a> Os oamnla desconeudes . lay tonal la vhc.iencia del detector

c ~ distintas ct ,.t0c . a> í. <~v >e a~~ciea las muestras.
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Calibración en energía

La calibración en energía del detector permite determinar la relación canal-energía de los

picos que aparecen en el espectro e identificar los radionucleidos presentes en la muestra,

La calibración en energías se realizó a partir de un patrón de Amersham que contiene

radionucleidos gamma cuyas energias de emisión cubren todo el rango de energías de interés

(Martinez e/ al,, i991). Asi, se utilizan las lineas energéticas del 24 i Am (59.54 keV) en ci

intervalo de bajas energías, ye1 ®Go (1173.2 y 1332.5 keV) en la región más energética. Una vez

establecidos los puntos de calibración se ajusta la curva canal-energia que permite identificar la

energía de cualquier pico desconocido. l...a respuesta del sistema puede considerarse prácticamente

lineal en la zona 20 keV-2 MeV. Se incluye también un término polinómico de segundo grado

para corregir las pequeñas desviaciones respecto a la linealidad que se producen en la zona de

bajas energías.

Calibración en eficiencia dc detección

La eficiencia relaciona eí número de foícínes gamma emitidos con la cantidad de radiación

gamma detectada, depencí iendo cíe una serie de parámetros laíes como la geomet ria de detección

(en función del tipo de recipiente c¡ue contenca a la tunestra: placa Pdn o contenedor tipo

Marine!! i), la densidad de la muestra, la enerei a de la mdiación incidente, etc.

[a calibración eíi eficiencia se leal izo con tres muesí ras patrón que fueron preparadas

añadiendo cantidades conocidas de la solución pat roti Amersham. 1 .a matriz utilizada fueron

sedimentos secos y homoeeneízados cIne se midieron en una geometria Pdn con capacidad para

45—50 g de ninestra, cíu e es la c¡ct e se en plCii para ucd ir les tuu estras ucdi oanib entales. Se

obtuvieron así las eficiencias experimentales. ChIC se ajustan a Lina curva cuya expresión

matemática consta de dos términos, cine para la región (le ta~as energías (29-200 keV) y otro para

el de altas energias (290-2909 keV).

Oeterm t nací oíí del fondo

LI espectro dc tk>nclo característico del detector semiconductor se determina

periódicamente, observándose lineas ‘¿nercett’¿as que corí-esponden en se mayoría a las emisiones

de radionucleidos naturales descendientes del ‘<Ru y al “<K. En la región de bajas energías existe
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un fondo constante que se produce por efecto del frenado de los electrones, de tal forma quela

línea base del espectro de fondo disminuye al aumentar laenergia.

En la medida de muestras medioambíentales de baja actividad, el nivel de fondo externo

a la muestra determina el nivel mínimo detectable; por este motivo, los elementos detectores

deben protegerse con un blindaje pasivo.

6.2.3 Cálculos asociados a la medida

La espectrometria gamma de alta resolución produce como resultado final espectros

complejos donde se observan picos superpuestos a un fondo continuo (Figura 6.7). En algunos

espectros, se registran picos muy próximos que se solapan formando multipletes; a menudo, una

misma inca energética incluye contribuciones de varias transiciones correspondientes a un mismo

o distintos radionucleidos.

El análisis cuantitativo de las medidas, así como la determinación de las incertidumbres

asociadas y el lin3ite inferior de detección se realiza mediante un paquete de programas

denominado SPEGTRAN-AF.

En primer lugar, se ajusta la forma deles picos del espectro tomados para la calibración,

después se localizan los picos significativos del espectro y utilizando los parámetros

característicos de los picos de calibíado preestablecidos, se ajiísta la función analitica que describe

la forma de los picos encontrados. Este sistema es muy útil para detectar picos pequeños sobre

un fondo pronunciado y para resolver solapamientos, interferencias, multipletes, etc. La

identificación deles picos y su posterior asignación a les radienucleides se realiza mediante una

librería maestra en función de su energía. La eperatividad de este programa permite al analista

aceptare descartare1 resultado de ajuste o de la identificación al analizar el espectro.
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Concentración de actividad A

,

liste cálculo se realiza con el programa SPECTRAN-AI’ a partir de las áreas de los

fotopicos de interés del espectro y de las curvas de eficiencia del detector (en función de la

energía) obtenidas experimentalmente para cada coíifiguración geométrica muestra-detector

(Palomares. 1996>.

La concentración de actividad de un radionucleido A, (expresada en Bq/kg o Bq/m3) se

calcula con la siguiente expresión (referida a la fecha de recogida cíe la muestra):

c • s,• :,
A, >~• E • y •

l)onde:

C: factor de corrección por desintegración del radionueleido 1 (se aplica únicamente cuando el

radionucleido tiene un periodo de semidesintegración corlo)

Co CC O) CM LO Co — ~ r— O CO CO O> CM LO Co ,- ~ h- O
Co CC Lo O> O Co CD LO CO O Co CO fl Co O) Co
— Co LO r- O) — CM ~ CC O> O — CO LO h- O) ,— CM ~

CM CM CM CM CM CM Co Co Co

canal
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5,: área del pico correspondiente al radionucleido

t: tiempo transcurrido entre la fecha de recogida de la muestra y la fecha de medida

T1.2¡: periodo de semidesintegración del radionucleido ¡

Y rendimiento de emisión

E: eficiencia de detección

V: tamaño de la muestra analizada; sólido (kg), liquido (m’)

tu,: tiempo de recuento de la muestra

Incertidumbre asociada a la concentración de actividad G~

>

Se calcula con el programa SPECTRAN~AF considerando las incertidumbres asociadas

a las áreas de los fotopicos de interés y la eficiencia de detección. La incertidumbre global de

determina aplicando la ley de propagación de errores mediante la siguiente expresion:

erA, A ~ ¿<‘It

)

si E’

Actividad mínima detectable- ANID

El programa SPIYCTRAN-AF permite calcular el AMD basándose en los criterios

estadisticos desarrollados por Currie (1968). La minima actividad de un radionucleido ¡que puede

ser detectada con una fiabilidad estadistica del 95% se determina con la siguiente expresión:

«LUID
/;• 1 7 •

don tic

5,,: desviación estándar del fondo en la zona de interés
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FI correcto funcionamiento de un laboratorio analítico ambiental se basa en la

implantación de un estricto control de calidad (interno y externo) sobre todas las etapas

constitutivas de los procesos y procedimientos que en él se realizan, Para lograr dicho

objetivo es imprescindible la colaboración de todos los miembros del equipo analítico. De

esta manera, se dispondrá de una organización que al adoptar de forma rutinaria las buenas

prácticas de laboratorio a su trabajo, suministrará resultados fiables con un alto nivel de

calidad.

El control interno de la cafldad analítica facilita el seguimiento de los procesos de

análisis y posibilita la corrección inmediata de los fallos detectados (pe. contaminación del

material utilizado).

El control externo (inspecciones, intercomparaciones nacionales e internacionales,

etc.) permite validar los métodos analiticos empleados y evaluar la Habilidad de los datos

producidos por cotuparación con los reniitidos por otros laboratorios mediante el análisis de

al cuotas homogéneas de una ni isnía muestra.

En este capítulo se presentan los controles aplicados en este trabajo al análisis de

radionucleidos emisores de partículas alfa a nivel ultratraza en sedimentos marinos. El

control interno de la calidad (anal itica y de medida) se realiza mediante el análisis de blancos,

muestras de referencia certificadas, control de trazadores y calibración del equipo de medida.

El control extemo de la calidad se realiza participando anualmente en ejercicios de

intercomparación internacionales organizados por la IAFA (h¡/c¡uc¡iicnmaí A/on;ic ICner~

Agc’;tc¡.’).
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7.1 CONTROL INTERNO

7.1.1 Análisis de blancos

Se define un blanco como una muestra de matriz sim i lar a la de las muestras tratadas

de fornía habitual en un laboratorio y que no contiene el anaiko de interés. El blanco se

analiza utilizando los mismos procedimientos nonnalizados, reactivos, etc. que en los

ensayos de rutina.

Los blancos de material radiactivo se obtienen en organismos internacionales de

rece nocido prestigio en la preparación y rení sión de muestras de referencia, tales como la

IAEA. Para elementos transuránicos eí AQCS (A ¡ic¡/v’tical Cual//y ( ‘en/rol Service) de la

mencionada organización ha suministrado un par de blancos (SO-N-2 y StJ-A-l) para

sedimentos marinos.

Un sedimente lila nco cíe plutonio y a ni en cío es diO ci 1 cíe obtener, a c¡ líe estos

radioelementos se encuentran en la actualidad diseminados por ieclo el platieta. El SO—A—l se

obtuvo en una fo Sa marina (le 4900 metros cíe pro ‘u nd i d ací en la uíu e los transaran i cos sólo

a parecen en el pri ni er ceutí metro, d ací a la extre macla mente baja t a sa cíe sedimentación a estas

profundidades. Cuando se recoge el testigo de sediní ente, se desechan los tres primeros

centímetros con el objetivo de cli ni mar ¡nezcí as que se hayan podido producir daraííte el

muestreo, obteniéndose un blanco para estos eleníentos Cl 5 [)-N—2presenta un alto

contenido en cuarzo y ausencia cíe a rc.i lías, por lo que su ca1iaci ciad para incorporar y retener

radionací cides es mciv 96131. ¡Viii asi, este sedimente tiene u un concentración de

rausuráni cos significativa (8 gldcl~‘g), piidi ende utilizarse ce mo blanco si se analizan

alícuotas peqt.i eñas (U 2 g), con las c¡ u e no se alcanzari a su activi ciad ni i u ini a d etectable

(AMI)) por técnicas convencionales, tales como la espectrometria alía.

En este trabajo se han anal i zaclo radi etiu ‘¿le i dc) s de ci cía 1 area en mu estras ambiental es

en cene en] raciones extreí ti ada metite ha ja s cercanas al lituite de detección cíe la técnica

enipleacla, por lo cíne es i nipresci u dib le el a tíal si s ~ ¿idice de blancos para comprobar c1ae

el material no clesec.hable y los reactivos utilizados tío estan centatiuiiíados.
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En el laboratorio se limpian mensualmente poyatas, vitrinas de extracción de humos,

etc. Parte del material que se emplea en los análisis se desecha (vasos de precipitados de

vidrio/plástico, eníbudos de filtración, células electroliticas); el resto del material (columnas

de intercambio, tubos de centrifriga, electrodos de platino) se reutiliza debido a su alto coste,

descontaminándose con HNO3 y 11202 (4x). Al cabo de unos años se renueva completamente

el material de análisis, ya que su uso continuado aumenta el fondo de los radioelementos a

determinar. Los reactivos que se utilizan en los análisis son siempre de máxima pureza

analítica.

En los controles realizados con los blancos (cada seis meses aproximadamente) no se

lía detectado ninguna i ncorporac.ióií significativa respecte al fondo ambiental de los equipos

de detección.

7.1.2 Análisis (le Iii uest ras (le referencia cerí ficadas

t?ne de los mecanismos de coíítrol interne de la calidad que permite detectar

anomalías en los procesos de aííálisis, así como valorar les resultados producidos en un

tratanííento radioquimico, consiste en el análisis de muestras de referencia certificadas.

La 1 AEA y el NI ST (No//anal I,rs/iluite of Sicn,darcis ¿¡ial ]ec/¡no¡ogy), poseen un

amplio catálogo de matrices naturales cuyo contenido en radionucleidos de vida larga está

certificado. Oiclías nínestras pueden ser solicitadas y adquiridas por los laboratorios de

radiactividad aníhiental.

En el laboratorio se analizan periódicamente nínestras patrón para verificar la

idoneidad de las técnicas de análisis y medida enípleadas en el análisis de sedimentos. En la

Tabla 7.1 se presentan los resultados obtenidos por nuestro laboratorio (valor medido) frente

a los datos certificados tiara los transuránicos estrtdiados etí el análisis de diversas muestras

de referencia.
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Tabla 7.1 Result~idos obienidos (expresados en Bq/kg±Áo)en el intil isis de najesí ras de referencia cerlificadas

Referencia ¡nuestra Tipo de nuestra Ridionucleido V~ilor cerlificado Valor medido

SON—]/1 Sed¡ níento mar dci ‘
3>Pii (1.57±0<13 <1.55±0.tIó

Norte <‘ Ptí 0. [8±0<42 tI. ¡3±0.04

NBS-4350B Sedimneino dcl rio ><>‘10P¡i 0.5±0.03 <1.54±0.07

Columbia. USA Mu o. ¡ 5±0<13 0.15±0.03

>< Gs 29.0±1.8 30.5±1.2

NBS-4353 StmcIo Rock F¡ats, Pu 0. 166±0.0i8 <1.3±0.02

tJSA >‘‘‘ Pu 8.11319.6 i 6.9±0.2

Mt 1.25±0<19 [.07±008

NBS—4352 ¡ ligado Iit¡nuiio oP 0.1<55±0.024 t>.055±<3.t114

211(t±(í.30 2.01±0.13

¡i: espectroineiria ¡LOt; [3: cspccLronietr¡~i ya¡tttta: cIntes proporcio¡i~iclos i~or cl I.:íberalorio de Rndiaciividad
An ítiientn1.

A la vista de los resaltados puede comprobarse que los valcires (y sus incertidumbres

asociadas) obtenidos pcír ntíestrcí laboratorio son estadística memo ecincordantes con los datos

certificados de las ¡nuestras (le referencia anal izadas.

7.1.3 Control tic trazado res

Los t razacleres val 1.31 cacle s cii esta i uvesti gavíen < ~ p~ ‘~ A u]) para calcular eí

reud ini ion te cjííi ni i co dic 1 os análisis sc ací q ui rí ercía cii el Nl ST. tistes trazadores se

su ministran en ferina de cliso 1 tic ió n ti it ri v”a conten i da en tina anípol la de vid rio sellada

herméticamente. La organizacioa proveedora certifica la concentración de actividad de estos

radionucí cides asi como la de las ini purezas coííteni das de ditros de sus radioisótopos. El

Opto. de N’l etre 1 cíg. ia de las Radi ac ci n es íe tít za tites del Cl ¡¿Nl >VL preparó una di scí lución

dilítida de los iiiisiaYis medliatile pesada cíe i~tia Micacita en conclíciomies nc~rmalizadas y

posterior clilctc.ioti ac.icla eíí tiiatraz [<teradíd>. Esta cl¡scíluc.ion se cotíserva en viales de vidrio en

un lugar fresco y seco.
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En nuestro laboratorio se comprueba periódicamente la inexistencia de impurezas de

239’240 235 241 ~i)en la dislos radioelementos a determinar ( Pu, Pu, Aí olución que se emplea para

trazar tomando una alicuota similar a la que se añade a las muestras de rutina y

electrodepositándola en una plancheta de acero inoxidable idéntica a las utilizadas en los

ensayos comunes con un electrodo de platino nuevo. Los discos se miden el tiempo máximo

que se cuentan las muestras. Oebido a los microvolúmenes de disolución trazadora que se

utilizan, la contribución de dichas impurezas es prácticamente nula. La concentración de los

radionucleidos trazadores podria también variar con el tiempo al producirse evaporaciones al

abrir los viales para añadir el trazador, por lo que se debe recalibrar periódicamente su

actividad.

7.1.4 Control de la i¡istru ni entación de medida

Los ecluipos de medida de espectrometria alfa empleados para cuantificar

radionucleidos de vida larga (en concentraciones ambientales) tienen una electrónica

coníplej a, por lo que variaciones en las condiciones a níbientales (temperatura, nivel de

humedad, ele.) en el lugar donde se encuentran localizados pueden provocar alteraciones del

fondo espectral, desplazamiento de los centroides de los picos de interés, etc. Estos equipos

pueden sufrir también una contaminación progresiva por núcleos de retroceso de las

muestras, ya que al operar en vacio, podrían adquirir suficiente velocidad y afectar a los

detectores. Por estos motivos, es imprescindible efectuar un control periódico del fondo

espectral y una ca! ibracióíí frecueííte en eficiencias y eiíergt as.

En el caso de que se produzca ttna contaníi nacion en los detectores Pl PS, éstos se

descontaminan con acetona Si se haíí conrami tíado las paredes separadoras de las cámaras

cuádruples. o los soportes de los discos de acero, se lavan con ácidos diluidos en caliente

(3x).
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7.2 CONTROLEXTERNO

7.2.1 Participación cii ej ercicios dc 1 nterconipa racióii

La validación de las técnicas de análisis y medida utilizadas por los laboratorios de

radiactividad ambiental se efectúa a través de la participación en ejercicios de

intercomparación internacionales organizados por instituciones de reconocido prestigio en la

preparación, almacenamiento y stím inistro de muestras de referencia.

Les laboratorios participaiitcs en dichos ej ercicios aiializan distiíítas alicuotas de una

misma muestra (dc procedencia variada), cuya honícgeneidad ha sido previamente

comprobada y garantizada. Los datos recopilados por el organismo responsable son tratados

estadisticamenle, siendo posible, en la mayoría de los casos, la asignación de un valor medio

y un rango de confianza (nivel de sigííificación ¿i=’9.O5) para la concentración de actividad de

los radienLic.! cides objeto cíe est ucí i o. Oc esta atanera, cuancío los laboratorios i nvo 1 ucrados

recit)cii el a forme final cíe la intercotlí13arac:ion <elaborada por cl erganisilte coordinador)

pueden c:omprobar la (/ciltcretici1t y flabi 1 iclací de sus dates.

Nuestro laboratorio ha pa rt i ci pacíc> aii Lía 1 meiit e ciesde. 1985 en les ejercicios de

ut erceníp a racío a ceerd i na dos por la IAL A, sicm pre y en an dc) las niLicst ras reinit idas por

dicha erganízacion contcívíeseíí los raciioeleiiíciitos cíe íiiterés para el laboratorio. En la Tabla

7.2 se presentan les res~t 1 fados rení it i cid) 5 (valor medido) en di st i itas i uterccm paracíenes.

.as deterní iii aci o ti es llevadas a cabo por n Lt estro labe rateri o se sí tuan dentro del

nt ervalo cíe confianza est ab 1 cci do, evide it ci á adose la conca ciancia entre los resultados

emití cies ~‘ los va lores su ministrados por el organismo respeusab íe cíe las i iítercom paraciones.

LI t.aboratorio cíe Radiactividad Ambiental del CIENIAl. cíne lía efectuado las

etí este - partíci lía Ci) CJ erc.i Ces nacion ales emedidas gamma presentadas traba~o taiubién

tiíternacteuales cíe ittercciitparacieít. luí la Tabla 7.2 pítecle observarse icíctalmeate la

cotícorda.ticia ciiire les valores itieclides v~ les píoporcioíiaclc.s por la 1 ALA.
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Tahla 7.2 Resultados obíenidos (expresados en Bq/kg±2c) en distintos ejercicios de intercomparación

organizados por la tAEA

Referencia muestra Tipo muestra Radionucleido Valor medido IAFA (laten’. conf)*

Suelo Chernozen

(Rusi~í)

Suelo Fodsol

(Rusia)

Sediujento marino

Báltico)

Sedí utento ntari‘te

(Muiniioa)

13v rOe iccítos

<“Pu
.35 Yt’Jp

Aun

>Cs<

>~ Pu

— Y> _

iL( Am

Pu

-. Pu
-. Ant

~54

—.t.’Pui

-. Ani~

<3. (3 ¡ 8±0.0()1

0.478±0.t>03

0.21±0.05

25.7±0.96

0.1

3 5+0 4

t.5±<12

7.0±0.9

26.4±2.6

1.3±0.3

13

“4±)

514±3

0.01’) (0.016—flOr)

<[.495 ((>.475-0.514)

0.197 (0.1554>239)

25.13 (24.80-25.95)

15 (0.10—0.60)

3.55 (3.44-3.65)

1.4 (1.2-1.5)

8.5 (7.6-8.9)

31(29-34)

1,3 (1.2-1.5)

3.] (3.0—3.4)

15<13.8-16.2)

=8.2(35.0-39.4)

49.8(48-5(>.6)

¡Xlgis n\a rina

[Mónaco)

IAFA-352

23’»2.41’ p

Am

Alón

0.44±0.03

i 81—0 (>1

3.5±1.1

0.50 (0.46-0.52)

17 (0.1 6—0.25)

2.7 (1.7-3.7)

l.4EA—307 I’o.siclcotia ocena/co 23S . :~y.’ Pa ([.72±0.04 0,72 ((3.66—0.79)

(Mónaco) Am (4.050±0.004 (4.t)36 (0.030—0.050)

* ni ~el dc significación u=0.05 a: espect o mcl ria al f:í: g: espcct tora ct ria [321i tirOl

da tos pro po re jo <ados por cl La beta lot ict dc Ra cl jací iviciad A aib iemí] al (Nt. Painelo. ca tu mini cti ciót> personal)

IAEA-326

IAEA-327

IAEA-30t1

IAEA-368

iAiIA-¡34
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En este capitulo se presentan y discuten los resultados más relevantes de la

investigación sobre la dinámica de plutonio, americio y cesio en sedimentos costeros del

litoral mediterráneo occidental.

El estudio se ha dividido en dos partes (ecosistema marino de Palomares y resto del

margen mediterráneo peninsular) diferenciadas entre sí por la procedencia de los

transuránicos analizados (artefacto nuclear/poso radiactivo generalizado), su orografia y la

forma de acumulación del material sedimentario. Se han analizado las propiedades fisico-

quimicas de los sedimentos, los perfiles de distribución de los radionucleidos, sus relaciones

isotópicas características, sus zonas de acumulación preferente, su inventario, su origen y su

potencial movilidad postdepósito.

Las características fisico-quimícas de los sedimentos (porosidad, densidad en seco,

composición geoquímica, etc.), proporcionan información acerca de su textura y origen

(terrígeno/biogénico).

Los perfiles de distribución de radionucleidos muestran la variación de su

concentración con la profundidad, permitiendo reconstruir su íucorpomción al sedimento a lo

largo del tiempo (registros depesicionales). e indicando procesos de removilización que

hayan podido acaecer durante su depósito en el fondo marino (acción de la biota, remociones

bruscas del material sedímentarics, etc.). Un perfil típico de radionucleidos en una zona

carente de fenómenos de erosión. bioturbación y/o transporte, mostraría, en el caso de los

transuránicos, un pico de máxima concentración correspondiente a la época en la que se

efectuaron la mayoría de las detonaciones nucleares atmosféricas (principios de la década de

los 60, y más concretamente, 1963). En el caso del cesio, podría presentar des n3áximos: uno,

a mayor profundidad, atribuible al “falloat~’ de 1963 y otro, más superficial y menos

acentuado, correspondiente al “falleut” de Chernóbil. (Este último pico sólo aparecería en

zonas afectadas por dicho accidente).

Les datos de distribución de 2tt>pb en exceso indican las áreas de acumulación

preferente del material sedimentario pcídiendo determinarse las tasas de acumulación medias

en algunas zonas dc tntei’es.
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Los depósitos acumulados de Pu, Am y Cs en sedimentos permiten calcular la

contribución del litoral costero español al inventarío global (definido como la cantidad total

de radionucleido depositado por unidad de superficie) de radiactividad en el Mediterráneo,

En el ecosistema marino de Palomares se ha separado la contribución debida al accidente de

1966 de la derivada de los ensayos nucleares atmosféricos mediante el estudio de las

distorsiones isotópicas de los radionacleidos.

El origen de los radionucleidos se establece con sus relaciones isotópicas

características. En el ecosistema de Palomares se han distinguido las dos fuentes de

transuránicos existentes, gracias a la separación de heterogeneidades detectadas en el cañón

del río Aguas, la determinación de sus proporciones isotópícas y su comparveton con las

calculadas en suelos.

La potencial movilidad postdepósíto de los radionucleidos se evalúa a través de su

asocíacion a las fases geoquimícas constitLitivas de los sedimentos marinos.
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8.1 SEDIMENTOS DEL ECOSISTEMA MARINO DE PALOMARES

El trabajo experimental desarrollado en el ecosistema marino de Palomares se centró

principalmente en el estudio del transpone de los radionucleidos depositados en sedimentos

de la plataforma continental hacia el plano abisal, favorecido por la orografla submarina y las

corrientes de turbidez del fondo.

Las investigaciones realizadas en el mencionado ecosistema incluyen la obtención de

los perfiles batimétricos de la rama norte del cañón de Palomares, la caracterización fisico-

química de los sedimentos objeto de estudio y el análisis de la distribución en profundidad y

depósi~o acumulado de Pu, Am y Cs. En algunos horizontes sedimentarios se detectaron

concentraciones anómnalamente elevadas de transuránicos (heterogeneidades) que han sido

tratadas en profundidad, estableciéndose sus relaciones isotópicas y sus características fisico-

químicas (tamaño, forma, etc.).

La posible movilidad postdepósito de los radionucleidos presentes en el margen

continental se ha evaluado mediante el estudio de su asoctaemon geoquímica a las distintas

fases constitutivas de los sedimentos.

8.1.1 Perfiles h a ti la ét ii co s del calió ‘1 dc Palomares

Los perfiles batimétricos del cañón de Palomares proporcionan una información

precisa acerca de la orografia del fondo marino donde se recogieron los testigos de

sedimento, facilitando la interpretación de los resultados obtenidos (características fisicas,

perfiles de distribución en profundidad e inventarios de radionucleidos, etc.).

La batimetría de la rama norte de dicho cañón se determinó con un perfilador sísmico

de 3.5 kHz. Las zonas de máximo depósito sedimentario se identificaron mediante un estudio

geofisico realizado con un Sparkarray al que van acoplados un hidrófono, un procesador de

imágenes y un registrador gráfico. Este sistema genera y archiva los pulsos de presión

acústica reflejados por el fondo a~ari no y estrados de sedimento subyacentes (De Andrés,

1992).
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8.1.2 Caracteristicas fisico-qtiimicas de los sedimentos

En cada una de las secciones de los testigos de muestra estudiados se han calculado

los siguientes parámetros: peso húmedo, peso seco, contenido de agua, porosidad y densidad

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

La porosidad (q4) indica la variación de la fracción ocupada por agua dentro del

sedimento, pudiendo relacionarse con el tamaño de las partículas que lo componen. Los

depósitos de mayor porosidad recogen las partículas de menor tamaño de la columna de agua

por las que los transuránicos presentan mayor afinidad. Cascó (1990) observó una buena

correlación lineal entre la porosidad y la actividad de Pu en sedimentos del ecosistema

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

líos
1=~—~~

(j%-~t )2.5

donde:

P~= peso seco de la seceton

P
11= peso húmedo dc la sección

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

sedimento.

En el cálculo de la densidad en seco (expresada en g/cm
3) el volumen de la sección

está determinado por la superficie del seccionador empleado para cortar los sedimentos en

capas de 1 cm dc grosor.

La granulometría y composición geoquímica de los sedimentos del ecosistema marino

de Palomares han sido estudiados con anterioridad (Cascó et cii, 1992). Se observó que los

componentes texturales más abundantes en la plataforma eran los limos y las arenas. Esta

tendencia se iuvettia al analizarse testigos del talud y el piano abisal, donde predominaban las

arcillas y 1c3s Ii naos. También se concluyó que la sílice era el 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. lii Carneicrist cas lisien; de las muestras de scdi mnento recogidas en el ceosisteumur marino de Palomares

E.sttmcié,i 15

Sección P. lsu’uiitedo P. seco ½agua Porosidad Densidad en seco
(9><.1 —

1 --2

2—3

3—4

4—5

5—6

6-7

7—8

8—9

9 — tO

1<5 — II

11—12

12.- 3

13 — 14

‘4—ls

15—16

16—17

17— t8

—19

lO—- 20

21> — 21

21—??

