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Resumen

La caracterizacion radiolégica de la contaminaciéon que aun persiste en Palomares
(Almeria) como consecuencia del accidente antropogénico ocurrido en 1966 y que supuso la
contaminacion de varios centenares de hectareas con actinoides permitird establecer la
distribucion actual (en superficie y en profundidad) de la contaminacion radiactiva en los
suelos afectados por el accidente, informacién fundamental para una correcta seleccién de
las posibles estrategias de recuperacién ambiental de las zonas afectadas.

Para comprender la naturaleza de la contaminaciéon, se propone un modelo
termodinamico que permite explicar la oxidacion del Pu y su posterior comportamiento en el
medioambiente de Palomares. La contaminacion consiste en particulas muy finas de éxidos
de Pu formados inmediatamente después del accidente y que se dispersaron en el
medioambiente, formando agregados con las particulas del suelo. También se encuentran
ocasionalmente agregados de 6xidos de Pu de mayor tamafio y cuya actividad varia entre 1
y 10 kBqg. Asi mismo, se demuestra que la razén ***Am/**°Pu=0.30 serad constante hasta el
afio 2100.

Se han desarrollado métodos de espectrometria gamma in situ y en laboratorio para la
deteccién de los fotones de 60 keV emitidos por el **!Am. Se han efectuado medidas in situ
georreferenciadas en tiempo real con un DGPS de precision submétrica con detectores de
centelleo FIDLER, realizando recorridos dinamicos (mas de 300000 datos) y medidas
estaticas (mas de 600 datos). Se recogieron mas de 1800 muestras inalteradas de suelo
superficial y mas de 730 muestras procedentes de sondeos efectuados hasta 5 m de
profundidad en 321 puntos. Las muestras (0.1 dm?®) fueron analizadas en un dispositivo
desarrollado al efecto y parte de ellas con detectores de Ge. Se ha demostrado el buen
acuerdo entre las técnicas de medida independientes empleadas en la caracterizacidon
radioldgica, validando la consistencia entre los métodos y la calidad de las medidas
experimentales.

El analisis estadistico de las medidas de la tasa de dosis sobre el terreno revela que
esta variable aumenta sobre el fondo natural debido a la contaminacién del suelo
superficial, aunque este incremento no supone un impacto radiolégico significativo.

Con algunas de estas muestras se determind la distribucién de la contaminacién en los
primeros 15 cm de suelo y se estudiaron las distribuciones de actividad y masa en funcion
del tamafio de particula empleando previamente técnicas de tamizado en seco de las
muestras de tierra. Por Ultimo, se ha desarrollado un prototipo para la segregacion de
tierras a media escala en funcidn de su nivel de contaminacién con muestras de 10 dm?>.

Los resultados obtenidos demuestran que la distribucién de la contaminacién
radiactiva con la profundidad es muy variada y depende fundamentalmente de las acciones
de remedio emprendidas en 1966 y del uso posterior de las tierras. El estudio de
granulometria presenta distintas situaciones que van desde la correlacién directa entre
masa y actividad hasta su correlacién inversa, asi como el factor de esponjamiento cuyo
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valor varia entre 0.03 y 0.80. Las conclusiones de este estudio han sido confirmadas con los
resultados iniciales del prototipo de segregacidn.

Estos datos han sido analizados conjuntamente mediante métodos geoestadisticos
sencillos (interpolacién del vecino natural) para determinar las superficies y volimenes
afectados segun los niveles de contaminacion correspondientes a los criterios de restriccidon
de uso establecidos por el Consejo de Seguridad Nuclear. Se han distinguido 4 zonas
diferenciadas por las caracteristicas de la contaminaciéon, estimandose que la superficie total
gue supera los criterios de restriccion de uso es de 16 ha. El volumen en banco de los
terrenos contaminados es de 38400 m?®, que se elevan a 50 500 m?® por el esponjamiento.
Sin embargo, con una eventual aplicacion de métodos de tamizado en seco dicho volumen
se podria reducir a 31 500 m?3.
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SUMMARY

Introduction

Morning of January 17, 1966, US Air Force aircrafts, a B-52 bomber and KC-135
tanker, collided during a routine mid-air refueling operation [1] over Palomares (district in
the municipal limits of Cuevas de Almanzora , Almeria). The four crew members on the
tanker plane and three on the bomber were lost in the explosion and four officers on the
bomber survived. Both aircraft were completely destroyed and pieces of different sizes were
spread for hundreds of hectares along the coast and in the sea in the surrounding area,
among them four thermonuclear devices carried on the bomber. Two of them fell in the
Almanzora River bed (Bomb N©°1, numbered in the order the bombs were found in) and in
the Mediterranean Sea (N° 4) at 9 km from the coast without any appreciable damage or
radiological consequences because its parachute had opened. Bomb N© 2 crashed at high
speed (its parachutes burned in the explosion) on the ground in a valley west of Palomares,
causing the conventional explosive to detonate, volatizing the Pu contained in the bomb and
caught on fire, spreading in the air and contaminating extensive areas of land, even some
distance from the point of impact. Bomb N©°3 impacted less violently on the ground quite
near the center of the town of Palomares, and only part of the conventional explosive was
detonated, breaking the bomb up into pieces and volatizing, but not burning a fraction of
the plutonium it contained, spreading it in a more limited area.

Immediately after the accident, the US Air Force identified the zones most affected by
radioactive contamination, defining a “Line Zero” [2] (Figure 1) which included around 220
ha from Puerto Blanco (where Bomb N© 2 was found) to the slopes of the Sierra Almagrera
Mountains near the Almanzora River, where the search ended because the zone is difficult
to access, uninhabited and in disuse. Remediation work on the most contaminated materials
(basically surface soil and crops) began immediately. The criteria for deciding what material
was contaminated were agreed upon by the Junta de Energia Nuclear (JEN) (Spanish Board
of Nuclear Energy), and as a result, an approximate volume of 1000 m?® of radioactive
waste contained in 4829 drums were shipped to the United States of America where they
remain deposited at the Savannah River Facility, in Aiken (South Carolina) since April 8,
1966.

During the 1980s, intensive agriculture (greenhouses, drip irrigation) were introduced
in the district, and growing urban development because of its interest for tourism, changed
land use, as shown by construction from 1986 - 1988 of two irrigation reservoirs at the top
of the valley where Bomb N° 2 impacted. These changes could lead to extensive and
intensive use of land, causing significant land movement and location of residual
contamination in them.
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Figure 1: ‘Zero Contamination Line’ established by the USA Air Force on February 115t 1966 in
Palomares regién. Contamination levels are expressed in pg-m2 Pu [2].

In 2003, the CIEMAT drafted the Plan for Energy and Environmental Research in
Radiation Surveillance in Palomares (i.e., Plan de Investigacidon Energética y Medioambiental
en Materia de Vigilancia Radioldgica en Palomares, “PIEM-VR") approved by the Nuclear
Safety Council (Consejo de Seguridad Nuclear, "CSN”) and establishing the following criteria
for the protection of the population in Palomares region [3]: i) To totally restrict activities
that could lead to a residual dose level equal to or greater than 5 mSv/y. The derived soil
concentration for 5 mSv/y is 25 Bq-g™! #**Pu and ii) To partially restrict areas and carry out
additional studies when activities may give rise to a residual dose of between 1 and
5 mSv/y. The derived soil concentration for 1 mSv/y is 5 Bq-g* #*°Pu.

This work presents the methods developed and material used for the radiological
characterization of the actinoid contamination that even today still remains in the Palomares
soils. As result, the assessment of the in-situ bulk volume of contaminated soil above the
CSN criteria is provided with detailed information on the distribution of the contamination in
the surface soil (0 - 15 cm) and subsoil (0 - 5 m) and the activity distribution as a function
of the particle size of the soil.

Materials and methods

The radiological characterization is entirely based in the direct measurements of the
59.5 keV photons from 2*!Am with gamma spectrometers (Figure 2), namely ‘Field
Instrument for the Detection for Low Energy Radiation’, FIDLER (Nal:Tl cylinder detector
@ 12.7 cm, 0.16 cm thick) [4] and several high resolution gamma spectrometers based on
High Purity Ge detectors (HP-Ge), some of them located in low background lead shields.
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Figure 2: DINARAD system based on FIDLER and DGPS (Left) and measurement of undisturbed soil
samples in a low background high resolution Ge spectrometry system (Right).

For large scale field measurements, methods based on the FIDLER connected to DGPS
with real time and submetric accuracy were developed to perform both dynamic (DINARAD)
and static (ESTARAD) in-situ measurements. FIDLER dynamic measurements were taken
every 2 s, providing lower activity concentration limit (LACL) < 0.3 Bg-g™, < 50% relative
overall uncertainty and a spatial resolution < 1 m? Acquisition time for FIDLER static
measurements ranged from 100 to 300 s, which reduced LACL to = 0.01 Bq-g* and relative
overall uncertainty to < 10 %. An additional campaign of static in-situ measurements was
performed with a portable HP-Ge (SEGIS) which typically reached LACL = 0.001 Bg-g™! and
relative overall uncertainty < 5 % with 30 min acquisition time and, in addition, provided
information about other nuclides, in particular the natural radionuclides (*“°K, 23%U series
232Th series).

Undisturbed surface soil samples (0 -5 cm, 5-10 cm, 10 -15 cm) were collected in
100 cm? stainless steel rings at the sites where static measurements were performed. They
were measured in Palomares with a specifically-designed sample changer device using two
FIDLER that allows to automatically process up to 8 samples (Figure 3, Left). Some of them
were again measured at CIEMAT with HP-Ge for quality assurance. Stationary dose rate
measurements at 0 and 1 m heights were performed at the same sites with a plastic
scintillation detector calibrated in terms of ambient dose equivalent H*(10).

Bore drilling was performed in selected locations with no-water penetrating
techniques, reaching depths from 50 cm to 6 m. The drill cores were scanned with a Mini-
FIDLER device (Figure 3, Right) and samples were cut in the same ring geometry than the
undisturbed soil samples but made on PVC instead of stainless steel. At least two samples
were taken from core drill, one between 20 and 50 cm deep and the other at a maximum
depth. In addition, samples were also taken at the drilling points with radiation profiles that
indicated the possible presence of 2*!Am contamination. All core drill samples were
measured in the HP-Ge detectors at CIEMAT.
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Figure 3: Sample changer device for the automatic measurement of undisturbed soil samples with
two FIDLER detectors (Left). Drill core radiological scanning with the Mini-FIDLER
instrument (Right).

Semiempirical and mathematical efficiency calibrations based on well-known codes
(such as Microshield [5] or LABSOCS [6] & ISOCS [7]) were developed and tested against
some geometries using **!Am activity certified sealed sources, some of them specifically
built for the undisturbed soil sample geometry. Calibration methods have been used to
correct the important self-absorption of the low energy photons in the sample and the
influence of other parameters such as soil chemical composition or soil density.

The distribution of the activity and mass as a function of the soil grain size was
studied at laboratory scale using a jet dry sieving device (Figure 4) which separated several
fractions from < 40 pm up to > 2 mm in previously dried soil samples with IR radiation. The
obtained samples in a Petri dish (8 47 mm, 6 cm thick) were measured in the HP-Ge
detectors.

Figure 4: Air jet dry-sieving device with detail of cyclone. Figure 5: Prototype for  the
measurement of *Am in
9.2 dm? soil samples [8].

In order to confirm the results from the activity and mass distribution as a function of
the particle size, a medium-scale plant in Palomares allows to deal with soil samples >
100 kg that were separated with different dry sieves from < 40 ym to > 2 mm using
industrial mechanical dry sieve machines. A prototype [8] using 4 FIDLER was developed to
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estimate the [***Am] in a 9.2 dm? cylinder with and LACL = 0.01 Bq-g™ for 5 min acquisition
time (Figure 5).

Results and discussion

In this work a thermodynamic model (Figure 6) has been developed to explain that
most of the contamination consists of fine PuO,,, particles (1 =10 pm) originated when the
weapons impacted the ground and some of the nuclear fuel was dispersed into the
atmosphere. When deposited in the soil, these particles joined the soil particles with a very
low mobility in the environment due to the small solubility of Pu oxides. Some bigger
aggregates (particle size in the range of 10 - 500 um) were also created due to the heat
from the exothermic reaction, with activities ranging from 1 - 10 kBg which requires
attention from the radiation protection point of view. These predictions fairly agree with the
microscopy studies performed in some isolated particles.

Studies on the available isotopic ratios for the involved nuclides (?3°U, 238U, 238py,
23%py, 240py, 2*py and **Am) allows to establish the following assumptions:

+ The weapon nuclear fuel mass was mostly 20 % enriched U with a mass ratio
Pu/U ~ 0.8. However, the activity ratio Pu/U = 8000, which means that the
radiological consequences will come from the Pu decay.

« The activity ratios of 2*®Pu and ?*°Pu versus 2*°Pu is a specific signature for the
fuel used in the Palomares weapons, that permits to distinguish from other
scenarios, including the global fall-out.

« The time evolution of the isotopic ratios (Figure 7) allows to date the
separation of Pu from the reactor between 1956 and 1960. As a consequence,
the maximum 2*!Am mass concentration is expected to be reached around
2030.

« The activity ratio 2*!*Am/?*°Pu = 0.31 + 0.02 will be constant for the period
2006 - 2066 (Figure 7). This permits to determine Pu activity through direct
measurement of the 59.5 keV photons from 2**Am.

« The CSN restriction levels were calculated in terms of [**Am] as 5 Bq-g™* for
totally restricted activities and 1 Bq-g™* for partially restricted activities.
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Figure 6: Pu diagram for sea water leachant. Figure 7: Evolution of isotopic activity ratios in
Shaded rectangle shows the Esye and pH Palomares samples. Error bars indicate 95
the Mediterranean sea conditions. % confidence level.

It is important to point out that more than 63000 FIDLER [**!Am] in topsoil
(0 -15cm) dynamic measurements were recorded in a first campaign walking along
430 km in an approximately 25 x 25 m grid, covering an area of approximately 660 ha in
the outskirts of Palomares and Villaricos, including the 220 ha within “Line Zero” as defined
in 1966. In a second campaign, over 500 linear km were covered on foot in an
approximately 40 ha both close to impact points 2 and 3 (zones 2 and 3, respectively) and
in the Sierra Almagrera (zone 6). In the land where it was possible, the measurements were
taken in 1x1-m grids, while in the land with more difficult access they were taken as close
together as possible. As a result of these measurements, additional 262 000 records,
totalizing over 325000 dynamic spectra. Based on these data, the affected areas were
calculated under the polygonal interpolation (Figure 8) that are summarized as follows:

. = 11.4 ha show values over partial restriction activities level (2.4 ha, 0.4 ha,
7.6 ha in zone 2, 3 and 6, respectively).

. = 4.5 ha present values over the total activities restriction level (4.3 ha and
0.2 ha in zone 2 and 3, respectively).

. The maximum values of the [**!Am] in topsoil found were 312 + 128, 54 + 24
and 15 + 6 Bqg-g™* (for zone 2,3 and 6, respectively).
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Based on the dynamic measurements, 619 points were selected under random expert
criteria to perform 300 s FIDLER static in situ gamma spectrometry, to take 60 s stationary
dose rate measurements and to collect 1848 undisturbed surface soil samples that were
measured in Palomares in the FIDLER sample changer device. To validate this method,
642 samples (35% of the samples collected) were taken to CIEMAT to be measured again in
low-background shielded HP-Ge detectors. Due to the noticeable self-attenuation, a specific
protocol for measurements was developed including the manufacture of specific radioactive
sources for calibration of several source geometries. This protocol has provided an excellent
correlation between measures made with FIDLER changer in Palomares and those with Ge
detectors in low-background shields at CIEMAT in Madrid. The data obtained in these
measurements support the following points: i) [?**!Am] measurements show good
agreement the previous dynamic measurements, and have similar surface distributions and
calculated areas as reported above. This coherence is also observed in the results of the
undisturbed soil sample analyses; ii) in the first 15 cm of topsoil, activity is distributed very
irregularly, and all the situations possible are observed, from soil uncontaminated in the
surface that later shows ?*'Am activity at greater depths, to soil only contaminated in the
first 5 cm. A further study with a depth resolution of 1 cm in a better sample geometry
(Petri dish) confirms that the profiles of contamination ranges from very superficial to the
increasing with depth down to 15 cm and iii) the analysis of the dose rate measured at 1 m
high demonstrate that the surface contamination increases the dose rate in zone 2 up to
0.23 uSv:-h! over the natural background radiation level (Figure 9). However, these results
confirm that the risk of external irradiation in Palomares is insignificant even in the areas
with the higher contamination levels in the surface soil.
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Figure 9: Box diagram for dose rate statistics (Left) revealing a high number of outliers that were
found in the most contaminated surfaces in zone 2 (Right).

A total of 321 bores were drilled in selected locations at depths between 0.5 and 6 m
in zones 2, 3 and 6. Special attention was paid to the two burial pits practiced in the zone 2
in during the initial remediation (1966) that were located using Ground Penetration Radar.
After being scanned with the Mini-FIDLER, a total of 734 samples were prepared from the
drill cores and taken to CIEMAT for gamma spectrometry analysis with HP-Ge obtaining
more than 1 400 spectra.