22 — 23

23 — 24

24 — 25

25 -. 26

26 — 27

6<18

332.8

335.6

348.4

294.8

356.5

3<32.7

327.5

303.2

3 t9.4

3 78.4

328.5

343.4

325.7

345.4

288.5

37< <.4

3 IV

358.1

31(4.9

350

351.4

358.9

3151

445.6

339.6

([3)

378

22<5.7

222.8

23<5.1

195.7

=37.6

199.9

211.6

195.9

2(55.8

243.1

2 t 2.9

[95.6

222.1

2115.2

219.3

¡85.7

239.2

254 7.4

228.2

196.4

227.8

238

23 7.5

199.4

296

25<

,

37.83

3 3.68

33.61

33,96

33,62

.5., .5 a

33.96

35.39

35.39

3 5.57

35,76

35.19

34.8(5

35,32

36.2 1

36,51

3 5.63

35.42

34.98

36.33

38.<52

34.91

32.27

33.83

33.25

33.57

33.45

<5.60

0.56

<5.56

0.56

(5.56

0.56

<[.56

(5.58

(5.5 8

(.5.58

<1.58

(<.5 7

11.57

<[.5 8

«.5’)

(5.5 9

<5.58

(1.5 8

0.57

<(.54

[<.61

<5.57

11.5 4

<5.56

9.5<,

[1.56

(<.56

(iúcmn5)
2.00

1.17

1.18

1.22

¡ .04

2<¡

1<56

1.12

¡.04

1.09

1.29

1.13

1.114

1.18

1.09

1.16

0.98

1.27

1.1<)

1.21

1.21

1.26

1.26

1.96

1.57

1.2<<

9, st’; 711 7 4?¿i 1 33.11< 0.64 2.52
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Tabla 8. lb Caracteristicas fisicas de las muestras de sedimento recogidas en el ecosistema marino de Palomares

Estación 13

Sección P. lsúmaedo P. seco
(g) tg)

— t 306.4 117.8

—2 479.3 312.2

2—3 319.1 218.9

3—4 366.t 258.2

4—5 342.3 243.2

5—6 442.2 3i1.9

6—7 332.> 235.6

7—8 390.8 281.3

8—9 429 310

9— lO 562.8 4«5.3

10—11 711.2 519.3

Tabla 8. le Características fisicas de mento recogidas en el ceosistema marino de Palomares
17

Sección P. % agtta Porosidad

46.58

40.19

36.93

34.55

33.16

32.53

31.17

3(<.43

29.70

29.7<4

29.43

29.18

2 9.57

29.36

7995

29.89

39.7<1

29.64

Densidad
(g/cm3)

(5.68 1.65

[1.63 1.02

(5.60 (5.97

0.57 1.10

0.55 1.28

0.55 0.96

0.53 1.24

0.52 1.13

0.51 1.30

<3.51 1.45

0.51 1.21

0.51 t.46

0.51 l.t3

0.St 1.74

[.52 [.57

(<.52 [.79

[1.53 1.46

0.51 1.85

bus amuestras de scdi
EsInc ¡ñu

P. seco
([3)

31(5.6

193.2

83.4

2(57.4

241.7

180.9

233.8

2 13.5

244.7

272.7

228.8

275.5

2 13.2

328

295.6

338

275.4

34 9.7

%agua

6 1.55

34.86

31.40

29.47

28.95

29.47

29.06

28.02

2 7.74

27.99

26,98

Porosidad

(5.80

(~5.57

0.53

0.51

0,51

0.51

0.51

0.49

0.49

0.49

0.48

Densidad
(‘Veía 3)

0,62
1.65

1,16

1.37

1.29

1.65

1.23

1.49

1.64

2.15

2.75

o — 1

1—2

— .3

3—4

4—5

5—6

6—7

7—8

8—9

9—it>

it) — II

II — 12

12—13

13—14

14—15

15— [6

16—17

17—18

lun uted e
(e)

581.4

323

290.8

316.9

36 1.6

268.1

3 39.7

3(<6.9

348.!

3 57.9

324.2

389

3[ti 7

464.3

422

482.1

397.4

497
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Tabla 8.1(1 Cai—aeieristicas fisicas (le las nuiesí r~is de scdi mnento reeogid~is en el ecosisiencí marino de Palomares

Estación 05

Sección

1—2

2—3

-4

4—5

a—fi

6—7

7—8

8—9

9— 1<5

It

II t2

12— 13

1.3 — 4

14—15

15— 16

16—17

17—18

P. hujnnedo
(gj

459

583.1

3 44.6

3<5<5.7

391.8

315.6

422.7

317.3

328.4

366.4

2.?

33 5.9

428.7

331.3

322.8

383.9

318.3

(i 17.2

P. seco
(<O

28(3.9

378

227.7

2<1<1.5

229.4

212.4

288.8

218. 1

222.6

245,3

2 26.5

2 311.9

295,2

228.6

222.9

264

218.7

424.9

‘¼ (igtia

38.80

35.17

33.92

33.32

41.45

32.7<)

31.68

31.26

32.22

33,155

32.<[8

31.26

3 1.14

3

3(<.95

31.23

31.29

31.16

Porosidad

<1.61

t).58

t3.56

<5.64

<3.55

<<.54

14.5 3

(<.54

[4,55

«.54

<4.53

(3.53

<5.53

<5.53

([.5 3

14.53

(<.53

Densidad
(g.>ei’m>

1.49

2.00

1.21

1.1>6

1.22

¡.13

1.53

1.16

1.18

.30

1.2<5

¡.22

1.56

1.21

1.18

[.4<>

1.16

2.25

[os sedimentos de la plataforma cont i u enta 1 (recogidos a una profundidad inferior a

200 metros) presentan los valores de porosidad <y porcentaje dc agila intersticial) más bajos y

de densidad en seco más elevados. Estos parán=etros son característicos de texturas de grano

grueso <ti PO 1 mO—are e a an a ti n a —. gena—alcictotia.

na) qct punt génesis t errí

La proximidad de estas estaciones a la costa y más concretamente sim localización en

el área de descarga cíe material sedimentario de los nos de régimen estacional AImanzora y

Aguas corroboran dichas aprecí aciones.
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Tabla 8. le Canmcieñsticas fisicas de bus nuestras de sedimento recogidas en el ecosistema marino de Palomares

Sección

0—1

I-’

2-3

3-4

4-5

>6

6-7

7-8

8-9

9-It>

lo-II

11-12

12-13

13-14

14-15

15-16

16-17

17-18

18-19

1 9-2t.4

215-2 1

22-24.5

P. húmedo
(mt

3 58.9

175.1

2 77.5

242.8

242.4

3t)4.7

2 48.9

312.7

262

329.3

275

381<. 1

232.9

3 64.3

2 28.2

382.1

3 16.7

3«4.3

282.7

384.4

3 53.8

395.3

488.3

Est tic ¡un

P. seco

(14)
1515.7

779

124.5

112.7

115.1

151.9

127.9

1 715. 7

[46.2

19(5.4

16 1.3

222.7

137.3

215

136.9

234.1

198.6

[94,4

185.9

3 Si

232.3

259.5

159.7

Ir

“4 agila

58.02

55.53

55.14

53.58

52.52

50.15

48.61

45.41

44.2(4

42.18

4 1.35

41.41

41.05

4(1.98

4t5.t< 1

38.73

37.29

36.12

34.24

34.44

34.34

34.35

67.29

Porosidad

0.78

15.76

0.75

0.74

0.73

(5.72

(<.7(5

0.68

«.66

0.65

<4.64

<4.64

0.64

14.6 3

(5.63

0.61

15.6<5

15.59

[‘<.57

([.5 7

<5.5 7

15.57

0.84

Densidad
(g/cm3)

0.80

0.41

0.66

0.61)

0.63

0.81

0.68

0.915

<5.77

1.1)1

0.85

1,18

0.73

1.14

14.73

1.24

1.05

1.03

0.99

1,34

1.23

1.38

13.85

La estación 16 se encuentra situada en la zona del talud, a una profundidad de 582

metros. Los valores de porosidad son más elevados y los de densidad en seco menores que en

el margen continental, ya que en estas zonas el fondo marino presenta una acusada pendiente,

siendo relativamente frecuentes los desplomes de material sedimentario.
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Tabla 8.1 f Caraeterismicas fisicas dc las nuuesíí’as dc sedi mnento recogidas cml el ecosisicmna m~irino dc Patom~ires

Sección

1—2

2—3

3—4

4 ~ a

a ~- 6

6 . . 7

(‘‘8

8—9

9—

1<5 — II

II ..- 12

12—13

7 14

14—lS

¡5— ¡6

16—17

I7~- 18

18-19

19 -~22.5

P. húmedo
t
5<44

321.8

340.6

285.6

339.5

2 64.3

97? 9

327.9

346.5

345.4

324.9

369

354.2

368

“9’.,

355.3

3 55.9

340.1

337.1

765.1

Estación 08

1’. seco
(¡3)

26 7.4

2(51.5

223.7

183.7

2 [2.4

163.1

[67.3

22(<. 1

2 25.4

216.2

245.]

227.8

2.13.3

231.3

243.7

223.2

213

2 12.9

=4agua

46.94

37.38

34.32

35.68

37.44

38.29

35.54

38.15

36.48

34.74

33.46

39 76

32.8(i

33.89

35.34

36.75

37.29

37.37

36.54

34. Nt

Porosidad

0.69

0.60

<4.57

(5.5 8

(<.6<>

<5.6!

«.61

0.65
39

<5.5 7

[5.56

<5. =9

<[.99

[.56

0.5 8

(<.59

<5.6t<

(<.6(5

<[.5 9

<[.5 7

Densidad
(g/cma3)

1,42

1 .t)7

[.19

0.97

1.13

(5.86

0.89

1.07

[.17

1.19

1.15

1.31

¡.26

.29

.23

1.29

1.18

1.53

[.13

2.65

La estación 08, junto con la 07 y la 04 se sitúan, a grau profundidad, en el plano

abisal. los resultados de porosidad y densidad en seco de la estación 08 se asemejan a los

obtenidos en los sedimentos de la platalbrma continental, debido a su localización en el área

de cotí ficíencia de los cañones de las ran3blas Almanzora y Aguas, que actúan como

conditetos narctralcs para el transpetie de material sedimentario (predon3inantemente

terrí gene) desde e1 litoral basta el mar prc9fltndo.



Capítulo 8. Resultados u discusió<, 171

Tubla
8.lg Caracteristicas físicas de las muestras de sedimento recogidas en cl ecosisíema marino de Palomares

Estación 07

P. Seco
([3)

252.1

16.7

¡31.1

>37.6

143.7

¡46.4

55 [.6

>45

152.8

[52

159.8

183.7

[52

121.8

[68.

¡51.7

138.4

[6.7

[65.7

[(53.7

154.1

159.3

‘5(5

142.9

>78.5

204.6

2 [5.3

[56.8

% agua

56.5(3

53.30

51.30

48.89

47.82

47.24

46.<37

45,81

45.55

45.68

46.27

47.42

47.35

4 7.64

47.84

47.d<5

47.<39

46.44

58.32

46.19

45.99

3 7.68

45.45

45.17

40.1(3

.44.99

26,67

45,33

Sección

<3 —

1—2

2—3

3—4

4—5

5-6

6— 7

7—8

8—9

9—

1(5 — II

II —¡2

12—13

13— [4

14—15

15—16

16—17

[7—18

18— 19

19— 2<5

2<3 — 21

21—22

22 —23

23 — 24

24 — 25

25 — 26

26 — 27

27—28

1’. ímú<,,edo
(<O

5 79.6

249.9

269,2

2 69.2

27 5.4

27 7.5

281.1

267.6

28(5.6

2 79.8

2 97.4

349.4

288,7

232,6

322.3

28(”.5

~656

2 [7.9

397.6

[92.7

285.3

2 55.6

275

26(5.6

298

371.9

2 86.8

286.8

Porosidad

0.76

(3.74

0.72

(5,71

(3.70

0.69

<3.68

(3.68

(5.68

<3.68

(5.68

(3.69

0.69

(5.69

(<.7<4

[.69

(<.69

(5.68

0.78

(5.68

0.68

[4.6<5

[.68

0.67

(5.63

0.6 7

(5.48

<5.67

Densidad
(g/em3)

[.34

0.62

0.69

0.73

0.76

0.78

¿3,80

(3.77

(5.81

0.81

0.85

0.97

(3.81

0.65

0.89

<4.73

0.62

(5.88

0.55

(<.82

0,84

0.8(3

(4.76

0.95

¡.08

1. 1.

(5.83

28—29 181.2 45,29 <5.67 «.96
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TahIti 8. lb Características fuScas de las ¡nuestras de sedi amento recogidas en el ccosis[em~m marino de Palomares

Sección

0—1

[—2

.9

3—4

4—5

9—6

6—7

7—8

8~- 9

9—lO

— 1 ¡

II — [2

¡2—13

13—14

[4.- [5

[5 — 16

[6—17

[7—18

¡8 .- ¡9

19—20

2<5 — 21

2 [-23.5

P. húmedo
([3>

255.5

211.5

293.5

293.8

262

2 72.2

261.7

31V?

2 47.3

334.7

258.9

261.5

3 58.2

335.8

3<56.9

269.9

292.6

449.1

241.3

324

3 54.4

Estación

o. seco
<[3)

98.2

96.3

[49.9

159.9

¡45.6

[5<.8

[44.9

‘75.4

[39.7

[94.5

[52.5

¡55.6

2 [4.

2<4>.6

¡83.7

¡ .6

¡ 76

??5 2

¡ 48.5

2<5<5

2

426.4

04

=4agua

6 1.57

54.47

48.93

45.58

44.43

44.23

4 4.63

44.0<5

43.5]

41.89

4 [<3

4<5.5(1

4(5.2 3

39.96

4<5. ¡-1

.10.13

39.85

38.72

38.46

38.27

37.<[2

39. <5

Porosidad

(<.8(5

(5.75

0.7<

(5.68

(5.67

(<.66

(5.67

(5.66

(3.66

(<.64

<5.64

<4.63

(4.63

[4.(i2

[<i3

.3

[(2

[4.6>

[4.6>

6(5

[.62

Densidad
(g/em3)

0.52

(5.51

0.79

(5.85

<3.77

<5.80

(5.77

(5.93

(5.74

0.81

<3.82

1.13

1.07

[.97

[4.86

(<.93

[.46

(4.79

1(56

[.18

2.26

Las estaciones 07 y 04 presentan elevados valores de porosidad y densidades en seco

menores, como corresponde a sedínsentos más alejados de la costa y recogidos a mayor

profund i dad, en los q t:e [4rede> tui u a a los ce muponen res arcillo sos Coti ti a (ama ño de grano más

pccg meño.
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8.1.3 Perfiles de distribución de radionucleidos

En este apartado se analizan los perfiles de distribución de plutonio, americio y cesio

en los testigos de sedimento recogidos en el ecosistema marino adyacente a Palomares,

presentados en función de su localización en la plataforma continental (<200 m), el talud, y el

plano abisal (>1000 m).

La cuantificación de radionucleidos se realizó hasta el horizonte sedimentario en el

que su concentración era igual o superior a la actividad mínima detectable (Alvm) establecida

por los procedimientos radioquimicos e instrumentación de medida utilizados (ver apartado

6.1.3). Conviene también señalar que en cada sección las medidas alfa (Pu y Am) y gamma

(Cs, Am y Pb) se realizaron en distintas alícuotas, debido al tiempo asignado en la utilización

del detector gamma.

En algunas estaciones se ha calculado la tasa de acumulación, facilitándose la

comprensión del fenómeno de tratísferencia de material sedimentario a través del cañón, Se

ha utilizado el modelo de datación CRS (Const¿nu Ra/e of Supply) (Sehelí y Barnes, 1986),

basado en la hipótesis de que el flujo de ?itíPb en exceso al sedimento es constante e

independiente de posibles variaciones en la velocidad de sedimentación. El 210Pb en exceso se

ha calculado mediante la substracción del 226Ra del valor de 2m0Pb total. Ambos

radionucleidos se han determinado por espectrotnetría gau.9n.9a, según se indica en el apartado

6.2.1.

Mar.gftn continental

Las estaciones de la plataforma continental se encuentran situadas al sur de la

desembocadura del río de réitimen estacional Almanzora. La estación 15 se localiza fuera del

cañón submarino formado por la rambla del Almanzora y las estaciones 13, 17 y 05 en el

cañón submarino que dibuja el río Agitas, un poco más al sur. Puede observarse (Figuras 8.1

y 8.2) que las estaciones 13 y 17 se ubican en una depresión de éste, mientras que la estación

05 se halla en una zona llana de transición entre dos depresiones.

La estación 15 presenta los menores valores de concentración de actividad de plutonio

y americio dc los testtczos emplazados en la plataforma (Tabla 8.2). Estos resultados se



174 (‘apítulo 8. Resuhaclas vt ¿tiscusión

encuentran dentro del rango de actividades obtenido en sedimentos de plataforma únicamente

afectados por el poso radiactivo genemalizado (0.04±0.02-1.1l±0.22Bq/kg±2c para el
2.uo~?.4oPu. 0.05±0.01-0.61±0.06Bq/kg ±2apara el 2~iiAm ver apartado 8.2 2).

Tabla 8.2 (‘oneentracióma de actividad de Pm, Am. Os y zt~.[Pb exc (Bq/kg±li)en la estación 15

ESTACION 15
Úoord’¿utttclas 37”’ 1 389 N t 44 9(1 0. ¡‘rol (ttut[i dad: 60 ni

Sección — Y~<’Pn <‘(Pu 2 tt Anc~,, ‘Tru— ‘~~Fbj7
0-1

¡-2

2-3

3-4

4-5

5-6

6-7

7-8

8-9

9—!

[<4—It

[-¡2

[2-13

[3-14

e
‘-3

15
‘13
-o

‘7t~

0.99+0 13

<5. 841<5. [(5

(5.94±<5.[5

(5 .62±(5. (5 7

(5.9134<.[3

(5. 54±<5.(59

<S.l

(5. [3±15,112

((.1 6’r< 5. t.[2

16z1z(<.(<4

<(5.t42

«5<52

<.11<52

<1< ([9

<(5.1(2

<<5 <59

<It <<9

((y>

tI <<9

0.010.0(54

0. [8±(5.<[8

<(<.03

<5.! 5±(5.(55

<.1(3

(5.1161.14 .112

0.1 i±n.t<2

3.27±0.73

2.27±0.68

2.46±(5.68

2.88+.(5.50

[.85±<3.85

2.<<6±(t.69

-<¡.2

¡5

¡.9

(<81 ([.5(5

[4

24±11

29±6

34±6

55±6

54±8

[8±9

2Lz[ 1

9 5±6

28±4

3(1±3

<(5 09

Conce it (ración (Bq.lKe)

-l

it

Es timcióii 15

—“5-— Put
Ata

Figura 8.3 Pcrt3¡es de distribuciótt cíe 29”’2t’’[>¡i tt( .átn ~<Cscmi la cswtción [5
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Estos datos resultan, en principio, sorprendentes, ya que la ubicación de esta estación

frente a la desembocadura del río Almanzora, una de las rutas de transporte tierra-mar de la

contaminación de transuránicos del accidente, hacía suponer que habría incorporado plutonio

y americio procedente del aerosol dispersado en 1966, obteniéndose mayores concentraciones

media 24iAm/2=O+2.4OPencontrada en estede dichos radioelementos. La relación isotópícasedimento (0.28±0.04, ver apartado 8.1.4) concuerda con el cociente medio Am/Pu

(0.25±0.1)estimado por Romero (1991) en sedimentos de plataforma afectados por el

accidente, confirmándose que el origen de los transuránicos analizados en la estación 15 es

tía artefacto nuclear.

Otro hecho notable es que la penetración de los transuránicos 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 también descargas terrígenas fluviales, Asi

Delfantí vial? (¡995) cuantificaron plutonio basta el centímetro 25 en un sedimento recogido

a 50 m de profundidad y afectado por la contribución del no Magra en el golfo de La Spezía

(Italia). En este estudio (ver apartado 8.2.2), en la estación Urbarsd, que recoge los aportes

del rio Besós, la penetración de los transuránicos ha sido observada hasta una profundidad de

16-18 cm.

Este fenómeno “de déficif (baja concentración de actividad de transuránicos, baja

penetración en el sedimento) aparece, sin embargo, justificado por las características de la

cuenca de sedimentación. Por un lado, el sentido descendente de las corrientes marinas

provoca que el depósito de los radioelementos asociados a las partículas en suspensión se

produzca en áreas más meridionales de la plataforma, realizando un “lavado” que convertiría

a esta zona en un área deficitaria en sedimentos, como confirman los bajos valores de 2[<(Pb

en exceso. Por otro, el propio régimen estacional de la rambla, que permanece seca la mayor

paile del año, provoca que sus descargas detríticas, aunque especialmente copiosas durante la

época de lluvias, sean comparativamente menores que las de un río no estacional en un

periodo largo de tiempo.

Los perfiles de disítibación de transctránicos en este testigo (Figura 8.3) aparecen

perturbados en sus primeras capas, disminuyendo después su concentración con la

profundidad. La concentración de plutonio permanece prácticamente constante en sus
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primeros 5 cm. evídenciándose fenómenos de homogeneización que podrían estar causados

por una mezcla de sedimentos, la acción de la biota, etc. Este hecho también ha sido

advertido por Oelfantí el al. (1995) en sedimentos de platafonna del golfo de Taranto (Italia),

donde la homogeneización afectaba a los primeros 10-15 cnt

En la estación 15 el 37Cs presenta conceníí’acmones de actividad más 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 prácticamente homogéneo en sus seis

primeros centímetros, decreciendo luego con la profundidad. Puede concluirse que este

testigo ha perdido su registro histórico, no pudiendo asignarse picos de máxima

concentración al ‘fallout” estratosférico.

Las estaciones 13, 7 y 05 (‘fablas 8.3, 8.4 y 8.5) exhiben valores de concentración de

actividad de plutonio y americio muás elevados qtme otros sedimentos de plataforma recogidos

a tina protbndí dad si mi lar (ver apartado 8.2.2), siendo puntualatente mayores que los hallados

en sedí meatos martuos en esta banda 1 atítctd i nal (Gascó ci ¿¡/., 1992). Estt¡dí os precedentes

realizados con sedimentos superficiales en esta zona del golfo de Vera establecieron un rango

de actí vi clacle s para el pl u te nio proced cnt e <leí ‘fa! 1 octt” general i zadcí cíe 0.43±007—5 ? 2+0.32

Eq/kg (±1o>, con un valor atedio cte 1 .SOHzO .~2ó Bc
1/kg (n=9). En el caso del americio, el rango

de concentraciones se situaba entre 0.39±0.07-a_94+0?8 (Bq/kg±lo), con un valor medio de

0.82±0.09líq/kg (n9) (Romero, 1991). Estos transuránicos presentaban una distribución

homogénea, típica del poso radiactivo global, aunque podían existir variaciones en su

concenración debido a las eat’acteri sti cas sed ini cntarias de la cae aya de depósito.

L.cs sed i ntentcs de las estaciones 13 y 1 7 presenta!] actividades de plutonio y americio

su1teriorcs a las observadas en la estación 05. a <¡tic sc cuicuentran eniplazadas en una

depresión del cañón, en una zona que investigaciones anteriores habían identificado como de

maxíma acumulación dc transuránicos pt’ocedentes del accidente (Gascó el ¿¡1., 1992). Las

determinaciones rad iocfli micas en esta memorta ban revelado la existencia de

concentracuores anomatantente elevadas de plutonio en diversos horizontes sedimentarios

(Est. 13 (7-8 cnt): Lst. 17 (8-9, 12-13 y 14-15 cm) y lisí. 05 (4-S cts?) Al efectuarse las

mccli da sg.a m ma, se encontra ron act i vidad es dc ~‘< Am at i pi can?ente e levad a s (Est. 13 (7—8

cttt), Est. 1 7 (10—! 1, 14-15, y’ 17—18 cal). lacIa so se ctservc5 una distribución irregular de
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americio entre alícuotas de una misma sección medidas por espectrometria alfa y gamma

(Est. 17 (8-9, 10-11 y 17-18 cnt)), evidenciando una distribución beterogénea de los

transuránicos que no es atribuible a radionucleidos procedentes del “fallout” estratosférico.

Tabla 8.3 Comieeatracióri de actividad
0e Pu. Am, Cs «‘t’Pb cxc (flq/kg±2a)en la estación 13

ESTACIÓN 13

Sección
0—1

1-2

2-3

3-4

4-5

5-6

6-7

7-8

8-9

9-1(5

10—1 ¡

coardenaclius: 37”’! t ‘2> N ¡“47’570 Prorundidad:

(5 . (55 ±0.<52

0. [(5±t<.(54

«.06±(5.(33

(5 0 7±(5. (5 3

(5. <45±0.(5 2

(5. (56±(4.03

(5.12+0.04

23±0(48

<<.14±(4.<55

[5.5 5611Sf5 3

<(5<52

i.tt

[.02±t). 56

1.67±0.62

<[.4

<[.9

<LS

<1.6

<2.1

10.1±1.4

[.(52t.t<.63

<[.2

<1.8

239’t4’~ Pu

3 .34 1<5.34

2.91±0.4t<

2.57±<).32

3. [9±0.33

2.8510.31

3.4(51(5.44

544+0.64

[4.4±2.(<

>08±1<84

4.37±0.48

si. 5¿>±0.<16

57 a.

‘‘Cs

3.571056

3.48+0.47

2.1(5±0.57

3.32±(5.75

2.41±0.57

3. [2±<4.7t5

3441(583

2. 65±t<.61

9.2<41<5.6(5

2.56±(<77

<1.4

=iOPbexc.

110±7
90+7

51+6

15±8

61±7

55±8

21±13

39±6

10±7

Con ce u traciómí (Bc¡’kg)

[2
5<

o
-D

-U

c
:3
O

ci~
[8

2

[.4 t 6

Es ladón 13

—o—— Ptt

Aííí
—.— Cs

<.5 2

flgura 8.4 PerFt¡es de distribtíción dc <“» >“‘Pu. ~ Aun y ‘<‘ Os en a estación 13
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Tabla 8.4 Concentración de actividad de Pu. Am, Cs =t~(Pbexc (Sq/kg±2c)en la estación 17

ESTACtÓN 17
Coorctetaciu5: 17< d59 93 N [<‘4974 Xv. i’ro<ii¡ididad 7 1 ¡ti.

—— —— —‘ t=iCs
iili _____

0.40±0.]! <5.9 6.17±0.89 58±8

(>27±0.!

(<.34±11.5>5

(5.

(3.56±55.10

0.59±0.10

0.77±0.10

(>.72±1<.1<>

7 ([8±0.92

(¡.881<5.13

<S. 98+5<.(>9

<333 5<.! 1

<[.3

<[.9

0.95±0.58

<l.5

<[.7

[.52±0.56

<[.4

<[.5

2.86±0.75

3 7. 5±1<.7

[.28+(S.57

2.(>7±(5.57

«[.5

39.4±27

3.4«zr[5.78

4.42±¡ . [7

8.29±53.83

6. t>2±(>.83

6.25*55.61

5.64±0.93

3. 46±(>.66

4. (11±5>.5 7

4. <.S 8±0.73

3.42±0.55

4.63+0.77

5. 15±1.09

4.82±(>.59

4. 75±0.69

5. 3(<±14.67

7.12±0.69

¡01!

[<S.l+51.9

5.00±(4.4(< <<.<<9.rt[.t<2 1 61<11 ¡2 7.? [1098 5.28±5>.82

[(¡917

2(S±7

99±6

27±7

19±7

91±8

20±6

23+6

[00±9

17±8

75<19

94+9

16±7

96±9

88±5

7 <)+ 5

4316

concentración <BqA<q)
15 20 25 30

Seeciómí
0—

[-2

2-3

3-4

4-5

5-6

6-7

7-8

8-9

9-It>

l(<—[ 1

[1-12

[2-13

13-II

[4-ls

[St 6

16-17

[7- ¡8

=9(5’ D.i(Jp

1.67+0. 2 5

1.28±0.19

1.48+0.18

[.82±0.22

2. [8±<5.27

2.43±0.31

35>41(547

2.44±5>3<)

27.2r5<=..

3(541(5 36

3671(542

4.(581(<.6(5

[<>9+5<9

5.28±0.42

25. >±!.6

5.98z0.37

5 ..?4+<<.36

=SgPu
0.04±0.02

0. (56±0.<>3

(5. (5 5+53 (5 2

0.031 SS. 1<2

0.05±0.03

(>.52±(>.Ot4

.114±0.1[2

(3. <37±55(53

([.18±0.514

<<.47±%<55

<5. [2+t1,[.t2

«.1<8±<<. <[2

5 lo 45o
0’

2

4.

6
‘~5

8.
-U

-it
-D

12o
~- 14

56

18

20

35 40

—o—— Pu

—.—- Os

—‘—Am g

Estación 17

Figu n’ 8.5 PertMcs dc distribución cte Pn. ‘ ‘ ‘ Mss’ ~(=(7~ etí [a esiaciótí [7
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Tahití 8.5 Conee¡ttración de actividad de Pu. Am y Cs t((pb cxc (Bq/kg±2a)en la eslaciól> 05

ESTACIÓN 05
Coardeitidius: 37”- t0’74 N [“-46-290. Protiundidad:

psi 2-tu Amn<«~Sección

0-1

1-2

2-3

3-4

4-5

5-6

6-7

7-8

8-9

9-lo

Itt—II

11-12

12-1 3

13-14

[4-ls

[5-16

16-17

1. 83±0.23

- 5(3±0.20

[.46+51.21

1.14±53.17

[.4±1.0

4.57+0.46

0.50±0.l(<

0.44+(t.(58

<<.55±55(59

(5.66±0.12

55. 18+<5.(53

(<.15±55<44

<S.l [+55<14

.05±5>.¡[2

O .5481(4. [4
5+<S.(<3

<(>5>2

0.05+0.02

(S.04±t>.02

t<.08±0.04

<(5(52

5<. [9±0.04

55.061(5.5<2

<0.5)2

<(5(52

<0.02

<0.02

<(>1.42

<(<.5<2

<(S.S)2

«5<52

0.75±0.28

0,43±0.14

0.1 7+0.(S8

(5.63±(l.[(5

[.5>8±51.22

0.62±0,10

0.16±0.07

0.04+0.03

55.15±0.04

0.12±0.03

(5,(58±(S.02

(5.(>4±(t.02
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La elevada actividad de las heterogeneidades cuantificadas sugiere la existencia de

una fuente extra de plutonio y americio. La proxintidad de estos puntos de muestreo a la zona

afectada por el accidente dc Palomares apunta a los artethetos nucleares como dicho término

fuente adicional. Esta hipótesis debe confirntarse con las relaciones isotópicas de los

transuránicos analizados. En los siguientes apartados se presentan los cocientes
2.98 239o246 2-itPu/ Pu, Atttfl)”5M<Pu y Pu/Cs de cada sección de sedimento analizado, detallándose

también el estudio de caracterización de dichas contribuciones puntuales.

En cuanto al 37Cs las estaciones 13 y 05 presentan valores de actividad que se

encuentran en el rango de los obtenidos por otros autores en sedimentos costeros

mediterráneos, 0.9±0.3-5.0±0.4(Merino, 1997). Sin embargo, la estación 17 ntuestra unas

concentraciones de actividad qtme pueden llegar a ser dos veces superiores al valor máximo

encontrado en la plataforma. Considerando la localización donde se recogió este testigo

(Figtíra 8.2), así como cl sentido de fiu o norte—sur de las corrientes man tas, puede apuntarse

que esta estación co¡ist ituye tina zorra prvfereuítc de depósito en el ecosí stenta estudiado,

conto confirman sus datos de 2 t((Pb en exccsc. FI material partíctil aclo al que se han asociado

los radionucí cídos se acuitiul a en este pctnto debido a la peculiar orografia subníarina del

cañón del vio Acuas, cuya pared sor acluaria como uua barrera de contención,

imposibilitando el transporte del ataterial sedí mentario hacia latitudes más meridionales.

Durante la época de lluvias torrenciales, el elevado caudal dcl rio Aguas se introduce en el

mar con gran ftterza, provocando corrientes de tsírbidez que podrian Ilivorecer el transporte de

dícíto material (y radioítuclei dos asociados) a través del cañóít hacia la llanura abisal.

Los perfiles de di stríbctción de Pu, Ant y Cs de las estaciones 13, 17 y 05 (Figuras 8.4,

8.5 y 8.6) aparecen global n?cnte pertttrbados, siendo i n?posíble asigítar picos de ntáxinta

concentracion a los períodos dc n?avor enti sión de radíonucleidcss. Los perfiles de 2 t«Pb en

exceso, a pesar de ofrecer poca informuación debido a sus bajas concentraciones, corroboran

dicha apreciación. En la estación 13 cl plutonio presenta una distribución hontogénea hasta el

centímetro seis; en el caso dcl cesio dicba l?omogeneización se hace extensible a todo el

testigo, ittdicando dIcte existe una (tiente mezcla de scdií?tentos. Lo mismo ocurre en la

estac tea 1 7, dctitd e i?0 se ~tctecie a pctnt a r una tendencia ce nera 1 cíe di st rí buc.i oit para los

radioelementos analizados. En la estación 05 cl perfil de plutonio presenta vartas zonas de

homogeneización (0—4, 6—lO y 1 0—13 f el amuertemo, sí se excluyen los horizontes 3—6, presenta
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una máxin]a concentración en su primer centíntetro, para disntinuír luego con la proffindidad;

el cesio tiene una distribución homogénea hasta la capa 5-6, decreciendo a partir de esa

sección. Las causas de dicha remoción pueden ser diversas: ntezcla de sedimentos ocasionada

por las corrientes de turbídez, bioturbación (se encontraron un gran número de conchas

calcáreas 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 dcl cañón.

Talud

La estación 16 se encuentra situada en el talud, a una profundidad de 582 metros, en el

cañón subntarino modelado por el curso fluvial del río Alntanzora, cerca de la zona de

convergencia con el cañón del río Aguas (Figuras 8.1 y 8.2).

Los datos de la distribución ea profundidad de plutonio, americio, cesio y 2iePb en

exceso se presentan en la Tabla 8.6, junto con sus coordenadas y la profundidad a la que se

tomó este sedimento. Los resultados de concentraemon de actividad de los radionucleidos

estudiados, al ser un testigo recogido a mayor profiartdídad y distancia de la costa, son

menores que los obtenidos en estaciones situadas en la plataforma costera, y mayores que los

ntedidos en sedimentos de talud colectados a una profundidad sintílar, pero friera de un cañón

submarino (ver estación Urnjensd, apartado 8.2.2). Los valores de actividad de plutonio de la

estación 16 son coiteordantes con los aportados por Delfantí eí cH? (1995), que han establecido

el rango de concentraciones de plutonio eít sedimentos de talud dentro del cañón del golfo de

Taranto (Italia) entre 0.5-1.0 Bq/kg.

Los perfiles de distribución de Pu, .-Xm y Cs se muestran en la Figura 8.7. La

distribución de plutonio y antericio es homogénea en los 4 primeros centimetros, con un

maximo en la concensracíómt de plutonio en la sección 4-5 (no hay dato de americio en esa

capa debido a la pobre resolución del espectro obtenido), decreciendo a partir de ese punto.

El perfil de cesio es práctícantente lineal en los primeros 7 centintetros; en la sección 5-6

parece que existe un utáxínto relativo, sin embargo, teniendo en cuenta las elevadas

iacertiduntbres que afectan a estos datos, no puede aseguírarse dicha posibilidad. Estos picos

de utáxima concentración podrían atribuirse al “ihllout” de 1963, pero el hecho deque a esa
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profundidad tantbién exista un máxinto de :mdtPb en exceso (Figura 8.8) conduce a pensar que

se debe a un aumento de sedimentación local.

TaI)Ia 8.6 Concenlraciómí de ~mctividndde Puu Ant Cs ~
2t0Pb cxc (Eq/kg±2c)cmi la estación ¡6

ESTACIÓN [6
co,irdv,ttats: 371193 N [‘>—13’2[<O. }>u,íctt¡didnd~ 5S2 ny

Sección 39’=~¡(> Pu <‘(Pu Atn ‘.‘~‘ 3Cs =u
0—1 0.53±0.06 <0<52 (<.78±14.08 3.0±0.9 [33±30

1-2 (>69±5<.[0 0.0310.02 (<.75±(<.[2 3.20±0.60 269+24

2-3 (<.65+(i.(S8 <K<.<52 «.81±0.18 3.22±0.77 144±22

3-4 (5.64±0.558 5<.153±«.(52 <S.52±(<.26 3. ¡610.71 [47±21

4-5 ¡ .27±(<.24 <5.t[4+0.<>2 3.29±0.58 238±22

5-6 <S.64±(S.>2 <(<.112 3.651(5.76 [8±21

6-7 <5.561(S.(<8 (5.(<4±<5.152 <[.40=.(<.20 3.39+0.74 [99±20

7-8 (5.47±0.<S7 <<.512±0.tS[ lt.43±(S.29 2.46±<<.72 [72±18

8—9 t<.St[±t<.09 <9.02 o.7±0.2(< =.46±S.55 [46±t7

9- IdI <543±<5¡<5 «<.112 [.62±0.49 134±16

¡ [.56±<S.48 82±18

¡ [-¡2 [.471«.74 62±21

[2-> 3 <<. [81<<.<<6 -<0.[42 «4.03 [ 85±<<.8! 65+24

[3-14 It 9<S+(< 5(5 73±17

>4-15 <S.68±(<.48 64±17

15—16 -<<S.([2 <1[.<52 <<S.t43 -<[.4 42±19

>7-18 «56<5 35±19

Cenceatración (BqA=g)

O 4 5
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210El perfil de distribución de Pb en exceso (Figura 8.8) está perturbado hasta la

sección 6-7; a partir de esta capa es globalmente decreciente con la profundidad. La

homogeneización observada en la estación 16 es común en testigos de talud, y especialmente

dentro de un cañón submarino, donde los desplomes de material sedimentario son frecuentes.

ceneentracian (Bq/kg>
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Figura 8.8 PerIs> de di stribumciótí de 2t “Pb en exceso cuí la estación [6

Se ha estimado la tasa de acumulación utedia en este testigo de sedimento aplicando el

modelo C R 5 , que contentpla vartactones en la velocidad de sedimentación, estableciéndose

en 0.16±0.08g/cnt’a (tío). Este resultado es mayor de lo esperado para esta profundidad,

pero concuerda con las tasas calculadas para zonas de elevado depósito sedimentario en el

interior de cañones submarinos (Carpenter et aL, 1982). Estos autores obtuvieron una tasa de

sedimentación de 0 120>0 093 g/cm2a emt el cañón Grays (costa Oeste de EEUU), a una

profi.tndidad de —500 t~. La tasa de acuntulación estimada en la estación 16, pone de

manifiesto la existencia (adentás de la contribución atutosférica) de un significativo aporte

lateral de ntaterial particulado y sedimentos que puede ser atribuido a las corrientes de

turbidez que transportait materia en suspensión a través del cañón. Sin entbargo, en este

testigo del talud no se han encontrado concentraciones de transuránicos tan elevadas o

presencia de heterogeneidades c¡ue indiquen un depósito atasivo de sedimentos costeros

contamtnados ett esta zona. Así, las relaciones isotópicas calculadas en esta estacion
(195Pu/2?CiYJPu: 0.042+00>1 y ~ .ánt/’39 <‘<=Pu:0.95>0 IS ver apartado 8.1.4), confirman

que los trausuranteos analizados proceden del poso radiactivo generalizado.
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Llanura abisal

Hay tres estaciones ubicadas en el plano abisal a más de 1000 metros de profundidad.

La estación 08 se encuentra en el área de confluencia de los cañones de las ramblas

Almanzora y Aguas. La estación 07 aparece en el limite del cañón del rio Alntanzora y la

estación 04, la más profunda, está fuera de la zona de influencia del cañón de Palomares

(Fígtmras 8.1 y 8.2).

Los datos de la distribución en profundidad de Pu, Ant y Cs se reflejan en las Tablas

8.7, 8.8 y 8.9, junto con sus coordenadas y la profundidad de muestreo. En las estaciones 08 y

04 se aportan tautbién los valores de :tt(Pb en exceso.

La estación 08 muestra los ntayores valores de concentración de plutonio y americio

de los tres testigos recogidos en el plano abisal, debido a su peculiar ubicación dentro del

cañón. Los datos dc actividad de plutonio coinciden con los obtenidos por Merino (1997) en

un sedimento sttuado a ¡373 mu de protimadidad en eí cañón de Foix (mar catalán),

comprendidos entre 0.052=-O.007—0.60±0.04lOq/kg (tía). A sct vez, son menores que los

íttedidos en tía testigo a tina profundidad cíe 1290 nt, etí la zona dc convergencia de los

cañones de los ríos Aguas y Aluiartzora, muy >?roxmnta a la estación 08; dicítas actividades de

plutonio se encuentran entre O 55-yO 04-1.3210.05 Bq/kg (lía) y las de americio entre

0.12±0.01—0.53±0.04 Bq/k-g (lía) (Metí no. ¡997). [¡sía di fereucí a, pequeña pero

sigui fical iva, hay que buscarla en el orieett de los transctránicos analizados a través del

estudio de los cocietítes isotópicos caracterist i cos. l.a relación media .9.9[8Pu/t ‘
240Pu en el

testigo del cañón de Foix (0.03 9’[. 9 003 la) indica qtte cl tcrmi tic) fuente en dicha zona es el

‘‘fal lout’ estratosférico, al ígcta1 que en la estación 08, como coufi rutan sus proporciones
24t>Pu (0.064±0.016,2a) y Am?< 21<1Pu (0. 74±0.09,2a) (ver apartado 8.1.4). Sin

embargo, las relaciones estimadas por Merino (3997) en ci sedimento a [290 m,

<‘(Puí.9¡3.ítaPu (0.026±0.013,la) Y 2-ii Aus/’1”’’’’tt Pu (0.303-0.03,1 a), sugieren una influencia

parcial del accí detíte de Palontares. tucteníerttándcse la concentración de transtíranícos.

ti cit ai?t o al t ~V~~, los datos cíe ce i?ce[ttrac ion i?t edidos en la estación 08 se

encuentran en cl rct t?’’e de los deterníi tíados por Níeritio (1097> en el cañón de Palontares a

>290 ut de profiíudi dad (1.1 »‘0 .3—5.6±04 Bc§ke ,lo).
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Tabla 8.7 (‘omícemítración de actividad de Pu. Am. Os. y <‘
7Pb cxc (Bq/lcg±2a)en [a estación 08

ESTACIÓN 08
Coordeuiacfrs: 37<(16-45 N [“-4[‘630. Profundidad: ¡([92 nY

Sección =.u<4¡>Fu ~ Ptí Atii,~ IS•’(’g =t

0.97±0.10 0.02±0.01 0.56±0.13 4.61+0.57 183±22

1-2 0.58±0.06 (S.(52±(5.0l 0.21+0,14 4,15±0.53 [88±33

2-3 0,60±0.13 0.05±0.03 (5.47±«.](5 3.84+067 [05+17

3-4 0.43+0.09 <0.02 0.42±0.11 4.66±0.60 516±17

4-5 (5.47±0.518 <(>5>2 5>36+0.11 5,49±0,61 203+20

5-6 0.39±0.06 <(5<52 (>33±0.1 4.99+0.55 [78+18

6-7 0.39±0.«5 (>.(52±(>.0l 0.35+0.09 4.17±1.52 [28+37

7-8 (S.23±<S.t<5 (5.(52±<5.(<l 0.11+0.08 [.77±1.05 [2+27

8—9 0. 19±(S.(53 (<(52z0(> 1 (5 <57±[5 (>5 <1.2 81+19

9—10 0.03+0.t5 1 «5(52 0.04+t5.0 1 <1.8 63±25

10-II 0.05+0.«I <(5.(<2 0.04+0.01 <[.0 43±14

1 [-[2 (<.(54±(<.(5I <(5(52 <1.1 46±14

12-13 (>.02±5<.<<> <0,02 <[.2 25+16

[4-lS <O.(<2 <0.0= <0.03
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Los perfiles de distríbctción de plutonio y aníericio en la estación 08 (Figura 8.9)

presentan una concentracíen utaxitita en superficie que va decreciendo con la profundidad.
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En el caso del 37Cs existe un utáxínto de concentración en la sección 4-5 que en principio

podria atríbuirse al ‘fallout’ de 1963. El hecho de que no aparezca dicho máximo para los

transuránicos y que el t<>Pb en exceso presente un máxiiiio en esa misma capa (Figura 8.10),

también podría indicar que dicho aumento en la concentración de cesio se debe a un

incremento sedimentario puntual.

<cnceatrac¡ón (Bqlkg5
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Figura 8.1<) PerI)! cíe dis[ríh<mción cíe ~tPb eut exceso en la esiación [>8

La profundidad de penetración de los radiontícleidos en el sediníento de la estación

08 (Figura 8.9) es siísí í lar a la obtenida por otros autores en sedí ntentos de plancl abisal dentro

de un cañón stibmariuo activcí ( Merino, 1997; Del has í cl 6,1., 1994), pudiemtdo sugerírse que

existe tina couitribución extra de muateria sedimentaria en esta zona, posiblemente procedente

cíe 1 títargen c.o ut i u etíl al. Esta apreciación está cout-obn rad a pcír los datos (le porosidad y

densidad en seco obtenidos en este testigo (‘Fabla 8.10>, donde se observó la existencia de

sed intentos de textura gruesa qne cíenotalía ti usa gémíes i s terrígena, si mit i lar a la de las

estaciones dc plataforma. Los datos dc tt3ob etí exceso (Tabla 8.7), niás elevados de lo

esperadicí a esta profundidad, apovatí la bipótesis de c~tte la estación 08 se enetietítra en ttna

zona receptora de sediníentos. En este lestugo se lía esó níado stm tasa media de acuíííulación

con el niodelo C.R.S.. siendo dc 0 ¡ 5+0 09 g/cní2a (iv la).

A pesar de que la estación 08 incorpora ntaterial sedintemítario procedente de la

plataforma, como ocurría etí eí talud, no se ha apreciado una acuntulación preferente de

sedinientos contaníi indos. Stms relaciotíes i sotópícas. =9sPts/¿í9<.<ePu: 0.064±0.016 y
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24iAm/2.99+240pu: 0.74±0.09(Tabla 8.lOf), 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) detectó una

heterogeneidad a 1000 m de profundidad, en la sección 1-2 de un sedimento ubicado más al

norte de la zona de confluencia de los cañones del Aguas y el Almanzora, donde se estimó

una lasa de acumulación medía de 0.07 g/cm2a. La datación de dicho testigo permitió conocer

que la vía de transporte fríe la aérea en el momento del accidente. Merino (1997) encontró

una heterogeneidad a 1290 m de profundidad, en la sección 4-5 de un sedimento emplazado

en la zona de convergencia de ambos cañones, sugiriendo que esta contribución de alta

actividad podría haber sido arrastrada por las grandes avenidas del rio Almanzora en 1973,

que al inn’oducirse en el mar habrían provocado fuertes corrientes de turbidez que serían

responsables de su transporte a través del cañón hasta el plano abisal.

Las estaciones 07 y 04 presentan unas actividades de radionucleidos menores (Tablas

8.8 y 8.9 respectivamente), pero en concordancia con las encontradas en otros sedimentos

mediterráneos pelágicos que incomporan radionucleidos a través del depósito atmosférico.
299- 2455Delfanti eí aL (1994) obtuvieron un rango de concentraciones de ‘ Pu de 0.2-0.85 Bq/kg

en testigos recogidos en el plano abisal a >500 m de profundidad, llegando incluso a

cuantificar una concentración ntáxima de 2ttPu de 0.06 Bq/kg. Es interesante observar que en

la estación 04, situada a ntayor profundidad, los valores de concentración de plutonio y cesio

son mayores que en la estación 07. Este hecho está relacionado con la profundidad de

penetración de los radionucleidos en el sedimento, ya que en la estación 04 casi toda la

actividad aparece concentrada en los tres primeros centímetros, mientras que en la estación

07, estos radíoelententos se reparten en un ítíayor núntero de capas.

Los perfiles de distribución de los transuránicos en las estaciones 07 y 04 (Figuras

8.11 y 8.12) muestran una concentración níaxtnía etí las primeras capas, decreciendo

exponencíalníente con la profrmndídad, e indicando que su incorporación al fondo ha sido a

través de un transporte vertical de níaterial biogéniCo, en ausencia de aportes laterales

adicionales. Los picos de niáxitt?a concetítración de tí=Csasignables a la época de mayor

inyección de radionucleidos de fallout’ en la atutósfera se localizan en los dos primeros

centíníetros dc amttbos testigos, indicando que la vía prioritaria dc incorporación ha sido la
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atmosférica, ya que si hubiese existido un aporte terrígeno apreciable, dicho pico apareceria a

mayor profundidad, como sucede en la estación 08.

Tabla 8.8 Concetitración de actividad de Pto Am y Cs (Bq¿tg±2o)ci? la estación 07

ESTACIÓN 07
C oorcL aLu o 37”[>9-46N t<37’27 (Y ¡‘retitadi cIad: 1 025 m.

Sección :39 -N(’p~ <‘(Pu -. Aun
<5-] 0.27±005 <0<52 0.38+55<56

1—2 0.44±009 0.09+0.0 ¡ 0 53+006

2—3 0.39±0.1<5 (5.<>6±(S.(54 <4. 391t<.26

3-4 (<.32±0.07 (>.<54+0.t[2 0.28z<z<S. [4

4—5 (<.21+55.06 0.05±0.SS2 0.361(<. ¡4

5-6 [<(56±55.03 <[3452

6—7 <S.05±<5.<52 -v0.<[2

7—8 <51>7344.143 <<5<52

89 55<55±5<5<1 <[t.t<2 <<.<[6w5[.[t 1

9—lO (5.tt.31<<.(S¡ —¿<<.t)2 <5.05+([.(S ¡

5
2.741<>.50

5.46±1.16

4.45±1(52

2.25+0,86

1.79±5<74

[5

“[.3

Cencenúac[óti (Bq.’kq)
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Figura 8.11 PerOles dc ctistrit.9itcioit cíe ~‘ <“‘Psi. ~‘L Ant ~ ‘Os en la estación <<7
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Tabla SS Concentración de actividad dc Pu. Ant. Cs y =toPbcxc (Bq/kg±2c)en la estación 04

ESTACIÓN04

Sección
0—1

1-2

2-3

3-4

4-5

5-6

6-7

7-8

8-9

9-1(5

299+2.1’. ‘Pu

0.64+(S.1<S

0.72+(5.12

O 43+0,(>8

0. (<8±0. 04

(<I(>+(S04

«3.02

<(1.02

<[5.02

<(5(12

“4). (t2

Cuordeuzudas: 36”-58’22 1.4 [“-3567(3. Protandidtud: [490un.

<0.02

<0(52

<(5(52

<(5.02

<0(52

«.5(52

<0<52

<0(52

<(5.512

<(S.d12

Ant.,,
<2.1

<[.3

0.57+0. 78

<LI

<1.9

<1.2

<(S.97

<[‘3

<(S.79

<1.3

7.71+ 1(57

6.81±1.19

4.86+0.94

3 .4 1±0.73

<‘.4

<1.2

<51.91

<1.3

<[4.83

<[‘3

:tOPb,~~.

324±35

398±45

202+24

[92±3 3

68±19

47±22

50±t 7

69±23

79±17

57±22

8- Estación 04 1

10

Figu a 8.12 PerIstes de distribución cte fiJ’<’Pcu y Os en ¡a cs¡acióa 04
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En la estación 04 se ha calculado la tasa media de acumulación, estimándose en

0080+0000 g/cui2a (la) tras la aplicación dcl modelo C RS Esta lasa es niás elevada de lo

que le corresponderia a esta profundidad (0.027±0.00lWcní2a; Sehelí, 1982), sugiriendo que

este testigo podría enectití mise cmi una zona deprimida del fondo 5i?aríno comí tendencia a

incorpeirar sedintentos, conto sostienen sus e>evados valores de p ld.9ntci en exceso. El perfil de



190 C~~pítut<~ 8. Resultados y d¿scus,on

en exceso se presenta en la Fíguma 8 [3, pudiendo observarse que decrece globalmente

con la profundidad.

Octlc”Ñtrac¡’5r [(5~kq[

100 200 300 9550

e

2’

(5 4-

(5.

p
2?

& ‘5’

10~- ‘1’

12

Figura 8.13 PerIsí de distribución dc ‘‘Ob en exceso ctu ¡a estación (St

En resumen, puede md icarse que bis tasas nted i as de acunítí ación calculadas en las

estaciones 08 y 04 corroboran la exmstem?cta de dos vías distintas de incorporación de material

sedimentario. La esiación 08 exhibe oua lasa de sedimentación sinti lar a la estimada en

márgenes continentales (Rentero, 1991), ntosurattdo que la rauta utoite del cañón de

Palomares actúa como un canal de trámísito activo para el material en suspensión y sedí ntentos

transportados por los flujos submarinos desde la platatbrtíta continental hacia el mar

profundo. La estación 04, con una tasa de acumulación significativamente inferior, índica que

el depósito atmosférico de materia paríiculada es la úuica ruta que alintenía la sedimentación

en esta zona dc la llanura abisal.

8.1.4 Relucíoi;es isotópicsus cara cteristieas

En las Tablas 8. lo se msttmestran las reí aciones isotópícas 2381’uI”3> C4ÓPu,
:~m Ant/’~9 ‘ =‘u’( l>u ~ 2.3’) 2 ~tPu/t~0Cs,que caracterizan el origen de los radionucleidos analizados,

y perníscen establecer una clara división entre las estaciones parcialatente afectadas por el
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accidente de Palomares y las que incorporan plutonio y americio únicamente a través del

poso radiactivo generalizado.

Ttmbl a 8.1 (la Relaciones isolópicas de [os sedimentos del ecosistema manilo de Palomares

ESTACION 15

Seccmomt ~Pu.tF.”<..”’
1Psi ~ Ajiifr”3’’ p 2.0+244 P’~’ ‘Os

0—1 0.30±0.08

¡-2 0.l0±(5.05 0,37+0.12

2-3 (>19±0.09 0.38±0.12

3-4 0.22±0,05

4-5 0,49±0.24

5—6 0.28±0.10 0.2634<.1o

6-7 (5.27±0.16

7-8 0.13±55<16

8-9 0.38±SS.13

9—[tS <1.31343.07

[(5—II

¡¡-12

[2-13 (>.44±0.¡7

Media (d. s.) * <1.28±0.04(0.! ¡ 3 0.31 ±0<55(¡4. [2)

des~’it~eiotí e(5t((tt,tI(r. [ttccrti(ti4ttt<=t’Y-(5e\pres¿(d2t(5 eotutc, ±2*

Tabla &1()h Relaciones i salópicas de los scdi atenías de> ecosistemun marino cíe Palomares

ESTACION 13

Seccián .‘“PuJ’ViJ’ <tXnÚ’’15n ~5-~”’PiVu”’ Os

(4— t 00> 5±(>[<46 1.94±5>18

1—2 <>.tt34±0.tlmi 55.84±0.16

2-3 «.023±0.1<12 .22+0,36

3-4 <>.(>22±(5.«itt (>96+0.24

4—5 cS.0 t 8±0.<S<57 1.18±0.31

5—6 [>.(u¡ 8±0.<S(59 1

6-7 d¡.022±0.«(<8 [.58±0.42

7-8 a.016±0.n<[6 5.43±1.46

8—’) [.<426v.0.([<< 2.44:<>.77

9— [<< <í[ 1411<.([[7 [.7LtIS.55

Media <(l.5.)* <>.<<21±0.I<03(<<.(><<63 1.74±0.19([.38)

* dcs~’iaeiótu u-stani’tr. ¡t(ccrt(Qtcttt?t.9rcs cN¡)re(2(ct¿ts cttttt(t ±Oc
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La relación 238Pu/39’245>Pu en las estaciones 13, [7 y 05 presenta valores menores que

los tipicos de “fallout” estratosférico en sedíntentos del margen continental mediterráneo

(0.057±0.007,ver apartado 8.2.3; Lívingston cl ¿¡1, 1977) y mayores que los calculados para

artefactos nucleares (0.018±0.001,ver apartado 8.15; Romero el al., 1992; Cascó el al.

1997), indicando que en dichos sedimentos existe una contribución ntíxta de aníbas fuentes.

En los testigos 16 y 08, el cociente 298Pu/23” =id<Pu se encuentra en el rango de valores

asignados al “fallout” estratosférico (0.04-0.08, Lívíngston cl aL, 1977; Antón el al., 1994).

Los datos obtenidos en la estación 07 están afectados por tina alta incertidumbre, pero dado

su emplazamiento en el plano abisal, y observando sus niveles de concentración de

transuránicos, puede sugerirse que el origen del plutonio analizado es el “fallout”.

TuhIa 8.1 Oc Reí tic iouies i505ó19 icas de los sed i tíen [ctscíe 1 ecos ist cmu:u una ri mo dc Pal omm res

LS’FAC[ÓN ¡7

Sección

<<.t[24H5 [[.9 (<241>4 [<2 [127—<5 (Si

2—3 í>.<[34±0.[ 54 <>.23±t4.544

3—4 51.15 >6:(l.<S ¡ 1 <>.2710.146 [.29±5<555

4—5 t4.(> ¡4<54 <<<59 (>.26±(S.t46 (S.39±(<.(18

5—6 a.<>21 >9[.<> ¡3 [>.244.<>.<>5 (<.7[t±0.[6

6—7 [.2534<.<<5 5<.76±(5.[6
7—8 <<.[25s<<.<[ 3 0.3<>±<<.<>6 0.60±0.14

8—9 <4.<[>91<<.[5[3 <‘< 96+[t.04 7.’)5±>.47

(t.<5t3s1[.(<07 tS.2’.>±tS.d46 <S.66±(S. 3

[<5—II (S.S> [9±0.008 0.27±<>.(5—t o.? lii>. [7

[¡—12 <S.(42[tzH<.[< [<5 (<.25±(<.<55 (<.85±0.l6

12—13 <S.t[ 7±40<14 30’H5.38

13—14 t[.<<¡7.H[.<<(54 (5.99±5>.¡5

4—5 <[.5< ¡ 9±#5.t<<[2

¡ 5—1 (t <<.t[2t}XS>.t[t[4 5<.6S[±<S.[>7

16—17 tí.<5 ¡ 5±[.s<<>4

¡7—18 <3411840 [1t[4 <5.32±0.1>4 (5.951(4.17

Media (d.5.) * 0.021±0.04>2([5. [[8) <.26±0.02(SS <[3) 1.25+41.09 (1.86)

‘dcs~’i¿tcidts estí,ttdl:,r. Itteert[,httttl.9u’c= e\[.9t’e~ettits cttttt,t ‘y 2c,
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Tabla 8.lOd Relaciomíes isomópicas de los sedímítentos del ecosistemna manito de Palontares

ESTACIÓN 05

See eiómt 3[Pu/<’< ~‘~‘ ‘Pu ~‘~‘Amn/<’ ~ <“Pu <‘(5’=4(’p~/I3‘Os

tS—l 0.027±0.5<11 0.41±(t.16 (5.56+0.14

1-2 0.027+0.55>4 0.29±0.10 (5.39±0.08

2-3 0.055±0,029 0.12±0.06 0.42+011

3-4 0.55±0.12 0.31±007

4-5 0.017±0.004 0.09±0.02 5.00H38

5-6 0.013+0.0(<5 0.14±0.03 1.46±031

6-7 0.32+0.15 0.26+0.10

7-8 0.09±0.07 (<.39±0.28

8-9 (3.27+0.09 0.47+0.27

9-10 0.18±0.06 0.29±(>.l0

1(5-it 0.44±0.13 0.25+0.18

11-12 0.27±0.15

[2-[3 0.27±5±14

13—14 (S.6(5±0.3¡

14-lS 0.38±0.23

15-16 (5.80±0.77

Media (<ls. )~ 0.028+0.007(<3(116> <1.33+0.06 (0.25>) <>89±0.14(1.41)

* dlesviadiet? estñutdar. tncertidtttttbt’es expre~tc[tts c,una ±

La relación Am/Pu en las estaciones 15, 17 y 05 (<0.3) permite corroborar que el

origen de los transuránicos analizados se debe al accidente de [966 (Romero, 1991). Este

cociente auntenta significativamente cuando el término (tente es el “fallout’ (>0.5) (Romero,

1991).