The depth distribution of the contamination goes from strictly superficial in the
undisturbed zones that have been unused since 1966 (hills and water runoff on zone 2 and
the entire zone 6), to complex profiles down to some meters such as those observed in the
pits in zone 2, which faithfully reflect filling done during the original remediation, and a
diversity of profiles due to agriculture and earth moving in zones 2 and 3. In general, no
contamination was observed at depth in areas where there was not already dirt in the
topsoil.

A good correlation between the Mini FIDLER records and the sample analysis results
was obtained. The detailed depth contamination profiles (7 700 data) were obtained with 10
cm resolution, that were entered in a direct volume rendering technique to calculate the in
situ contaminated subsoil from 0.2 to 6 m: i) about 13500 m* ha shows values over partial
restriction activities level (12000 m? in zone 2 and 1500 m? in zone 3); ii) near 3700 m?
presents values over the total activities restriction level (3600 m? in zone 2 and 100 m? in
zone 3) and iii) contamination was not found in zone 6 deeper than 20 cm.

The total volume of contaminated soil that still remains in Palomares region exceeding
the CSN land restriction use criteria is over 38440 m?, with 2*!Am activity %125 - 325 GBq,
which means that #*°Pu activity will be 640 - 1100 GBq (180 - 470 g). Figure 10 presents
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volume and activity distributions by zone, where it can be seen that most of the radioactive
contamination (> 85 %) persists in zone 2.

Contaminated soil (0 - 5 m) 241Am Activity in soil (0.15-5 m)
Zone 6
18.60 GBq
10%

Zone 3/

7.04GBq
3%

Zone 3
2213 m?
6%

Figure 10: Volume (Left) and 2**Am activity (Right) in the soils of Palomares with contamination levels
over the CSN restriction activities criteria.

Table I shows that 62 % of the contamination is in the topsoil and the remaining 38 %
resides in the subsoil, with important differences in the zones. Zone 2 contains about 64 %
of the total contaminated soil volume distributed almost equally both in the topsoil and in
the subsoil and about 9500 m® soil present [**!Am] > 5 Bq-g™. Similar results were found
in zone 3, but 10 to 20 times lower. By contrast, in zone 6 no contamination was found
deeper than 20 cm but it contains 30 % of the total contaminated soil volume, from which
only 45 m? shows [**!Am] > 5 Bq-g™*.

Table I: Volume of soil in Palomares region exceeding the CSN land restriction use criteria.

Volume of contaminated soil / m?

Zone 2 Zone 3 Zone 6 Total
[***Am]/ Bg-g* 1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5
Igrfsfg em) 5023 | 6360 | 671 | 290 | 11465 | 45 | 17159 6 695
(S;.bls_r)"_i!'; m 10206 | 3119 | 1219 | 34 0 0 11 425 3153
TOTAL 15230 | 9479 | 1890 | 324 | 11465 | 45 | 28584 9 848

Seventy unaltered samples both from the topsoil and the core drills were separated
into 40 um to 2 mm particle sizes. Over 1 800 gamma spectrometry measurements with HP-
Ge were made on the approximately 900 samples prepared for the particle size study. The
first result from the soil sample separation is the swelling effect, that is, a volume increase
due to the soil disaggregation that ranged from 3 - 85 % depending on the sample location.
Evidences of radioactive particles bigger than usual (> 10 pm) and 2*!Am activities over
1000 Bg have been observed in a few cases when separating the soil samples and some of
them were isolated for further studies. However, in general, most of the activity was
concentrated in smaller particle sizes (Figure 11), but the mass distribution has shown
different patterns depending on the nature of the soil. When the mass and activity particle
size distributions are in anticorrelation (Figure 11, right), most of the radioactivity can be
concentrated in a small mass fraction, which could provide a noticeable waste reduction (up
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to a factor 4) if the [**’Am] < 1 Bg-g™! in the larger fraction in mass. These findings were
confirmed in the medium-scale plant separating 10 soil samples of more than 100 kg each
in 9.2 dm? cylinder geometry that were measured in the segregation prototype.

Plot 1: Zone 2 Impact point Plot 8: Zone 2 North Hill
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Figure 11: Examples of mass and 2*!Am activity particle size distributions in Palomares contaminated soils.
X axis indicates the particle size: A: <40 pm, B: 40-63 pm, C: 63-125 uym, D: 125-250 um,
E: 250-500 um, F: 0.5-1 mm, G: 1-2 mm, H: > 2 mm. Error bars indicate 68 % confidence level.

Conclusions

An updated radiological characterization of Palomares region was required to quantify
the remaining source term due to the 1966 accident on which the nuclear fuel from two
thermonuclear weapons was partially dispersed. To this aim, different gamma spectrometric
methods have been developed for the measurement of 59.5 keV photons from 2**Am in soil
both in situ (dynamic and stationary), laboratory (undisturbed and processed 100 cm?
samples) and medium scale plant (9.2 dm® samples).

A large amount of radiological data have been successfully recorded that allowed to
build a detailed tridimensional map of the contaminated soil, estimating that about 16 ha
shows [**!Am] over the restriction activities levels established by the CSN, mostly in the
surroundings of the impact points 2 and 3 near to Palomares but also in Sierra Almagrera
(zone 6). Depth distribution of the contamination ranges from the topsoil contamination
(0 - 15 cm) to complex profiles that reach 5 m deep. As a consequence, it is estimated that
the in situ contaminated soil is over 38400 m>. The particle size studies provided
information in the swell percentage (which would increase the loose volume up to
50500 m?) and the reduction factor that could be achieved in some plots using dry-sieving
technologies to concentrate the activity in the smallest soil particles, yielding a final
estimate of the waste of about 31 500 m>.
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AMS

cc

ccc
CAMD
CIEMAT
CL

CSN
DGPS
DINARAD
EA

EDS
EEUU
EGIS
ESTARAD
FA-EEUU
FIDLER
FWHM
GPR

GPS
GSBAS

h

HP-Ge
H*(10)
ICP/MS
JEN
ISOCS
LABSOCS
LACL
LEPS

Espectrometria de masas con aceleradores

Estructura cubica centrada en el cuerpo

Estructura cubica centrada en las caras

Concentracién de Actividad Minima Detectable

Centro de Investigaciones Energéticas, Medioambientales y Tecnoldgicas
Centelleo Liquido

Consejo de Seguridad Nuclear

Differential Global Positioning System

Sistema de medida dindmica de la radiacién
Espectrometria Alfa

Espectroscopia de energias dispersivas de rayos X
Estados Unidos de América

Espectrometria Gamma in situ

Sistema de medida estatica de la radiacién

Fuerza Aérea de los Estados Unidos de América

Field Instrument for the Detection for Low Energy Radiation
Full Width at Half Maximum

Ground Penetrating Radar

Global Positioning System

Global Satellite-Based Augmentation System

Estructura hexagonal

High Purity Germanium detector

Dosis equivalente ambiental

Espectrometria de masas con fuente de plasma inducido
Junta de Energia Nuclear

In situ Object Counting System

Laboratory Sourceless Calibration Software

Lower Activity Concentration Level

Low Energy Photon Spectrometry
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LWR Light Water Reactor

MEB Microscopia electrénica de barrido

NEA-OECD g:sleeligrl]fqlenrtgy Agency - Organisation for Economic Co-operation and

NMEA National Marine Ellectronics Association

OIEA Organizacion Internacional de Energia Atomica

PAR Plan de Acciéon de Remedio

PIEM-VR Plan_ dg I_nvestigacién Energética y Medioambiental en materia de Vigilancia
Radiologica en Palomares

PPTT Planta piloto para el tratamiento de tierras

PUREX Plutonium Uranium Reduction Extraction

PVvC Cloruro de Polivinilo

RDI Regidn de interés

RQ Radioquimica

SEGIS Sistema de Espectrometria Gamma in situ (con HP-Ge)

TBP TriButil Fosfato

TNPN Tratado de No Proliferacion Nuclear

TPCE Tratado de Prohibicion Completa de Ensayos Nucleares

UE Union Europea

URSS Unidn de Republicas Socialistas Soviéticas

us United States (of America)

UsSB Universal Serial Bus

US-SAC Unites States Strategic Air Command

uTC Universal Time Coordinated

UTM Universal Transverse Mercator

z NUmero atémico

U-XANEX Microabsorcion de rayos X de la radiacion de sincrotron cerca del borde de

estructuras



0. OBJETIVOS

Este trabajo de investigacién se ha desarrollado en el marco del Plan de Investigacion
Energética y Medioambiental en Materia de Vigilancia Radioldgica en Palomares (PIEM-VR),
desarrollado por el CIEMAT desde 2004, uno de cuyos objetos es la caracterizacion
radioldgica tridimensional de la contaminacion que aun persiste en Palomares (Cuevas del
Almanzora, Almeria) como consecuencia del accidente antropogénico ocurrido en 1966 vy
gue supuso la contaminacién de varios centenares de hectareas con actinoides (Pu y sus
descendientes). Esta informacion permitird establecer la distribucion actual (en superficie y
en profundidad) de la contaminacion radiactiva con actinoides en los suelos afectados por el
accidente, informacidon fundamental para una correcta seleccidon de las posibles estrategias
de recuperacion ambiental de las zonas afectadas.

Los objetivos que se plantearon para este trabajo de investigacion fueron los
siguientes:

+ Proponer un modelo termodinamico que explique el comportamiento de los
contaminantes en el medioambiente.

+ Desarrollar métodos de trabajo con sistemas de espectrometria y in situ que
permitan la adquisicion y evaluacién sobre el terreno y en tiempo real
(intervalos de 2 - 5 s) de concentraciones de actividad de actinoides
superiores a los criterios de restriccién de uso establecidos por el CSN.

+ Desarrollar la metodologia de obtencidn de muestras inalteradas de suelo
superficial (hasta 15 cm) y sondeos (hasta 5 m) y un sistema de medida
semiautomatica para determinar la concentracion de actividad de actinoides.

+ Determinar la distribucion de actividad de actinoides en funcién de la
profundidad en el suelo con resolucion de cm.

+ Evaluar si existe una dependencia entre la distribucién de la actividad de
actinoides en el suelo en funcion de la distribucion de tamarfio de particulas
contaminantes.

« Desarrollar un prototipo para la caracterizacion de actinoides en muestras de
suelos y tierras del orden de 10 dm?.

+ Evaluar el area y el volumen de los terrenos contaminados con niveles que
superan los criterios de intervencion del CSN basandose en el analisis integral
de la informacidn recogida con las anteriores medidas.

En este trabajo se emplean diversos términos y conceptos recomendados por la
Organizacion Internacional de Energia Atémica (en adelante OIEA) en sus aplicaciones a la
Seguridad Fisica Nuclear y a la Proteccion Radioldgica [9]. En algunos casos también se
emplearan términos que se recogen en la reglamentacidén nacional o internacional.






1. INTRODUCCION

Los descubrimientos de los rayos X por Wilhelm Conrad Réntgen en 1895 y de la
radiactividad natural en 1896 por Henri Bequerel supusieron el inicio del estudio de las
radiaciones ionizantes y sus aplicaciones, que indudablemente han supuesto avances
notables en el conocimiento y la tecnologia en multiples campos como la medicina, la
ciencia de los materiales, la ingenieria y la produccion de energia. Sin embargo, ya en
aquellos tiempos se observaron los efectos sobre la salud que conllevaba la exposicidén a
estas radiaciones o a los materiales que las emitian, iniciando el desarrollo del cuidado del
ser humano frente a los efectos nocivos de las radiaciones ionizantes y de los medios para
conseguirlo, disciplina conocida como proteccion radioldgica.

Uno de estos efectos es la contaminacion radiactiva, que se define como la presencia
no intencionada ni deseada de substancias radiactivas en la superficie o en el interior de
solidos, liquidos y gases, incluido el cuerpo humano. Esta contaminacion se puede dispersar
en el medioambiente como resultado de procesos fisicos (suspension, disolucion, adveccion,
difusion, etc.) que afectan a la velocidad de las diferentes moléculas en el medio aéreo,
acuatico o terrestre y cuya distribucidn en el espacio se denomina pluma o penacho.

Las actividades del hombre con estos materiales han provocado la existencia de areas
de la biosfera con contaminacién radiactiva (aire, terrenos, aguas) que suponen un impacto
sobre la salud de la poblacién a distintas escalas, pudiendo afectar incluso a todos los
habitantes de la Tierra, por ejemplo: la extraccién y el procesado de minerales de Uranio y
Torio; los accidentes radioldgicos cuyas consecuencias reales o potenciales no son
despreciables desde el punto de vista de la proteccién radioldgica o la seguridad fisica
nuclear y que han supuesto la dispersién de sustancias radiactivas (°°Co, °°Sr, *’Cs);
algunas practicas antiguas relacionadas con el uso de radionucleidos (°H, %?°Ra); la gestién
definitiva de los residuos radiactivos (almacenes temporales y definitivos); y, finalmente, la
fabricacién, ensayo, empleo y accidentes radioldgicos relacionados con armas nucleares
(principalmente, 2*°Pu y **!Am).

Para eliminar la presencia de estas contaminaciones antropogénicas, |la sociedad actua
mediante lo que se denomina como accién de remedio” [10]. Esta no implica que se elimine
completamente la contaminacion del terreno por lo que su uso es mas correcto que
términos como rehabilitacion, restitucidn, recuperacion o restauracion, que denotan el
restablecimiento de las condiciones previas a la contaminaciéon y que en rigor no podra
realizarse en la practica.

Las acciones de remedio se basan en la caracterizacion radioldgica del area
contaminada para la determinacion de la naturaleza y la actividad de los radionucleidos

“En inglés ‘remediation’, pero en castellano no existe la palabra ‘remediacion’. Se define como cualquier medida que se
lleve a cabo para reducir la exposicién a la radiacién ionizante debida a la contaminacidn de terrenos, ya sea actuando
sobre la propia contaminacion o sobre las vias de exposicion al ser humano.
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presentes en su superficie, subsuelo y estructuras. Generalmente consiste en
investigaciones previas de los antecedentes y la realizacion de medidas experimentales
sobre el terreno (en adelante in situ) donde se recogen un nimero suficiente de muestras
representativas del emplazamiento que luego son preparadas y analizadas en laboratorios
de medidas radiolégicas con espectrometrias para las radiaciones alfa (a), beta (B) vy
gamma (y).

Uno de los accidentes mas conocidos que supuso la dispersion de material nuclear en
el medioambiente ocurrié el 17 de enero de 1966 en Palomares (pedania del municipio de
Cuevas del Almanzora, Almeria), como consecuencia de la colision de dos aeronaves
militares de Estados Unidos de América (en adelante EEUU) durante una operacion de
repostaje en vuelo. Centenares de hectareas de terreno y toneladas de vegetacion y
cultivos fueron contaminados y sometidos a una accion de remedio inmediata,
estableciéndose después planes de vigilancia radioldgica de la poblacidén y el medioambiente
desarrollados por la Junta de Energia Nuclear (en adelante JEN), que en 1986 se transformé
en el Centro de Investigaciones Energéticas, Medioambientales y Tecnoldgicas (en adelante
CIEMAT).

Esta memoria se centra en el trabajo experimental realizado para la caracterizacion
radiolégica y propone un Plan de Accion de Remedio (en adelante PAR) del terreno
contaminado con actinoides (Pu y Am) que aun persiste en Palomares, presentando en
algunas zonas niveles de contaminacion superiores a los sefialados como limite por el
Consejo de Seguridad Nuclear (en adelante CSN) para asegurar la proteccion de la
poblacion.

1.1 Funcionamiento de las armas termonucleares

El disefio y los materiales de las Exptosiv Reflector Blindaje Poliestirem;“ B
armas termonucleares continda siendo l Plutonio / / o
informacién reservada, pero existen T 4 —
referencias bibliograficas [11], que — f-cLitH
permiten suponer que los mecanismos ‘ 4 tonio
estdan basados en la configuracion de .
Teller-Ulam por implosion en dos etapas PRIMARIO SECUNDARIO
(Figura 1). La cubierta de la bomba es  Figyra 1: Configuracién Teller-Ulam de una bomba
un cilindro de Al que recubre otro de Pb termonuclear en 2 etapas (fisién y fusion)

para reducir la radiacién. El interior del [11].

cilindro se rellena con un material plastico ligero como la espuma de poliestireno. En cada
extremo del cilindro se disponen dos etapas separadas por un blindaje de U natural (es
decir, compuesto en un 99.3 % de su masa por el isétopo 238U):

« El primario consiste en una esfera de combustible para la fisién (**°Pu)
rodeada de otra capa esférica de un reflector de neutrones de Be. Ambas se
rodean con otra esfera concéntrica que contiene un explosivo plastico de alta
potencia con una complicada geometria, que se denominan lentes y que son
detonados mediante un complejo sistema electrénico.



Introduccion pag. 5 de 156

e El secundario es un cilindro en cuyo eje hay una varilla de unos 2-3 cm de
didmetro de combustible para la segunda fisién (**°U o #*°Pu) rodeada de otro
cilindro, que constituye el combustible para la fusidon, compuesto por Deuterio
de Litio (°Li®H) y contenido finalmente en un cilindro de material de alta
densidad como U o W que se denomina capsula de fusion.