La relación Pu/Os es más variable, conto corresponde a dos radionucleidos con

distinto comportamiento quintico. Es sistníficativo el valor tan elevado que presenta este

cociente en las estaciones ¡3, [7 y 05, indicando la existencia de una contribución extra de

plutonio en los sedimentos, proveniente del accidente, conto han sugerido previamente otros

acítores (Rontero, 1991; Gascó el cH,, 992). En el resto de los testigos, afectados por el poso

radiactivo generalizado, las relaciones Po/Os se encuentran en el rango de las obtenidas en

sed iníentos del litoíal medkerrátíeo español (ver apartado 8.2.4; Rontero, 1991; Merino,

1997).
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Tabla 8.1
0e Relaciones isotó[)ieas de los sed! níenios del ecosi sícitía iuariito de Palontares

ESTACIÓN ¡6

Sección t’3PuII<”JI>’~Pu -‘ AmÉ’ ~<‘ Pu ‘> - Pa/ ‘Os

0-1 [.47±0.23 0.18+0.05

1—2 (5.5343-434>3<5 <5.11+0,18 0.22±0.555

2-3 ¡.25+0.32 0.20+0,05

3-4 <3.5<47±0.5532 (<81+042 (<.2(5±0.05

4—5 (3.03l±0.(>17 <439$) [0

5-6 (5.344±0(55

6—7 <<(<71 ±0.037 (>.7 [±0.37 <S.l 7±(<.534

7-8 <<.1143±5>.([22 1< 99<1163 (5,1 9±45(56

8-9 [.401<1.47 (5,2(<±(5.(56

9—1<5 5)27±0.15<
10—II

¡ 1-12 --—-

[2-13 <<.21±0.21

Media (d.só* 0.042±0.011(<<.5413) 0.95±0.15(¡<.47) 0.22~fl<.03((<.5>6)
* desviación cstt,tsctc,r. ¡utecítidttttt<=rese>¿prcstd¿ts et’tuta 1

Tabla 8.15<4 Re¡aciones isotópicas cte ¡es sect[níentos del eeosistemts marino dc Palomares

ESTACIÓN OH

Sección t ¡ <~“‘Jit

<<—1 <S.(<21 j>.t<i ¡ <<.98+5<. ¡5 <<.21±(S.t<3

<—2 [4.1434±<<.[1t8 0 =6<.([.24 [4.>4±0.02

2—3 t[.<<83:9[.<<53 <1<8 <<24 5<. [6±0(54

t4 <>98 t~<<33 0.t[9±<5.tt2

4—5 [177 tl[.27 <4.<59±(<.<52

5—6 (1 8~ ‘(<.31
6—7 <5 [51+5<196 <<9(4+1126 t<.<19±(5.<14

7-8 <4.08710.5>47 <4.48. 36 <3.131(5.08

8-9 (<.1 ttSI#< .dtSS 5>37 [1<.27

9—lO <3 3..r<5.5Ó

<349<1(5.26

Media (dl. >* <<.OÓtt<I.t)I6 [t4.<533) <>.749,<t.0’.> ([1.29) <<.12±0.01([(>5)

* desx’ittcitttt cstcitt,t,r. tttecu’t[dttttt]’t’cs C\[trc.-dt~t¿ts út’Jtt’t 1 ct
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Tabla S.l0g Relaciones isotópictis de los sedimentos dcl ecosistemna marino de Palomares

ESTACIÓN 07

Sección <‘SPuI ~ Pu — ~‘ Am]2> —‘ Pu 3’3~4~PtÚ’ ‘Os

0- 0.(537±0.t<38 1.41±0.34 0. 1(5+0(13

1-2 0.205±0.048 ¡.21±(5.28 (>08+0.02

2-3 0.154±0.1>0 1,00±53.71 0,09±0,03

3-4 0.125±0.5<68 0.88±0.48 0.14±0,06

4-5 (>238±0.117 1.71±0.83 0.12±0.06

5-6

6-7

7-8

8—9 1 .2(<±0.31

9-lo 1.67±4>65

Media (d. ~,)* [1.152±0.037(0.078) 1.31>10.21(0.32) 0.11±01>2(0.03)

* desviación c.9t¿tttcbt . iutecrtid,ttubrcs e.cpt’estidtis canta ±2<,

8.1.5 Heterogeneidades de ~iltitoiiio y americio

La determinación de los transuránicos en los testigos de sedíntento de las estaciones

13, 17 y OS (cañón del rio -Aguas) Ita revelado la existencia de concentraciones anóntalamente

elevadas de pítítonio y americio, evídenciándose que su distribución no es homogénea, tal y

conto correspondería a radioclemetítos procedentes del poso radiactivo global.

La contribución heterogénea (en foruta paítículada) de plutonio y americio ya ifie

detectada eít los primeros centímetros de algtíuos testigos de sedimento recogidos en 1985 al

sur de la dese,?íbocadura del rict Al n?anzora. El tératino fuente de dichos transuránicos

(impactc de u u? artefacto nuclear) se estableció mediaitte el cálculo de las relaciones

isotópícas 35PuP9 =.uttu(0.0lS±0.002)y “tAnt/<’9~4t’Pu (<0.3) (Romero eta!., 1992).

En este trabajo se han hallado (bien radioquintícamente, bien mediante espectrometría

gantnta) en distintos horizontes sedimentarios de las estaciones 13, 17 y 05 un total de nueve

heterogeneidades. La procedencia de los radionucleidos analizados se ha identificado con las
nc < >9 u? >5 ny iii

reí nciones i sol ól? cas ‘ ‘ Pu ‘~ ‘Ial Pu, 24 Pcst>’ —. Pu. A utt ‘ ‘ Pu y en laespecial
‘0’) o4~}proporción —. Puy’ Pu, considerada por n?ímchos cientifí ces conto la auténtica etiqueta de

ideíttidad de tmn arteificto nuclear. Se ha evaluado también la posible distorsión de dichos
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cocientes isotópicos respecto a los obtenidos en algunas ntuestras de suelo recogidas en el

ecosisterna terrestre de Palomares.

La caracterización fisico-quimica de las heterogeneidades detectadas permitirá

predecir los mecanismos dominantes del comportantiento a largo plazo de los transuránicos

del accidente en el fondo marino. En estas contribuciones partículadas el Pu y Am podrían

aparecer como ntetales a óxidos asociados a trozos metálicos de las bombas, a suelo

vitrificado por las altas temperaturas, a recubrimientos adcíuíridos al ineorporarse al medio

marino (pe. carbonatos), etc. Su evoluciótí en el sedimento estaría marcada por fenómenos

de corrosión, descomposición química, etc.

8.1.5.1 Relaciones isotópictus características

Las relaciones isolópicas que caracterizan al accidente de Palomares como el término

fuente dc los transuránicos anal izados se establecieron prí níeranjente en utuestras de suelo

procedentes del ecosí sienta terrestre afectado por dicho evento (Cascó c/ ci, 1997: ver

apéndice). Estas utuestras se t’ecc.9e;eron en las imsmediacioítes de la llamada zona de impacto

2, donde los transuránicos de interés proví citen en su totalidad del aerosol dispersado

accídentalutente en 1 966, siendo la contribución del pcscí radiactivo global despreciable

(Cascó cl ¿¡1,1995).

Los resultados obtenidos Ci? suelos afectados por el accidente de Palontares se

presentan eit la Tabla 8.1

‘lahia SAI Relaciones isetópicas c:<racucristic¿ts dc suuclos :tlcctac[as ca su mota¡ict-<d por el ciccidlente de
Pa¡ouit:sres (±[cv4

Nlíucsmr:< <‘“Pie Ps 1 ‘‘Pa>1’>’~’¡’st
[‘QL <<.d[ 1 9±5<.¡.t<S3 7.45:0.3 4.50±(S.55

PCI .23 (<.t> [6±0.014[ 7.2±(S.6 4,28+(>.33

PCL3B <S.<> 1 7±o.t«<1
6.6s<5. 3 4.23±(<.34

¡‘(it. IB [.<< ¡ 7±0.t<(<I 5.7±15.3 .5<5(5_(>35

Nlcclt~u [.<l 5 Si—t[.<<<> 1 5’,.7±tt.2 4.5<t±(S.2(S

reFerido a [7/II! 966: ca[eti[ado iítclirec<anscnte a [r:u’éscrccimnietnode<’~Ain — ______________________
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La relación 239Pu/240Pu se obtuvo mediante la técnica de deconvolución espectral, que

aúna la espectrometría alfa de alta resolución con el análisis numérico de los espectros. Los

espectros alfa de la mezcla 239Pu+21<tPu se caracterizan por la presencia de un multíplete

formado por 5 líneas fuertemente solapadas. La contribución individual de cada pico se

obtiene mediante ajustes espectrales que operan con una fijación numérica y varias técnicas

de mínimización que peratiten determinar los parámetros de los picos de interés (posición y

área). Este método también calcula las incertidumbres asociadas mediante un análisis de

covarmanza total (García-Toraño, 1996).

La relación 2IiAm/29’%U40Pu se calculó en una tanda de muestras de suelo

proporcionadas por el (ipro. de Radiecologia Terrestre de Tramísuránícos del CIEMAT, El

rango de valores para dicho cociente isotópico era 0,23±0.02-0.42+006 con un valor medio

de 0.33±0.01(n±00)(Aragón, 1996).

En cuanto a las heterogeneidades encontradas en sedimentos costeros del ecosistema

marino de Palontares, sus relaciones isotópicas se recogen en la Tabla 8.12.

fabla 8.12 Relaciones isoí ópiens caracteristicas dc las lucicrogeneidades deuccí odas en sedimentos costeros del
ecos isicuía i usar! no dc Pa ¡ama res (±1o

)

Nl iLe suni ZS.(5p
5J

2.9’’<” Pu ~ Pu * ¡23 t’ ‘2 ‘t’ ‘Pu —. Pst/’ P it <‘ á]flt?’3+<’OPu
Est. 13(7—8 cíutV 0.[4 16±0.tt(43

Es!. 13 (7-8 cinY <4.0! 8±54.0(51 4.64±0.48 4.34±51.25 0.] 3±0(51

Esí, [7 (8—9 ci n) 0.55 [9±0.002 0.26±0.02

Es!, 7(10-II cmt NLH NL[ NLH NLH

Esí. 17(12—13 cnt»’ <‘s.S) [610(55>2

Esí, 7(14—ls cm)” n.<>19±0.00l

Esí. [7(14—15cnfl’3 <5<> l 5±0.(5(St 5.84±0.47 4.21 ±0.30 0.20+0.01

Esí. 17 (17->M euítft NLH NLH NLH NLH

Ess.(<5 (4-5 cití 5” <4.(> ¡ 71<4.002 0. [0±().0 1

* referido t’ ¡ ‘7¡[ /[ ‘)<<t, cotcttkdo [sorcctttc[¡c’.9 Iiqttic>a¿ “ cspee<rotnciritu a¡I:r cs[¾-c5r(ttItccrtd”-~tlt2tna

N[.I’I: ntu,estr,’s cttviadas a la <Juta’crsídad Au’tcolt, de Ntrctcgiu xunt sí’

Las proporciones 235 Pum/’39 24t)p~~ en sedíruentos son estadístícanuente concordantes con

las obtenidas en las iuuestras de sc¡elo. incluso en las heterogeneidades detectadas por

espectrontetria al fa tras el análisis radioqtsiinico de 12 g de utuestra, sugi riéndose que la
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actividad obtenida se debe en su totalidad al accidente, siendo la contribución del “fallout”

global despreciable.

La relación 239p
0¡2’uPu se ha determinado mediante la técnica de deconvolución

espectral en un par de sedimentos. Los resultados muestran tantbíén una buena concordancia

con los obtenidos en suelos de Palomares. Sin embargo, los cocientes 24í Pu/
239”2~Pu y

245 239“2455Am/ Pu son inferiores a los calculados en las utuestras terrestres, especialníente la

relación Am/Pu, Este hecho podría tener su ortgen en el corto periodo de semidesintegración

del 24i Pu (Tír 4.4 años), que va desapareciendo para generar americio, por lo que la

relación 24< Pci/25 <‘1~Pu debería ir dísutinuyendo y la ~ ,xm/239t241t Pu aumentando y al

diferente contportamiento del 24i
1~ nt en suelos y sedimentos.

Conto ptíede observarse. las heterogeneidades de las estaciones ‘13 y 17 aparecen

distribuidas al azar, alcanzando profundidades níáx mas de 18 cm respecto a la superficie del

fondo marino.

8.1.5.2 Csm¡actej-iz¡ución fís¡co—quínsica

Las cuatro heterogeneidades halladas por espectrontetría gamata han sido estudiadas

más exhau sti va nuem¡t e, al ser uu a técnica cíe tued í cia no dest rsict iva. Las anomalías de

concentración de ‘~ Ant sc descubrícíen al medir al cuotas de 50 g; posteri(trItuente se dividió

ccíidadosamente la muestra en des fracciones de 25 g que frieron de nuevo medidas por

espectrometría gasttnta. Tal y como se esperaba, sólo tílta de las subatuescras presentaba una

actividad detectable de dicho radionucleido. Esta operacmost se repitió varías veces, hasta

tener la heterogeucíd ad ‘‘separada’’ etí cina al cuota de tamaño inferior a 2 gramos.

Dumante el prc)ceso dc sepatación no fcte posible cuantificar la actividad de antericio

en cada alícuota, ya cícte se desconocia la szeomeíria de medí da, estaítdo la o las

contrí bcíe iones psia tcsales cje este rad íostcm cíe i dos distm’i bdt i cias aleatoriameitt e en la íuttíestra.

Lna vez separadas dichas betc-rociets cidades se procedió a su caraeterízaciótí mediante

cina técnica coutbiuada de autorradioctrafla y microscopia electrónica en el CIEMAT. Sin
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embargo, esta técnica no se había aplicado nunca a sedimentos. Dada su gran complejidad, se

solicitó la colaboración de la Universidad Agrícola de Noruega (Laboratorio de Isótopos y

Microscopia Electrónica, NLH), que poseia experiencia en la detección, aislamiento y

caracterización de partículas calientes en diversos tipos de matrices, (Esta colaboración fije

factible al pertenecer ambos grupos al mismo proyecto de investigación de laUF).

Dos níuestras de la estación 17 (10-11 y 17-18 cm) se enviaron al NLFI. El

procedimiento general para aislar y caracterizar partículas calientes consiste en esparcir la

muestra sobre una malla hasta conseguir una capa ultrafsna de material sobre la que se coloca

una placa fotográfica. La exposición prolongada del sedimento permite realizar una

autoradiografia para detectar las emisiones alfa. Esta técnica proporciona información

prelinuinar acerca del número, tantaño y actividad de las partículas calientes existentes.

lina vez localizada la sección de la malla que aparece “marcada” por la radiación, se

coloca la fracción de ntuestra correspondiente sobre ami soporte de aluminio y se cubre con

carbono. A continuación se procede a efectuar un barrido con un microscopio electrónico

(para determinar la estructura de la particula) que lleva acoplado un microanalizador de rayos

X que permite identificar los elementos presentes. Tantbíén se obtienen imágenes de la

dispersión de electrones (BEl-nuode), ya que su mayor o menor intensidad de impregnación

índica el ntayor o menor número atóntico de los elementos.

La aplicación de esta níetodologia a los sedimentos marinos conteniendo las

heterogeneidades níencionadas no lía producido, de momento, resultados satisfactorios pese a

su prolongada exposición (> 6 nteses). La causa podria ser que en las muestras tratadas

existan, no tina única particula, sino varías de ínfimo tamaño y pequeña actividad, siendo

muy compl ej o su aisí ant i cuto fi sice.

Frente a la intposít9i 1 idad cíe aislar físicamente las heterogeneidades presentes en los

sedimentos marinos estudiados, y por tanto, definir su fortín y tamaño, se llevaron a cabo una

serie de operaciones qtíe facildasen su cálculo teórico. Por un lado, dos de las

heterogeneidades previamene separadas en tina fracción de 2 £ fueron disueltas y analizadas

radioqcmimí cantente, determiítáttdose srm actividad dc 299-alt) Pci, 2tu y ~ Pu. Por otro lado, en
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las heterogeneidades detectadas por espectrometria alfa se supuso que toda la actividad de

plutonio era debida al accidente, considerando despreciable la contribución del “fallout”.

La estimación del tamaño ntáximo de las heterogeneidades encontradas en sedimentos

del ecosistema marino de Palomares se basó en tres supuestos: a) toda la actividad de Pu se

debe a una única partícula, b> su forota es esférica, y e) su composición química es Pu02, Las

dos últimos suposiciones se adoptaron tras el análisis de los resultados de caracterización de

partículas calientes en el eeosistesna de Thule (Groenlandia), donde se produjo un accidente

similar al de Palomares.

En Thule, un avión ¡3-52 que portaba 4 at’tefactos nucleares se estrelló sobre el hielo,

detonando su explosivo quintico y liberándose un aerosol de plutonio al medio ambiente.

Parte de las investigaciones levadas a cabo en esta zona Concluyeron que el plutonio se

encontraba como partículas de óxido (PuCo) de tamaño diverso (con un valor medio de

2 0~l 7 ktm) que estaban asociadas o adheridas a trozos de todo tipo de ntaterial inerte (metal,

vidrio, ttltra de vidrío, plástico, goma, pi os ciro, etc.). El tamaño nicdi o de las partículas inertes

podía ser 4—5 veces utayor que eí de las propias partículas de plutonio, llegando a alcanzar en

algc!nos casos 1 milintecro (Langham. 1970). Estas particcílas fueron localizadas en muestras

de hielo y i?ieve (0cm nea en sedimentos marinos’) uccogidas en la zona de impacto de la nave

(Aarlúrog, 1971).

El tamaño cíe las hipotéticas i}articcilas calientes encontradas en los sedimentos del

ecosistema marino de Palomares (‘Fabla 8. 13), puede estintarse ses4(sn la formula:

/9 <‘

donde:

p: densidad del PuCo (11.44 g-cm’
9) (ECT, 1982)

m: otasa cíe los radioisótopos de Pu (ttuo~u’t~’[’t’n~v> . =sou,±nu:.<1 tu) presentes en la muestra. Se

calevula col? 1 os actix.’idadcs especí (mas (Sp- a ) correspondietudes.

Y’: volumen cte una esfera <4 /311 r’ - siendo r el racho de la esfera)
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Tabla 813 Cálculo teórico del tamaño
marino de Palomares

Muestra

Esí, [3(7-8)”

Esí, [3(7-8 cnt!

Est. [7(8-9 cm)”

Esí, [7(10—II cmu~

EsI. [7(12-13 cmY

Esí, [7(14-ls cnt/

Esí. [7(17-lS cntY
Fsm, 05(4—5 cm)”

* Actividad especitica
[984)

lOt’’
24í.hp~

(Bg±[o)

0.14±0,01
3.45±(>.12

0.27±0.01

o. 1 [(5±0<304

(<.25±0.01

3.08±0.II

Sí l±t>.(>1

(diámetro) de las paniculas encontradas en sedimentos del ecosislemna

(Bg±[ci)

0.0(>23±0.0004

0.06(5+0.004

0.(50 52±0. 000 4

t3.(S(>l 8±(5.(50(<2

0.05547±0.<4(S(53

(5. (5 46 zBt . (>(S4

(<<<(Sí 9+(5 (<<502

lOt Pu* Masa ¡otal
(Bg+lo) PuO, (10<tg)

5.35±0.49

3.52+0.28 ¡30+1

[0.1±0.43

4(55±0.15

9.33±2.79

3.73±0.27 [5±11

4.24±017

Diánmetro
PuO, ( mn
2.08±0.04

6.01±001

2.57+0.03

1.89±0.02

2.50±0.02

5.78+0.16

[.92+0.02

(Bq’g’’) -‘‘[‘ir 2.3O~ [5>‘2-”Pu~ 8 .35x¡Ot —‘“5>55= 6.43x1 OSP u 3.5t0 ‘~ (Caughtrey el a!,

La actividad de las heterogeneidades encontradas es muy variable, cumpliéndose en

todas ellas que la actividad de 24¡ Pu§39<(4tPu>235Pu, Esta diferencia de actividades también

Ita sido observada en n?uestras de suelo., donde la actividad de 299 246Pu fluctuaba entre

0.36±0.0l-4.99±-0.02Bq±la,la de ‘<8Pu entre 0.007±0.00l-0.087±0.002Bq±lcy la de lOtPu

entre 0.690:i0.006-7 41—O 3” Bq±.la(Cascó eta!., 1997; ver apéndice).

El diánuetro máxinto teórico calculado para las heterogeneidades encontradas en

sedimentos se sitúa entre 1.8910 0”-6 01±0.01(cm, con un valor ituedio de 3.24±0.03~m.

Estudios similares realizados en ntuesíras de suelo de Palomares, mostraban tamaños

máxíntos de particcílas de 3-30 ~ti’n.En algunos casos se detectaron partículas de tamaño

ínfimo (1-5 gm) asociadas a otras ntás voluntínosas que no pasaban a través de una criba de

250 gnu (Iranzo eí a/., 1987). Las contribuciones particuladas halladas en sedimentos son

menores que las de los suelos, ya qtme al haber existido una transferencia tierra-mar del

ntaterial contaminado, las particulas de menor tamaño frieron transportadas más fácilmente.

Sin embargo, podrían encontrarse heterogeneidades de mayor (antaño en el medio marino,

pcmesto que las riadas qcíe sufre puntualmente esta zona del sudeste español pueden arrastrar

utaterial terríceno volunuinoso.
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8.1.6 Inventario de radioti IJcIcí(1os

El inventarío de radionucleidos en sedinuentos se define como la actividad de dichos

elementos depositada por unidad de superficie. Este parámetro proporciona información

acerca de la radíactivad total existente en el fondo marino sí se multiplica por la superficie a

la que se aplica. El inventarío (expresado en Bq/m2) se calculo con la siguiente expresión:

A_•D,
0

¶4~’-—~>
¡‘u

donde:

A<”” concentración de actividad del radionucleido en la sección de sedimento ¡ (Bq/kg)

D~ó~ peso seco de la sección de sedimento ¡ (kg)

S,=árcade la sección de sedimento ¡ (ni
2)

La incorporación de radionucleidos a los sediníentos no Ita sido constante a lo largo

del tiempo, por lo que el inventario global debe integrar las ocutttulociones parciales de cada

seccí ó a del sed isp cnto, desde ¿1 mo mcmi[(9 en que sc ptod uj o el prí nier aporte de

rodictel cusen tos cottío consecuencia cíe les casoy-os acte 1 cares atmosféricos, hasta

incorporaemones mas recteutes procedentes de otras fcsct?tcs (descargas de eficientes,

accidentes, etc.). En el cálculo dcl inventario deben incluirse todas las capas del sedimento

cotí cina concentración de actividad de radionuelcídos igual o superior a la actividad tníni ma

detectable. En el caso de que el testigo dc muestra no sea lo suficientemente largo

(deficiencia de la técnica de mcmestreo, oroc~rafia del fouído utaríno, etc.) ]9ara llegar a la

seccíen cl cíe ma reo el iii> i e iu fe rior cíe la prese ucía de rací ionu cíe i clcts, el í n velitario se

imuclicara conto ‘depósito cíe limite inferior.

En ecosistemnas mar[nos la acumulación de radioncící cides en sedimentos está inflciida

por diversos factores: proximidad a la costa, profundidad del fondo marino, incorporación de

material terrigeno arrasradc por los ríos, coníposicí ón (¡u utica y mineralógica de los

sedimentos, acción de las corrientes, orrss±rafa submariíta de lo zotía nícíestreada, etc.
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Los resultados de concentración de actividad por unidad de superficie (m2’) obtenidos

en los testigos de sedimento recogidos en el ecosistema marino de Palomares (golfo de Vera)

se presentan en la Tabla 8.14,

Tabla 8.14 Inventario de radionucleidos cii sedimentos del ecosistenta marino de Palontares (Bq/in±2o)

Area Estación <“y’ ‘~‘ ‘Pu 2>tu ~ Am ~ Os 2~ cpb cxc
>5 70±4 8±2” 210±23 3319±704

¡3* 674+36 [3±3 190±2V 383±29 6454±736

Píatalormna [7* 494 ±43 26±2 200±17’

conuinen[al [445 ±53k 1459±46 >4550±838

05 295~14 5±1 57±6” 344±28 6482±724

Talud [6 43±3 ¡.4±0.4 29±4’ 245±[9 [5877±706

08 47+3 [.7±0.4 31 ±3’ 344±23 [6191±890

Planoabisal 07 [4±1 2.0±0.4 [5±2’ 127 ±23

04 ¡3 el [39+13 10119+618

* •‘c[e[.9ósi<a de ¡¡tinte iuttenai’c it: csncurttuttctntu rito: e: csu’cctrotactr¡lu gt’lt?tna

Puede observarse eí amplío rango de valores de inventario de los transuránicos y el

cesio. Esta variación depende principalntente de la profundidad del fondo nuarino, siendo más

elevado en el níarge¡t continental y níeruor en la llanura abisal. En el caso del 2ioPb en exceso,

sus inventarios indican si la zona de estudio es “receptora” o “donadora’ de material

sedimentario.

De las estaciones de la plataforata continental, la estación l 5 presenta los datos de

depósito acun?ulado de Pu, Ant y Os menores, siendo superiores a los estíntados en

sedimentos mediterráneos de plataforma (2l±2-120±6Bq/nt2 de ‘<‘> ~‘<>Puy 15±2-44±4

Eq/m de 111¡\nu’ Antón u ¿sI., 1994, ver apéndice), pero inferiores a los calculados en otros

sedimentos costeros del golfo de Vera (l~8+I6 Bq/m2 de 2392401’u, 60±8Bq/m2 dc 2AiAm y

440±50Bq/ní2 de tos. Romero, l991, Antón el al,, 1994). Los bajos valores estimados en

este trabajo están apoyados por el inventario de itopb en exceso, níenor dc lo esperado a esta

profundidad. Estos resultados se explican por el barrido de sedintentos que experimenta esta

zona y que ya fue explicado en el apanado S.l .4.
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Las estaciones 13, 17 y 05 exhiben inventarios de plutonio y antericio más altos que

los estimados en sedimentos nuediterráneos de plataforma (Antón el al., 1994, ver apéndice).

El depósito acuntulado de plutonio tantbién es scíperior al encontrado por Delfanti y Papucci

(1905) en testigos de plataforma ubicados en el cañón del golfo de Taranto (Italia),

comprendido entre 90-> 160 Bq/mi El emplazamiento de estas estaciones al sur dcl río

Almanzora, en el cañón delineado por el río Aguas y su proximidad a la zona afectada por el

accidente de Palomutares, indican la existencia de una acumulación extra de transuránicos, que

también ha sido observada por Romero (199fl y Merino (1997), que niídieron inventarios de
2 “Am

239’240Pu dc 366±4-1212±59Bq/m y de - Am de 69±8-””2±50lSq/nt2, coincidentes con los
proporcionados por este trabajo.

El aporte adicioítal de transuranucos en la plataforma continental nuedúerránea que

bordea la zona de Palontares (golfo de Vera) ha incrententado el inventarío de plutonio y

americio en esta área, por lo que seria interesante estin?ar por separado las contribuciones

debidas al accidente de Palontares y al poso radiactivo global (‘tal lout’’) procedente dc los

ensayos nucleares atiitosféri ces.

Para evaluar antbcts aportes se ha aplicado un nuevo cálculo basado en la disto¡sión de

las relaciones isotópicas en cada una de los secciones de las esíaciomses l 3, 17 y 05. La

resolucion del si gu mente sístenta de ecuaciones ¡so proporcionado el poreentaj e de

contribuciomt de cada fl¡e¡s¡e

Xt, <‘‘m~s’ —‘ 1 (mtmtmtti[:[iclmtmd[cs ¡90 i’ “‘Psm.>~.,’ 9~’~’’’pst ~ .4

0.018 X~ —b 0.(.)57Yc— ‘5Pci~t. . ~ ‘ lmi,t,

Donde:

X
5’”’ porcentaje de plcttonio procedente de la bnmttba

Y¿”” po¡ccíttaje de plutonio procedente del poso radiactivo global

La constante 0 .(S 18=0.001es ja relación ~Pcik
3’’ ~ Pu característica cte ctn artefacto nctclear

ett sccl¡uucrttcs (ver labIo 8. II)’

La cctttstante 6077’H.> (Y’)? es la relac.ión <‘?Pdt,~»~ ‘ ~4’’Pcicaracterist ica del ‘‘falloctt’ ci>

sed intentos ce st cres tt?ed i te rrá mt ces (ver apa rt acie 8.2.3).
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El cociente 235Pu(m.9-m}/2t9’~2~Pusb+o es el valor obtenido para dicha relación en cada capa de los

testigos considerados (Tablas 8.10 b, e y d).

En cl caso del 4tAm, par a separar las contribuciones de las dos fuentes mencionadas,
‘4! 239—240se empleó la relación Am

5t~+,y’ - Pue,+m3 (0654±0.042para “fallout” y 033±0.01para

artefacto nuclear) cuando el americio se determinó por espectrometría alía, y la proporción
24iAm(m<1i

3?Cs(<
3 (0.14±0.02para “fallout” y 0.35±0.14para artefacto nuclear) cuando Eme

medido por espectrometría gamma (Antón e/ aL, 1994; Romero, 1991). Los resultados

obtenidos se reflejan en la Tabla 8.15.
Tabla 8.15. Porcen>a¡es de contribstción del poso í’adiact ko global

tiren del golfa de Vera

Est ación [a’ ‘emularía 238-241’ Psi (B55 ~mii~~±2o)

[a<,,I i’ai[ttcmt (%> Ac.sachjgc”/tfl

05 295±14 23±3 76±¡0

[3* 674±36 [±4 88±32

57* [494±43 5±2 95±40

([al [así!) x’ el accidente de Palontares en el

[n~-enmano>‘~~ Ant (B -nt’
2+2fl,

[-‘alían!%) Accidente %)

57±6” 23±1 76±5

190±248 [.0±0.2 98±24

200 r17” 3.0 + 0,5 97±16

[7*
* ‘dc[.9asíto dc tit,tmmc ímí[’ct’i<>r’ “: cs[)cit’stmttctri2t ttt[a “: c.-t¡>ectrotneimt~ ttamltíttim

1445 + 538 .1< ±<5.5

Para interpretar canectanteute estos datos es intprescíndiblc tener en cuenta que:

a.- en los testigos 13 y [7 aparecen actividades sobradantente cuantificables en el

últinuo horizonte sedimentario, por lo que el “inventario” debería consíderarse un “depósito

de limite inferior’. Emt esta secciótt del cañón (Figura 8.2) la acusada inclinación del fondo

marino no perntítió la toma dc testigos más largos.

en las tres estaciones consideradas han aparecido a diferentes proffindídades

concentraciones anomalanuente elevadas de plutonio y americio, ntostrando una distribución

heterogénea dc los ntismos. Estas contribuciones particuladas, provenientes del aerosol de

transuránicos dispersado accidentalmente en Palomares en l966, tal y como han confirmado

sus cocientes isotópicos, son extrentadantente pequeñas. Eít el cálculo dcl inventario (que

lleva i ntpl icita una di sííibución homogénea), la contribrición de estas heterogeneidades se

hace exteítsíble a toda el peso seco de la calta de sedimento, con una seceton aproximada dc

98 ±52
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0.02 m2. Tanto la masa como la superficie son notablentente superiores a las correspondientes

a la propia heterogeneidad (del orden de las mieras), por lo que el inventario de Pu y Am está

cuantificado por exceso, debiendo consíderarse coitto un “depósito acuntulado ntáxinto”.

La acumulación dc ~ en las estaciones 13 y 05 coincide con la obtenida por

Merino (l997) en sedimentos costeros ntediterráneos (357±10.Bq/m2, IG), sin embargo, es

menor que la cuantificada en el golfo de Vera (—500 Bq/nt2). La cstacióít 17 presenta valores

tres veces mayores, ya que se encuentra en una zona preferente de depósito dentro del

ecosisíenta estudiado. Su inventario de 2u’íPb en exceso (l4550±838Bq/m2) corrobora dicha

hipótesis, ya que es aproximadamente el doble del valor del depósito ntedío en la plataforma

mediterránea española (-“ 7000 Bq/m2, ver apartado 8.2.4), indicando que es’a zona dcl cañón

es “receptora’ de material sedimentario y radionucleidos asociados.

El cálculo de la actividad total de transuránicos acc¡nucílada en el colfo de Vera

requeriria dcli nuitar la scíperfi cíe exacta afectada por el accidente dc 1966, para lo que se

ítcces¡tan a realizar tía n?dtest rect exhart st i ve en la zona. Este u ecíto licite tinas claras

restrtccmones ecoitoituicas (tít i 1 inca)? dcl buc>ue oceanográfico, mano de obra, etc.) que no

han permitido lograr ese obj ci ve. Aún asi, se decidió estimar la actividad accimulada ntáxíma

de transuránicos. Para cl lo se deterituinó cl área del gol fo de Vera con el progranta Atitocad (—

[ 703 knt2) y se utilizaron 1 cs porcentajes cíe cotttrilt u ció tu cíe las dos fuen íes existentes ecu esta

zona (Tabla 8. ¡ 5). Los resultados obtenidos (Tabla 8.16) deben uti lízarse con mucha

prudctteia si se emplean en estudios de Preteeción Racliológica, consíderándose siempre

cetro la actividad máxima actmntcílada.

Tahía 8.16. Ac¡i~’idac¡ itiá.xitit:< total cíe <r:iissstr:trttcos acuits’iuiladti en el golfo cte Vera (TBc>8 ±20)

Actividad ~‘“~~>~‘ ~‘~4Á<
2’~~ Ama <1<> 2’’~ Aní (st

)

“Faileutí” 5<.i2HS<>9 [<.<i[21 <.1[(> ¡ (5.<<25> 1 (S.(>tt2 <5<51<5±[4.(S(41 i.2(S±0(53

Accidente [.28 y. <<.[4 <[.<<2(> y- t[.<<(>2 (S.2(< ‘t’O.<<2 [.38 t <[(<5

‘¡atal <.401 (>.<>4 <t.<S?
2’z <5.<>t<2 (<22±5<.t.<9 1.. ) 115. <~ 1.2<4±(5(53

34—’ ¡eta <‘<<l~• ¿‘: ‘2s[’n2 est’,ttt?ett’¡yt 2t[<:t’ e: ce> st>

[,¿:~esuición 1 6, sil cía cia ett el ta¡cid, tiene clcposi tc9 s accí i>tct lados de pl cmlomtio. americio y

ccsíct inferiores a los del utargen coma i neníal, pero scíperiores a los cuantificados en un testigo
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recogido a una profundidad similar fuera de un cañón submarino (estación Urmensd, ver

apartado 8.2.4). Delfantí y Papuccí (1995) obtuvieron un inventario de Pu de >160 Bq/m2 en

a 450 m de profundidad en un cañón muy activo dcl golfo de Taranto, en el que la

penetración de este radionucleido en el sedimento superaba los 30 cm. La estación 16 se

ubica también en el talud de un cañón activo, en una zona de alto depósito de material

particulado, como puede deducírse de su elevado inventarío de plomo en exceso (15877±706

Bq/m2).

En el caso dc los testigos de la llanura abisal, es significativo que los inventarios de

Pu, Am y Os de la estación 08 sean notablentente superiores a los dc las estaciones 07 y 04,

Los inventarios de plutonio en la estación 08 concuerdan con los proporcionados por
2 299240Merino (1997) en el cañón de Foíx a 1373 mdc profundidad (39.4±0.5Bq/m de ‘ Pu y

1.35±0.0513q/m2 de 235Pu) y por De[faítti y Papuccí ([995) a 1500 m en cl golfo de Taranto

(45 Bq/m ). Sin embargo, el depósito de transuranteos es menor que el determinado en una
zona muy próxima a la estación 08, a >290 m de profundidad, en la que Merino ([997) ha

detectado tina heterogeneidad procedente de un artefacto nuclear (109.5tl .9 Bq/m2 de
299-2411 ‘4t

Pu y 37tt1 13q/nv de Aa?). La ubicación de la estación 08 (en la zona de confluencia
de los cañones de las rantblas Almanzora y Aguas), sus valores dc porosidad y densidad en

seco, que scmgerian una genesís terrígena, y su tasa de sedíntentación (0.15 g/em2a), indican

que en esta arca se deposita el material sedimentario de la plataforma que es transportado a

través del cañón por las corrientes atarinas. Su elevado depósito de plomo en exceso

confiruta qcíe se sitúa crí una zona qcte recibe un fcmertc aporte de sedinueníes. Sin enubargo, en

este testigo no existe evidencia de que transuránicos procedeí?tes del accidente de Palomares

hayan llegado al mar profumtdo a través del cañón; sus relaciones tt8Pu/23’4 ‘2455Pu (0.06±0.02)y
2’ii/\nu/291) 24t>Pu (0.74+0 09) coítfirman que su origen en este sedimento es cl poso radiactivo

global.

Las estaciones 07 y 04 reflejan los menores inventarios dc radionucleidos, tal y como

corresponde a sedimentos situados en el plano abisal, que sólo incorporan radioelementos via

depósito attttosférico. Es interesante observar c~cme la estación 04 situada a mayor profumndídad

que la 07 posea depósitos sintilares. Este hecho, que aníeriornuente se ha atribuido a la

orografia del fondo atarme, contirmuta dicha apreciación.
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8.1.7 Asociación geoquímica de radionticleidos

La movilidad postdepósíto dc los radionucleidos de vida larga acumulados en los

sedimentos marinos depende de ciertos parámetros (píl, E1, término ftíente, etc.) y de su

asociación geoquímica. LIna brusca variación de esos factores puede provocar su

reincorporación a la columna de agua. El estudio dc la asociación de plutonio, americio y

cesio a las macrotltses geoquimicas caracteristicas de los sedimentos constituye, por lo tanto,

una útil herrantienta para predecir qué tipo de migración potencial será preferente y si será

factible su biodisponibilidad.

En este trabajo sc han determinado los porcentajes de asociación geoquímica de Pu,

Am y Cs en dos secciones <0-1 en> y 8-9 cnt) de uit testis~o de sedimento de plataforma

(PASD 13, correspondiente a la estación 13) recogido en el ecosistema ntaríno de Palonuares

(dentro del cañón del río Aguas), con el objetivo de investigar la atovilidad potencial de

dichos rad onsicleidos en las condí ciones medíoamh i entales características de este cutedio

costero (Antón el ¿it, [994, ver apéndice).

los resultados dc ecmnceutración de actividad total de los transura ntcos y el cesio y la

stmnta de actividades obtenidas por extraccion secuencmal se tecopí lan en la Tabla 8.17.

TahItí 8.17 Conceniraciósí cíe actividad de [‘sí.An ~‘Csen sedímucítios del ecasisieuiía marino de [‘alomares

Maestra Radionnc¡etda Activicbmd total 2 Actividad extr,sída

_______ ___________ tBq/lcg tIc) (Bc¡/kg tío

)

3.31<5.2 2.3±0.1

“[“tu [.5 <>r:<>.t[ 1 <5.t49±0.(>3

PASE) 1 ~([~—~ 3 [<u

X (S.6±0.[

C s 4.7<5-<<<.<[2 4.40±0.512

[‘u 5.3±[t.4 [.1±0.9

PASDI3(8-9) ‘[‘sí 29.5±5.5*

Muí ‘ ‘AtO 29

3.25c<>. [2 300±0.02

rctbí’ic[o a A±>sts>¡ u ¡ u’. ¡ [‘.0 t
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En la primera sección dcl sedimento, PASDI3(0-l cm), las concentraciones de

actividad de plutonio y cesio determinadas por ataque ácido dc la muestra (actividad total)

concuerdan con la suma de las actividades de ambos radioelementos obtenidas por análisis

secuencial de las distintas fracciones geoquintícas. En este último caso, las actividades

integradas son inferiores, ya que el tratamiento de la muestra es más largo, con un mayor

número de etapas. Respecto al anterício, no ha sido posible efectuar dicha comparación, ya

que éste sc midió por espectrometría gamma en una alícuota diferente.

En la capa más profunda, PASDI3(8-9 cm), la actividad integrada de Pu del

experimento dc lixiviación secuencial es aproximadamente el doble del valor de actividad

calculado después de la digestión conupleta dc la muestra, sugiriendo la presencia de una

heterogeneidad en cl sedimcitto. A raiz de esta discrepancia, se analizó otra alícuota

(duplicado) de esta sección, obteniéndose una actividad total de 4.8±0,2Bq/kg±lcde

y 0.12±0.01Bq/kg±lcde 238Pu. Estos datos corroboran la detección de una

heterogeneidad de plutonio en la flaccíón dc muestra tratada secuencialmente, Los resultados

de cesio son, sin embargo, concordantes en ambas alicuotas.

En este testigo de sedimento, PASD?3,ya se habían detectado con anterioridad otras

Iteterogencidades de transuránicos. Stis relaciones isotópícas (ver Tabla 8. lOb) han

confirmado qcíe su origen era el aerosol dispersado accidentalntente en 1966. En la Tabla

8.18 se presentan los cocientes isotópicos del Pu calculados en las secciones estudiadas.

Tabla 8.18 Relaciones isotópiesís de pl síu otto en el testigo de sedimento ‘ASO [3

Mímcs<rn Relación i50>óltica [‘u total

[‘ASO13(0- ¡4 ‘ÑIÁ””t’5n o. [<314+5<1>04

2 Pu extraído

(>04±5)01

[‘ASO[3(8—9> 23Spmu.i?O2ttíí (<.dt3±[.(< 1 t<.[424±(5.(45<5
[‘ítK’’~ Pu 2.6±5>5*

‘retcrid<’t a iNcasto 1993

La proporción 235 PuPt> ‘2’t’’Pci (0.0420.01) indica que el Pu cuantificado (extraído) en

la sección (0-1 cm) proviene del poso radiactivo global; las relaciones 2asp~/23s2~>~~

(0.024±0.005) y 2AtPu/2?9•~DAt)Pu correspondientes al horizonte más profcmndo (8-9 cm)
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sugieren una contribución ntixta de fallout y armantento nuclear, La inhomogeneidad

encontrada en esta capa no ha sido fisicatnente aislada, sino detectada al analizarse

radioquinuicamente l2 grantos dc muestra, por lo que la contribución del poso radiactivo

global es apreciable.

Los porcentajes dc extracción secuencial de plutonio, americio y cesio obtenidos en la

sección (0-1 cnt) se muestran en la Tabla 8. l 9.

T¿ul)Ia 8.19 Resultados de exiraeción sechiencial en e! scdi nienlo PASO [3(0—1cm)
Fracción ‘“‘~“‘~“ -W’2’

5~7” ““““§<~Xñ7”””tTÁm’”””””””’t~~
[‘u Os Os

______ .B24-g±la) (%±lc-s< (Bc>/kg±lct) (tti lo) (nI3g/kg+la) (%+Ia)
“<(3.03 [ .74±<<.556 (<.9±0.2

tmúercsuubisttttc O <46+0 al 3 .<S±0.4 0.)4+0 02 40±6 4~ VtO 1 23±6

As. Mai. 1 .530 <.1< < 66±2 <1.20±5<.>> 33±4 9.6±<S.1 5±1

(treS

As. (‘>y-iclos ([.5> +<4.([4 22±2 (<.05±0.02 8±4 8.9+0.1 5+1

kcsidstal <<.22±[<.t>5 <3±2 <S. [0±0.<<4 [7±8 [3.7±0.1 66±16

En el casc~ cíe> pl sttcun i o. las fi’acc [enes cOits i cleracias atás it?oviles (disponible e

ntcrcanu It i ab le) ce nticiten i?t e nos dcl 3 tt (le d icho radi oncie 1 ci do La ítu ayorí a se eitcuent ra

asociado a complejos cireán ces insolubles (66
0/o) . Aprcxí atadantente el 220o aparece

coprecipitado con sesqcmióxidos (Al, Fe, Mit), y sólo cl 9% está en la fase residual.

El orden de asociación dc plutonio en PASD [3(0-1) es:

NIaten a orgánica> Ox ícl (55 R esí cl u al .‘- Itt creantb i ab le> 1)i spon ible

Estos resultados ceticuerdan cctmt las observaciones de d istribtscíón de Pci en utuestras

centantinadas por el poss=radiactivo global (Cook cÑ ¿u., >984). En el ecosistema marino de

Troiutbay, Matkar ci cfi (1992), concluyeron que la mayor parte del plutonio estaba en las

fases orgánica y de óxidos; sólo cl 9% se encontraba irreversiblentente tmnido al sedintento

(fracción residual). Bit el ecosistettta de (?aith ness (U’. K .), Ceok y sus colaboradores (1984)

observaron qcm e cta 98% de plcst d? nio apa rucia ct mt i cío a las fracciones orgáni ca y resid tía1,

síei?dlo tttavorítaridt la aseciac.iótt a ccmtupcsestos orgattic.es ácidos húttticos y fc’mlvíc.os). En

0cm t>tlt ría. cts eq ct po cíe it vest i gadores de Wcst lake (2 t-ovvn et ¿it - 1 994) obtcivi eren
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resultados similares en sedimentos marinos utilizando la misma técnica de lixiviación

secuencíal,

El orden dc asociación dc americio en PASDI3(0-l) es:

Intercambiable> Materia orgánica> Residual > Óxidos> Disponible

El americio aparece unido principalntente a las fases intercambiable (400 o) y orgánica.

Aproximadamente cl 17% se encuentra en la fracción residual y únicamente el 8% se asocia a

los sesquióxidos. Estos resultados son similares a los obtenidos por otros autores (Wilkins el

¿ti, 1986) en sedimentos marinos en los que el contenido en carbonatos (especialmente

CaCOu) es importante. La semejaítza en el tamaño y conuportamiento quimico del americio

con cl calcio podría favorecer el intercambio de ambos elementos, justificándose la

asociación ntayoritaria dcl americio a la fracción móvil intercantbiable,

El orden de asociación de cesio en PASD 13(0-1) es:

Residual > Intercambiable> Materia orgánica Oxides > Disponible

El cesio aparece en la fase residual (660 o), y en atener proporción eít la fracción

tntercantb iablc. La asociación predominante del cesio a minerales arcillosos tantbién ha sido

observada por otros atítores (tiverís y Baxter, 1988; Cook ¿JaL, 1984). Este radionucleido

podmía foratar parte de la red cristaliuta de algunas arcillas ricas en potasio (ilitas), siendo

difícilmente extraible al encoíttrarse adsorbido en posiciones específicas ocupadas

original atente pctr el potasio.

Los porcentajes de extracción secucucial de plutonio, americio y cesio obtenidos en la

secctct mt (8—9 cm) se ittct estran en la Tabla 8.20.

Tabla 8.211 R’.su[ idos dc e’dr icción secuencia! en cl sedí nemuto PASO [3 (8-9 cm)

[<tI “SI I.<[3

II ‘<“‘II ‘ít ‘ ‘ Sí’ —<.2.5 (<.5I±<i.II¿ ¡7±2

‘fl—Q 8’ [ 7*1>51 <“±3 I[.-IIli<[. [II [6±3

U ‘0”> [ ¡ : .51<1.7 5±2 ii.tiS±t<.I[3 lii

¡‘ti s~j<5>tt it’ti

¡mí tct’c ‘tus

X’ts,I ,íríts[tt

As. 1 4<ds~s

[Cc

‘<es tres

(tms[’<q/kg±ta) (.54±ln)

I[.6-<±0.05 0.49±0.15

25.8±<[.1 22±6

¡I’<.7±t.<.[ 8±2

1 64±ik
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En este horizonte sedimentario (8-9 cm) menos dcl 3% del plulonio está asociado a las

fases disponible e intercambiable. El porcentaje del mismo unido a la materia orgánica es

como máximo un 8 %, sensiblemente inferior al obtenido en la sección superficial (0-1 cm).

El contenido (expresado en %) de carbono total, carbonc asociado a la materia orgánica y

carbono asociado a carbonatos se muestra en la Figura 814.

“‘“0

5

10

lE

20

ESTACION 13

a carbonatos

ligur» 8.14 (?onsemuiclc, en carbono (<o) del testigo dc seditaen sss dc la estación [3

Puede ebservarse c~ue cn la sección superficial el porcentaje dc carbone orgánico es

aproximadamente el doble que en la seccicin 8-9 cm. ustificando su mayor porcentaje de

asociación a kts ácidos húntícos y tú lvícrss. 1 .a disminución con la prstfundidad de la

proporción de pluuunics en fase ctreánica ha sido también detectada por 1-blm er al- (1987) en

sedimentos marines del ecosisíema dc Thule.

Sin embargo. lo espeeialntcnte significativa en esta capa es que más del 80’o del

pItí Lonie aparece eíu la fracción resid tíal, e cíando en la sección stíperhe izíl su pc)rcentajc de

asociación era sólo del 9% -

o

Carbono total

—~<— Carbono asociado

1 2 3 4
% Carbono

Carbono acociado a mo.
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El orden de asociación de plutonio en PASDI3(8-9) es:

Residual > Materia orgánica> Oxidos> lntercantbíable > Disponible

En el caso del americio, la fase residual presenta también el mayor porcentaje (66%)

de asociación, seguido de las fracciones intercambiable y orgánica, ambas en proporción

similar.

El orden de asociación de americio en PASDl3(S-9) es:

Residual > Intercambiable Materia orgánica> Oxídos> Disponible

El hecíto de que ambos transuránicos aparezcan mayoritariamente en la fase residual

sugiere que el plutonio y americio analizados en este sedimento sc encuentran formando

compuestos refractarios, poco solubles y díficilmente extraibles de su matriz. Las relaciones

isotópicas caracteristicas de esta seecion (Tabla S.l 8) indican que el origen de los

traítsuránicos presentes en la muestra es el aerosol dispersado accidentalntente durante el

accidente de Palontares.

Coincidiendo con estos rescíltados. estudios precedentes de asociación geoquímica

llevados a cabo por Holnt ci aL (1987) en sedintentos de Thulc concluyeron que las

heterogeneidades (partículas calientes) detectadas se encontraban también en la fracción

residual. Aragón el aL (1992), al analizar suelos de Palomares (Almería) en los que los

transuránicos procedían del aerosol accidentalmente dispersado en 1966, obtuvieron un orden

de distribución de ?V32t«Pu idéntico al proporcionado por este trabajo en sedimentos

marinos. La elevada actividad de las muestras procesadas por dichos autores les permitió

establecer la asociación geoquimica de 2’<tPu, con la particularidad de que su porcentaje de

union a las fi-acciones ntóviles (disponible e intercaíttbíable) era tres veces superior a la dcl
23’.t~ 2455 Pu.

El orden de asociación de cesio en PASDI3(8-9) es:

Residual i- líttercantbiable .‘ Oxidas Materia orgánica > Disponible

El cesict exítibe el nti suto ¡ipt dc distribución geoqcíimica que eít la printera capa del

tcústtgo cíe sedirneuto, est¡tttdct tttayotit ayianteute presente ea la fase uesiclc<al; en ambos
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horizontes el término fuente dcl cesio es el poso radiactivo global procedente de las

explosiones nucleares en la atntósfera.

La asociación geoquímica de plutonio y anterício es distinta en las dos capas de

sedimento estudiadas (0-1 y 8-9 cm). Las diferencias en los porcentajes de asociación pueden

deberse a varios factores:

a) a una distinta composición ntineralógica dc las capas

b) al distinto término fUente de los transuránicos analizados. En la capa superficial

existe una única fuente de transuránicos (poso radiactivo global> y en la sección

más profunda dos (“fallout” + accidente de Palomares)

Los contpouentes cristalinos de antbas secciones se determinaron con un

difractómetro de rayos X. sigcíicndo cl método de Debye-Scherrer (ver apartado 8.2.1). El

componente mayoritario en las dos caltas es la a-SiO2, seguido de la Hita; en menor

proporción sc encuentran la calcita (CaCO3) y la balita (NaCí), observándose que no existen

variaciones apreciables en scí cctístposicíón. Tampocct se detectaron cantbios brcíscos durante

la caracterizacion fisíca del sedin’¡entct (Tabla 8.> b) que hicieran pensar en posiltíes cambios

estructurales en el sedí ntenut con la profrmad ciad.

Por tantct, el origen del plutoitio y americio analizados se apunta como el factor

determinante en su distribcmcíón geoqui atíca en el sedíntemtto. En la ‘Figura 8.15 se nttsestran

los porcentajes de asocíacícta atendiendct al térntinct fuctttc de [ctstrausuranteos.

Los resuIt aclos cíe asc’sciací ó u steoqni nl ica de ‘ci, A tu y Os i ad í can que la ntovi 1 idad

POstdepósiío dc estos mlioclente nt os esta mi a regc.t lada p ri it cipal itt ente por la dispersión fisíca

del ni atem-ial sed í uteatari ct al ¿íd e e stá u ti nidIo s (efecto cíe las ctrric ut es de tcí rbid ez, fenómenos

de desplonte, etc.). 1.-a asociación pteferemt< e del pltíicnio y eí cesio a fases geoquimícas

estables (ntatería orgánica, arcillas, etc.) provoca que su Itiodisponibílidad sea prácticamente

nula. Por otra parte, el americio procedente del fallotíl seria más susceptible a procesos de

itt íczrac óti/so 1cm It í 1 inc id u - clcb i cío a la nt ayer f¡tci Ii dad cíe degradación dc los carboitatos

presentes en los sed i meittes.
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Figura 8.15 Porcentajes de asociación geoquitnica de V.9<>st~~~[)u y Nt/un en sedimentos costeros del ecosistema
marino de Palomares

8.1,8 Penetración de radionucleidos en el sedimento

¿1 estudio cle• la clistribt¡ción dc radionucleidcts crí se(limentos marinos dci ecosistema

dc l’al.csmares ha peintitido identificar su zstna de acumttlacic5n preferente en la plataforma

cc’ntíneíttal. situada cerca dc la costa, al sur de l.a dcscsttbttcadxira de la rambla del Almanzora,

dentro del cañón del río Aguas.

Para deterrítinar la prctfttndidad máxima de Itenetración de Pu, Am ‘y (Es sc iittcntaron

recteer una scr~e de testigos dc seclintento cíe 1 metro Ic longitud utilizando ana draga

‘gravítv-cI)rer. (la descripción y medo de entplect de esta técnica ¿le muestreo sc refleja en

cl apartado 43.2 dc esta memoria). Sin cntbargo. lintitaci(3nes técnicas inherentes al

rítecanisuto utíii acto (p.c. fragilidad del borde biselado de incisión) impidieron la toma de

mtuestras en cl margen costero. donde lcts sedimen Los. ctnto se aprecia por scss datos de

smosi cl:icl y densidad en seco (Tablas 8. 1 >. son ti ces oit estnt poiteitles te trigonos con textura

cíe (antaño ‘jrcíescí. ¡ i po ¿u-ería .Att ce la i nt pctsíbi 1 icí ací cíe emplear la ¿1ra ita - ‘gravit —en reí’ en cl

í’ttkíttnttt cst¡ttiríenul, sc rec¡tgicmcttt (cstiects del fcsnde a ittavt4 r pr¡tfu udidad. 1(4 atás cerca

Orgánico
34%

Am
faUout

imMorcnnbiab[e
17%

Am
accidente
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posible de la platafomríta. En el talcsd, los sedimneitios son rítás fangosos y en ellos abundan

materiales dotados de mayor plasticidad (p.c. arcillas).

La determinación de la profundidad máxima de penetración de Pu y Am en

sedintentos del ecosistema marino adyacente a Palomares se ha llevado a cabo con dos

testigos de 1 metro de longitud, URPASD2I y URPASD24, recogidos a 250 y 340 rítetros de

sonda respectivamente. La estación 21 se ubica entre los valles delineados por los ríos Aguas

y Alias; la estación 24 se encuentra ntás al norte, entre las depresiones que constituyen las

prolongaciones dc las ramblas del Aguas y el Alnsanzora.

En ambos testigos, que fueron seccionados en capas de 5 centirítetros, los

transuránicos se han analizado hasta que se ha alcanzado su actividad atíniríta detectable; los

mescíltados obtcnidcts se presentan en la Tabla 8.21

La penesmci óít mu á x ini a cíe los rací i onct cíe ídcís consi clerací cts se s iOta en torno a los 20

cení metros; las actividades ntás elevadas se concentmamí cínseaítteítte en los 10 primeros

centímetros. Por debajo de esta capa, las comtceatracmoítcs se acercan rítucho a los niveles de

actividad mini ríta detectable, con incertiduitibres asociadas altas. Esta profundidad de

penetración es i itieríor a la c)l9teit i cia pctr Del fa así y Pa pct cci (1995) a 450 ni en el cañóít del

golfo de ‘l’aranto (>30 cnt), lo qcme indica que los <estigos amtalizados en este trabajo se

euccietttran emt zotías de relativa calma sedmíttentarma, al estar situadas entre los canales de

tmáitsitc) de sedititeittcts dibujados por lcts ricts ‘, r¡o dcíttro dc ellcts.

Las relaciones iso<ópica s ~ Oc </23<2. í~íl ct \ \m
13’> ‘ :Á’Ip~~ (Tabla 8.2 1) indican que el

térmi a o fticitte de los Ira a scmma u ¡ cct s ecía¡tt dic adct s es cl 190S0 rad i ací iva gestera 1 izado.