En la primera etapa, un explosivo plastico de alta potencia comprime el Pu contenido
en el primario hasta conseguir la supercriticidad e iniciar la reaccion de fisidon. El reflector de
neutrones de Be permite reducir la cantidad de combustible necesaria para iniciar esta
reaccién. El 80 % de la energia de la fisidn son rayos X que atraviesan el blindaje e ionizan
toda la espuma de poliestireno, produciéndose un plasma que aumenta muchisimo la
temperatura y por tanto comprime la capsula de fusion hasta un factor 30 (la densidad
aumenta un factor 1000), lo que provoca la ablacidon paulatina de su superficie y acelera la
implosién hacia el eje del secundario que contiene Pu, que al comprimirse en un factor 4
inicia su fision al ser alcanzado por los neutrones térmicos generados en el primario. La
segunda fisién acelera la implosion y al alcanzar temperaturas del orden de 108 K, se inicia
la reaccion de fusidon, produciendo neutrones rapidos de 2.45 y 14.1 MeV que fisionan el
2381 del blindaje que separa ambas etapas y se origina la explosién. En ambas etapas se
producen grandes cantidades de tritio (*H) que no interfiere en el funcionamiento y cuyas
consecuencias radiolégicas son insignificantes en comparacion con las otras sustancias vy
radiaciones producidas.

La explosiéon de una bomba termonuclear ocurriria en 6:10% s y la energia liberada
seria del orden de 6-10'° J, que equivale a 14 millones de veces la energia liberada por 1t
de TNT. La mayor explosion conocida de una bomba termonuclear se produjo sobre el
archipiélago de Nueva Zembla (Rusia) el 31 de octubre de 1961 y liberé 2:10” J = 50 Mt de
TNT; es decir, = 2500 veces la energia de la bomba de Hiroshima y = 1 % de la energia
liberada diariamente por el Sol.

A pesar del enorme poder destructivo de estas armas, se estima que se han fabricado
130000 bombas nucleares que estan en poder de 8 paises que han declarado sus arsenales
(EEUU, Rusia, Reino Unido, Francia, China, India, Pakistan y Corea del Norte). Hecho que ha
promovido el desarrollo de tratados internacionales como el Tratado de No Proliferacion
Nuclear (TNPN, abierto a la firma en 1968) y el Tratado de Prohibiciéon Completa de Ensayos
Nucleares [12] (TPCE, abierto a la firma en 1996) que persiguen prohibir la posesion,
reducir el arsenal existente (con excepcidén de los cinco paises miembros permanentes del
Consejo de Seguridad de Naciones Unidas), prohibir el desarrollo de armas nucleares y la
realizacion de explosiones nucleares de cualquier indole. El éxito de estas iniciativas es
relativo porque aunque estan suscritos por una amplisima mayoria de los 196 estados de la
Organizacion de Naciones Unidas (190 suscriptores del TNPN, 183 firmantes del TPCE
aunque 20 de ellos aun no lo han ratificado), lo cierto es que las excepciones son muy
significativas ya que India, Pakistan y Corea del Norte no han firmado el TNPN ni el TPCE.
Por otro lado, EEUU y China, no han ratificado aun el TPCE.
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1.2 Propiedades de los Actinoides

La disponibilidad para el llenado del orbital 5f define a los elementos actinoides [13]
cuyo numero atémico esta comprendido entre el 89 (Ac) y el 103 (Lr): gAc, ooTh, o1Pa, ooU,
93Np, 94PU, osAm, ¢sCm, 7Bk, ogCf, ooES, 100FmM, 101Md, 102NO Yy 1p3Lr. Los actinoides con
ndimeros atdomicos superiores a 92 se denominan también transuranidos.

En general, los actinoides son metales de color plateado que se pasivan rapidamente
en aire por la formacidon de una capa de oOxido superficial estable. Esta es una reaccidn
exotérmica que en contacto con el aire es pirofdrica”. Su densidad es elevada (entre
11.7 g-cm™> del Am y 20.5 g-cm del Np), no son buenos conductores eléctricos (su
resistividad eléctrica a 293 K varia entre 150 nQ-m para el Th y 1.5 pQ-m para el Pu) ni

térmicos (su conductividad térmica a 293 K oscila entre 7 W-(K-m)*! para el Pu y
54 W-(K-m)* para el Th). Sus propiedades mecdanicas son también discretas pero todos ellos
(excepto el Ac), presentan varias estructuras cristalinas que ofrecen una metalurgia Unica.
Los actinoides son paramagnéticos y todos sus isétopos son radiactivos, teniendo algunos
isétopos de Th, U y Pu una vida media suficiente para considerar dichos elementos como
primordiales (han existido en su forma actual desde la formacion de la Tierra, cuya edad se
estima en 4.54-10° a) y por tanto a dichos elementos se les considera de origen natural.

Las distribuciones de probabilidad radial de los orbitales f no son esféricas y se
extienden en ejes y planos especificos, lo que implica que el enlace con electrones f sea
muy direccional. En los lantanoides, el orbital 4f no se extiende suficientemente fuera del
nlcleo atdmico y sus electrones apenas pueden participar en el enlace quimico, que esta
dominado por los orbitales 5d y 6s. Ademas, la falta de simetria esférica fuerza que los
electrones de valencia deban acercarse mas al nlcleo para equilibrar la carga eléctrica
(contraccion lantanoide). En consecuencia, las propiedades fisicas y quimicas de los
lantanoides adyacentes apenas varian y todos ellos presentan un comportamiento quimico
homogéneo con tendencia a formar iones trivalentes y compuestos quimicos similares.

En los actinoides la probabilidad radial del orbital 5f tiene un alcance mayor e incluso
se puede formar un orbital hibrido 5f - 7s - 6d en el que los atomos se pueden intercambiar
electrones y que explica el peculiar comportamiento quimico y cristalografico de los
actinoides. En la Figura 2 se comparan el radio atédmico y el punto de fusiéon de los
actinoides con los de los lantanoides (llenado del orbital 4f) y los metales de transicidon
(llenado del orbital 5d) [14]:

+ Los radios atomicos de los actinoides ligeros (desde el Th hasta el Pu)
decrecen de un modo similar a los metales de transicion 5d, mucho mayor
gue la contraccidn en los lantanoides. Ello indica que los electrones 5f de los
actinoides ligeros estan deslocalizados, lo que acerca ain mas los orbitales
exteriores al ndcleo y disminuye el volumen atdmico como ocurre en los
metales de transicion. En el Am el radio atomico aumenta un 20 %
manteniéndose en torno a ese valor para los actinoides mas pesados tal y

*Arde en contacto con el aire de manera espontanea
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como ocurre con los lantanoides, lo que indica que los electrones 5f se
localizan mas cerca del nlcleo idnico y son quimicamente inertes.

El punto de fusién de los lantanoides crece suavemente con el numero
atéomico, con descensos para el Eu e Yb por el llenado de la capa 4f. En los
metales de transicion el punto de fusidén crece con el nimero atémico de un
modo muy acusado alcanzando valores muy altos hasta completar a la mitad
el nivel 5d, seguido de un descenso igual de acusado al emparejarse los
electrones de valencia. En los actinoides ligeros, el punto de fusidén desciende
con el nimero atémico para incrementarse casi un 50 % en el Am y luego
tender a la baja en los actinoides mas pesados. El descenso del punto de
fusion con el nimero atdomico se relaciona con la pérdida de simetria de la
estructura cristalina, y se explica porque la banda 5f es tan estrecha que la
degeneracion en dos o mas bandas inducidas por la distorsiéon supone un
estado de menor energia que la disposicion de la banda de conduccién en
ciertas direcciones derivadas de las estructuras con alta simetria.

La Figura 3 muestra los diagramas de fase binarios de los actinoides donde se observa
el comportamiento del punto de fusion descrito anteriormente. En el Th se ha calculado que
por atomo soélo hay una fraccion de electron en la capa 5f que permite que la simetria
predomine y muestre la estructura ccc”. Al aumentar el ndimero de electrones en la capa 5f,
estos juegan un papel mas importante en el enlace y propician que sean mas convenientes
las estructuras cristalinas menos simétricas, hasta llegar a la estructura monoclinica del Pu,
que ademas presenta hasta seis estados alotropicos antes de alcanzar el punto de fusion,
que es relativamente bajo para un metal (913 K). Para el Am, los electrones 5f estan
localizados y son las bandas s y d las que prevalecen en la estructura cristalina ganando en
simetria y aumentando notablemente el punto de fusién.

N
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£ 3500 Metales de transicion (5d)
<%
\210
) ~~. 3000
' 200 Lantanoides (4f) [=
= -8
o 190 W 2500
2 Actinoides (5f) 2
£ 180 cHhoaes o] Lantanoides (4f
S o 2000 (af)
© 170 -B
(=] c
= 1500
g 160 Metales de transicién (5d) E
o
150 1000
140 Actinoides (5f)
Lantanoides:Ce Pr Nd Pm Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu 500
Actinoides: Th Pa U Np Pu Am Cm Bk Cf Lantanoides:Ce Pr Nd Pm Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Y¥Yb Lu
Met. transicién: W Re Os Ir Pt Au Actinoides: Th Pa U Np Pu Am Cm Bk Cf

Met. transicion: La Hf Ta W Re Os Ir Pt Au

Figura 2: Comparacién de los radios atomicos de Wigner-Seitz [14](Izquierda) y puntos de fusion
(Derecha) para los lantanoides (4f), los metales de transicion (5d) y los actinoides (5f).

* Cubica Centrada en las Caras (FCC en terminologia sajona)
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Figura 3: Diagramas de fase binarios de los actinoides fl4] [15].
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En el U, Puy Am hay suficientes electrones por atomo en el nivel 5f para que sea la
banda f la que domine el enlace quimico. Ademas, se pueden hibridar o mezclar con
electrones con la misma energia pero procedentes de otro orbital formando estados de
caracter orbital mixto. Ello permite prever la facilidad de estos actinoides para formar todo
tipo de compuestos con cualquier elemento.

La Tabla I presenta las propiedades nucleares de los is6topos de U, Pu y Am
relevantes para la fabricacion de armas termonucleares, donde llama la atencion las
diferencias de varios 6rdenes de magnitud en la vida media, la actividad especifica, la tasa
de fisidon y la energia generada en la desintegracion. Todos ellos pueden ser fisionables e
incluso pueden sufrir la fisidn espontdnea con probabilidades del orden de 10 - 10°® por
desintegracion.

Tabla I: Propiedades nucleares de los isétopos de U, Pu y Am empleados en las armas termonucleares

[11] [16].
Fision _y

Vida | Actividad | (espectro promedio) | Tasa de fision Masa Energia
Is6topo Media especifica | Seccion _es_,pontaqua . critica desintegracion

/ a / Bg-g™t oficaz Neutr_op’es /f|5|onels-s kg (Fase a) / Wekg'!

/B por fisién / kg

234y | 2.44.10° | 2.32-10° | 1.223 | 1.8 | 3.9 | o>41 | 0.18
| 235y | 7.04-10® | 8.00-10* | 1.235 | 2.0 | 5.6-107 | 48 | 6-107°
| 238y | 4.47-10° | 1.24-10* | 0.594 | 197 | 5.51 | No tiene |  1.75-107
' 2%py | 87.7 | 6.34-10' | 1994 | 2.28 | 1.20-10° | 9 | 5.7:10°
| 2%y | 2.41-10* | 2.30-10° | 1.800 | 2.9 | 10.1 | 10.5 | 1.93
| 2%py | 6563 | 8.40-10° | 1.357 | 2.19 | 478000 | 40 | 7.07
' 24py | 144 | 3.81-10? | 1.648 | @ ---- | <0.8 |12 | 129.4
| 2%2py | 373300 | 1.44-10° | 1.127 | 3.07 | 805000 | >75 | 0.12
 24am | 432.7 | 1.27-10%' | 1.378 | 2.0 | 500 | 835 | 114.7

Las emisiones de radiacién ionizante de estos isotopos se muestran en la Tabla II
[17]. Salvo el **'Pu que es un emisor B (e7), el modo principal de desintegracién de estos
isdtopos es la emisién de particulas a (He**) con energias entre 4 - 6 MeV, aunque también




Introduccion pag. 9 de 156

emiten fotones y electrones con energias inferiores a 25 keV y 100 keV, respectivamente. El
235U y el 2*'Am también emiten fotones con energias superiores a 50 keV con probabilidad
superior al 50 % y que pueden ser empleadas para la caracterizacion radiolégica mediante
la deteccidn directa de dichas radiaciones.

Tabla II: Principales radiaciones ionizantes emitidas por los isétopos de U, Pu y Am empleados en las
armas termonucleares. Los intervalos de energia de rayos X se indican como (RX) [17].

Emisiones a Emision de fotones Emision de electrones
Isétopo | Energia Probabilidad Energia Fotones por 100 Energia Electrones por 100
/ keV / % / keV desintegraciones / keV desintegraciones
234 4722 28.4 11-19 10.0 5-20 10.8
4775 71.4 (RX) 33-37 20.9
4366 18.8 11-19 40.0 6-20 47
235 4398 57.2 (RX) 10.9 21-28 20.4
143.8 57.0 76 5.1
185.7
238 4151 22.3 11-19 7.9 6-20 8.4
4198 77.5 (RX) 29-33 16.3
238p, 5456 28.8 11-21 10.6 6-22 10.6
5499 71.0 (RX) 22-26 20.6
5144 17.1 11-21 4.7 7-10 15.4
239py 5157 70.8 (RX) 30-35 6.1
240p, 5124 27.2 11-21 10.3 5-22 10.3
5168 72.7 (RX) 24-28 19.8
241p,, 20.8 99.7
(max)
242p, 4858 23.4 11-21 8.7 5-22 8.4
4902 76.5 (RX) 23-28 17.1
5443 13.2 12-22 37.7 6-14 33.4
241 5486 84.4 (RX) 2.3 11-16 15.9
Am
26.3 35.9 37-41 30.2
59.5

1.2.1 Plutonio

El Pu (Z = 94) es un metal grisaceo y quebradizo con aspecto similar al Ni y que se
oxida facilmente mostrando una gama de colores ocres, dorados, plateados y morados
segun transcurre el tiempo, hasta formar un polvo fino de color verde oliva que corresponde
al PuO,.

Fue descubierto en diciembre de 1940 por G.T. Seaborg, E.M. McMillan, I.W. Kennedy
y A.C. Wahl [18] [19] al irradiar uranio natural con deuterones de 16 MeV obtenidos en un

ciclotron de 1.5 m de didametro de la Universidad de California en Berkeley, siendo el
segundo elemento sintetizado artificialmente tras el Np:

2380 + 2H - 238Np + 2¢n <1>

B~(2.1d)
238 238
a3Np > “9aPu <2>
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Se han sintetizado artificialmente 17 isétopos de Pu cuyo nimero masico varia desde
232 hasta 248, y todos ellos son radiactivos con vidas medias que varian entre 1 s (*?Pu) y
8:107 a (**Pu). Este Ultimo se considera un radionucleido primordial ya que se han
encontrado niveles de varias partes en 10'° [20]. También se han obtenido niveles de
partes por 10'2 de 2*°Pu (vida media: 24360 a) en varios yacimientos uraniferos de
pechblenda en Canadd, EEUU vy, en particular, en Oklo (Gabdén) [21] donde se ha
comprobado que estuvieron activos una veintena de reactores naturales de fisién hace
1.7-10° a [22]. Los siguientes isétopos son los mas relevantes en las aplicaciones del Pu y
presentan notables diferencias en sus propiedades nucleares:

« El 28Pu posee la probabilidad de emisién mas alta de fisién espontanea pero,
ademas, su elevada actividad especifica produce mas neutrones debido a la
interaccidon de las particulas a con elementos ligeros. Como consecuencia, se
produce una gran cantidad de calor que ha permitido su aplicacidn como
fuente de electricidad en generadores termoeléctricos, satélites artificiales o
marcapasos.

« El ?>Pu tiene unas propiedades de fisién moderadas que mejoran las del #*°U.
De hecho, la masa critica de 2*°Pu puro se estima en unos 6 kg. Produce calor
suficiente para hervir agua en 2 h o incluso en el cambio de forma alotropica
Pu(a) — Pu(B) al superar 398 K, hecho que debe ser considerado en el disefio
de sus aplicaciones militares. Se produce por captura neutrdnica del 2*8U:

53U + > B0 + By N o AP <3

« El ?*%Pu produce unas 30000 veces mas neutrones por fisién que el 2*°Pu, lo

gue supone un problema para iniciar y mantener bajo control la reaccion en

cadena dificil de conseguir en sus aplicaciones. Su presencia incrementa la

masa critica y produce mas calor debido a su alta actividad especifica. Se
produce por captura neutrdénica del 2*°Pu:

239

39Pu + in - 289 <4>

saPu + gy

« El *Ppu es fisible, emite pocos neutrones y produce poco calor porque se
desintegra mediante una emisién B que produce *Am, otro isétopo fisible
gue en su desintegracion emite, ademas de particulas a, fotones de 59.5 keV
gue pueden suponer un riesgo de exposicion a la radiacion externa. Se
produce por captura neutrdnica del >*°Pu:

241 <5>

240 0
94 0aPU + oy

Pu+jin-

« También se producen pequefias cantidades de 2*?Pu no fisible, con baja
seccion eficaz para la captura de neutrones y que se desintegra lentamente
en 28U, por lo que no suele ser un problema en las aplicaciones del Pu. Se
produce por captura neutrdnica del >**Pu:
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241

94Pu + (1,n—>242 <6>

oaPu + 8]’

El Pu se produce industrialmente en los reactores nucleares fundamentalmente a
través de reacciones de captura de neutrones. Se encuentra en el combustible nuclear
irradiado. En la actualidad, se estima que en el mundo se producen anualmente 70 t.

Aunque el 2*®Pu es mayoritario, la presencia de los otros isétopos no permite su
utilizacién como combustible de las armas termonucleares. El primer método adoptado para
aumentar la pureza en 2*°Pu fue detener el reactor aproximadamente transcurridos tres
meses de funcionamiento y extraer el combustible con un grado de quemado de sdlo
0.1 MW d-t*. Con ello se conseguia el Plutonio Grado Arma, con un 93 - 95 % (en masa) de
239py y menos del 6 % (en masa) de #*°Pu, con un enorme coste econédmico.

La Tabla III muestra las fracciones isotdpicas de la masa [23] y actividad totales para
el Pu producido tanto en LWR™ (segin el grado de quemado hasta conseguir el grado
armas), como en reactores MAGNOX y CANDU desarrollados por Reino Unido y Canada,
respectivamente. El quemado con este Ultimo tipo de tecnologias permite mejorar el
rendimiento de produccidén de Pu. Hay que mencionar que también es inevitable la presencia
de **’Am (<0.02 % en masa) derivada de la desintegraciéon del **'Pu que se inicia
inmediatamente tras su generacion en el propio reactor.

Tabla III: Fracciones isotdpicas expresadas en porcentaje de la masa total [23] y de la actividad total
para el Pu producido en reactores nucleares en funcién del grado de quemado.

Produccién 238py 239y 240py 241py 242py
n(qi;an?gddoi Masa Actividad Masa Actividad Masa Actividad Masa Actividad Masa Actividad
(Giaf%z\;\;n;.ati) 0.04 0.98 93.3 8.33 6.0 1.96 0.6 88.73 0.04 | 0.0002
(20 GW dt1) 0.5 152 | 735 | 0.81 | 200 08l | 53 | 96.86 | 1.2 | 0.0008
(30 W dt) 1 1.2 60 0.27 | 22.0  0.37 13 | 98.10 | 4.0 | 0.0011
I(_%/\(I)RGW d-th 4.4 5.42 46.3 0.21 24.9 0.41 12.7 93.97 11.7 | 0.0033
MAGNOX

(5 GW d-t1) <0.001 0.00 68.5 0.77 25.0 1.02 5.3 98.21 1.2 0.0008
CANDU

Osewaty | <0.001 | 0.00 |66.5 | 074 |265 | 1.08 | 53 | 9817 | 1.5 |0.0011

En funcion de la fase primaria empleada para la separacion, los métodos para
recuperar el Pu del combustible irradiado pueden ser acuosos (extraccion liquido-liquido,
intercambio idnico y precipitacion) o no acuosos (electrorrefinado de sales fundidas y
volatilidad de los fluoruros). Entre los afios 1950 - 1960 se separaron alrededor de unas
500 t de Pu mediante la tecnologia de extraccién liquido-liquido PUREX (Plutonium Uranium
Reduction Extraction) [24]. Este proceso de separacion se basa en la disolucion del
combustible irradiado en medio acido (7 M HNO3), retirdndose los solidos insolubles que
pueden emulsionar. A continuacién a estos residuos sélidos se les somete a una disolucion
con 30 % TBP (TriButil Fosfato) y el resto un disolvente hidrocarburado como el keroseno.

* Light Water Reactor (reactor de agua ligera)
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Cambio en la longitud / %

Fig

Lo que produce la formacién de complejos de U y Pu como PuO,(NO3),-2TBP mientras el Am
y el Cu quedan en la fase acuosa. El Pu se separa del U tratando la solucién de keroseno
con sulfamato ferroso (FeH4N,0¢S,) en agua que reduce a Pu(III), disolviéndose en la fase
acuosa.

Dado que el objeto de esta memoria es el comportamiento del Pu en el medio
ambiente, es conveniente introducir algunas de las propiedades quimicofisicas de este
elemento que seran de relevancia para la justificacion posterior de los resultados.

Desde el punto de vista microestructural, el Pu(s) presenta hasta 6 formas alotrdpicas
en un intervalo de 540 K (Figura 4) [25] cuyas estructuras cristalograficas tienen una
menor simetria cuanto menor es la temperatura, al objeto de evitar los elevados estados
direccionales derivados de la hibridacién de los orbitales. Se observan bruscos cambios en la
densidad y una inusual contraccién longitudinal con la temperatura en las fases d y & que
influye notablemente en sus propiedades fisicas.
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ura 4: Evoluciéon de las propiedades del Pu en funcion de sus cambios alotrépicos [25]. En la figura de
la derecha se han empleado distintas escalas para facilitar la comparacion.

Las fases 0 y O’ presentan mejores propiedades mecanicas que facilitan su mecanizado
y pueden conseguirse a temperatura ambiente aleando el Pu con porcentajes molares
menores al 5 % de elementos trivalentes como el Al, Ce, In, Am vy, en particular, el Ga [26],
cuyo diagrama de fases y efectos en la expansién térmica se muestran en la Figura 5.
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ura 5: Diagrama binario de fases en equilibrio del Pu-Ga [26] (izquierda) y evolucion de la dilatacion
del Pu (puro) y del Pu- 3 %, Ga (derecha).

La configuracién electrénica del Pu® es [Rn]7s?6d'5f°, donde los 8 e de valencia se
encuentran en la banda de conduccion, lo que implica que los 5 e del nivel 5f se comportan
como e deslocalizados del nivel 5d en los metales de transicion: participan y sostienen el
enlace metalico en la fase a. En consecuencia, el Pu tiene 5 estados de oxidacion, desde III
hasta VII, y es poco electronegativo (1.26 en la escala de Pauling). Virtualmente, el Pu
puede formar compuestos, complejos (organicos e inorganicos) o aleaciones con cualquier
elemento. En particular, son notables sus reacciones con otros elementos para dar carburos
(PuC, PuC,, PuCs), halogenuros (PuFs, PuF,), nitratos [Pu(NOs)4, Pu(NOs3)s) vy silicatos. Ello
explica la facilidad del Pu para formar agregados compactos e insolubles con otras particulas
que le rodeen.

El Pu en disolucion acuosa puede mostrar sus cinco estados de oxidacion. El estado
Pu(VII) sélo se obtiene en condiciones oxidantes extremas como por ejemplo la solucion
2.5 M Na(OH). En medio acido, y en funcion de su acidez, el Pu puede aparecer en
disolucion como Pu(III), Pu(lV), Pu(V) y Pu(VI), incluso simultaneamente, ya que sus
potenciales redox apenas superan 1 V (Figura 6), lo que supone otra propiedad Unica del Pu
y que tiene implicaciones medioambientales, ya que compuestos insolubles de Pu(III) o
Pu(IV) pueden pasar a ser solubles en estados Pu(V) y Pu (VI).

purvny | 0sav [ PUOD L 0ay puayy | tov | PO 00y
5 PuO,* o Pud+ Pu(0)
PuQy2* Putt
0.99v —1.258V

Figura 6: Potenciales redox entre los distintos estados de oxidacion del Pu en medio &cido [27].
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1.2.2 Uranio

El U (Z = 92) es un metal de color plateado con densidad muy elevada (19.1 g-cm™).
Se encuentra en la naturaleza en concentraciones del orden de partes por millén (ppm), con
una abundancia similar a la del Mo y superior a la de la Ag o el Cd. Existen unos 200
minerales que contienen U como componente esencial y algunos de sus compuestos vienen
utilizdndose como colorantes desde la época romana, pero fue descubierto como elemento
por Martin Heinrich Klaproth en 1789. En 1896, durante sus estudios sobre Ia
fosforescencia, Henri Becquerel descubrid la radiactividad al exponer sales de U sobre una
placa fotografica cubierta con papeles opacos a la luz visible.

Como se muestra en la Figura 3, el U(s) tiene tres formas alotrdpicas: U(a) ortogonal
hasta 941 K; U(B) tetragonal en el intervalo 941 K- 1048 K; U(Y) cc en el intervalo
1048 - 1405 K, que es su punto de fusidon. Las propiedades fisicas de las formas a y B son
muy direccionales por lo que para conseguir la estructura cc se emplea su aleacién con
Molibdeno.

La configuracidn electrénica del U es [Rn]7s*6d'5f°, es poco electronegativo (1.38 en
la escala de Pauling) y tiene 4 estados de oxidacion, desde III hasta VI. Los estados U(IV) y
U(VI) forman los 6xidos UO; (insoluble salvo en acidos fuertes) y UOs (soluble y mévil por
contener la estructura uranilo O=U=0) pero es comun encontrar el Uranio en la forma U3Og,
ya que es mas estable termodinamicamente y que se produce paulatinamente en la
superficie del U° en un proceso mas relajado que en el Pu donde no se observa
piroforicidad.

Mas del 99 % en masa del U natural corresponde al 2*8U y menos del 1 % corresponde
al 35U, Unico isétopo de origen natural que es fisible (puede experimentar una fisién nuclear
con neutrones de cualquier energia). Como consecuencia de la desintegraciéon del 238U,
también se encuentra en la naturaleza el **U en proporciones inferiores al 0.006 % en
masa. Sin embargo, debido a las diferencias en sus actividades isotopicas, las fracciones en
actividad estdn dominadas por el #*U, tal y como se muestra en la Tabla IV donde se
definen varios grados de U en funciéon de sus diversas aplicaciones. Existen ademas otra
veintena de isétopos radiactivos de U con niumeros masicos desde 217 hasta 242.

Tabla IV: Composiciones isotépicas en masa y actividad del Uranio

Fraccion en masa Fraccion en actividad
Grado Uranio
238U 235U 234U 238U 235U 234U

Empobrecido 99.796 % 0.200 % 0.004 % 59.511 % 0.769 % 39.719 %
Natural 99.274 % 0.720 % 0.006 % 47.147 % 2.206 % 50.647 %
Reactor 95.967 % 4.000 % 0.033 % 12.853 % 3.456 % 83.691 %
Investigacién 49.575 % 50.000 % 0.425 % 0.596 % 3.875 % 95.529 %
Armas 6.000 % 93.000 % 1.000 % 0.031 % 3.106 % 96.863 %

El U forma compuestos importantes con otros metales, el C, el N y los haluros, en
particular el F que se emplea en la produccién del combustible nuclear. La estructura UO,*2
también se combina facilmente con proteinas e incluso con el ARN y ADN. En conclusion, el
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transporte y movilidad del U en el medioambiente es muy superior al de otros actinoides
como el Puy el Am.

1.2.3 Americio

El Am (Z = 95) es un metal de color plateado con densidad 13.7 g:cm™. No se
encuentra en la naturaleza y fue descubierto en 1946 en la Universidad de California en
Berkeley por el mismo equipo de cientificos que descubrié el Pu, al bombardear isétopos de
Pu con neutrones en un reactor nuclear para obtener **'Pu y luego observar su
desintegracion por emision de particulas B:

B~ (14.4 a)
241py 458 2 g, <7>

Existen 17 is6topos de Am, con numeros masicos entre 232 y 247, todos ellos
radiactivos, pero los mas relevantes por sus aplicaciones y relevancia radiolégica son el
21Am (vida media de 432.7 a) y el ?**Am (vida media de 7380 a).

El Am(s) tiene dos formas alotropicas: Am(a), red cristalina tipo h estable hasta los
1090 K, en que se produce la transformacion alotréopica a Am(B), red cristalina ccc con
intervalo de estabilidad 1090 K < T < 1449 K, temperatura a la que se produce el cambio
de fase, es decir, el punto de fusidon. Es un metal paramagnético, ductil, muy maleable e
incluso superconductor a temperaturas por debajo de 0.75 K.

La configuracion electrénica del Am es [Rn]7s%5f7, es poco electronegativo (1.30 en la
escala de Pauling) y tiene seis estados de oxidacion, desde II hasta VII, siendo el AmO, su
oxido mas estable, de color negro, soluble en acidos y con estructura cristalina tipo fluorita
como la del PuO,.

No existen aleaciones o compuestos intermetdlicos de Am de interés particular,
aunque se han estudiado los sistemas con lantanidos y transuranidos. En contraste, se han
descrito mas de 180 compuestos con ligandos anidnicos inorganicos para formar hidruros,
haluros, carburos, carbonatos, fosfatos, sulfuros y sulfatos entre otros. También forma
compuestos organicos como oxalatos, acetatos o derivados de la acetona. Como en el caso
del Pu, el Am presenta una gran facilidad para formar agregados compactos e insolubles con
otras particulas que le rodean.

1.2.4 Transuranidos dispersos en el medioambiente

El desarrollo de la energia nuclear para la produccidn de electricidad ha incrementado
la produccién de transuranidos como el Pu (500 t), Np (35t), Am (10t) y Cm (2.5 t). En
aquellos casos donde se han producido accidentes que afectan a la contencion en las
centrales nucleares (como por ejemplo: Windscale-Sellafield, Kysthym, Chernobyl y
Fukushima), las liberaciones de transuranicos al medioambiente son equivalentes al 1 % de
las cantidades liberadas por las explosiones de armas nucleares (Tabla V). Sin embargo, en
las explosiones nucleares realizadas en el subsuelo o en profundidades marinas los
actinoides se quedan retenidos en las matrices rocosas vitrificadas o precipitan en el lecho
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marino, dada su baja solubilidad, y no se dispersan o transportan fuera del lugar de la
detonacion. Por el contrario, los ensayos en aire vaporizan estos materiales en particulas de
pequefio diametro (entre 10 nm y 10 um) que alcanzan la estratosfera, dispersandose por
toda la atmosfera antes de depositarse de nuevo en la superficie [28].

En términos de masa, la actividad liberada en las mas de 2000 pruebas nucleares
atmosféricas reconocidas desde 1945 se estima en = 5t de Pu, 95 kg de Am y =1 g de Cm
[29], constituyéndose como nuevos componente en los suelos y las aguas y que es
irrecuperable.

Tabla V: Actividad de varios radionucleidos liberada en el accidente de Chernobyl (1986) y las pruebas
nucleares en la atmdsfera (1945-1989) [29].

Radionucleido Vida media Accidente de Chernobyl Pruebas nucleares en la atmdsfera
1311 8.04 d 1.8-10° TBq 6.75-108 TBq

137Cs 30.0 a 8.5:10% TBq 9.5-10° TBq

23%Np 2.36d 4.00-10° TBq No disponible

238py, 87.7 a No disponible No disponible

239y 24110 a 1.5-10' TBq 6.5-10% TBq

240py, 6563 a 1.3-10' TBq 4.4-10° TBq

241py 14.4 a No disponible 1.4-10° TBq

Las peculiares propiedades quimicas de los actinoides, derivadas de la relativa
extension del orbital 5f lejos del nucleo, son la causa de los multiples estados de oxidacién
que presentan y la relativa facilidad de cambio entre ellos. Lo que favorece tanto la
formacion de docenas de especies quimicas con comportamientos ambientales muy distintos
como, dados sus diferentes estados de oxidacién, una gran variabilidad en funcidn de las
condiciones redox y pH que influirdn en las fases minerales que se pudieran formar como
consecuencia de la alteracién por el medio ambiente. Estas especies suelen combinarse
facilmente con los componentes del suelo formando agregados cuyo tamafio puede variar
entre 0.1 pmy 2 mm.

Dada la escasa solubilidad de los actinoides (que aun asi puede ser relevante en el
caso del Am), el transporte y la migracion de las particulas del suelo estd muy limitado,
aunque las particulas inferiores a 10 ym pueden resuspenderse en el aire, migrar y/o ser
aspiradas por cualquier ser vivo, lo que implica un riesgo de contaminacién interna para las
sociedades que vivan en dicho entorno.

1.3 El accidente de Palomares

Tras la II Guerra Mundial la situacion geopolitica provocé la divisién en dos bloques de
la mayoria de los paises, liderados bien por EEUU o por la Unidn de Republicas Socialistas
Soviéticas (URSS). Estos blogues sostuvieron numerosos e intensos enfrentamientos
dialécticos, politicos, sociales y econdmicos pero nunca emprendieron acciones directas
entre si por lo que al periodo entre 1947 y 1991 (afio de la disolucion de la URSS) se le
conoce como ‘Guerra Fria’. Sin embargo, ello no fue dbice para una desmesurada escalada
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armamentistica que culmind con el desarrollo, fabricaciéon en serie y uso estratégico de
armas termonucleares.