.L..a (iístmibcici~n cíe =.í’)’2ÁiiPsi ~ 241 .ám la ití alumtcliciacl sc exhílte cít la Fígtíra 8.16. Los

pem íes cíe atttbes tacií stnuc.l cidos son clara itt en te d ccrec ¡ en LOS, i mt di camtdo la ací seítcia de

ecialquier íipct dc íserturbacióít (itiota, dcrrcttstbamictstos, etc.).
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Tabla 8.21 Penetración de plutonio y americio en sedimentos del ecosistenia marino dc Palomares

Sección 239*24OPu “~Pu Mt/un “8p’g239~’40pu 24t
Estación (cm) (BglIcg±to) (Bs~/kg±ta) (Bg/kg±Io) (±ta) (±lc)

0-5 053±0.04 002±0.01 0.32±0.02 0.04±0.02 0.60±005

5-10 0.12±0.02 <0.02 0.17±001 [.41±0.25

10-15 <002 <0.02 <0.03
IJRPASD2I í520 0.04±0.02 <0.02 <0.03

(252m) 20-25 003±001 <0.02 <0.03

25-30 <(3.02 <0.02 <0.03

0-5 063±005 <0.02 030±002 0.48±0.05

5-10 0.14±0.02 <0.02 007±0.01 0.50±0.10
LJRPASD24 [0-tS 0.020±0005 <0.02 <0.03

(340m) í520 <002 <0.02 <0t)3

20-25 <002 <0.02 <0.03

25-30 <0.02 <0.02 <0.03

O 0.0 0.2 03
/ Ec~&g

0.4 0.5 0,6
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Figura SIÓ [‘crOlesdedistrihución (profundidad máxima de penetración) de ~~Pu y QStAmn en sedimentos
del ecosisiema marino de Pa[ssmares
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8.2 SEDIMENTOSDEL LITORAL MEDITERRANEO ESPAÑOL

En los sedíntemttos costeros se produce la ntayor acumulación de contaminantes

convencionales y radiactivos, ya que se pueden incorporar por varías vías (atmosférica,

fluvial, etc.) y sus tiempos dc permanencia en la columna de agua son generalmente cortos

dada la afinidad de la ntayoria de ellos a asociarse a las partículas en suspensión, más

abundantes en estas áreas. Es por tanto necesarto conocer su distribución y establecer su nivel

de fondo ntedioambíental con el fin de poder detectar y trazar incorporaciones adicionales de

los ntisntos.

En este apartado se presentan les resultados obtenidos sobre la dinántica sedimentaria de

plutonio, americio y cesio a lo largo del litoral mediterráneo español peninsular y balear. Se

ha csttmdiado scm distríbu cí¿tn en profcmndídad y su depósito acunitilado, pudiendo calcularse la

contribución radiológica del litoral español a la radiactividad total existente en el fondo

itiarmno ntediten-áiseo 1-a asociación de los radionucícidos a las distintas fi-acciones

geoquin] cas del sed i mtiettso ha perntiti do evaluar stm pcttencial mígraemorí postdepósito.

Tantbí éít se incluyen las tasas utedí as de acctíttctlación esí intadas en distintas zonas dc interés.

La plataformt9a continental del =‘lediterráneo occidental donde se sitúan los estudios

presentados en esta atentorma va Ita sido descrita cts el pu tuser capítcmlo, apaitado 1. 1.

tSreventente, se caracteriza jtor ser itas attclta ett su Itaite iterte. recibiendo los aportes

contí ntmcts de ni aten al >tart i e.u lado ett sct siten síoit (rau sltert edo pct r los rt os. En su seccíóít

oriental pred ctítt i rí amt deposites sed intenta ricts en foruta de alta ni ces ssíb atari nos (Atlas, 199 1).

La parte ítteri ci icíta1 (cabo cíe Palos— Cii braltar) es mttás angosta y aceidentacla, y está surcada

por cañones submarinos qcue recogen í acorporactones estacionales de las rantblas, a veces en

form a de rí ada (Al ti a rza ci ¿rL, 1 996).

Lctstestigcts dc seclí ntentct recegidcts para llevar a cabo esta investigación (Figura

8.17) se localizan a lo largo del litoral atediterráneo peninsular y balear, abarcando las áreas

de Barceloita, Tarragona, Valencia, Alicante, Málaga y Metiorca. Estas zonas presentan como

característica contítit el ttíisutmo tératiací fctettse cíe los traitstmrániccts arializadcts, el poso

radiactivo generalizado proceciemtte cíe los ensayos nucleares atatosféní ces. El ecosistema de
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Almería (golfo de Vera), afectado por el “fall.out” estratosférico y el accidente de Palomares,

ha sido estudiado en los apartados 8.12 y 8.1.6.

1 ~asestaciones estudiadas se localizan mayoritariamente en la plataforma continental

(Lfrbarsd, [Jrtarsd, Urvalsd y [Jralisd). fas estaciones de Málaga (Urmalsd) y Menorca

(Urmensd) sc ubican en el comienzo del talud, puesto que el carácter arenoso dc los

sedimentos de plataforma en estas áreas impidieron la toma de muestras Costeras con la

draga “box-eorer.

[‘igurtí 51. ‘<7 1 oc-aliz>ución de las esiaciones ronestre-adas en cl Ifroral ruediterraneo español peninsular y balear

8.2,1 Caracteristicas físico-químicas de los sedimentos

...~dcts de la caracterí¡ación física cíe los sedime otos del Ñlcditerráneo

eec cíen (al se p reseíttaít en las ‘Fablas 822. Ita cada c[na cíe 1 a.s secciones de lct s testigos
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estudiados sc han calculado los siguientes parámetros.’ pese húmedo, peso seco, contenido de

agua, porosidad y densidad en seco.

TabLas 8. 2Za Caracceriscictus Gmsicas de las atumescras de sedimneubo recogidas en cl [¡temíusedilernineo español

Estación U,-barsd

Sección [‘. [sunutedo P. seco ‘It :uguta Porosidtuct Densidad
<g) (‘04 (g/em’3

0— t 486.4 243.6 49.91 1)71 balI

—2 275.6 151.1 45.20 0.67 0.8<1

2—3 249.1 141,4 43.23 (<.66 0.75

3—4 295.9 [74.6 4(S.99 5)63 0.93

4—5 321.6 [96.1 39<15 5)62 5.04

a —6 268.4 ¡68.3 37.29 5)6<) 0.89

6—7 314.8 t9t.5 39.18 0.62 [.01

297.2 ¡86.7 37.2<.S (<.6(5 <5.99

8—9 285.6 ¡83.1 35.88 <SSS 0.97

9— l(< 327.7 209.5 360<, 0.59 1.11

— II 323.0 =tt.8 34.43 (<.57 t.12

¡[—¡2 3510.3 251.2 33.94 <<.56 [.33

¡2— ¡3 299.2 21111.2 33.1151 (<.55 [<>6

[3.—lI 298.7 [‘3115 3.t2tI 1<55 ¡.06

[4—[5 319.2 2 [4.2 32.89 [.55 [4

[5— [6 330.7 235.3 32.9<1 0.55 [25

—[7 359.8 241.5 32.517 <1.55 [.28

¡7—lS 3<1(1.3 2(5(1.2 33.33 <<.56 1 .<56

¡8—~ ¡9 329.3 22.1.1 31.94 <<.54 [.1’)

¡9 —25< 2’45.¿, 2111.9 31711 <<54 1.07

251 —-21 328.6 22i’t.5 3 [.117 (<.53 1.21<

_ — ~2 3151.5 22[.4 311.48 [1.52 [.17

22-- 23 321.8 226.1 29.74 (>51 [.2(5

23-- 24 418.2 293.9 29.72 «.51 [.56

24 — 25 319.3 223.6 29.96 11.52 1.19

35—39 512.4 359.51 29.78 li.5[ .91
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Tablas 8. 221) Caracteristicas fisicas de las nuestras de sedi nerílo recogidas en el litoral n,cditcnáueo español

Estación Urtarsd

Sección P. húmedo P. seco % agua Porosidad Densidad
(g) (g) (g/cnt’)

0— 1 359.1 162.9 54.61 0.75 0.84

—2 208.8 103.1 50.65 0.72 0.55

2—3 271.5 138.6 48.94 071 0.73

3—4 279.9 [47,7 47.23 0.69 078

4—5 281.1 [51.1 46.22 0.68 080

—6 277.9 [54.8 44.30 0.67 0.82

6—7 298.1 155.9 41.85 0.64 (1.83

7—8 271.5 [60.6 40.84 <3.63 0.85

8—9 353.1 212.9 39.68 0.62 1.13

9— [0 3574 22<1.2 38.39 0.61 [.15

1(3—II 211.8 131.1 38.11< 0.61 0.70

11—12 382.1 237.5 37.84 0.6t< [.26

[2—13 9[9 ¡ [31.6 37.94 0.90 0.69

[3— [4 417.3 26<). 1 37.69 0.60 1.38

[4— ¡5 256.4 ¡6<). 1 37.56 0.61< 0.85

[5-—16 293.3 [82.7 37.70 0.6(< 0.97

[6—17 408.4 254.3 37.73 0.60 1.35

[7—18 2(14.3 ¡26.6 38.03 (>65< 0.67

18—19 373.7 230.8 38.24 0.61 [.22

9— 2<> 262.3 ¡61.4 38.46 0.61 0.86

20—21 281.8 ¡72.6 38.74 0.61 0.92

21—99 525.1 345.4 34.22 ¡[.57 [.83

22—23 351.8 213.8 39.22 <>62 1.13

Y —24 322.8 194.8 39.65 «.62 [.03

24—25 355.8 214.6 39.66 (<.62 1.13

25—29 41<0.2 239.8 41<.08 0.63 [.27

26—27 29(> 172.6 45<48 0.63 0.91

27-28 382.2 226.3 40.78 0.63 [.20

28-30 367..? 215.51 41.24 0.64 [.14
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Tablas 8. 2k (‘aracieristicas flsíc~ms cíe las macsuras de sedí miento recogidas eít clii moral mediterráneo español

Estación Li rvalsd

Sección P. [súnsedo P. seco ‘¼ agua Porosidad Densidad

0— 1 517.3 257 5(<.32 0.72 1.36

—2 246.7 ¡31.6 46.64 (>69 0.70

2—3 285.6 [55.4 45.58 <3.68 0.82

3—4 247.4 [38 44.21 0.66 0.73

4—5 310.4 [76.2 43.23 (<.66 (>93

5—6 273,3 [55.7 43.02 (>65 (>83

6—7 271.4 [56.7 42.25 0.65 <>83

7—8 294.9 [73.3 41.23 5>64 0.92

8—lI 274.9 [64.2 40.26 (>63 0.87

9-- [0 338.6 2143.3 39.95 <.>.69 [(>8

[0— 1 238.3 [79.4 24.71 <>.45 0.95

II —‘ [2 283.5 [711.4 3988 <<62 0.90

¡3—14 278.2 [66.4 41>. [8 «.63 (>88

[4— [5 297.1 [79.8 39.48 «.92 0.95

15—16 361.4 221.3 38.76 11.91 1.17

[6—17 250.1 ¡53.9 38.551 0.61 0.81

[7— ¡8 291.4 ¡79.8 38.30 (1.61 (1.95

[8—19 312.7 [93.4 38.14 0.61 [.03

[9— 2(< 31<6.2 [91.3 37.52 0.60 1.1>1

214—21 291.1 [811.6 9796 (<.9<> (>96

21 ~- 22 397.3 2511.9 Mi ([.59 [33

9’ ~3 29<<.9 ¡82.9 ¡9 <[.6<< <>97

93. 34 285.3 [82.4 1> 116 (<.59 (<.97

24—25 306.6 [98.1 41 11.58

25—29 398.5 261.7 4 0.57 [.39

26—27 399.5 243.1 3493 «.57 ¡.29

27-28 325.8 215.4 88 11.59 1.14

98—3<> 33<1.6 219.1 7í 0.56 1.16
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Tablas 8. 22s1 Caraetei-isuicas fisictis de [tusnuestras de sedimnem,to recogidas ems el litoral n,cdi[erníi,eo español

Estación Uralisil

Sección P. húmedo
______ (e)

0—1 431.4

1—2 367.1

2—3 291

3—4 305.2

4—5 351.1

5—6 352

6—7 263.9

7 — 8 3<49.4

8-9 349.8

9—10 365.6

II> — ¡1 354.3

[—[9 312.4

[2—13 331.4

[3— [4 358.8

4 ¡9.6

[5—16 39i.6

[6—17 523.4

E. seco
<g)

223.6

215.2

[75.5

[88.1

221,8

225.6

169.9

235.1

247.3

240 5>

208.8

224.4

244.4

287.5

271

367.7

% agua Porosidad Densidad
(g/em’)

48.17 070 119

41.36 0.64 1.14

39.69 (>62 0.93

38.36 0.61 [.00

36.80 (>59 [.18

35.91 0.58 1.20

35.59 (>58 0.90

35.12 (<.58 [.06

32.78 0.55 1.25

32.35 0.54 1.31

32.26 (>54 [.27

33.16 0.55 1.11

32.28 0.54 1.19

31.88 (>54

3t<.98 0.53 1.52

3(<.81> 5>. 53 [.44

29.75 0.51 1.95

Las estaciones sitcmadas cerca de la costa (Urbarsd, tlrtarsd, Urvalsd y Uralisd)

exhiben valores de porosidad y densidad en seco similares a los obtenidos en los sedimentos

dcl mareen contiítental del ecctsístema de Palomares (ver Tablas 8.1).

Los resultados de porosidad de los testigos afectados con intensidad desigual (en

función dc su proxintidad a la costa), por las descargas de los ríos Besós (Urbarsd) y Ebro

(lirtarsd), o por el efecto del transporte a través de abanicos submarinos (Urvalsd), son

ligerantente mayores qcíe los de tJralisd, ya que incorporan el material sedimentario (con

1 aítta ño de grano fi no) t ra uslt(trt adct por os cci rses ficíví ales.
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TahI tus 8. 22e Caracucrisí ictus fisicas de las muctesuras dc sed i mnett¡o recogidas en el litoní 1 mnediteri-ómueo español

Estae¡4 ir tI rin alsd

Scccióms P. húmedo 1’. seco % tiguta Porosidad Densidad
(e) (u) (g/cm’)

O — 1 452.7 263 36.47 0.59 1.39

—2 264.2 16<>,9 31.25 5>53 <.85

2—3 326.7 2(>6.99 35>54 0.52 1.09

3—4 308.8 196.3 29.91 (>52

4—5 3(<7.4 [95.5 29.86 0.52 ¡.04

a --6 341.3 218.9 29.93 0.52 [.16

6—7 299.5 [92 28.79 ([.50 1.02

7—8 337.6 217.2 29.79 0.51 [.15

8—9 335.1 26.8 29.44 0.51 1.15

9 .— 10 29<’<. 1 [89.9 28.00 0.49 .0>1

¡(4— 11 3130 [98.1 27.814 0.49 [.05

II —[2 288.8 2599 8.19 <>18 [.38

¡2— 3 3í>$.4 2113.5 27..?<> (<.48 .0>8

¡3 - [4 377.9 25«.4 28.68 <1.5<> [.33

14—lS 274.3 [84.1 26.42 <>.47 0.98

5— ¡6 4«5.7 274. 27.86 0.49 [.45

56 —‘ [7 238.4 160.2 25.55 0.46 0.85

¡7—- [8 3<>7.6 2<>6. 1 27.5<5 <>48 [(>9

18— [9 410.4 27ct.9 27.951 0.49 1-17

En las zoitas de Málaga y Nl cítorca. los bajos valetres de porosidad y los elevados

resultados de densidad eti seco i ndícamt el predo¡iti nio de contpuestos con mayor tantaño dc

grano. En el caso de Urtval sd puede delterse a las partictíl as transportadas en suspensión por

los vientos procedentes del desieríct del Sáhara. La estaciómt balear i neorpora utaterial de un

toral fuert eítt ente escarpad ct, ¿¡cíe nct posibi 1 ita cm t¡a transferencia selectiva de partíccil a s en

tunc.iós¡ cíe scm litología
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TaltIas 8. 22f Car,icterisuieas fmsicas dc las muestras de sedimnento recogidas crí el litoral mediterráneo español

Estación U rmcnsd

Seeciómt

0—1

[—2

2—3

3—4

4—5

a —6

6—7

7—8

8—9

9 — Itt

5> — II

[—[2

[2—13

13— [4

14—15

[5— [6

16—17

[7—18

[8—19

9—

20 — 21

21 —‘>‘

22 — 23

23 —24

24 — 25

25 — 28

1’. [súmstedo
(a)

57<t

281.9

289.2

279.6

280>

316.3

337.2

301.9

3 16.5

326.5

284.2

3 36.2

28 5.6

327.8

3 39.6

259

288.7

3

319.6

275.1

322.9

351.5

995

336.2

312.3

563.4

P, seco
(a)

30>4.7

¡57.3

165

[66

[74.2

201.6

2 15.1

¡92.3

2(40.6

2(>4.8

[76.6

209.5

[77.6

2(14

212.6

¡62.4

[84

222.9

2(42.6

[74

25>5.6

225.9

[9<’>.8

2 [7.3

2(42.5

369.9

<Yo agima

[7.91

29.96

28.82

29.0)0

27.90

25.17

22.21

26.12

23.58

24.82

27.27

24.(<9

27.18

2 3.28

23.77

29.45

26.63

22.95

24.74

27.83

24.77

22.87

26.16

23.46

24.97

[5.28

Porosidad

0.35

0.52

0.50

0.51

0.49

0.46

0.42

0.47

0.44

0.45

(>48

0.44

14.48

0.43

(4.44

(<.51

(>. 48

o>’43

(<.45

(>.45

(>.43

(<.47

(<.43

¡[.45

.31

Densidad
(g/cmn

t)
[.61

0.83

0.87

(>.88

0.92

1.07

1.14

1.02

106

[.09

094

[.11

<4.94

1 .c>8

[-[3

0.86

0.98

[.[8

1(47

(>92

[.09

[.2<>

[‘‘5

[.0)7

[.96

La composición utíneralógí ca de los sedimentos se deterittí nó anal izando la muestra

pulverizada (con un taniaño de partícula inferior a 73 gm)

siguiendo ci ntétodo denontinaclo del polvo cristalino

con un difractómetro de rayos X

o de Debye-Scherrer. En los
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difractrogramas obtenidos se localizan los picos de ntáxiríta intensidad y se identifican con

las especies rítiríeralógicas mayoritarias ittediante el tíso de tablas y fichas (JCPDS, 1984).

Esta técnica semicuantítatíva dc análisis estructural no proporciona los porcentajes absolutos

de contenido de los componentes cristalinos dcl sedimento, pero perrítíte establecer un orden

de abundancia relativa entre los diferentes compuestos (l3erntúdez, 1981).

Los principales componentes ertstalincts dc las ntuestras están definidos por la

naturaleza geoquínsica del material costero del que proceden. Así, la estación de Barcelona es

principalmente rica en sílice e litas (arcillas con un alto contenido en potasio). En el testigo

de Tarragona abundan, en orden decreciente, la sílice, la calcita y las ilitas. En las estaciones

de Valencia, Alicante y Menorca predontiría la calcita (CaCOt), mientras que en Málaga los

componentes ntayoritaríos son la silíce y la calcita.

8.2.2 Perfiles (le distribtícióim de radioni¡cleidos

[Eneste alt a rtaclct se itt tic st ramt los perfiles de cii st ri bu ci óa de pl tmomtio, atst ericio y cesio

en los testigos de sedintestto recogidos a lo largo dcl litoral níediterráneo occidental para

coitocer la van ací da de scm ceaceittt’a ci da ce u la trctftiisci i dad y’ su teitetracíón máxini a en el

sedimento. Taníbí én se proporcionan cts datos de2 tllpb ert exceso, crítpleados para estimar las

tasas ntedias de accimctlación. L.a cc¡aaí i ficaciótí dc radictííuclei dcts se ha realizado hasta el

Itorizoní e sed í nt cnt ario e mt qcte se It a al caítzacio la acti y’ i cIad tít i mt i ata det ectabíe (AM~D)

obtcmt ida por los procedí itt i cutos rací i ocíct í nt i cct s e í m¡ strcm ítíettí ac ¡c’tís cíe mcdi cia cttí 1 izados. Las

medidas alfa (Pu, A nt) y gant tía (Cs. [‘It) de cada sección sc tan realizado en diferentes

alíeu(4ta s.

Los sedintentos de la platafltruta recogidos a menor profundidad sott los de las áreas

dc ¡larecIo ría (53 ni) y ~Varragon a {90 ca). 1ws d al cts de activí ciad de tachonad cidos se

presentan en la ‘labIas 8.23 y 8.24 respect ivantente. Scms perfiles dc distribución se reflejan en

las Fic
1uras S.l8 y 8. ‘lO.

(Ecís testí ges Lrbarsd y’ L’rtarsd presemttatí les valores de actividad de plutonio,

americio y cesio ¡itás elevados dc icts test i ges ctítp1 ni’~ad cts a lo 1~> reo del litoral ntcdi o errálteo
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Tabla 8.23 Concentración de actividad dc Pu. Ant. Cs y tmoPb cxc (Bq/kg±2c)en la estación Urbarsd

ESTACIÓN UREARSD
eoordenttdas 41 Ó.26.¿<2 N 02’.20. 5<) E ¡‘rot’andtdad 53 ní

Sección
0-1

[-2

2-3

3-4

4.5

5-6

6-7

7-8

8-9

9-to>

[1-12

[2-13

¡3-14

14-lS

[5-16

¡6-ls

[7-18

[8-19

¡ 9-2(3

0.87±0.16

1.07±(>.28

(>84±0,12

084±0,16

[.01±0.10

0.96*0.08

[.1 1±0.It>

1,11±11.22

92±5>.(>8

04.

<t. 73±0<>8

5>. 18±5>04

¡3.25±<t.04

32±5<5<6

0>. 2 Szríí 114

II. 1854>.>[9

>1.1

<>.211±O.l[4

<(3.5<2

<(>5>2

<0.0<2

<0.<12

0.04±5<02

0. (t7±<>.0>4

<54. «2

(<.5<3±11.(t 2

<0.542

<t3.<>2

<0.112

<11.1<2

<‘0> (<3

‘>0(12

0. 2 9±03.0)4

<>30±0.04

0.38±0.14

53.41±5)0>6

0>. 43±0.06

O 34±0.08

(>.41+0.06
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<1.1
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106+22

98±24

[(<2+26

92+27

99±21

60)128

69+22

59+16

28±6

22±6

[3±6

18±6

rl±t2

25±2(>

ce mt (rite iótt C¡i¿i~O*g 4

‘u

c 1”

mm $

‘ti
-n la
ee

Ir
a-

1$

[(rl, ti rs rl

A —a----- Ata
—.-— es

l~’igtirtr 8.18 Perítles cíe disínttncioíí cíe >‘~<~
t~~Pui. .—Xnt y ‘3C:s cmi la es¡ació¡t Urbarsd

o
¿



22S Cay~ítaIo 8. Resulta¿losy discusión

español, conto corresponde a sedimentos costeros afectados por aportes atntosféricos y

descargas de origen fluvial que transportan atateríal terriszcno particulado (y radionucleidos

asociados) en suspensión. La abundancia de ilitas explica las elevadas actividades de 37Cs

encontradas en los testigos catalanes. Sus datos de porosidad y densidad en seco (Tablas 8.22

a y b) sugerían la presencia de partículas con un tantaño de grano pequeño, por las que los

transuránicos presentan gran afinidad. En arítbos casos, los datos de concentración de

actividad de pínronio, antetício y cesio concuerdan con los obtenidos por Molero (1992) en

sedimentos costeros superficiales recogidos a lo largo del litoral del golfo de San Jorge, entre

las localidades dc «Hospitalet y Gola del Norte. ‘Dicho autor proporciona unos rangos de

actividades de t37~~ de 0.47±0Y-? S~’0 25 Hq/kg, de :tQ=.u«pu de 0.07±0.02-0.64±0.02

13q/kg y de 24 i Aitt de 0.021t.0.004-0. 17±0.0213q/kg (lIc). 171 sedimento ittuestrcado en la

zona de Barcelona exhibe las ntayores concentraciones de los tres radionocleidos

íttencíonados, dcbídct a su ntavctr ptoxintidad a la ctsl a y a la nsenor profundidad de la

columna de agcta supravacente. Su cíbícació mt en cl eutctruct próximo a la desembocadura dcl

río Besós provoca que los ‘adionucleidos asociados a las partículas en scmspensión sedintenten

con utavor facilidad. En este ectutexto, Del fant í ¿‘/ ¿ti (1905) enccttttraroa actividades de
239-2-Itt Pci dc 0.2— 1 .28 Ecí/ho en cta sed intesto afect adct ítctr la con tríbcsció n del ríct Ni agra en el

gctlfo cíe La Spezia (Lalia). y de --2 Bq/kg en ctoro sedí ntemtto tontadt fi-ente a la

deseotbocadura del rio Gariul ano cít el golfo de Gaeta, al norte de Nápoles. A su vez,

Desiderí u aL (1994) (tbservaio[t comtcentracio¡tes de plutonio dc 0.08—1.47 Bq/kg en un

testigo a 40 ca de profundidad frente a la dcsetttbctcadura del río Po,

La distribución cíe pícítonmo. auterícto y cesio en la estación Lírbarsd (Figura 8. 18) no

atuestra lcts picos de ntixxí ítta concetxtractctn c.aracteristiccts del ‘fallocut’’ dc 1963. La

di stri bt¡ció mt d et.ík.. s emt el sed í mttcutí cvs pctdría cctn sid erars e Ita mtsogéríca (temt iestdo en cueítta la

¡tcerti d t¡ itt bre de 1 os ciatos) desde el cets ti m’r¡ esre 3 al (3, sic srl o prácticamts en te co¡i st ante para cl
‘41 esde la capa 1 a la ID. Las cctuceíttíactones de actividad de los tresi’t’s cl

radioncicí cides experi mettta¡s un dcscettso ccradcial esta la profctitdidacl a partir del cetitimetro

9—lO. Este fenótueno de ltctístctgeueizacicia ha sido ctbservado por otros autores en sedimentos

de plataib rmtta (Ro ¡ttero - 1 991; Nl crí mí o, 1 997), acm q cíe nct ccsn ta¡tta i u ten sitiad, Merino (1997)

expone asta clistribucic’nt lsorttog.éitca pama el ces ¡¿3 ca 1 cts siete pci tRaes ce¡s ti íst etr(ss dc un

sediittemtto a 37 itt de profcmnd idad en el gc’sl fo dc Sa¡t J oree. Esta distribución evidencia la

rítezcía de sed i nteíttos prodtmcida por los apcsrtes variables de utaterial sed imttentario arrastrado
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por el río Besós, y/o la acción de remoción causada por los organismos bentónicos, aunque

no suele afectar a tantos centímetros.

En el testigo dc la estación Urbarsd es destacable la existencia de un pico de

concentración para cl ttCs en el primer ceittímetro, que no aparece para los transuránicos

analizados, Podrían apuntarse varias hipótesis para justificar la aparición dc dicho máximo: a)

consecuencia directa de un aumento en el vertido de cesio desde la fábrica de reprocesado de

combustible irradiado de Marcoule; b) efecto del ‘fallout” procedente de Chernóbil.

El printero de estos supuestos resulta imposible de confirmar, puesto que no se

dispone de información actualizada y detallada de las operaciones de vertido recientes

llevadas a cabo por dicha instalación. Sin embargo, estudios realizados por Sánchez-Cabeza

cf ¿u. (1994) en un transecto a lo largo del cabo de Creus en 1991, indicaban la detección de

máximas coneentracictítes de ‘t7Cs en la columna de agua que correspondían a inyecciones de

agua menos salinas procedentes del Ródano, rio al que vierte la Ñbrica de Marcoule, Otro

transecto realizado en ¡992 no detectó pico de concentración de cesio, esgrimiéndose varios

motivos, entre ellos t¡n posible am’ras¡re del cesio por las particulas en suspensión, más

abcsndantes en las zctnas de estuario. L.a influencia del ‘tal lout’ de Chernóbí 1 ha sido

identificada e¡t tituestras de agua de la costa catalana en los años siguientes al accidente

(Molero el aL, 1996). Sin cutbargo. la dilución de esa contaminación extra al mezcíarse con

aguas no contaminadas, y la inexistencia de la relación isobpica’ttCs/tt7Cs en sedimentos no
t97permite asegurar que cl ntáxínto de ‘ Es en la zosta de Barcelona sea consecuencia del

ntisi’no.

En la estación Urtarsd (Figcora S.l 9) se ponen i”ualíttente de manifiesto los fenómenos

sedinteutarios encontrados en el sediíttento de Barcelona, aunque su ubicación a mayor

profciisdidad y a nsavor distancia de la costa atenúan notablemente dichos procesos. El

pícítonio prese¡tta una concentración de actividad constante hasta el centímetro siete, con un

rnax[itto aparente en la capa 7-8 cm, no existente para el cesio. La concentración de americio

exhibe una distribución hontogénea desde el centímetro 1 al 7 y el tttCs desde cl 3 al 7. La

concentración de actividad de todos los radictncscleidos analizados disminuye gradualutente a

partir dc la sección 8-9 cítt, es-idenciándose eí efecto de los fenóntenos de dinámica

sediítteutaría apuntados anterioratente.
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Tabla 8.24. Conceniracióms de acm ividad de Pmt. Am. Cs y <j’b exc (Bq/l<g±2cr)en la es[acióís Urtirsd

ESTACIÓN URTARSD
Coordetttmi,s: 4(045. ¡ N <II <04.92 E. Pro6tmídidad: ‘35> ni.