La operacion ‘*Chrome Dome’ fue un programa militar de respuesta inmediata llevado a
cabo por el Mando Estratégico Aéreo de los EEUU (US-SAC) en el periodo 1960 - 1968 y en
el cual se mantenian misiones de 24 h en vuelo continuo sobre el Circulo Polar Artico y el
Mar Mediterraneo hasta alcanzar la frontera de Turquia con la URSS en el Caucaso. Cada
mision era realizada por 2 bombarderos B-52 Stratofortress con alcance transatlantico y
capacidad para cargar varias bombas termonucleares. Aun asi, era preciso efectuar
repostajes en vuelo con la ayuda de aviones nodriza que apoyaban desde las bases
acordadas en paises aliados de los EEUU, como el suscrito con el Gobierno de Espafia en
1953 [30]. En la Figura 7 se muestran las rutas de la operacion Chrome Dome que
implicaban el repostaje en vuelo sobre territorio espafiol de hasta 6 vuelos al dia: en la ida
entre Zaragoza y Barcelona y en el regreso, justo a la entrada sobre tierra firme en la
vertiente sur de la Sierra Almagrera junto a la desembocadura del rio Almanzora. Este lugar
era conocido entre el personal de vuelo como la 'Silla de Montar’, resultaba sencillo su
avistamiento desde las altitudes superiores a 10000 m y ademas las condiciones
meteoroldgicas normalmente facilitaban la operacién del repostaje.

Route flown by the Thule Monitor Mission
over Thule Air Base

Western route
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Figura 7: Rutas de la operaciéon Chrome Dome sobre Espafia. El circulo indica la entrada de los vuelos de
regreso por la Sierra Almagrera junto a la desembocadura del rio Almanzora (Cuevas del
Almanzora, Almeria).

A las 10:22 (hora local) del 17 de enero de 1966, sobre la vertical situada a 5 km al N
de Palomares se produjo la colisién accidental del bombardero B-52G ‘Tea-16’ con el avidn
nodriza KC-135 ‘Troubador 14’ que provenia de la base militar de Mordn de la Frontera
(Sevilla) [1]. Minutos antes, el bombardero B-52G ‘Tea-12’ fue repostado en vuelo sin
novedad con ayuda del avidon nodriza KC-135 ‘Troubador 12’ y fueron los primeros en
informar del desastre y sus posibles consecuencias.

Las aeronaves siniestradas seguian rumbo OSO (256°) con una velocidad de
700 km-h™ a una altitud de 9300 m, el viento soplaba a unos 110 km-h! desde el NO
(305°) y a nivel del mar a unos 37 km-h'! desde el O (270°) [31]. El avién nodriza
explosiond en la colisién y el bombardero fue desintegrandose en grandes fragmentos que
por la accién del viento fueron empujados hacia el Sur, donde una vez recorrido = 1 km se
produjo la separacion del soporte que alojaba 4 bombas termonucleares modelo MK-28FI de
unos 800 kg cada una [32]. Los 4 tripulantes del avidon-nodriza mas otros tres del
bombardero perecieron en la explosion y sobrevivieron cuatro oficiales del bombardero al
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eyectarse sus asientos y actuar sus paracaidas, cayendo 1 en tierra y 3 en el Mar
Mediterraneo, de donde fueron rescatados por dos pescadores de la zona [1]. Ambas
aeronaves quedaron completamente destruidas y sus restos de distintos tamafios se
extendieron sobre cientos de hectareas en el litoral y el mar de la zona. Cada bomba
disponia de dos paracaidas de 5 y 20 m de diametro, pero varios de ellos fueron dafiados
por el fuego y actuaron de modo diferente en cada bomba tras la separacion como se
muestra en la Figura 8:

e Bomba n° 1 (encontrada al anochecer del 17 de enero de 1966, no se
detectd contaminacién a): Sdlo se desplegd correctamente el paracaidas de
5 m impactando, a unos 143 km-h™, sobre terreno arcilloso del cauce del rio
Almanzora. Sufrié dafios leves que no afectaron a su integridad, no
explosionando el explosivo convencional ni afectando al combustible nuclear.

« Bomba n° 2 (encontrada a las 9:30 del 18 de enero de 1966, se detectaron
niveles elevados de contaminacion a): Ambos paracaidas resultaron muy
dafiados y en consecuencia impactd, a unos 357 km-h?, sobre una colina de
un valle pedregoso, produciendo: i) la detonacion del explosivo convencional,
gue cred un crater de 20 m de diametro y 1.8 m de profundidad y provocd un
pequeio incendio. Sus restos se localizaron hasta a 90 m desde el punto de
impacto, vy ii) la volatilizacion de parte del combustible nuclear, formando una
nube de polvo negro (probablemente PuQ,) que se dispersé en las
inmediaciones.

« Bomba n° 3 (encontrada a las 10:30 del 18 de enero de 1966, se detectaron
niveles moderados de contaminaciéon a): Se desplegd el paracaidas de 5 m
pero estaba dafiado por el fuego, la bomba impacté en un solar llano y
pedregoso en el casco urbano de Palomares, a unos 247 km-h'!, provocando:
i) la detonaciéon de parte del explosivo convencional, pero sin incendio; los
restos se localizaron a mas de 450 m del punto de impacto, y ii) parte del
combustible nuclear se volatilizo y se dispersé en forma de una nube de polvo
negro (probablemente PuO,).

« Bomba n° 4 (encontrada el 7 de abril de 1966 en el lecho marino a unos
870 m de profundidad a 9 km de la costa [1]): Ambos paracaidas actuaron
correctamente y su caida durd varios minutos dirigiéndose hacia el Mar
Mediterrdneo hasta alcanzar su superficie a unos 33 km-h™. Sufrié leves
deformaciones estructurales debido a la presion del agua que no afectaron a
su interior, no explosionando el explosivo convencional ni afectando al
combustible nuclear.

Como consecuencia de los hechos acaecidos, una gran cantidad de restos se
esparcieron por toda la comarca en unos 15 km? (1500 ha), algunos de ellos de tamafio
considerable como las cabinas de los aviones, los motores y la secciéon de cola del B-52
(Figura 9). Afortunadamente, ningln vecino resultdé herido y los dafios materiales se
limitaron a la rotura de cristales y grietas en algunas casas. Los restos de las bombas y sus
sistemas accesorios fueron acondicionados y enviados por avion a EEUU, en tanto que los
demas restos fueron embarcados en navios cargueros de la Fuerza Naval de EEUU, que tras
comprobar que no estaban contaminados, los vertieron en el Océano Atlantico en zonas de
elevada profundidad.
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Figura 8: Dibujo esquematico que describe el accidente del 17 de enero de 1966 sobre Palomares
(Cuevas del Aimanzora, Almeria) [32].
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Figura 9: Localizacion del punto de separacion de las bombas del avion, los puntos de impacto de las
bombas (W-1, W-2, W-3, placa de la W-4) y otros restos (B-52 y KC-135) sobre una
fotografia de la zona de 1956 [33].

Apenas una hora después del accidente, la Guardia Civil ya estaba presente en el lugar
del accidente, asegurando la zona e informando a las autoridades espafolas y de los EEUU,
que denominaron el hecho con el cédigo ‘Flecha Rota’ (Broken Arrow) que designa asi los
accidentes que involucran armas nucleares pero sin riesgo de originar una guerra nuclear.
Esa misma tarde, se efectuaron varios reconocimientos aéreos y se ordend el
desplazamiento hasta Palomares de unas 400 personas de la Fuerza Aérea de EEUU
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(FA-EEUU) desde las bases de Mordn de la Frontera y Torrejon de Ardoz, para lo cual se
comenzd la instalacion del denominado ‘Campamento Wilson’, en honor del General de
Division Delmar E. Wilson de la FA-EEUU que estuvo al mando de las operaciones de
busqueda, limpieza y remedio. Al dia siguiente ya se tuvieron las primeras evidencias de
gue los terrenos préoximos a los puntos de impacto 2 y 3 presentaban elevadas
contaminaciones a.

El 19 de enero, coincidiendo con la llegada de un equipo técnico de la Junta de Energia
Nuclear (JEN), la FA-EEUU comenzé el primer reconocimiento radioldgico que se efectud con
un monitor a Eberline PAC-1S (basado en un detector de centelleo cuyas lecturas se
expresaban en cpm”) que se convertian en contaminacién superficial de 2**Pu considerando
que 130 cpm equivalen a 1 ug-m™? [1] = 2.3 kBq:m™ aplicando la actividad especifica
indicada en la Tabla I [2]. Con centro en los puntos de impacto 2 y 3 se definieron 24 radios
formando angulos entre si de 15° hasta completar el circulo [2] (Figura 10). Sobre cada
radio se tomaron medidas cada 25 m, extendiéndose 100 m adicionales cuando las lecturas
eran < 1000 cpm (= 8 ug-m™2 = 18.4 kBg-m™). Algunas medidas se alejaron hasta 1.5 km de
los puntos de impacto y en algunas localizaciones se superd el valor maximo de lectura del
equipo de 2:10° cpm (= 15 pg'm™? = 35 kBq-m™). Dado que el alcance en el aire de las
particulas o del 2*°Pu es del orden de 4 cm, era necesario acercar lo mas posible el monitor
a la superficie irregular del terreno, lo que produjo un buen nuimero de averias y lecturas
erraticas que fue necesario reparar y depurar, respectivamente.

Figura 10, Izquierda: Monitor de centelleo para la deteccién de contaminaciéon o Eberline PAC-1S.
Derecha: Detalle del reconocimiento radioldgico efectuado en direcciones radiales desde el
punto de impacto de la bomba n° 2 [2].

En los dias posteriores se fueron completando medidas intermedias y con fecha 11 de
febrero de 1966 se dispuso del mapa que definia la ‘Linea Cero’ de contaminacién
(Figura 11) que delimitaba una superficie = 226 ha. En la parte inferior de la Figura 11 se
muestra la distribucién de la actividad superficial de *°Pu y en la Tabla VI se muestra la
estimacién del drea inicialmente contaminada por **°Pu. La Figura 11 muestra también la

* .
cuentas por minuto.
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definicion de las zonas de actuacion durante la limpieza inicial por parte de los EEUU y que
se ha mantenido desde entonces durante el seguimiento de la contaminacion:

e 2Zona 2. Valle situado a 1.5 km al Oeste de Palomares flanqueado por
pequeias colinas de entre 50 y 75 m de altitud y que en 1966 llevaba afos
sin cultivar. Sin embargo, la dispersion de la contaminacidén alcanzé a las
parcelas vecinas que si estaban explotadas en regadio.

« Zona 3. Sita en el limite Este de Palomares, en 1966 era una parcela llana
con varias terrazas sin cultivar, pero la dispersién de la contaminacion alcanzé
a las parcelas vecinas donde se cultivaban alfalfa, judias y tomates, estos
ultimos a punto de ser cosechados.

e Zona 5. Casco urbano que en 1966 apenas estaba pavimentado y que fue
alcanzado por la pluma de la bomba n© 2; si bien la contaminacién superficial
fue entre 10 y 1000 veces inferior a las observadas en los puntos de impacto
de las bombas.

e Zona 6. Detectada el 4 de febrero de 1966 en las colinas de Sierra Almagrera
situadas en la ribera Este del rio Almanzora y al Norte de Villaricos. Una
superficie de 192 ha donde se encontraron puntos de contaminacién maxima
de hasta 120 kBg-m™ en unas colinas rocosas de unos 100 m de altitud
maxima, dificil acceso y sin explotacidn agricola en aquel momento. El origen
de la contaminacién es dudoso por su relativa lejania de los puntos de
impacto n® 2 (a 5 km) y n® 3 (a 2 km) y la discontinuidad en el patrén de la
actividad depositada.

Tabla VI: Estimacién del area inicialmente contaminada por 2*°Pu [34] [35].

Actividad a superficial / kBg-m™ Area afectada / ha
> 1200 2.2
120 - 1200 17
12 -120 87
<12 120

A partir de los valores utilizados para la determinacion de la ‘Linea Cero’, Espafia y
EEUU negociaron los criterios y metodologia de actuacion para los trabajos de remedio
(Tabla VII) y recuperacién de las zonas contaminadas. Dichos trabajos incluian: el lavado de
fachadas, vallas y muros con agua a presion, la excavacion de una trinchera en la zona 2
para almacén temporal de los materiales mas contaminados previo a su acondicionamiento
para su transporte a EEUU vy el relleno de las parcelas excavadas con suelo fértil de la zona,
ademas de la busqueda de la bomba n© 4. Dichos trabajos en tierra se desarrollaron desde
el 24 de enero hasta el 4 de abril de 1966, contando para ello con 700 efectivos militares y
un centenar de vehiculos y maquinas pesadas con base en el ‘Campamento Wilson’ [1]. Se
definieron 844 parcelas (segun su disposicién en el terreno y propietario), siendo el area
total remediada de 156 ha. Al finalizar los trabajos de limpieza, se ofrecidé a los propietarios
de las parcelas y cultivos un “certificado de descontaminacion”, firmado por representantes
de las Autoridades Espafioles y de los EEUU donde se aseguraba que la limpieza habia
conseguido recuperar “...las condiciones de seguridad y fertilidad anteriores al 17 de enero
de 1966"”. En la actualidad, no se dispone del registro de datos (sistematico o no) de las
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condiciones radioldgicas inmediatamente después de la intervenciéon de la FA-EEUU que
certifique cuales fueron los criterios ni si efectivamente se consiguieron.
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Figura 11: ‘Linea Cero’ de contaminacion establecida por la FA-EEUU el 11 de febrero de 1966. Superior:
Datos expresados en pg-m™ y muestra los puntos de impacto de varios restos de gran tamafio
como las cabinas, motores, tren de aterrizaje y la cola del B-52 [2]. Inferior: Datos expresados
en kBg-m™ que muestra la definicién de las zonas 2, 3, 5 y 6, con sus estaciones de muestreo
empleadas posteriormente en el seguimiento radioldgico.
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Tabla VII: Criterios y resultado de las acciones de remedio realizadas en Palomares por la FA-EEUU entre
el 22 de enero y el 10 de marzo de 1966 [1] [2].

Actividad
Material superficial / Actuacién Resultado
kBg-m™2
> 1200 Retirada hasta 10 cm de 832 m?® provenientes
profundidad y traslado a EEUU de 2.2 ha
Suelos accesibles 12 -1200 Regado_y arado hasta 30 cm de 115 ha
profundidad
. L, 111 ha + 192 ha de
<12 Sin actuacion la zona 6
SU?IOS de dificil acceso < 180 Sin actuacién Sin datos
y sin explotar
. 306 m® provenientes
Vegetacién y cultivos > 7 Retirada y traslado a EEUU de 115 ha
agricolas .
<7 ‘ Quemado y enterramiento 9250t

Durante las acciones de remedio las tierras y vegetales mas contaminados fueron
acondicionados en la Zona 2 en 4810 bidones de 0.2 m? de capacidad, lo que supuso un
total de 962 m>. Estos bidones se transportaron hasta la playa de Quitapellejos (Figura 12,
Izquierda) para su embarque, el 24 de marzo de 1966, en el carguero USNS Lt. Boyce y
traslado hacia el puerto de Charleston (EEUU), donde llegd el 5 de abril. Alli fueron
examinados los bidones uno por uno para confirmar su buen estado y la ausencia de
contaminacién externa previo a su transporte por ferrocarril (30 vagones) hasta Savannah
River Facility en Aiken (Carolina del Sur, EEUU), donde el 8 de abril fueron enterrados en
una trinchera de unos 6 m de profundidad, excepto dos de ellos que se enviaron al
Laboratorio Nacional de Los Alamos en Nuevo México (EEUU).

s

Sy

- L =, < Vo % R

Figura 12, Izquierda: Carga de los bidones con material contaminado en la playa de Quitapellejos. En la
esquina superior derecha se encuentra el Campamento Wilson. Derecha: Imagen de las bombas
n° 1 (izquierda) y n° 4 (derecha) expuestas actualmente en el Museo Nacional de Ciencia e
Historia Nuclear de Alburquerque (Nuevo México, EEUU).

La bomba n° 4 fue localizada el 15 de marzo en el Mar Mediterraneo a unos 8 km de la
costa y 655 m de profundidad, pero su rescate fue muy complicado y se demord hasta el 6
de abril, cuando fue izada, aparentemente intacta, desde 870 m de profundidad a bordo de




Caracterizacion radiolégica del rea afectada por el accidente de Palomares: Evolucién histérica y situacién actual pag. 24 de 156

la nave para rescate submarino USS Petrel (ASR-14). En la actualidad las bombas n® 1 y 4
estan expuestas en Alburquerque (Nuevo México, EEUU) como se muestra en la Figura 12,
derecha.

Tras estos trabajos, se establecid6 un programa de vigilancia radioldgica de la
poblacién, del medioambiente y de las producciones agropecuarias bajo diversos marcos de
cooperacion entre Espafia y los EEUU, que se pueden englobar en el Proyecto Indalo iniciado
por la JEN y que continla realizando el CIEMAT. Segun el CSN: "“..desde 1966, los
programas de vigilancia realizados bajo el Proyecto Indalo no han mostrado ningun
resultado que haga sospechar la existencia de morbilidad inducida por las radiaciones
ionizantes y no hay ninguna evidencia de patologia directamente relacionada con la
dispersion de material radiactivo en el medio ambiente ocasionado por el accidente.” [33].