2.5’ Ant<> “Pb excScccióms

<3—]

1-2

2-3

3-4

4.5

5-6

6-7

7-8

8-9

9—It>

1 (>— mi

[-[2

[2-13

[3-14

¡4-13

¡5-19

[6-II

(>66±0>08

0.73 ±5>.<48

0.704>08

(>64±008

0.64±5>. (48

([.68W. [0

0. 55±5>. 1 >8

0.86±51.14

ó2.±<>.O >6

5>. 35<+5>. < [4

(<43+5><t8

5>. 1 8±<t.5>4

«<[‘3

«<.1<2

<1<0’

(3.036±0.5>14

0>.<>33±53.5>14

o).059±<4.<318

(>.<>45)+5I .<>[2

(>.<t27z±<3.(>[4

<<.t>33±(>.<’1[6

5>. (>4 1 ±0. < 124

5>. 036±(.<.<424

<<.<>35’±54.(>14

«>5>2

“:5>142

-<[.1.512

(<.3 2±0.06

(<47±55,22

0.39±0.18

34±5>.[6

5>.30±5>.<38

<<35±5<2(3

5<.4(>±5<.34

5>. 14±5>.<>4

(<.09±(<.5>4

[<114’iz 1<5>2

‘<[.5>3

-«3.5<3

<(3.03

6. 04±<3.84

4.61±0.75)

5.83±53,93

5.90±5>76

5.35±0.93

5. 55<+5>85

4.5 7+5).85

3.64+5>66

4. 72±<>.79

.83+5>.

[9

9 41< 5>6’

<>84

<~1 -,

0 85>

73±7

79±7

15>4±24

¡03+25

5>9±2]

74±23

79±19

31±6

23±3

17±3

[6+2

3±3

27+12

35±14

24±16
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La tendencia observada en la distribución de plutonio, americio y cesio en los testigos

Urbarsd y Urtarsd podría hacerse extensiva a sedimentos de plataforma afectados por

descargas terrígenas ribereñas y/o remociones (homogeneización) de sedimentos causadas

por los organismos bentónicos que abundan en zonas costeras.

Los sedimentos recogidos en las áreas dc Valencia y Alicante se emplazan igualmente

en la plataforríta continental. La estación Urvalsd se encuentra en una zona atravesada por un

abanico submarino y la estación L1ralisd aparece en el límite del margen continental con el

talud a una profcmndidad de 200 nterros.

Los datos de concentración de actividad de Pu, Am y Cs de las estaciones Urvalsd y

Uralisd sc ntuestran en las Tablas 8.25 y 8.26 respectivamente. Los valores de actividad de

los radionucleidos analizados en L1rvalsd y Uralisd son inferiores a los resultados de

concentración obtenidos en las estaciones más septentrionales. Existen varios factores que

explican este techo’ los sed íítteatos de Valeítcia y Alicante uto están afectados de forma

profcísa pct r aportes ti uviales dc ntat erial ¡ta rt i ccm 1 ad ct (y radí onucl ciclos asociados), se

citencnt rau a mit avor profu adidad así comíto utás d isía¡t¡es de la línea de la costa y scm nalcíraleza

geoquintíca es futtdantensalntensc biogéníca. con abundancia de CaCO
3.

La distribución dc plutonio, americio y cesio con la profundidad muestra en la

estacíómt Urvalsd (Figura 8.20) dna comtccutraciómt de actividad Itomogénea en sus seis

printeros ccmttimetros, siendo decreciente a partir de la capa 5-6 cnt. No se observan tampoco

los ntáxi ttos de cottceutraciórí defi nidcts pctr el poso radiactivo generalizado. Esta

homogeneización de las concentraciones de actividad podria deberse a la propia orografia

dcl ntcdío (este testigo se tíbíca en un abautico subatarino) o a fenóntenos de bioturbación y/o

difusión en eí sedimento. Por su pa¡tc, el testigo dc la estación ‘Uralísd presenta un perfil de

concentración (Figura 8.21) que decrece globalmente con la profundidad. Las actividades

ca á s eleva cias ci e pl tttctit i o, americio y cesio aparecen concentradas en cts 4 primeros

ccntiíttetros del sedimeítso, donde se manifiesta de nuevo el efecto de la horítoecrícización,

un ncítie cíe fo rttta ateitos acemtt ct ací a.
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Tabla 8.25 Concenuración de actividad de Pu. Aíss. Cs y 2í~
9Pb cxc (Bq/lcg±2t~)en la estación Un’alsd

23’Á’2-m”’Psi

5<.32±5>.5>6

5> .3 2±0>.546

(>.34 ±5>. 5>8

5>2 1±0.[2

5<. 35±5>06

(4.20±14.[41’.í

<(>5<2

<5>112

ESTACt~N URVALSD
Coot demí acLus 3’>’. 23 62 14 (<It” tI 1 35 E. Pro timad dad [35 ttí.

2 55Pti

<0.5t2

<0<32

<0.532

<5>02

«>5<2

<04.(12

<01.5<2

<(<.112

—<05>2

5>. 24±0.04

00.23±<‘> 0)4

0<,

.21 ±<>.(>4

0.14+5>. [2

<<.1 5±(4(>4

O. ¡ 5+0.04

(<.1 0 9±(4.5.> 3

<0.5>3

<5>.5<3

<<4.<t3

3 .3 [±5).49

3.54+[.57

2.85±0>71

3.02±0>94

3.19±0.62

3.19±0>65

2.56±(>.79

‘3 65±<>64

2. 29±0>.78

[.14±0.33

j9

1<81

<489

1>
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TahIti 8.26 Concentración de actk’idnd de Pu. Ant. Cs y ‘3tOpb cxc (Bq/kg±2a)en la estación Umlisd

ESTACIÓN UPALISD
Cootdetm¿mdns: 38”. [0.64N 0O”.05.74 E. Protimndidtmd: 200 u,.

‘3 ~ excSección

0—1

¡-2

2-3

3-4

4-5

5-6

6-7

7-8

8-9

¡0—II

11-12

12-13

[3-14

54-55

[5-16

16-17

0.47±0.531

0.47±0,08

0.36+5>.t>6

0, 29+0.5<6

0, 20±53.534

0. [(<±5>02

0.08+5) . 5> 2

<(‘<.02

«3.5>2

<(<.512

<O .<>2

«>.t32

004+53,02

<0.02

<0.t<2

<0.5<2

<0.5<2

<(‘>5<2

--(>t12

0.61±0(36

0,18±0.04

0.38±0.06

0. 1

<t, 14±0.044

5>. [3+0.15>

5>, 5> 9+(< . 06

<5>03

<(>03

<53.03

4,33+0.70

3.3lI±0.lI3

3.39+0.61

3.20+0.82

2. 6(3±0,84

[.85±0.45

(>89±0.39

<0>’-79

<[.3

<0,87

<[.2

<0.83

<0.93

<1.2

<0.82

1 9

<5> 98

[77+30

lIS*26

1 (>0>±20

7 9±23

60±24

38±13

24±11

15+10

0 c II t a u ~tg>
ml 1 5< 4 5< 0
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Los testivos de sedimento de las estaciones Urmalsd y Urmensd se tornaron en la zona

del talud, a 360 y 553 metros de profundidad respectivamente. Como ya se mencionó, el

carácter arenoso de la plataforttta continental en las áreas de Málaga y Menorca impidió la

obtención de muestras mediante el empleo dc la draga “box-corer”,

Los datos de concentración de actividad de plutonio, anterício y cesio de la estación

Urmalsd sc presentan en la Tabla 8.27. 1)-ada la profundidad a la que sc recogió este testigo

de sedimento, es especialmente relevante que la concentración de actividad de los

transuránicos sea ntás elevada que en las estaciones levantinas, que se ubican a menor

profundidad. ‘Este hecho podría deberse a que la estación L1rntalsd está situada en una zona de

fuerte pendiente donde son rclatívansente frectierítes los desplontes de sedintentos, estando

tantbién afectada por cl viento que sopla desde el Sáhara transportando partículas en

suspensión que vats incorporándose al atar.

I..a di stribnci cSut cíe pl nUt u ct, auteríc tct y cesio en este testígct (Figura 8.22) rítuestra un

perfil glol9al atente decreciente a paitír dc la scccióit 3-4 cnt. Los primeros centímetros se

encuentran ¡te mttogcncizades, nct pndiettdo identi ficarse los picc’s dc ntáxi ata cutí sión de

radiouncí cidos procedentes del ‘‘fa II ocmI’’ cstratct sférico

Los resultados de actividad de radionucleidos dc it zona de Menorca aparecen

reflejadcts en la Tabla 8.28. Estos datos de ctnceu¡ ración son los ntenctres del litoral

mediterráneo estudiadct, cctmtto cctrrespende a sedíntentos de talud recogidos a tuna distancia

considerable de la cc,sta y a itt-av ctr profuíscl iclad.

Los perfiles dc distribución dc plntonict. antericio y cesict en la estación Ltrntensd

(Figura 8.23) decrecen comt la profundidad a partir del tercer cemttiutctro, estando el sedimento

rentovido en stms capas superiores.
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TahIti 8.27 Concentración de actividad de Pu. Am, Cs y :m(tPb exc (Bq/kg±2a)en la estación Urmna[sd

ESTACIÓN URMALSD
Coordenadas: 36”. [4.5(>14 05”.07.07 E. Prm,timndid-ad: 360) o,.

Sección
3~’t”Pu 238Pu Amns<

0-1 0.55±0.16 <0.02 0.30+0.04 2.73±046 [0+11

1-2 0.48101.16 <0.02 0.33±0.12 2.82+0.45 111+11

2-3 0.41+0.l0 <0.02 042±0.20 2.43±0.31 89+9

3-.t 0.35>±5>,[2 <(>02 0.26+0.10 2.14±0.27 81±8

4-5 0.30±0.04 «).0>2 0.38±0.18 1.97±0.35 71±11

5-6 0.23±0.20 <0.02 0.25±0.08 [.36±0.30 46+9

6-7 5>. [6±0.0)4 <0.02 0.12±0.04 0.78+0.29 35±6

7-8 0.12±<).04 <0.02 0. [0±0.02 <(>71 25+8

8-9 0.07+0.02 <0.02 0.08±0.02 0.78±0.26 [7±7

9-30 0.06±5>.0>2 <5>02 0.05+<3.0>2 <5>57 18±9

-<(<.142 <[3.02 <0(53

Concentración (BqIg)
2
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12
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Figis ma 8.22 Perfiles de dístribucióts dc 239 ~‘2~m”’t’ti. ám y ves en la estación Urnsalsd

Resnutiendo, dc la observación de los perfiles dc distribución de plutonio, americio y

cesio en las estaciones dci litoral mediterráneo occidental se puede indicar que su

concentración de-actividad decrece al acíntentar la proñ¡ndidctd del fondo marino.

235
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TahIti 8.28 Coneeísración de acuividad de Pci, Am. Cs ‘-
2t’Pb cxc (Bq/kg±2c)en la estación Unnensd

ESTACIÓN URMENSD
Coerdcutmdims: 39’.5 1.15614 04” 32 015 E. [‘rofitudidad:553 nl,

Sección ~ Dtmtp 241 Ant~’~,, ‘u’Cs itmt>Pb exc,

027+(>5t6

<3.20>10>.<>4

0. 3±0.02

5>. [2±5>5>2

0.11+0.02

5<5>4±03(32

<(<<>2

<0.032

<(>5>2

<5>.<‘>2

«‘>5)2

<S1.(>2

•-.5[02

<(<.13 2

-(3.5<2

<13.02

<50.042

0.32±<l.l5

(>.57±(>.tt3

<>.22±(<.5>3

5>.2[i<<.1[2

>351-54.1.11

<53.5<3

-«3.5>3

<¡<.033

3.67±5>78

2.87±0>43

¡ .83±5<64

1 .4 1 ±5>.45

1.18154.39

<4.58+0.52

<14.75

<(>74

1513+25

lIo>±25>

8 l.±[6

3 9+17

34±15

[4±15>

Petie en Ir, e iáít (13q sEg 3

tirnsc,5s SI

Figi,rsm 8.23 Perfiles dc dislrit,sícióíí de ‘““ ‘‘‘“‘Pu. ‘~ Ant y ‘‘EN cís la esuaciótí L1rtsseissd

Los príítteros centintetros dc seditttento están removidos como consecuencia de varios

fenómenos costeros: mezcla de sedintentos catísada por aportes terrígenos fluviales,
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hasta cl 4-6 en las levantinas y hasta el tercer centímetro en las áreas de Málaga y Menorca,

no pudiendo identificarse los picos de máxima inyección de radionucleidos del “faliout” de

1963 en la atmósfera.

La mayor penetración de radionucleidos corresponde a las estaciones Urbarsd (18 cm)

y Urtarsd (1 2 cm), debido al aporte terrígeno de los ríos. Deifanti el aL (1995) han observado

proftmndídades de penetración de 17-25 cm en sedíntentos de plataforma afectados por las

contribuciones dc diversos ríos italianos. La menor penetración es la de Menorca (6 cm), ya

que sc sitúa a mayor profundidad. Las estaciones levantinas tienen una penetración máxima

de 9 cm (Urvalsd) y 7 cm (Uralisd), siendo peculiar el testigo Urntalsd, que a pesar de

encontrarse a mayor profundidad que los sedimentos de Valencia y Alicante presenta una

penetración de 10 cnt, dada su localización en el talud y/o la incorporación de particulas de

origen sahariano.

8.2.3 Relacionesisotópicas características

En las Tattlas 8.29 se nttestran las relaciones isotópicas 23¡Pu/2t9ú4OPu,
?4iArn/tt9~ 4<tPu y 23924<>Pu/tttCs de los testigos de sedíntentos del litoral rítediterráneo

español. Dichos cocientes permiten identificar el origen de los radionucleidos analizados, asi

cuino su diferente coíttportaittíento fisico—quintico.

La relación 2J8Pu/2W ‘tt0Pu varia entre 0.04±0.01y 0.08±’0.02,con un valor medio de

0.057±0.007.Estos datos indican que el plutonio analizado provie¡te dci poso radiactivo

global (Liví ríciston ci ¿¡1., ¡977).

La relación 2ttAm/299’2’u1<Pu varía entre 0.38±0.10y 0.90±0.01,con un valor rítedio de

0.654±0.042,poniendo de ntanit5esto que los transuránicos cuantificados provienen del

“fallout’ estratosférico (Livingston el ¿II, 1977). Es interesante observar que los sedimentos

en los que la calcita (CaCO
3) es uno dc sus principales componentes cristalinos (Urvalsd,

Uralisd, tlrmalsd y Urntensd), el cociente Aítt/Pu es más elevado que en las estaciones de

Barcelona y Tarragona (con mayor contenido en SiC2), indicando que los sedintentos ricos en

calcita se encuentran enriqtsecidos en antericio respecto a los de origen terrígeno, ya que el

Amtt podría i utercanibiarse con ci calcio en scm estrítctura.
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Tahiti 8.29a. Relaciomses isolópicius de los sedimssentos del litoral mediterráiteo español (±2ct)
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L.a rclaciótt Psi/Os varia citlre (4.1 (43 GOl y 0.16:1:0.0 ¡ e.o¡t uit valer rstedio de

0. 13±0.9(44.Este cocieítte píesenta uit valor uscíy homttc’tgéueo en todos lcss testigos estudiados,
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Tabla 8.29b. Relaciones isotópicas de los sedimentos del litoral mediterráneo español (±2a)

URVALSD
Sección Auw&”’’3 “‘Pu ¿‘33’2.lUíí.n/l’3 e

0- ¡ 0.75±0W 0.10±0.02

¡-2 0.72±0.115 0.t>9±5>.04

2-3 0.54±{>.t3 0.3±0.04

3-4 0.62±5<.¡8 0.11±54.5>4

4-5 ¡ .23151.79 o[.t>7±54444

5-6 04.4131<4.35 <4. ¡ ¡±04<43

6-7 0.65±0.24 0.09±0.04

7-15 54.73±5<30 0.06±0.03

Media (d.s.4* 071±0-13(0.26) 0.50±001(0.02)

______ ___________ rlRALIS D
1>349±0(<4 1.3<4±51.4 51.1 ¡±54342

[—2 l.[.38±<’[. II (<. ¡4±0.(m4

2-3 O.08+<[ 01< 1 .06±(l.24 0. ¡ 1

3—4 11. [<>1<1.06 0.52±5<.[7 0.519±0.03

-<-5 <<.7t>±5<.24 0.08±0.03

3-9 ¡.301±5<.[ O [4.05±0.(>3

6-7 [.13±5>81< 0.09±0.05

7-8

Media (ct.s.)* uL09±0.t52((<.(íl 4 090±0.08(c3.35) 0tt>±00I(1>03)

_______ t;R MA LSD
11—1 -— tí.S—<±l[.24 0.2[>±<4.<48

¡—2 —— l.[.9
91O.3(í (1.1 7±<t.06

2-3 ¡ .<42±<’t.54 <.1, ¡

[1.87±0.48 0.14±0.06

4-5 -- 1 .27±5.[.92 0.15±54.04

5—6 ¡ .(<8±i.0455 (1. ¡ 71(4.14
555-7 -- 9.75±6.32 (1.211<1.558

7-51 -- l.[.513±<).”’14

51-’) ¡ . [4±l[.4-< <4.09±<0.<04

9— ¡ II —— t[.513«1 44

Mcdi:, 0,1.5.1* —— uc9o±<cos(14.21) 016±0c03(<4.<334

UR~’iFNSD

0-1 --- [9±0.58 0.07±0.02

[-2 —- 2.85±0.58 t>.547±04.02

<3 --- 1.991<1.34 0.<[4±0.0¡

1.71±0.38 ([.047±0 112

lS 1 .11>9 2 II <[51±1) ([3

1 .7.Ss< .19 lí.<13±l[ 12
Mcdi:, ¿d.c 1’ 5 7o±1c26(11.654 0.06+icoí ítl.624

“dc : desviación estándar
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coincidiendo con la proporción media Pu/Cs obtenida por Merino (1997) en sedimentos

recogidos en el plano abisal dentro de los cañones de Foiz y de Palomares (0.108±0.004y

0180±0.007respectivantente), y siendo menores que íos proporcionados por otros autores

(Romero, 1991) en sedimentos costeros del golfo de Vera (0.26±0.03).

8.2.4 luyen tario de radío¡s¡mcleí(Jos

En este apanado se proporcionan los inventarios de plutonio, antericio y cesio en

sediittcntos del litoral mediterráneo español, lo que contribuirá a estimar el nivel de fondo de

la contantinación radiactiva y perntítirá calcular la contribución radiológica de los sedimentos

costeros occideíttales a la radiactividad global del foisdo marino utedílerráneo. Los datos de

en exceso, conto se ha mencionado anteriorutente, proporcionan inforrítación acerca de

la ntay-ctr o ttenor aetimcmlación de rítaterial sedimentario en las distintas ecíencas de depósito.

Los resultados de eoncenírací¿tn de actividad

en m os 1CM1 £105 nc sect í itt cutio recogi oct s a o margo

presentan en la Tabla 8.30.

por unidad de superficie (itt2) obtenidos

cci m¡¡ora¡ ríteciterraneo de España se

Tabla 15.30 Iitt’cim¡:tric, cíe Pu.

Área Esmacióís
Pa reetotma t/ t’ba rsd

\‘aleisci;m L1rx’:m¡sd

¿‘\¡icamtie LIrcm¡isc[

N’l:il:tya tlrnt:ílsht

N’letsoi’ctu ¡/ritteutsd

A sí, Cs ;‘‘‘‘ Pb ems cxc. 5 Bq/tss ±2ci)

[25>19 3 <1” <>1

59±2 3<1-50>. 6

211<2

29±2 ¡.7±¡.11

2’.3±2

9’”’)

cuí seciiutseumios del litoral issccliierrñuieo espautol

Aun ‘‘Cs t”Pb cíe

44±4 727±39 [3695>±976

425±23 7107±910>

257±21 7702±728

[9±2 213±25) 7254±794

[9±2 [63±11> 8729±406

[5+5 [61±17 3978±728

Es interesante observar cl

rad í oratele id ct eít cli fere itt es áreas 1

radi(tituc.lcidcts cít los seclí mttcítios

prtfcmndidad cíe la cetía ntna de agcma, tnfluc¡tc

a¡típl e ramtgo dc valores obteísidos para un misríto

itctrales. Lcts factcres que afectan a la acuntulación dc

dcl fomtd ct ¡t arí no .sct¡t va ríos.’ ¡ti-ox i itt idad a la costa,

a del a pct rtc fi uvial de atateríal terrígeno, la

contposícion del sedí atento analizado, la oroccratia, etc. (D-
5’cr, 1 OSlO; [ALA, 1985).
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La estación Urbarsd presenta los inventarios más altos de radionucleidos, seguida de

la estación Urtarsd. Ambos sedimentos incorporan los radioelementos a través del depósito

atmosférico, estando también afectados por las descargas terrígenas de los ríos Besós y Ebro

respectivamente. La mayor acumulación observada en el área de Barcelona está justificada

por su gran cercanía a la costa, lo que facilita un mayor aporte fluvial, y por encontrarse a

menor profundidad, presentando un menor recorrido para las panículas a las que se asocian

los radionucleidos estudiados. Los datos dc plomo en exceso confirman que ambas estaciones

son receptoras de material sedintentario, especíalntente el testigo Urbarsd, con un inventario

de plomo que prácticamente duplica al acúmulo utedio obtenido en sedimentos de la

plataforma española (—7000 Bq/m9.

Las estaciones Urvalsd, Uralísd, Urmalsd y Urnterísd, se encuentran más alejadas de

la costa y a ntayor profundidad, mostrando inventarios de plutonio, americio y cesio

marcadantente inferiores respecto a los testigos más septentrionales. Los sedimentos de

Valencia, Alicante y Málaga exhiben depósitos acuntulados de transuranucos similares; sin

embargo, el inventarío dc tt3Cs de tirntalsd es menor. Las dos primeras muestras fueron

recogidas en zonas donde predomína la sedimentación biogéníca; el sedimento Urmalsd, a

pesar de ser atás profundo, incorpora utia camttidad intportante de panículas de naturaleza

silícica procedentes del desierto por las qtme los transtíránicos y el plomo en exceso presentan

una gran afinidad. Este hecho no se observa en el caso del cesio, con un menor coeficiente de

distribución. La estación Urntensd presenta el inventario de 2’3O~~’u1<Pu más bajo de todo el

litoral utediterráneo y la acuntulación de cesio couucmde con la estación de Málaga, situada

tantbién en el talud. Resulta significativo, te obstante, que el inventario de americio presente

un valor tan elevado a esta profuítdidad, siendo sintilar a los obtenidos en las zonas levantinas

y en ~v1álaga.La explicación hay cíue buscarla en su composición mineralógica, muy rica en

calcita, por lo ¿¡cíe el antericio podria intercambíarse con cl calcio en stu estmctura. Este hecho

aparece cotroborado por el enriquecintiento en amttericío respecto al pítutonio que presenta el

testigo Urmneusd, conto indicaba su relación isotópica Ant/Pci (1.70+0 26 ver Tabla 82Gb).

En rescínten, ptuede indícarse que eí inventarío de 29’32411Pu en sedimentos del margen
Ii 2

mediterráneo occidental se encuentra entre 9-120 Bq/nV, el dc “ Ant varía entre 15-44 Bq/nt

y el depósito acuntcmlado de ‘‘3Cs se sitúa entre 161—727 Bq/nt2. El término fuente de los

radio¡tt[cleides ecíantífleados es el poso madiactivo general izado (ver Tablas 8.29 a y b), como
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Itan confirmado sus relaciones isotópicas 345Pu/234~2455Pu (0.057±0.007; n3) y
240

~239- Pu (0.654+0042’ nó).

‘Los inventarios de radionucleidos en sedimentos pueden presentar grandes

variaciones, siendo generalmente más elevados en la plataforma continental y cerca de las

desembocaduras de los ríos y menores en ambientes abisales. El depósito acumulado de
en sedimentos de platafors’ua puede llegar a ser 2 ó 3 veces mayor que el inventario

medio debido al “fallout” estratosférico en el Mediterráneo (81 Bq/ntt; UNSCEAR, 1982), tal

y como se índica en este trabajo y en los resultados proporcionados por otros autores

(Jenníngs el aL, ¡985), que obtuvieron inventarios dc 70-150 Bq/nt2 en sedimentos de

plataforma en el mar de Ligoria (loalia). Sin entbargo, en antbientes ntarinos abisales los

inventarios de plcutonít pueden ser de unos pocos Bq/m’u, siendo ntciy sí íttílares a los

proporcionados para zonas de baja productividad biogéníca en el océano Atlántico (—3

Bq/m2; Papttcci cl al, 1996). En taludes y cañones subatarínos se encuentran valores

intermedios. Los inventarios dc cesio y amerucio siguen la ntísma tendencia que el plutonio.

LI ¡ uveutarmo glol9ai cje rad Onuelcí dos en el rnarccen mediterráneo occidental (Tabla

8,31) se ha estimttado halla¡tdo la ntedia de los iutventarios de plutonio, americio y cesio de las

zonas de Barcelona, iarragc3ita, Valemtci a. Al icaítse. .N4álaga y NI cactrea (cotí una stíperficie

apr(txintada dc 2. 9x’ 1 ~0i) ca’) y’ Al maeria. Esta área se obícíve aplicausdo el progranta Atítocad

sobre mt mapa batintét¡ico elabctrado por el lEO (Instiocíte lEspañol cíe Oceanografia) a ¡tartir

de inforatacuon sc¡níini strada por el XVI 101 (IVocis “cdc’ (.)cc~uwgíaphic Insi¡tu/e) (Atlas,

1991). En el cálculo del depósito global de radionucleidos e¡t el literal rítedíterráneo español

sc han cc>nsidcrade ú uicauteítíe Lts prctve¡ticntes dcl “Pallotio’ estratosférico, por lo qcmc en la

zona de Al atería (golfo de Vera). qcte iucctrpora tam:tltién contribcucioues extras de

transcmrániccts procedentes del aerosol accide¡ttal mente dispersado en 1996, se ha utilizado cl

inventarío debido al ‘‘fal lout (ver Tabla 8. 19. apartadct 8.1.9)

Tabla 8.31 Inventario glolr 1 (‘FBq~ 2o) de Btu. Aun y Cs en sediatentos del [itonulmediterráneo español

_________________>Pmt ámts ‘<Es

1.41 ±l<.112 l1.<>ó <(<.0< ¡ 1 7 0 ¡ ¡ <<.6 .5<1.3
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La secuencía de abundancia de radionucleidos antropogénicos en el margen

rítediterráneo español es ‘3’3Cs Y 239240Pu > 24tAnt > 23~Pu, en concordancia con las

cantidades de estos radioelementos introducidas en el medio marino mediterráneo como

consecuencia de las detonaciones nucleares atmosféricas. UNSCEAR (1982) Ita presentado

una estimación de los inventarios de ciertos radionucleidos de vida larga procedentes del

poso radiactivo generalizado que se han depositado en el mar Mediterráneo hasta la década

de los setenta: S.l kl3q/nt2 de t’Cs, 81 Bq/m2 de 2)O<40Pu y 25 Bq/ntt de 24í Am. Estas

cantidades han sido corregidas para la década de los noventa por Molero cf al. (1995),

teniendo en cuenta que el periodo dc semidesíntegración del ttCs es de 30.2 años, y el del

progenitor del 2ttAnt, el 24iPu, es de 14.89 años, estíntándose su inventario en 3.2 kBq/m2 de

‘3’3Cs, Sí Bq/m2 de 239~241Pu y 40 Bq/i’n2 de 24tAm.

El margen otediterráneo, contprendído entre 0-500 ma de profundidad, representa

aproximadantente el 20% (—5.9x lot 1 ~2> de la superficie total del Mediterráneo, estimada en

2.97x ~ nt2 (IAEA, [938), por lo que el depósito integrado (agua±sedimentos)debido al

“fallout” estratosférico en el litoral continental puede estimarse en 1.8 PBq de tt’3Cs, 0.04

Pl3q de 2955 2455Pu y 0.02 PBq de 2’ttAat. Los porcentajes de estos radionucleidos acumulados

en sedimentos pueden obtenerse indirectantente a través de su inventario en la columna de

agua (Molero cf cii, 1995), asumiendo comportaitticntos lineales en su distribución vertical y

valores de concentración medios para cada fianja dc proftmndídad estudiada (0-loo y 100-500

nt). Así, sc ha calculado que un 41% dc cesio, un 87% de plutonio y un 93% de americio se

encuentran depositados en el fondo marino atediterráneo contprendido entre 0-500 m de

profundidad, lo que equivale a uit-as cantidades netas de 0.74 PBq de 3’3Cs, 0.035 PBq de
24123’) ‘2’u1>Pu y 0.02 PBq de Am.

Considerando que el ntargeít continental peninsular y balear español constituye un 1%

de la superficie del ~vledíterr-áíteo,el deitósito acuntulado de 239”2455Pu en el litoral español

representaría un 5%, cl de americio uit 3.5% y cl cte t’u’3Cs tirí 1 ~40o del depósito global de

estos radionucleidos en toda la plataforma mediterránea. Con estos datos se evidencia que los

radioclententos con gran afinidad por el utaterial particulado (p.c. plutoitio, americio) se

depositarian a mayor velocidad en las zonas de plataforma, debiendo tenerse en cuenta en los

íttodelos predictivcts dc evolución cíe rad ictituel cidos en el atar.
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8.2.5 Asociación geoquímica de radionureleidos

En este apartado sc presentan los porcentajes de asociación geoquintica de plutonio,

americio y cesio en las estaciones de la costa mediterránea española en las que se había

obtenido una mayor concentración de radionucleidos: L1rbarsd, Urtarsd, Uralisd y L’rmalsd,

ya que en estos testigos parecía factible, a priori, determinar dichos porcentajes sin que sus

incertiduntbres asociadas fueran tales que impidieran emitir conclusiones.

La técnica dc extracción secuencial se ha aplicado a tres zonas caracteristicas: la de

aporte terrígeno (Urbarsd y Urtarsd), la dc utarcado carácter biogénico (Uralisd) y la más

alejada del litoral (LI rntalsd). Las estación Lirvalsd se descartó por ser síntilar a la de Alicante

y tener utenor ectucentración de rad onucleidos en la seceton utas superficial, y la Urntensd

por tener actividades de tra¡tsuráítícts extremadamente bajas. Eít los testigos seleccionados se

han real izado los análisis de lixiviación seccmeítci al en las capas superficiales, por ser las rítás

stísceptibl es a cts procesos de dceradacióit en la i mt tcrfhse agcía—sedi nteníct.

Los jtorce¡ttajes de exraccmc¡t secciencíal (%) de plcítonict, aíttericío y cesio obtenidos

en la estacióít t.Irbarsd (1—2 cítt) se mciestra a en la FaIt la 8.32, i ítd i cáadose también la

concentración de actividad correspondiente a cada fase de extracción así coitto la cantidad

total recuperada para cada radionucleido. Los poíce¡t¡ajes integrados de extracción (E

extraído) se han calculado teniendo eít cuenta scms actividades totales eut el sedimento
(2.5<9- 2’u”’Pu: 1.07±0.14Bq/kg; 44i,~ nt: 0.30±0.(0 Bq/kí’ ‘—1 y: ver Fabla 8.23).

Tabla S.32 Restilmados cíe exmrcmcciótm sccuemtcia[ en cl scclitncmtto Llí’tt:mm’sd (¡—2 eta)

tía -. Amío ‘Cs

[ttterc:ottol~i:o9[e <[(<<2 <314

As. MaS. 50..S ¡±íí.03 5-40> [>145101II’ 2-ls: 4 ‘? <0.117

ti

As. (404os O 3<4<03.013 41’) [ lo ¡ -~ 0< (It .46±4 ‘:11 ¡4

Rcs,dít¿m[ <<.04s<<.<i 1 5> ¡ 0<l<<):±tl.(<¡ 2’):t 3 ‘>01.44

— ¡ <<41 01<04 SSO’ [2 (0.32 1.01.1<2 l[0¿’L[2
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El plutonio se encuentra ntayorítariantente asociado (95%) a la materia orgánica y a

los sesquióxidos (Mn, Fe, Al), consideradas fases altamente estables y díficiles de degradar

ambíentalmemtte, Su presencia en la fracción residual es pequeña (5%), siendo indetectable en

las fases más móviles (fácilmente disponible/intercambiable). Su porcentaje de extracción

global, junto con su incertidumbre asociada (88±12%) se encuentra en el rango de

recuperaciones obtenidas por otros autores en sedimentos rítarinos (N’latkar e’! al., 1992). El

antericio aparece unido princípalntente a la fracción de óxidos (460 a) y a la utatería orgánica

(24%), aunque en menor proporción que el plutonio, en beneficio de la fracción residual.

Los porcentajes de extracción secuencíal (%) de plutonio, americio y cesio obtenidos

en la estación Urtarsd (0-1cm) se ntuestran en la Tabla 8.33. Los porcentajes integrados de

extracción (Z extraído) se han calculado teniendo en etuenta sus actividades totales en el

sedimento (2’u9”241>Pu: 0.66±0.04Bc¡/kg; t’u[Am: 0.32±0.03Bq/kg; ±lc;ver Tabla 8.24).

Ta[ola 8.33 Resu ¡ ma das de cx ¡racei ón sccm cmíci <1 cuí el sedintento Li ríarsd (St — 1 en)

Fr,mccio “v%””’”””””’”3.’~~>75<v¡’,

11 —‘ VkIW””””””””””>Y
5<VÑíít ‘>“Cs

slScí’kg’O’fl—4 (““,±ic7’< SS /1< ‘±1<:) (0,m±[c) (Bp±lc>________________

1 til’¡Vomtilt¡c ¡[(>2 <5>,(>3

¡tí[et’cattt1~iatt¡c [0<12 <<.1<43

A.s. Mal o> ~9<00.5>4 56+3 [1.10+002 40> 5 < 5>08

ami

As. Oxido, <[ ‘4+5< 5<2 34±3 1.0 .02±5>.0¡ 8±3 < <1. [5

¡ícsi~ttt10¡ 11 0>’3~0.<>2 ¡<<>2 <<.1 4±<<.512 59+ ‘:01.72

Y extutido <<.71 1 <>.145 i5>7±¡5> <>.26:54.<42 [714164

El plutonio aparece principalittente en las fases orgánica y de óxidos (900o),

e¡tcomttrándose en un 1 00/a en la fracción residual y siendo indetectable en las fases más

ittóvíles (disponible e intercambiable). El anterício utuestra uíta clara tendencia de asociación

a las fases residcmal (53%) y orgánica (40%), utostrando utia tendencia general a presentarse

en ittavor proporción en la fracción residual.

En resunteít. cts porcentajes de asociación de plutonio y anteríco obtenidos en la

estaciones Urbarsd y tirtarsd se representan en la Figura 8.24.
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En las zonas dc Barcelona y Tarragona la asociación geoquímica del plutonio presenta

una distribución sintilar, estando) ntayorítariamcnte unídt a la materia orgánica y Iots óxidos.

Estos resultados coinciden con los observados en sedimentos nimurínos en los que los

transuráníccs provienen der’fallout” estratosférico (Cook eraL. 1984; estación PASDI3(0-l

cm) en este trabajo, apartado 8.17) - Además, las esíacisnes Urbarsd y Urtarsd, al igual que

el cesrígo PASI)l 3 en cl ceosisteata marino de Palomares, reciben aportes terrígenos fluviales

proccdcnws de la erosión de los suelos, en hts cíue cl plutonio se encuentra asociado a materia

orgánica de naturaleza diversa, fcundamentalmcnsc ácidos húmícos y lúlvices (Coughtrey et

al., 1984). 1-In cl caso del Am resulta complejo apuntar una tendencia general de asociacidrí

geoquímica, aunque los datos indican que podría acabar contcnidot en algún compuesto o red

cristalina de difícil disolución. lista hipótesis debe ser interpretada con suma prudencia dada

la elevada incertidumbre que afecta a los resultados obtenidos.

los porcentajes de extracción secuencial de plutonio, americio y cesio obscnídots en la

estación l/ralisd (O-cm) sc muestran en la fabla 834. los porcentajes integrados de

extracción (X extraído) sc han calculado teniendo) en cuenta sus actividades totales cít cl

sedimento (2t9~24l’u: 0.47±0.01Bqlkg; Q4iAnt: 0.61±03)3Bqlkg; ±1o; verTabla 82(4

4u ‘9
34%
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Tabla 8.34 Resaultados de exiracción seetiencial eut el sedimenio Ura[isd (0-1 ema)

Fracción >‘í~Á~íí~~Pu >~0< ‘»‘‘ Pu ‘u~ Ant “~‘ Aun ‘‘u ‘Cs ‘‘u ‘Cs
(Bci/kg±lc) (%±[o) (Bcillsg±lo) (%+[e) (Balo) (%±lc~)

[5is
1,oni[,le <(>.<42 <0.0>3

litiercambiable <0.<42 <(303

As. MíuL 0. [6+0.03 37±4 017±0.02 39±15 <013

Orgáun

As. Oxidos (>21±0.0>2 49±4 0. [0±0>08 23±14 <0.13

Residual 0.06+0>341 14±4 5>. 17±0.02 38±14 <0.33

Y extraido 0>4110 <>4 91±8 0.43±5>16 71±28

El plutonio presenta una clara tendencia a asociarse a las fases más estables

(sesquióxidos y otateria orgánica), en las que se encuentra en un porcentaje conjunto del

86%. Su presencia en la fracción residual es bastante menor, aunque significativa (14%), y su

unión a los contponenles más fácilmente degradables (disponible e intercambiable) puede

considetarse despreciable. Sin embargo, es destacable el actutealo de la asociación del

pícutonio a la fase de óxidos en detrintento de la fracción orgánica sí sc compara con las

estaciones del rítargen catalán. En los sedintentos mttarínos, la otateria orgánica procede

uttayoritarianteitte de los suelos erosionados y arrastrados por los cursos fluviales y de restos

de organisrítos (plancton, fitoplanctomt, etc.) que al morir se incorporan al fondo, Esta última

fuente adquiere ntayor importancia en antbientes sedíntentarios utás profundos en los que

predomina la sediíttentación biogénica (conto en el caso del testigo Uralísó), en detriittento de

los aportes de coittpuestos orgánicos fúlvicos y Itúntícos, de ntarcado carácter terrígeno. El

hecho de que el N’lediterránco sea tío atar oligotrófico, pobre en nutrientes, provoca que a

estas presta ud idacles la canúdad de ut¿Ñeria orgánica disponible sea menor. El americio está

ntayorítaruantente unido a la ntateria orgánica (390/a) y a la fracción residual (38%). Las altas

iuecrtiduntbres obtenidas en estos valores dificultan su interpretación, por lo que únicamente

puede sugerirse una tendencia creciente a unírse a la fase residual.

Los porcentajes de extracción secuencial de plutonio, americio y cesio obtenidos en la

esíacíesrí Urntalsd (G-lcnt) se muestran en la Tabla 8.35. Los porcentajes integrados de

extracción (Z extraido> se han calculado teniendo en cucutta sus actividades totales en el

sedinterno <
239”2’t”Pu: G.55z0.O8 Bq/kg; 2’mAnt: 0.30±0.02l3q/k~; ±lc:ver Tabla 8.27).
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1abla 8.35 Resculsaclos cte extracción secuencial en cl sedúnento tirmatsó (0-1 ciii)

t::racción +
4”Pu ““Ptu - Am - AJ9> (‘~ Cs

(Bglkg±[a) (%±la> (B~/kg±tc> (%±Io) (Ilg±la) (%±to)
Itispamibie <0.02 <003

Itíteretumbiahie <0.02 c0(>3
ti. M-aí. 021±045)2 33±3 012±002 59~5 <(4.15

(4rg-áni

As, titxidcts 038±04.03 6(>±3 0.04±00] 17±5 <012

[kesidíuai 0.04±0.0>l 7±2 0.05±0(31 24±4 < 0.33

>1 exImido 0.64±0.044 116±34 54.21±0.02 7(3±8

El plutonio se astcia preferentententea los sesquióxidos de Fe, Mn y Al (60%) y a la

materia orgánica (33%) .Su utíióít a la fracción residual es aproximadamente de[ 7%, siendo

nula su presencia en las fases disponible e intercambiable, íd americio aparece

mayoriuriamentc en la Fase ctrgánica (59%), seguido de las fraccitnes residual (24%) y de

óxidos (17%).

l.ots po>rcentajes cíe asociación cíe
1tltItoní(> y

tIra1 isd y tira> a lsd se reflejait cíe forma esqsien> ática en

Uraisd<O.1 cm)

37”.

Welisd (O~1 cnt)

itt,) du,t
mi:

Pu 060r9’

t&~.idiuat
4’:

Am

americio obtenidos en las estac iones

lzi Figura 8.25.

dnnalíd <6-1 cm>

umraduam
7 ci

3.355.

‘3 [ 1 cii <ale> cte. :ísou. 1 ac i<It Cc>9 íÁ’tí [cacie <“‘ “<‘1 K’[ y y’ ‘‘‘ ‘ :Vtt o co <os sccli tu> entos 5 raliscí y’ 1 .½nttul sc>
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En las estaciones de Alicante y Málaga, ambas más alejadas de la costa y situadas a

mayor profundidad, es relevante la asociación preferente del plutonio a la fase de óxidos en

detrimento de la fracción orgánica. En estas áreas la influencia del material erosionado y

transportado por los ríos, conteniendo ácidos búmicos y fúlvícos, es prácticamente nula, lo

que provocaría su disminución en la fracción orgánica. Por otro lado, los compuestos

orgánicos presentes en el sedimento serían primttordialntente biogénicos, con abundante

calcio. Este hecho jusóftcaria la mayor tendencia del americio a unírse a esta fase, dado que

su comportamiento es similar al dcl calcio.

En resumen, se puede apuntar que los datos de asocuacion geoquimica de

transuránicos indican que su dínántica estará regida por procesos de evolución/degradación a

largo plazo de fases medioambientalnteattc estables, como la materia orgánica y los óxidos.

Esta tendencia ha sido también observada en los estudios de lixiviación secuencial que en la

actualidad está realizando el Laboratorio de Radíecología Marina con scdimttentos recogidos

en zonas de estuario en el Báltico y el archipiélago de Svalbard (Norciega).

En el caso del cesio, no pcuede apuntarse ninguna hipótesis, al estar su actividad por

debajo del límite detección proporcionado por la técnica de medida empleada.

8.2.6 Tasas mcd ms de sed imen [tejón

‘Los procesos de sedíntentacton son especíalntente activos en los ntárgenes costeros,

encontrándose en estas zonas las ntayorcs tasas ittedías de acuntulación, Sin embargo, la

masa de sedimento que sc acunttíl a anual mttente por t>ítidad de scíperficíe ha podido sufrir

variaciones a lo largo del tientpo, acimentando en los años posteriores a la revolución

ndcmstrial debido a la tala ntasiva de árbctlcs, y di snti nuyendo en utontentos concretos como

consecuencia de las grandes obras de ingeniería hidráulica (construcción de pantanos,

canalización de ríos, etc.).

Euu este trabajo, para calcular las tasas utedias de sedimentación a lo largo del litoral

utediterráneo español se ha utilizado, por la sencillez dc su foratulación mttatcmátíca, el

modelo de clataci¿t a (RS (Ccníst’tnt Rule o/’Supp/í’). qííe se basa en la hipótesis de que el flujo
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de 2t<>Pb en exceso a los sedimentos se ha mantenido constante durante su formación,

contentplando posibles variaciones en la tasa dc sedimentación. Dicho ntodclo ha sido

validado en escenarios lacustres y entpleado en ntultitud de ocasiones para datar estratos

recientes (—100 años) dc sedíntentos (Schell y Barnes, 1986; Appleby y Oldfield, 1983).

También se ha entpleado en la datación de testigos de sedimento marino, aunque no está

exenta de poléntíca su aplicación a testigos costeros perturbados por efecto de la biota,

fenómenos de mezcla, etc. En este caso, si lo que sc persigue es establecer una edad concreta

para cada horizonte sedimentario, sc recontíenda utilizar un modelo matentático aproximativo

bastante ntás contplejo, que parametriza la difusión en las capas afectadas, para obtener un

coeficiente de mezcla que permita realizar ajustes a la curva que se obtiene al representar el

perfil dc 2íePb en exceso fi-ente a la ntasa de sedímttento acuntulada (expresada en g/cm2)

(Appleby,1997). Sin embargo, el cálculo de las tasas de sedimentación prácticamente no se

ve afectado por la aplicación de cune u otro modelo, ya qíme lo que se considera es la masa

total de ‘naterial particítíado depositada por metro cuadradct en cm tientpo determinado, que

corresponde a la diferencia absoluta de edad entre capas (Appleby, 1997).

El mttctdel o (RS se basa en la ¿leo erítt i ítaci óit de’ Pb en exceso, ccayo origen es

fundameittal ittentc atatosférico Al no eucoíttmarse en eqcíil ibrio con stms progenitores
(22$ Rak22.Rit), sim variación temttperal está regida u ttic a itt ettt e pc3r sc¡ Itropio períctdo de

semidesíntegraciéta, perutítíendct la datación del sedíateuto. El 21 >Pb en exceso se determínó

por scittstraccíon del valctr del 22<’ Ra, cícte indica el cctntemt ido dc 2 i<lPb sustentado por su

prctgenhor, calculado a su vez a través dcl 2 ‘Pb y 21 ‘<lii (detectados por espectrontetria

gamma) del valor de 21 >Pb total, rítedido taíttbíén por espectrontetría gamma. En la Figura

8.26 se presentan los perfiles de dis¡ribuciótt de planto eít exceso fretite a la proftmndidad para

las estaciones clel líoctra 1 mccii O errá neo espa ñci e síu cli actas e mt esta itt cntct ría.

Todos los perfiles dc distribución son globalmc¡t¡e dccrecieíttes con la profundidad,

sí¡t cntbargo, en aqcuellos eít los qt<e se Itan puestct de ¡tianí ftesto fenónte¡tos de rítezcía y/o

bioturbación en la columna sedimentaria, aparecemt rentovidos con utaver o menor intensidad

(Urttarsd, tJrtarsd y L’rval sd). Aqcícl les testigos sit¡íadc,s emt zonas de relativa calnta

sed ion e tOaría (1: ral i s d. L rata 1 scl ~‘ L’ r itt enscl > pi-ese itt a u perti les aten atonant ente decrecíemttes.
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‘Las tasas atedias de acumulación en el margen costero ittediterráneo se exponen en la

Tabla 8.36.

TtmIaI u 8.36 “fasas atedias de acíumíteu¡ación (expresadas emt g-cmn’--a’
t 4 en el litoral mediterráneo español (±2n)

Ha reclouía Tarivigona Valcuicia Al icautie Al nerití Málaga Menorca

<<301 + It (>t St. [9±00.142 <>12±<4.(>6 <1.14 ±0.(>[ (>13 ±(4.(31 (4.545 ±0.544
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Las tasas de sediutteníacíó¡í ntás elevadas correspcínden a las áreas de Barcelona y

Tarragona, antbas afectadas por la descarga continuada del rítaterial particulado transportado

por los nos Besós y Ebro, respectívantente. La ittayor proxíntidad a la costa del testigo de

Barcelona le proporciona un depósito más alto de sedíntencos.

Las estaciones de Valencia y- Alicante presentan depósitos rítedios de acuntulación

similares e inferiores a los dc las estaciones catalanas, y-a que se tubican utás lejos del litoral

costero y a ntayor profundidad, emt zonas en las que predomttina la producción biogénica. El

sedimento de Málaga, recogido en el talud a una sonda dc 360 ntctros, exhibe una tasa de

sedimentación más alta de lo esperado para esa profundidad. Esta área del sctr peninsular

podría estar afectada por el ntaterial terrígeno en suspensión transporlado cólicamente desde

el norte de Afi’ica.

Por últ í ato, la zona de Menorca presenta la tttcííor tasa de sedí atentación, ya que sc

cíb i ca a ntayer pro fi udí ci ací eít tun área enva úmt i ca fíe ate de i u corpotacióít de materia

particcíl ada es el depósito a¡íttosféricct.

Las tasas de acumcmlacíón obtenidas en el 1 itetíal cotstero mediterráneo proporcionan

una valiosa i n forutación acerca de ciertos fenóm¡tenos de diítáíttíca sedimentaría que afectan al

depósito cíe raclioucíclci dc3s’. su velocidad de depósito y scí tientpo de perntanencía en la

colu t>t tu cje agu a, 8cm tu a ver ct mateutor p emtct mac ióit eít el sed imitentct y scí dopósito accumta lado.

Así, en las zonas comí altas tasas <‘Bateclona y Tarragoita>, la pcrittanencia de los eleníencos se

vería sensiblemente acortada, presentando cuita mayor penetración en el testigo y un

inventarío más elevado.
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ECOSISTEMAMARINO DE PALOMARES

1.La distribucióndeplutonio, americioy cesioen sedimentosestáafectadapor la orografia

submarinaquecaracterizaa esteecosistema:

Los mayoresinventariosde ?3)*210Pu,235Pu, 241 Am y ‘37Cs aparecenen una zona de

depósitopreferentede la plataformacontinental,en el cañónsubmarinodelineadopor el

rio Aguas. Los sedimentosa los que estánasociadosesosradionucleidosse encuentran

retenidospor la pared sur del cañón, que impide su transportehacia latitudes más

meridionalespor acción de las corrientes,quefluyen en estazonaen sentidoN-S.

Los perfilesdedistribucióndeplutonio, americioy cesioen los testigosde sedimentode

a plataforma se caracterizan:a) por no mostrar los picos de máxima concentración

correspondientesa la época en la que se efectuaronla mayoria de las detonaciones

nuclearesatmosféricas,y b) por presentar,a distintas profundidades,picos de elevada

concentraciónde transuránicosprocedentesdel accidentede Palomares.Estadistribución

atipica podria estarcausadapor la remociónoriginada poi las corrientesde turbidez, la

accion de los organismosberítónicos (bioturbación) ylo los fenómenosde desplome

caracteristicosen estetipo de formacionesgeológicas.

La rama norte dcl cañón de Palomaresactúa como un canal activo de transportede

material sedimentarioy susradionucleidosasociadosdesdeel margencontinentalhaciael

plano abisal. El hecho de que los testigos del talud y el plano abisal situadosen dicho

ramalpresentenunas tasasmedias de acumulacióny un depósitode plutonio, americioy

cesiomás elevadosquesedimentosdeotraszonasubicadasa la n]isma profundidad, pero

fueradel áreade influenciadel cañón, confirmanesta hipótesis. En este trabajo, no existe

evidenciade que la contaminaciónprocedentedel accidentede Palomareshayaalcanzado

el mar profundo a través del cañón, al no haberseobservado heterogeneidadesde

transuránicosen los sedimentosdel plano abisalen el ramal nortedel mencionadocañón.

Se han detectadoun total de nueve heterogeneidadesde Pu y Am en sedimentos

recogidoscerca dela costa, en el cañóndel rio Acuas. Estascontribucionesparticuladasse

encuentran distribuidasal azar en los testigos,a distintasproñaddades,alcanzandouna

penetracion maxi ma de 1 2 ceniimetros. Sus relaciones isotópicas: 235

-, vi ‘qn(0.03710.002), ~‘ Pro Pu (5.2±0.3,referida a 11/1/1966> y 3>Pu?’<Pu (4.25±0.19)
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permiten confirmar que su origen es el accidentede Palomares,ocurrido en 1966. Su

actividad(Bq±1§)es variable <238Pu: 0.0019±0.0002-0.060±0.004;2~3924<>Pu: 0.11±0.01-

3.45±0.12y 24tPu 3.62±0.19).También se ha estimado su diámetromáximo teórico

(suponiendouna forma esférica y una composición química de óxido, PuO
2), entre

1.89±0,02-6.0l±0.01ttm, con un valor medio de 3.24±0.03.m.

2. Los experimentosde lixiviación secuencialrealizadoscon sedimentosde la plataforma

continentaladyacentea Palomareshan mostradola influencia del término mente de los

transuránicosanalizadosen su distribución geoquímica, y la asociaciónpreferentedel

cestoa la fracciónresidual:

El plutonio procedentedel poso radiactivoglobal estáprincipalmenteunido a la materia

orgánica(preferentementeácidoshúmicos/fúlvicos)y a los sesquióxidos(Fe, Mn y Al).

El americio se encuentramayoritariamente asociadoa la fracción intercambiable

(carbonatos),dadasu semejanzaen el tamañoy comportamientoquimico con el calcio, y

a la materiaorgánica.

- Los transurancosprovenientesdel accidentede Palomaresaparecenpredominantemente

en la fase residual del sedimento,sugiriendo que se encuentranfbrmando compuestos

refractarios,poco solubles,previ sibí omentoen forma de partículasdeóxido muy finas.

• El cesio aparece en la fase residual, y en menor proporción en la fracción

intercambiable.Este radionucleidopodría forniar parte de la red cristalina de algunas

arcillasricas en potasio(ilitas). siendo difiní menteextraibleal encontrarseadsorbidoen

posicionesespeciticasocupadasoriginalmentepor el potasio.

3. La asociaciónpreferentede plutonio, el americioprocedentedel accidentey el cesio a

fasesgeoquimicas estables,con escasareacti vi dad qn ita ica (materia orgánica, arcillas,

compuestosrefractarios, etc.) implica que su movilidad postdepósitoestaria regulada

principalmentepor la dispersión física del material sedimentarioal que están rinidos

(efecto de las corrientesde turbidez, fenómenosde desplome,bioturbación, difusión,

etc.). El americio procedentedel fbI loiti’ seria más susceptible a procesos de

mt gración/solcíbí1 izacion. debido a la titavor facilidad cíe cleoradación de los carbonatos

presentesen los sedmontos.
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4. Los perfiles de distribución de plutonio, americio y cesio en las estacionesdel litoral

mediterráneooccidental se caracterizan: a) por no mostrar los picos de máxima

concentracióndel “fallout” atmosférico,y b) por presentarconcentracioneshomogéneas

en las capassuperioresdel sedimento(hastael centimetro10 en las estacionescatalanas,

hasta el seis en las levantinasy hastael tercer centimetro en las áreasde Málagay

Menorca),decreciendoa partir de dichassecciones.Estadistribuciónpodriadebersea los

aportesterrigenostransportadospor los cursosfluviales de caudal variablequeprovocan

mezclas de sedimentos,a la bioturbación, y/o desplomesde material sedimentario

propiciadospor la orografíasubmarina.

5. La acumulaciónde radionucleidosen el fondo marino depende,entreotros factores,de

las caracteristicasde la cuencade depósito: cercaniaa la costa, profundidad de la

columna de agua, existencia de aportes terrígenos fluviales y/o aéreos, orografía

submarina,naturalezageoquimicadel sedimento,etc. Así, las áreasmás próximas a la

costa, y afectadaspor un importante aporteterrígeno fluvial (Barcelonay Tarragona)

presentanlas actividadesde píiítonio, americio y cesio másaltas, y la mayorpenetración

de radionucleidos.Los testigos de Valencia y Alicante, más alejados de la costa, y

caracteristicos de zonas de predominantedepósito biogénico, muestran menores

concentracionesy penetraciónde radionucleidos.FI sedimentode Menorca, situado a

mayor proifíndidad, tiene las menoresconcentracionesde actividad y penetraciónde

radionucleidos.La estaciónde Málaga, ubicadaen el talud, exhibe concentracionesde

actívtdad y una penetraciónde transuránicosy cesio mayores de lo esperadoa esa

profundidad,debidoprobabíenientea una sedimentaciónpreferentepor orografíay/o a la

incorporaciónde particitíastransportadaspor el vientodesdeel Sáhara.

6. El inventarioulobal de radionucleidosen el litoral mediterráneooccidentalse ha estimado

en 1.41±0.02TBq de 239~240Pu,0.06±0.01TBq de Q:35Pu 0.7±0.1TBq de 24t Am y

10.6±0.3TBq de 37Cs. La plataformaespañola,queconstituyeaproximadamenteun 1%
‘39240do la superficie total del Niediterráneo, contiene, sin embargo,un 500 del —. Pu, un

3.500 dcl ~ Am y un 1 .400 deI ~k?s del depósitototal existenteen el fondo marino

mediterráneocomprendidoentre 0-500 m de profundidad. Estos datos evidencian la

mayor tendenciade los máreenescontinentalesa acumular radioelementoscon gran
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afinidadpor el materialparticulado(plutonio y americio), frente a losde marcadocarácter

conservativo(cesio).

7. Los experimentosde lixiviación secuencial realizados con sedimentos del litoral

mediterráneohan mostrado:

• En los testigosafectadospor descargasfluviales (Urbarsd y Urtarsd),el Pu se asocia

mayoritariamentea la materia orgánica (ácidos húmicos/fúlvicos procedentesde la

erosiondel sttelo) y óxidos. En los testigosmásalejadosde la costa(Uraíisdy Urmalsd),

de carácterbiogénico, el plutonio aparecefundamentalmenteen la fase de sesquióxidos

(Fe,Al, Mn) y asociadoa la materiaorgantea.

• En los sedimentosanalizadosel americiopresentauna asociacióngeoqrtimicadifícil de

interpretar, apuntándoseuna tendenciaa unirse a algún compuestoo red cristalina de

difícil disolución(fracción residual)en mayorproporciónque cl plutonio.

• La asocíaconmayoritaria de los transurantcosa fasesgeoquimicamenteestablesy de

difícil degradac.ión mcdioa nibi eatal (materiaoroantca y 1 os oxidos) 1 ini it aria su movilidad

postdepósitoa la dispersiónfísica del malerial sedimentarioal queestánunidos.

8. Las tasasde ¿tcrtmul=tciónobtenidasen el litoral mediterráneoestáncomprendidasentre

0.05±0.04y 0.20±0.01gcnV2a1.Estosresultadosproporcionanuna valiosa información

acercade ciertos fenómenos(le dinámicasedimentaríaque afectana la acumulaciónde

radionuclci dos:

• En las zonascon las tasasmásaltas(Barcelonay Tarrag.ona),se evidenciala existencia

de dos vías de aporte (almásferíca y ti u vial). El ti cupo de perma netícta del plutonio y

amertc io en la colu mua cíe arua se accí rlaría sensibícmente, ya que al aunientar la

cantidadde partículasen suspensiónse potenciaeí fenómenodc scavenging’o arrastre

(principal mecanismode incorporaciónde radionucleidosal sedimento),presentandouna

mayorpenetraciónen el testigoy un inventariomáselevado.

• fin el áreade XI enorca, la baja lasa de acumulación indica que la incorporaciónde

radi o nocíeídos es a travésde río a va rin i ca (at nosférica), por lo q ríe los ratli onrícícido

presentanmenoresinventatosy una ncnor penetraci on en ci sedini cuto.
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