En los primeros afios posteriores al accidente, el uso y explotacion de las tierras
cercanas a los puntos de impacto n® 2 y 3 fue muy esporadica por el bajo rendimiento
agricola y solo servia para el pastoreo de algunos rebafios de ovejas y cabras. Ya en la
década de 1980 la situacion cambid por la aplicacion de técnicas de explotacidon intensiva
(riego por goteo), lo que indujo la construccién en 1986 y 1988 de dos balsas de regadio
con una capacidad total de casi 0.5 hm?. Las balsas estan sitas justo entre la cabecera del
valle de la zona 2 y el cementerio de Palomares. A este movimiento de tierras hay que
anadir el producido por la formacidén de terrazas para su explotacion agricola en aquellas
parcelas que presentaban lomas o colinas. En la zona 3 se construydé una instalacion
ganadera y se cultivdo mediante la creacién de terrazas, incluso encima del punto de impacto
se construyd una vivienda sobre material de relleno anadido. Ademas, el Ayuntamiento de
Vera recalificé como urbanizables varias parcelas del sur del valle de la zona 2, lo que fue el
inicio de un nuevo desarrollo inmobiliario de la comarca. La zona 6 continud sin modificacion
alguna en su uso respecto a los afios 1960, es decir, el pastoreo esporadico de algunos
rebafios.

Es en el afo 2003 cuando el CIEMAT elabora el Plan de Investigacion Energética y
Medioambiental en Materia de Vigilancia Radioldgica en Palomares (PIEM-VR) que,
informado favorablemente por el CSN el 11 de diciembre de 2003 [3], fue aprobado por el
Consejo de Ministros el 17 diciembre de 2004, decretando la restriccion total y parcial de
uso de los terrenos. A partir de esa fecha se inicié un proceso de expropiacion forzosa de
=10 ha que comprendia los terrenos afectados y las proximidades de los puntos de impacto
de las bombas nimeros 2 y 3. Posteriormente, y como consecuencia del desarrollo del
PIEM-VR el Consejo de Ministros aprobd, con el informe favorable del CSN de 2 de julio de
2007, una ampliacion del alcance de PIEM-VR a 30 ha; esta ampliacion incluia las fincas
colindantes a las ya expropiadas en las Zonas 2 y 3 y los terrenos afectados en Sierra
Almagrera (Zona 6).

1.3.1 Descripcion del escenario

Palomares es una pedania del municipio de Cuevas del Almanzora en la provincia de
Almeria, en el SE de la Peninsula Ibérica. Sus coordenadas geograficas son
aproximadamente latitud 37°15’ N y longitud 1°47’ E, que se expresan en el sistema de
coordenadas universal transversal de Mercator (Universal Transverse Mercator, UTM [36])
como 30S-6 006 500-4 123 000 (datum WGS-84). El area afectada por el accidente también
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alcanzo por el E a la pedania de Villaricos situada a orillas del mar Mediterraneo y por el O
al término municipal de Vera donde se encuentra el punto de impacto n® 2 aunque la
contaminacién se dispersé mayoritariamente hacia el NO.

Los datos meteoroldgicos registrados en el aeropuerto de Almeria [37] son
representativos de la climatologia del area de interés ya que es muy similar en toda la
provincia, es decir:

e« La temperatura media anual es de 19 °C, con medias estivales entre 26 y
32 °C y medias invernales entre 8 y 14 °C.

« El valor de irradiacién solar directa en la ciudad de Almeria es de
3.71 kW-h-(m?%d)™* [38], el mas alto en Europa, y ademas cuenta con 2994 h
de sol anuales y 108 d despejados al afio.

« Las precipitaciones anuales son escasas (200 dm>-m™) y distribuidas a lo
largo del afio en sélo 25d, 7 de los cuales son tormentas, lo que origina
crecidas y avenidas de los torrentes y arroyos cuyos cauces se encuentran
normalmente secos.

En consecuencia, el clima de la provincia de Almeria es Mediterraneo subtropical con
caracteristicas secas o semiaridas, siendo la vegetacién autdéctona de la zona el acebuche
silvestre (Olea Europea), el esparto (Stipa tenacisima), los bosquetes de azufaifos (Ziziphus
lotus) y rascamofios (Salsola verticilata) [39]. En el momento del accidente, las tierras
proximas a los puntos de impacto n® 2 y 3 estaban sin cultivar y presentaban este tipo de
vegetacion.

La geologia y orografia del area afectada se puede dividir en dos partes bien
diferenciadas y separadas por el lecho del rio Almanzora formado por gravas y arenas [40]:

« Al O del rio Almanzora (zonas 2, 3 y 5), las formaciones mas antiguas
corresponden al Terciario Messiniense y son margas arenosas, areniscas y
niveles de yeso que en el Plioceno dieron lugar a conglomerados y una
pequeia zona con dacitas y riodacitas. Ya en el Cuaternario se formaron limos
y arcillas indiferenciados y arenas de playa en la orilla del mar (Playa de
Quitapellejos). Estos suelos corresponden al horizonte C edafoldgico formado
por la disgregacion mecanica de la roca madre y sin apenas alteracion
guimica. Los minerales por orden de abundancia son: cuarzo (39 %), calcita
(30 %), plagioclasa (13 %), dolomita (7 %) clorita (6 %), mica (4 %) vy
yeso (0.5 %), este Uultimo particularmente abundante para tamanos
granulométricos superiores a 250 ym. En consecuencia, la naturaleza de
estos suelos es silicio-carbonatada, siendo sus mayores componentes
SiO, (44 %), COs* (16 %) , AlL,O; (12 %), CaO (15 %), Fe,O; (3.8 %),
K,0 (2.6 %), MgO (2.1 %), FeO (0.7 %) y TiO, (0.6 %) [41]. La relacion
Fe?*/Fe®* es de 0.18 lo que indica un ambiente oxidante y las siguientes
transformaciones mineraldgicas: formacion de 6xidos hidratados, degradacion
de las cloritas y alteracion superficial de los minerales de Fe y Ti. La solucion
de estos suelos en agua presenta un potencial redox oxidante (entre
312 - 344 mV) y un pH entre 7.6 - 8.4 [34]. Su orografia consiste en llanos
extensos con pequefias colinas y altozanos que alcanzan una altitud maxima
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de 80 m, cuya explotacion agricola en el pasado consistio en cultivos de
secano, como maiz, cebada y alfalfa, mas algunos productos de temporada
como tomates, habas, alcachofas y frutales citricos. La introduccién del riego
por goteo y los invernaderos transformaron el relieve en llanos o terrazas
para su explotacion agricola como ha ocurrido en la zona 2, donde la
construccidon de las balsas de regadio supuso la desaparicion de varias colinas
en la cabecera del valle. El rendimiento agricola aumenté considerablemente
y en la actualidad se cultiva sandia, melén, pepino, calabacin, pimiento y
lechuga.

+ Al E del rio Almanzora (zona 6) se encuentra la Sierra Almagrera que forma
parte del complejo Alpujarride con origen en el Cambrico-Pérmico que se
extiende unos 8.5 km hacia la provincia de Murcia donde se encuentra su
maxima altitud en el pico Tenerife (366 m). En la comarca de interés forma
una sucesion de colinas y barrancos con una altitud maxima de 120 m
dejando al Sur el casco urbano de Villaricos. Sus minerales mayoritarios son
micaesquistos grafitosos, esquistos cuarciticos y cuarcitas, aunque contiene
filones de minerales de Pb y Ag, como la galena argentifera, que han sido
explotados desde la antigliedad hasta la década de 1 940, quedando aun en
el terreno numerosos pozos y vestigios de esta actividad. Sus componentes
guimicos son SiO, (75 %), Al,O3 (20 %) y PbS (~ 1 %). En estas sierras la
vegetacion de gran porte se encuentra representada por los azufaifares, que
ocupan las principales ramblas y vaguadas, y por las comunidades de
cornical, que aparecen en los acantilados con influencia marina. La vegetacion
madura es un espinal dominado por especies como el espino negro, el
acebuche, el baydn, la efedra y las esparragueras, siendo muy escaso el
lentisco. La presencia de coscoja, madreselva, aladierno o la rubia indican que
en el pasado pudieron existir condiciones ambientales distintas a las actuales
gue permitirian el desarrollo de especies de mayor porte; aunque,
transcurrido el tiempo, las condiciones son otras. En la actualidad esta siendo
considerada como Zona Especial de Conservacion [42] y no tiene mas
aprovechamiento que alguna explotacion apicola y el pastoreo ocasional de
ganado ovino y caprino, aunque en los Ultimos afios hubo interés para alguna
iniciativa inmobiliaria.

1.3.2 Forma fisicoquimica de la contaminacion

La explosion de un dispositivo que contiene material radiactivo o nuclear (Pu y/o U)
produce la alteracion, pulverizacidon y dispersion de dicho material [43] en formas discretas
que por su tamafio pueden ser coloides (1 - 450 nm), particulas (0.5 um -2 mm) vy
fragmentos (> 2 mm) [44]. Cuando la actividad de la particula o fragmento supera los
10 kBqg se emplea el calificativo ‘caliente’ para indicar que es preciso adoptar precauciones
desde el punto de vista de la proteccién radioldgica.

En el accidente de Palomares la disgregacion del material nuclear en particulas y
fragmentos fue causada por la accién mecanica debida a las detonaciones del explosivo
guimico convencional, tanto en vuelo como al impactar en el suelo. Ademas, se originaron
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pequefos incendios que aceleraron la oxidacion del Pu y el U, produciendo particulas muy
finas de éxidos refractarios.

Durante el desarrollo del Proyecto Indalo, se asumid que las muestras de suelo de
Palomares presentaban una distribucion homogénea de la contaminacion radiactiva
atribuible a las particulas mas finas que se repartian uniformemente en el volumen de la
muestra. Aunque esta suposicion estda avalada en la mayoria de las muestras de suelo
analizadas, los estudios de fraccionamiento de las muestras mas activas evidencian la
heterogeneidad en la distribucién de actividad, lo que es un indicio de particulas discretas
que contienen la mayor parte la actividad de la muestra [45] [46].

La técnica para aislar las particulas radiactivas mas comin empleada ha sido la
divisidon no destructiva y sucesiva de muestras de suelo en submuestras de menos de 5 mm
de espesor, que luego han sido analizadas en sistemas de espectrometria y con detectores
de semiconductor de Ge de alta pureza (HP Ge) para determinar la actividad de 2**Am
mediante el andlisis de la linea de emision de 59.5 keV. El proceso se ha repetido
reduciendo el tamafio de la submuestra hasta conseguir aislar la particula, cuyos tamanos
han variado entre 10 y 500 um [47] [48] [49].

Para facilitar el proceso de separacion, en ocasiones las muestras de suelo han sido
tamizadas en seco para obtener las fracciones granulométricas con distintos intervalos de
tamafios de particula (desde 40 um hasta 2 mm [46]). Esta técnica se prefiere al tamizado
en humedo para prevenir la disolucidon de agregados y la lixiviacion del Pu(VI) que pudiera
estar presente en la superficie de las particulas (lo cual originaria un residuo liquido
radiactivo). Las fracciones granulométricas obtenidas eran analizadas mediante
autorradiografias que permitian detectar el tamafo y numero de las particulas radiactivas;
si bien, con posibles interferencias de los componentes radiactivos naturales como el *°K. La
fragilidad de las particulas ha quedado demostrada ya que varias se fracturaron durante las
preparaciones produciendo varios pedazos y polvo mas fino que se confirmé como
radiactivo en sus autorradiografias y analisis por espectrometria Y.

Las particulas radiactivas aisladas también fueron analizadas mediante otras técnicas
no destructivas como: microscopia éptica polarizada [48], microscopia electronica de barrido
(MEB) con espectroscopia de energias dispersivas de rayos X (EDS) [47] [48] [49] [50],
espectrometria de masas de iones secundarios (SIMS) [49] y microabsorcién de rayos X de
la radiacion de sincrotron cerca del borde de estructuras (u-XANEX) [51]. Las conclusiones
de estos trabajos se resumen a continuacién:

« El analisis organoléptico de las particulas encontradas presenta una estructura
de granos aglomerados (tipo racimo de uvas) con una gama de colores
amarillos, plateados, ocres y verdes que son caracteristicos del PuO;, y PuO,.,y
[48]. Dicho granulado se corresponde con diametros de tamano de particulas
en el intervalo de 0.5 - 1 pm [51].

+ Estas particulas radioactivas estan sélidamente agregadas a matrices inertes
de los componentes mayoritarios del suelo local (como SiO,, COs* y Al,05) de
modo que el didametro del tamano del agregado oscila entre de 200 - 300 pm
[48] [50].
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Las particulas radioactivas estan constituidas por éxidos refractarios de U y Pu
entrelazados y con didametro de tamafio de particula entre 1 - 50 ym. La
razon masica Pu/U en estas particulas varia entre 0.5 - 1.5 [46] [49] [47].

La caracterizacion con P-XANEX [51] permitid comprobar que la especie
oxidada predominante es UO,, con un incremento de la oxidacion a UsOg en
las zonas mas alteradas, en contacto con el ambiente. El Pu presenta el
estado de oxidacién similar al del U, es decir PuO,, pero también estan
presentes en menor proporcion Pu,Os y PuO,*, ligados a la disponibilidad de O
durante el proceso de reaccion.

En las fases oxidadas se han encontrado acumulaciones de Ga [48], lo que se
justifica como consecuencia de utilizar este elemento para favorecer la
formacion de la fase Pu(d) a temperatura ambiente.

Se ha observado la existencia de una relacién entre el tamafio de la particula,
su composicion y la actividad. La relacion observada es que la actividad de las
particulas radiactivas aisladas es proporcional al cubo de su didametro de
particula, dependiendo también de la matriz a la que estad asociada [43]. La
actividad de estas particulas varia entre 1 - 10 kBq.

Tras su dispersion, depdsito en seco en el suelo y posterior alteracién por el medio
ambiente las particulas radiactivas se adhirieron a las del terreno formando agregados muy
cohesionados, que resulta dificil separar por medios fisicos y con muy escasa reactividad
qguimica. Los estudios desarrollados durante el Proyecto Indalo [39] demuestran que:

El transporte vertical de las particulas radiactivas es nulo ya que la velocidad
de migracién vertical en los primeros 5 cm del suelo varia entre 0.001 y
0.02 cm-a’, lo que supone que la contaminacién reside en esa capa entre
250 - 3500 a.

Si bien las particulas radiactivas estan constituidas por un 99 % de Pu y Am,
no hay constancia de interaccion geoquimica con el medio; solo en
situaciones excepcionales (escorrentias o por la alteracion mecanica del
terreno) se observa un incremento de oxidacion superficial, favoreciendo la
formacion de especies con una mayor velocidad de disolucion.

En consecuencia, el transporte de la contaminacidon depositada superficialmente tras el
accidente se puede considerar de movilidad limitada por mecanismos fisicos como la
alteraciéon directa del suelo para usos agricolas o urbanisticos, el arrastre mecanico en
escorrentias y, sobre todo, la resuspension.

El factor de resuspensién se define como el cociente de la concentracién del
contaminante en el aire dividido por su concentracion en la superficie del terreno. En el caso
de Palomares y segun se refleja en la bibliografia [39] [52], el factor de resuspension de la
contaminacion por Pu es del orden de 10 - 10'® m™. Aunque este valor es aparentemente
pequefo, la resuspensién es el principal mecanismo originador de la contaminacion
ambiental por 23°*2%0py, del orden de pBg-m™, que sdlo se constata en determinadas zonas
de Palomares donde las condiciones de velocidad del viento son > 7 m-s* [53], lo que
ocurre en menos del 7 % del cdmputo de tiempo anual [54].
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1.3.3 Fracciones y relaciones isotdpicas caracteristicas

La relacion atdmica de dos isétopos se define como el cociente del nimero de dtomos
de uno de ellos dividido por el nimero de atomos del otro. Si dichos niumeros de atomos se
multiplican por el numero masico del isétopo correspondiente, se obtiene la relacion
isotdpica en términos de masa, de la que se puede calcular la relacidn isotdpica en términos
de actividad multiplicandola por el cociente de las actividades especificas de los isétopos.

Las relaciones isotopicas de #*®*Pu y *°Pu respecto a 2*°Pu son caracteristicas del
origen de la contaminacién radiactiva como se muestra en la Figura 13, permitiendo su
identificacion y procedencia [55] [56]. A partir de la Tabla III se calculan las relaciones
atémicas para el tipico Pu grado arma 23®pu/?*°Pu = 0.0004 y 2*°Pu/>*°Pu = 0.06, por

ejemplo:

El vertido accidental de combustible nuclear militar en Kyshtym (antigua
URSS, hoy Kazajistan, 1957) parece indicar que este material (producido en
un reactor de U natural moderado con grafito) era de excelente calidad para
su aplicaciéon militar ya que su fraccidn en masa de 2*°Pu seria superior a
97 % (**°Pu/?**Pu < 0.03, 2**Pu/***Pu = 0.00003).

Las explosiones atmosféricas de bajo rendimiento (< 100 kt TNT, como las
producidas en Semipalatinsk) incrementan las relaciones atdmicas, pero se
quedan a un orden de magnitud de las atribuidas al poso radiactivo global
debido a las pruebas estratosféricas, donde el flujo neutrénico durante la
explosién aumenta la presencia de 2*°Pu.

La contaminacion debida a las pruebas troposféricas de artefactos
termonucleares Mike y Castle Bravo (Islas Marshall, 1952 y 1954,
respectivamente) se caracterizan por presentar una relacion atdmica
238py/239pu muy elevada y una relacién atémica 2*°Pu/?*°Pu muy baja.

Los vertidos directos de residuos en el océano Atlantico desde la instalacion
de reproceso de combustible nuclear en Sellafield (Reino Unido) muestran
relaciones atdmicas mas elevadas.

La contaminacién derivada del accidente de Chernobyl (antigua URSS, hoy
Ucrania, 1986) se debe a combustible nuclear con elevado grado de quemado
donde 238pu/?*°Pu=0.0034 y 2*°Pu/?**Pu=0.56.

Por ultimo, se presentan los datos de los accidentes de Palomares y Thule en
1968, donde cuatro bombas termonucleares similares se perdieron en el
Océano Artico, cerca de la costa Oeste de Groenlandia, en un aterrizaje de
emergencia frustrado de un B-52 que se habia incendiado durante el vuelo
[55].
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la suma de actividades, situaciones [55] [56] comparadas con el Pu grado
denotandolo como 239¥240p,. Sin arma y los resultados de las muestras de suelos de
Palomares.

embargo, los fotones de 59.5 keV
del **!Am pueden ser detectados directamente mediante detectores de espectrometria Y.

El método mas empleado para la determinacion de la actividad de los isétopos de Pu y
Am en muestras de suelos se basa en la disolucién total de las muestras (suelos, particulas
aisladas, otras) con diversas técnicas radioquimicas (RQ) (por ejemplo: extraccion, adicién
de trazadores, concentracion, separacion con resinas de intercambio idnico,
electrodeposicion) y posterior analisis mediante espectrometria a (EA), centelleo liquido
(CL) para el ®*'Pu, espectrometria de masas con fuente de plasma inducido (ICP/MS) y
espectrometria de masas con aceleradores (AMS). También se ha empleado Ia
espectrometria de rayos X y la espectrometria de fotones de baja energia (LEPS: Low
Energy Photon Spectrometry) para el analisis no destructivo de muestras delgadas de
tierras [58].

En la Tabla VIII se muestra una recopilacion de las relaciones isotépicas de actividad
relacionadas con el accidente de Palomares y publicadas en los uUltimos 25 anos que, en
general, muestran gran concordancia temporal entre ellos. Estos resultados experimentales
permiten calcular las relaciones isotdpicas en actividad respecto a la actividad de ?*°Pu y
estimar sus valores en el momento del accidente mediante el ajuste de su evolucion en
funcion del tiempo (Figura 14). Los valores numéricos de este ajuste para 1966 y varios
periodos relevantes para este trabajo se presentan en la Tabla IX, donde se observa que la
razén en actividad 2*°Pu/?*°Pu = 0.220 + 0.002 es practicamente constate en el tiempo y
confirma el grado armas del Pu. También es constante la razén ***Am/?*°Pu = 0.31 £ 0.1 en
el periodo 2006 - 2066, lo que permite emplearla como factor de escala para determinar la
actividad de los 2*°Pu y 2*°Pu sin necesidad de correcciones por el tiempo transcurrido.
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Tabla VIII: Valores de las razones isotépicas de actividad, indicando el afio de referencia para el que
fueron calculadas y la metodologia de analisis.

Razdn
Isotodpica

240 Pu/239 Pu

238Pu/239pu

238 Pu/239+240pu

241 Pu/241Am

241Am/239+240 Pu

241 Pu/239 Pu

241 Pu/239+240Pu

Razdn de
actividad

0.22 £ 0.01
0.21 £ 0.01

0.23 £ 0.01

0.21 £ 0.03
0.219 £ 0.002
0.240 £ 0.002
0.027 £ 0.002
0.021 £ 0.001
0.022 £ 0.003
0.017

0.015 £ 0.002

0.017 £ 0.002

0.016 £ 0.001
0.017 £ 0.001
0.017 £ 0.002
0.012 £ 0.002
0.017 £ 0.002
0.017 £ 0.001

3.10 £ 0.02

0.16 £ 0.04
0.15 £ 0.04
0.21 £ 0.02
0.23 £ 0.04
0.24 £ 0.05
0.24 £ 0.02
0.25 + 0.02
8.2 £0.8
2.14 £ 0.22
1.04

6.3

6.1 £ 0.5

6.7 £ 0.2
20+ 1.1

Afo de
ref.
medida

1997
1997

1998

2001
2006
2006
1966
1994
1966
1997
2001

1998

2002
2003
2006
2006
2008
2009

2008

1966
1988
1989
2002
2002
2008
2008
1966
1994
2006
1966

1966

1966
1983

Observaciones

1 muestra de suelo superficial, RQ+EA [59]

2 muestras de suelos y 2 muestras de sedimentos
costeros, RQ+EA [57]

4 muestras de suelo superficial y 2 muestras de
sedimentos costeros, RQ+EA [60]

2 muestras de suelo superficial, RQ+EA [61]

1 particula, RQ+ICP/MS [49]

1 muestra de suelo, RQ+AMS [62]

1 muestra de suelo superficial, RQ+EA [59]

1 muestra de suelo superficial, RQ+EA [59]

45 muestras de suelo superficial y sondeos, RQ+EA [39]
1 muestra de suelo superficial, RQ+EA [59]

2 muestras de suelo superficial, RQ+EA [61]

4 muestras de suelos y 7 muestras de sedimentos
costeros, RQ+EA [60]

45 muestras de suelo superficial y sondeos, RQ+EA [39]
5 particulas, RQ+EA [46]

5 muestras de suelo superficial, RQ+EA [47]

1 particula, RQ+ICP/MS [49]

5 particulas, RQ+EA [48]

307 muestras de suelo superficial y sondeos, RQ+EA [63]

307 muestras de suelo superficial y sondeos, RQ+EA+CL
[63]

45 muestras de suelo superficial y sondeos, RQ+EA [39]
Muestreo de algas (Fucus spiralis), RQ+EA [64]
Muestreo de algas (Fucus spiralis), RQ+EA [64]

5 particulas, RQ+EA [46]

45 muestras de suelo superficial y sondeos, RQ+EA [39]
5 particulas, RQ+EA [48]

879 muestras de suelo superficial y sondeos, LEPS [58]
1 muestra de suelo superficial, RQ+EA+CL [59]

1 muestra de suelo superficial, RQ+EA+CL [59]

1 particula, RQ+ICP/MS [49]

1 particula, RQ+ICP/MS [49]

2 muestras de suelos y 2 muestras de sedimentos
costeros, RQ+EA+CL [57]

4 muestras de suelos, RQ+EA+CL [60]
3 muestras de suelos, RQ+EA+CL [65]
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A partir de las relaciones isotdpicas, se pueden calcular las fracciones isotdpicas en
masa y actividad del combustible nuclear dispersado en el momento del accidente y su
evolucidn con el paso del tiempo (Figura 15). Las fracciones isotopicas en masa calculadas
para 1966 corresponden claramente con Pu grado armas, con mas de un 93.5 % de *°Pu,
menos de 6 % de **°Pu y un contenido de **®Pu inferior al 0.01 % de la masa total. En la
Figura 13 se incluye el punto correspondiente a sus relaciones atémicas 23®Pu/?*°Pu y
240py/23°pu. El contenido masico de 2*!Pu es sélo 0.4 % pero el *!Am generado ya era
0.2 %, lo que indica que la extraccion del Pu se produjo entre 1956 y 1960 [49] [63] [65].
Con el tiempo, la fraccién en masa de **'Pu se reduce un factor 40 en los primeros 50 afios,
en tanto que su descendiente el *»Am alcanza su maxima fraccion masica en 0.53 %
transcurridos 72 a, es decir aproximadamente en el afio 2 030. El #*®Pu reducira su fraccién
masica a la mitad en los primeros 100 a y las fracciones masicas de ?**Pu y ?*°Pu apenas
variardn en siglos dadas sus largas vidas medias. En contraste, mdas del 84 % de la
actividad total del combustible nuclear en 1966 se debia al 2*!Pu (emisiones B) y menos del
12 % al 23°Pu (emisiones o). Con el paso del tiempo la situacién se invierte y en 2020 mas
del 90 % de la actividad sera debida a emisiones a.

Tabla IX: Estimacién de las relaciones isotdpicas de actividad relativas a 23°Pu en el momento del
accidente y su evolucidn. Las incertidumbres se expresan con un nivel de confianza del 95 %.

Fecha de referencia At/ a 238py/239py 240p/239py 241py/239py 241 Am/?3%py
17/01/1966 0 0.027 £ 0.002 0.220 + 0.002 7.2 0.9 0.11 £ 0.02
17/01/1991 25 0.022 + 0.002 0.220 + 0.002 2.1 +£0.2 0.27 £ 0.02
17/01/2006 40 0.020 + 0.002 0.219 + 0.002 1.0 £ 0.1 0.30 £ 0.02
17/01/2016 50 0.018 + 0.002 0.219 + 0.002 0.65 + 0.06 0.31 £ 0.02
17/01/2041 75 0.015 + 0.002 0.219 + 0.002 0.19 + 0.02 0.31 £ 0.02
17/01/2066 100 0.012 + 0.002 0.218 + 0.002 0.059 + 0.005 0.30 £ 0.02
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Tabla X: Valores de las razones atdmicas, indicando el afo de referencia en la que se realizaron las

medidas.
Razon Isotopica Razoén atomica Afo de ref. medida | Observaciones
0.250 + 0.002 2006 1 particula, ICP/MS [49]
235y/%38U 0.185 2007 1 particula, ICP/MS [51]
0.185 + 0.004 2007 1 particula, ICP/MS [47]
234238 0.0023 + 0.0004 2007 1 particula, ICP/MS [51]
0.0010 + 0.0002 2008 1 particula, RQ+EA [48]
239py /235y 0.78 £ 0.14 2007 1 particula, ICP/MS [51]
PuUtotal/ Utotal 0.8 £0.2 2008 1 particula, RQ+EA [48]
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Figura 15: Evolucién de las fracciones isotdpicas en masa y actividad en muestras de Palomares.

1.4 Caracterizacion radiologica de las zonas

Las acciones de remedio en zonas contaminadas con radionucleidos forman parte de
las normas basicas de proteccion radioldgica establecidas por las regulaciones de la Unidn
Europea (en adelante UE) [66] y la OIEA [67]. La toma de decisiones en los planes de
remedio debe basarse en: la informacién disponible, la generacion de informacién
complementaria que aln sea necesaria, la evaluacion de los datos frente a unos criterios de
aceptacion, la viabilidad social y econdmica de las alternativas de actuacion y la verificacidon
final de los trabajos efectuados.

La herramienta principal para cada una de esas fases es la caracterizacion radioldgica
de la zona, que se puede entender como todas las operaciones destinadas a obtener
informacion y datos relativos a las distribuciones en el terreno afectado de las propiedades
fisicas, quimicas y radiolégicas de los contaminantes radiactivos. Esta informacion debe
ayudar a planificar, si fuera necesario, las acciones de remedio proporcionando estimaciones
del tipo y volumen de residuos radiactivos que se producirian, recomendaciones sobre
aspectos de proteccion radiolégica y seguridad fisica y una valoracién razonable de los
costes asociados [68].

Se pueden distinguir varios tipos de caracterizacion radioldgica en funcion del
momento y del alcance de la contaminacién radiactiva [69]:
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+ Descubrimiento de la contaminacién: consecuencia de algunas medidas
discretas generalmente en las zonas mas contaminadas en base a informacién
historica o sospechas contrastadas.

« Confirmacién y alcance preliminar de la contaminacion: medidas sobre el
terreno con objeto de establecer en el espacio los niveles de proteccion al
publico y a los trabajadores.

« Caracterizacion primaria: medidas sistematicas sobre el terreno y tomas de
muestras con objeto de determinar el alcance espacial de la contaminacion,
incluyendo la profundidad en el suelo.

« Caracterizacion secundaria: basada en las anteriores y decidida la necesidad
de emprender las acciones de remedio, son medidas complementarias
relacionadas con las técnicas de ingenieria a implementar, incluyendo la
gestion de los residuos radiactivos generados.

» Vigilancia radioldogica durante las actuaciones de remedio: medidas realizadas
durante los trabajos en los terrenos descontaminados y en los trabajadores
para asegurar que se cumplen los objetivos de dosis previamente
establecidos.

« Verificacion final: medidas realizadas una vez acabados los trabajos de
remedio con objeto de documentar la situacién radioldgica final y describir los
escenarios y limitaciones que son aceptables para el uso de los terrenos
descontaminados.

1.4.1 Criterios radiologicos para la restriccion de uso de los terrenos

En la practica resulta imposible recuperar toda la contaminaciéon radiactiva que ha
afectado a grandes superficies y que ha podido penetrar en el suelo a cierta profundidad.
Por ello, en los planes de accion de remedio se establecen como objetivos cuantitativos a
alcanzar distintos criterios radiolégicos que se relacionan con las condiciones de uso para los
terrenos tras las acciones de remedio. Estos criterios se relacionan con el riesgo que resulta
de la exposicion de las personas y el medioambiente a la radioactividad remanente que no
es posible extraer por motivos técnicos o socioeconémicos.

La exposiciéon del ser humano a las radiaciones ionizantes puede ser externa
(irradiacion desde una fuente de radiacion que estd fuera del cuerpo) o interna
(incorporacion de radiactividad dentro del cuerpo por inhalacion o ingestién). Para
relacionar la exposicién a las radiaciones ionizantes tanto externa, como interna, con los
riesgos de aparicion de efectos bioldgicos se emplea la magnitud dosis efectiva, E, cuya
unidad es el Sievert (1 Sv=11Jkg?') y que se define como una suma de las dosis
absorbidas en varios érganos del cuerpo humano, Dy, (1 Gy = 1 J-kg™), sopesadas con
factores de ponderacion adimensionales que se relacionan con la radiosensibilidad de cada
organo (wr) y la eficiencia radiobiolégica de las distintas radiaciones ionizantes (wg) [70]

[71]:
E= ZWTZWRDT,R <8>
T R
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Los factores de ponderacién de los 6rganos estan normalizados, es decir, la suma de
todos ellos es igual a la unidad (};wy = 1), siendo los drganos mas radiosensibles la
médula dsea, el colon, el pulmoén, el estdmago o las mamas con wy = 0.12. Los factores de
ponderacién para la radiacion varian desde wg = 1 para fotones, muones y electrones de
cualquier energia hasta wg = 20 para particulas a, fragmentos de fisién y nucleos pesados.

La dosis efectiva considera las dosis debidas tanto a la irradiacion externa, como la
interna y se emplea para establecer los limites de dosis y criterios de intervencidén [72] por
los organismos reguladores nacionales. Por ejemplo, el limite de dosis efectiva es 1 mSv-a™*
para los miembros del publico en general y este fue el valor considerado por el CSN en 2003
[3], ratificado en 2007 [73] y 2008 [74], para establecer los criterios dosimétricos y sus
derivados para determinar el control del uso de terrenos en Palomares:

+ Restriccion total para las actividades en los terrenos que supongan un nivel
de dosis residual igual o superior a 5 mSv-a™l. La concentracién derivada de
239+240p de esta dosis es 25 Bq-g™t.

+ Restriccion parcial y realizar estudios adicionales cuando las actividades
puedan dar lugar a una dosis residual de 1 mSv-a’l. La concentracién
derivada de 2*°*?*°py de esta dosis es 5 Bqg-g™*.

Los criterios derivados se expresan en términos de concentracion de actividad de
239+240p, ya que, ademds de ser los is6topos mas radiotdxicos, también son los de mayor
vida media. Sus valores coinciden con los empleados en el Reino Unido [75] para suelos
mezclados homogéneamente en los primeros 30 cm por procesos naturales y actividades
agricolas, que se corresponde con la situacion de las zonas contaminadas en Palomares. Se
estima que = 70 % de la dosis efectiva potencial se deberia a la inhalacion por resuspension
de la contaminacidn, el 25 % se deberia a la ingestion de alimentos locales contaminados,
menos de un 3 % se deberia a la irradiacion externa (sélo para 2*!Pu y *'Am) y el resto a
ingestiones inadvertidas [75].

Todos los is6topos presentes en la contaminacion de los suelos de Palomares son de
dificil medida debido a que la medida directa de su actividad no es posible dado el escaso
alcance de sus principales emisiones (radiaciones a y B). Sin embargo, los fotones de
59.5 keV del **Am pueden ser detectados directamente mediante detectores
espectrométricos especificos y lo que permite emplearlo como isotopo llave en la
determinacion de los otros radionucleidos mediante factores de escala, metodologia
cominmente empleada en la caracterizacion de residuos radiactivos [76]. Los criterios
derivados de restriccion de uso se pueden expresar en funcion de la [**!Am] empleando la
razén isotdpica en actividad 2**Am/?*°*2*%py = 0.25 £ 0.02 para el afio 2008 presentada en
la Tabla VIII:

[Ham] _

Restriccion total: [**°***°py| = —

[***Am]| = 25Bq-g~' - [**'Am]| = 6.25Bq-g~*
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[242am)] _

Restriccion parcial: [**°***°py| = —

4[**'Am] >5Bq-g~! > [**'Am] > 1.25Bq g}

Resaltar que en esta aproximacion no se considera el término fuente completo de
actinoides en los suelos contaminados de Palomares que incluyen también el 238Pu, el 2*!pu,
y los is6topos de U, cuya contribucidn se pude obviar pues su aportacion en actividad ya se
ha mencionado que es casi 5 érdenes de magnitud inferior a la del Pu y Am. Para considerar
la presencia de varios is6topos en la contaminacién, se ha aplicado la metodologia para la
exencién y desclasificacion de materiales contenida en las regulaciones UE [66] y de la OIEA
[67], que, en el caso de los suelos de Palomares, se resume en la siguiente expresion:

[238Pu] [239Pu] [240Pu] [24—1Pu] [24—1Am]
+ + + + <1 <9>
CR(**®Pu) CR(**°Pu) CR(**°Pu) CR(**'Pu) CR(**'Am)

donde CR(i) indican los criterios derivados para cada isétopo, que son 5 Bq-g™* para 2*®pPu,
23%py, 240py y 2'Am y 200 Bq-g! para 2*'Pu [75].

La Tabla XI presenta las relaciones isotdpicas de actividad relativas a 2*!Am en el
momento del accidente y su evolucion. También se muestra el valor de concentracion de
2Am equivalente, [241Am]eq, para la suma de todos los radionucleidos correspondiente al
criterio de restriccion parcial de uso de terrenos establecido por el CSN, que es de
1.00 + 0.04 Bg-g™! en el periodo 2008 - 2066. Este valor es el que debe ser alcanzado por
la sensibilidad y limite de deteccidn de las técnicas de medida a aplicar en la caracterizacion
radioldgica in situ de los terrenos. De un modo similar se obtiene [**'Am]e, = 5 Bg-g™* como
el criterio de restriccion total de uso de los terrenos. En consecuencia, los criterios de
restriccidon de uso derivados de los establecidos por el CSN para el #°%2*°py se pueden
expresar en funcién del 2**Am como:

+ Restriccion total para las actividades en los terrenos que supongan un nivel
de dosis residual igual o superior a 5 mSv-a™l. La concentracién derivada de
2IAm de esta dosis es 5 Bg-g’!, considerando la presencia conjunta de
is6topos de Am y Pu en el periodo 2006 - 2066.

+ Restriccion parcial y realizar estudios adicionales cuando las actividades
puedan dar lugar a una dosis residual de 1 mSv-al. La concentracién
derivada de ?**Am de esta dosis es 1 Bg-g’!, considerando la presencia
conjunta de isétopos de Am y Pu en el periodo 2006 - 2066.

Tabla XI: Estimacion de las razones isotdpicas de actividad relativa a 2**Am en el momento del accidente
y su evolucién.

E:tgellaer?ceia At/ a | 238pu/2Aam | 240py/24am | 241pu/24iam | 23%pu/2*lAm [241Am]eq Bq-g!
17/01/1966 0 0.245 9.09 2.00 65.5 2.79
17/01/1991 25 0.081 3.70 0.81 7.78 1.16
17/01/2008 42 0.063 3.33 0.73 3.33 1.04
17/01/2016 50 0.058 3.23 0.71 2.10 1.01
17/01/2041 75 0.048 3.23 0.71 0.61 1.00

17/01/2066 100 0.040 3.33 0.73 0.197 1.02
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1.4.2 Plan de medidas

El plan de medidas incluye los métodos tedricos y experimentales que se proponen
para obtener la informacion sobre el terreno requerido para los objetivos de Ia
caracterizacion radioldgica. En general, los planes de medida se basan en la informacién
existente sobre la que se elabora un primer modelo del alcance de la contaminacién. Con
esta informacidon y, considerando las propiedades fisicas, quimicas y radiactivas de los
contaminantes, se prepara un disefio experimental para la realizacion de las medidas que
incluye: la seleccion de los equipos, procedimientos de medida, criterios para la realizacion
de las medidas en campo, toma de muestras, registro y visualizacion de la informacién
obtenida, revision continua del modelo inicial de acuerdo con los nuevos datos v,
finalmente, la evaluaciéon de los resultados que incluyen conclusiones y propuestas
concretas para el plan de acciones de remedio.

La seleccién de las técnicas de medida a emplear en la caracterizacién radioldgica de
Palomares se basd en las siguientes consideraciones:

+ Debido a la escasa movilidad vertical de los 6xidos de Pu y Am, es esperable
gue la contaminacién remanente en las areas no alteradas (colinas de la zona
2 y la zona 6) se encuentre en el suelo superficial, entendiendo como tal los
primeros 15 cm desde la superficie.

 En las zonas alteradas por los trabajos de remedio de 1966 y posteriormente
por su explotacién agricola (zona 3 completa y los llanos y las terrazas de la
zona 2, incluyendo dos trincheras que se pudieron practicar), Ila
contaminacion se ha removido y mezclado con suelo limpio en profundidades
de hasta varios metros.

« El area de la superficie a caracterizar en primera aproximacion es superior a
600 ha y afecta a zonas rurales y urbanas. En las zonas proximas a los puntos
de impacto n° 2 y 3, el area a caracterizar con mas detalle es de unas 12 ha.

+ Los is6topos de Pu son los contaminantes principales cuyas emisiones de
radiacién ionizante son particulas o (**®Pu, #*°Pu y ?*°Pu) y B (***Pu) mas
rayos X que no superan los 22 keV de energia, todas ellas practicamente
indetectables en campo por ser absorbidas en los propios agregados y la
rugosidad del terreno.

« Las radiaciones ionizantes emitidas por el ***Am asimismo son particulas o y
rayos X, pero también emite un fotén de 59.5 keV. Esta radiacion apenas
produce tasa de dosis externa, por lo que es dificil su deteccion en campo con
monitores clasicos basados en la ionizacidn en gases (camara de ionizacion,
contador proporcional, tubos Geiger-Miller). Sin embargo, dicha radiacion si
es detectable en campo con equipos de espectrometria Y.

« Transcurridos casi 50 afios desde el accidente, la generacién de ***Am por la
desintegracion del **’Pu ha superado mas del 90 % de la cantidad maxima.
Segun acreditan numerosos antecedentes experimentales en el desarrollo del
Proyecto Indalo y en el analisis de particulas discretas, en suelos la relacion
isotdpica 2**'Am/?39*2*%py = 4, siendo este su valor maximo y que serd
aproximadamente constante en los proximos decenios.
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En consecuencia, se propuso un plan de medidas basado en la deteccion de los
fotones de 59.5 keV emitidos por el 2**Am mediante técnicas de espectrometria ¥ in situ (en
adelante EGIS), es decir, sobre el propio terreno, y en laboratorio (muestras de suelo de
distinto tipo y tamano). La espectrometria Y si permite discriminar el fondo natural vy
alcanzar los niveles de deteccidn requeridos por los criterios expuestos en el apartado 1.4.1.
El plan de medidas propuesto para la caracterizacidén de los terrenos contaminados por Am
y, mediante sus factores de escala, Pu en Palomares contiene los siguientes tipos de

medidas:

Medidas dinamicas, que consistieron en recorrer sistematicamente la
superficie que se supone afectada por la contaminacién, registrando la
posicion geografica y las medidas EGIS con tiempos de adquisicion de menos
de 5 s.

Medidas estaticas, que consistieron en efectuar medidas de EGIS del orden de
minutos en puntos seleccionados a juicio de experto basado en la informacion
disponible. En esos mismos puntos se efectuaron medidas de la tasa de dosis
equivalente ambiental a 1 m con monitores de radiacion especificos para este
tipo de medidas.

Muestreo de suelo superficial (hasta 15 cm), obteniendo muestras inalteradas
del mismo en las mismas localizaciones de las medidas EGIS estaticas. Estas
muestras fueron luego medidas por espectrometria Y en los laboratorios del
CIEMAT en Palomares y Madrid.

Muestreo de testigos de sondeos practicados hasta 5 m de profundidad en
puntos seleccionados a juicio de experto basado en la informacion disponible.
Los testigos se inspeccionaban en toda su longitud y se extraian muestras
inalteradas con geometria similar a las muestras de suelo superficial y fueron
luego medidas por espectrometria Y en los laboratorios del CIEMAT en
Palomares y Madrid.

Estudio de las distribuciones de actividad y masa en funciéon del tamafio de
particula para varias muestras representativas de los terrenos estudiados.



2. Materiales y métodos

2.1 Analisis de espectrometria v

Los espectros de emision Y son distribuciones diferenciales del nimero de pulsos N en
funcion de la energia, dN/dE. En esencia consisten en una lista ordenada del nimero de
pulsos Njy,..., N, registrados en cada uno de los n intervalos de altura de pulsos consecutivos
que se denominan canales. El nimero de orden i del canal se relaciona con la energia
depositada en el detector y, por tanto, con la energia de la radiacion incidente E;:

m
E; = Z i/ <10>
j=0

En general, con los detectores espectrométricos y las electrdonicas actuales esta
expresion se reduce a una relacion lineal:

Ei == CO + Cll <1l1>

La absorcidn total de un foton incidente con una determinada energia en el detector
ideal producirda pulsos de igual intensidad que en el espectro apareceran en el
correspondiente canal, denominandose a esta sefial pico de absorcion total de energia o
fotopico. Debido a varias incertidumbres estadisticas relacionadas con el proceso de
deteccidn y el posterior tratamiento electronico de la sefial obtenida, el fotopico se ajusta a
un modelo gaussiano que se extiende a los canales vecinos [77], F; (Figura 16):

(Ei_Ec)z
_ _ . <12>
Fi = NC e 20

donde N, es la altura del fotopico, E. es la energia correspondiente a su centroide y o es la
anchura caracteristica de la gaussiana (desviacion tipica), que se relaciona con la anchura
del pico a la mitad de su altura, FWHM (del inglés Full Width at Half Maximum):

FWHM = 2.355 0 <13>

Este modelo de los fotopicos permite determinar por métodos diferenciales sencillos
(primera y segunda derivadas numéricas) el centroide y los limites en energia (I, D) de la
regién de interés (RDI) y por tanto el area integrada bajo el fotopico con un nivel de
confianza del 68 % (10) tal y como se muestra en la Figura 16. Aumentando el orden de las
derivadas se pueden alcanzar niveles de confianza del 95 % (20) o incluso superiores, si
bien eso extendera la RDI y propiciara el solapamiento con otros fotopicos cercanos. La
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verificacion del modelo gaussiano de los fotopicos es necesaria para el calculo de las
incertidumbres en el andlisis.

La relacion entre la FWHM y la altura del fotopico H en el centroide se denomina
resolucidén, R, y es un parametro fundamental que define las capacidades de medida del
sistema de espectrometria:

_ FWHM
~  H

<14>

i ——dN/dE

1.0 4
------ Primera
Derivada

= = Segunda
Derivada

0.5 f-—————-—-——

d —"‘;::::;_______E__-___
-

dN/dE normalizada

A
v}

st m

0.0
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Figura 16: Modelo gaussiano para un fotopico de espectrometria Y (Izquierda) y métodos diferenciales
para determinar el centroide y la region de interés, RDI (Derecha)
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Figura 17: Analisis de fotopicos de espectrometria Y, que incluye la definicion de la regidn de interés, el
célculo del fondo continuo, el ajuste al modelo gaussiano y el computo del area neta Na-Ng.

El espectro Y experimental también incluye otros efectos debidos al tamafio finito del
detector, a los tres mecanismos principales de interaccion de la radiacidon con la materia
(efecto fotoeléctrico, dispersion Compton y produccion de pares) y a la presencia de otros
radionucleidos [78] [79]. Ello conlleva que el espectro contenga un fondo continuo en todo
el rango de energia sobre el que se superponen los fotopicos debidos a las emisiones ¥ de
los radionucleidos presentes, en particular los emisores Y del *°K y de las series naturales de
U y Th. Uno de los métodos mas comunes para la estimacion del fondo continuo consiste en
reagrupar el espectro en nuevos intervalos cuya anchura y espaciado son proporcionales a
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la FWHM en el centro de cada intervalo [80] que, tras un proceso iterativo, permiten
obtener funciones continuas que delimitan la base de los fotopicos.

Ya sobre el espectro neto se inicia la busqueda de los fotopicos y la verificacion de la
forma gaussiana (Figura 17). Finalmente se calcula el nimero de cuentas totales bajo el
fotopico N y el nimero de cuentas de fondo Nr que estan bajo el fondo continuo en la RDI.
El area neta del fotopico Na-Ng esta relacionada con la cantidad de radiacion que se detecta
en dicha energia y que, en principio, sera proporcional a la actividad A de la fuente, para lo
que se define la magnitud adimensional eficiencia, €, que depende de la energia de los
fotones y su probabilidad de emisidn, p:

_ Ny —Ng
£= A-p-t

<15>

donde t es el tiempo de medida, que en este caso es el mismo para la medida de actividad
y del fondo. En algunas aplicaciones conviene expresar la eficiencia total como el producto
de la eficiencia del término fuente de la actividad €, y de la eficiencia del instrumento g; [81]
[82] [68]:

Ny —Np _ Npr — Ng
E’t _EI’EA't

<16>

A=

La incertidumbre tipica combinada de la actividad u(A) [83] se calcula en funcion de
las incertidumbres tipicas u de cada variable, segln la expresion [84]:

<17>

ug([A])_ Nr ?u?(Nr) Np 2u?(Np)  u?(e)  u?(eq)  u?(t)
4] (NT—NF) N2 (NT—NF> NI Tz T2 T

La expresion de la concentracion de actividad minima detectable, CAMD, asumiendo
que las probabilidades para los errores tipo I y II son iguales a 0.05 y que los tiempos de
medida de la muestra y el fondo son también iguales es [82]:

5.41 4 4.65,/N;
SI ° SA ° t

<18>

CAMD =

2.2 Seleccion de los equipos de medida

Los equipos PAC-1S que se emplearon en las acciones de remedio desarrolladas en
Palomares inmediatamente después del accidente estaban disefados para detectar las
emisiones o de los isétopos 2*°Pu y ?*°Pu, para lo cual el detector de centelleo de Nal:Tl
estaba protegido por una delgada lamina de Al o plastico. Este equipo era muy Uutil en su
aplicacién a superficies planas y regulares pero resultd muy problematico en su aplicacién
en campo en Palomares, ya que la vida media de las ldaminas fue de solo 2.5 min [85].
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Debido a este tipo de experiencias, se comenzé a desarrollar el detector FIDLER,
acronimo de ‘Field Instrument for the Detection for Low Energy Radiation’ (Instrumento de
campo para la deteccidon de radiacion de baja energia), que es un detector cilindrico de
centelleo de Nal:Tl, de 12.7 cm de didmetro y so6lo 0.16 cm de espesor que asegura la
mejor relacion sefial/ruido para fotones de hasta 200 keV [4], donde predomina la
absorcion fotoeléctrica en mas del 95 % de las interacciones. Esta elevada razon superficie-
volumen corresponde a una configuracion de ‘detector pequefio’ [78], donde Unicamente las
interacciones por efecto fotoeléctrico depositan toda su energia en el volumen del detector,
ya que el recorrido libre medio de otras interacciones como el efecto Compton y la
produccion de pares (cuando la energia del fotdn es mayor que 1.022 MeV) son mayores
que el espesor del detector.

La superficie externa del detector se protege con una delgada ventana de Be o Al y en
aplicaciones en el exterior se afiadia una tapa de plastico. La superficie interna se conecta
mediante una guia déptica de cuarzo con un tubo fotomultiplicador del mismo didmetro que
el detector (12.7 cm de didmetro). La sefial es analizada con una electronica monocanal
portatil operada con baterias, permitiendo seleccionar las ventanas 13 - 20 keV para los
rayos X del Puy 50 - 70 keV para la emisién Y del ***Am. El conjunto pesaba menos de 5 kg
y, como se muestra en la Figura 18 (izquierda), permitia efectuar campafias de medidas en
campo y desarrollar versiones del FIDLER para uso militar que aun sigue siendo utilizada
por las unidades de defensa nuclear. En los afios 2000 comenzd a asociarse el FIDLER con
analizadores multicanales que permitian registrar y analizar los espectros [86] y con
sistemas de posicionamiento global (en adelante GPS), lo que facilité el desarrollo de
campafas sistematicas de medidas en campo [87].

A partir de 2005 se desarrollaron las electrénicas digitales de pequefio tamano
(UniSpec® [88], DigiBase® [89], Osprey® [90]) y sin apenas dependencia con la
temperatura que incluyen la fuente de alta tensién (hasta 1 500 V), todas las etapas del
procesamiento digital de la sefial obtenida del tubo fotomultiplicador (preamplificador,
amplificador de forma, estabilizador de ganancia, conversidon analdgico-digital, analizador
multicanal seleccionable entre 256 y 2 048 canales) y la salida digital de datos a través de
puertos USB o Ethernet que permiten su registro automatico en ordenadores personales
(Figura 18, derecha). Estos componentes estan disefiados especificamente para los
detectores de centelleo existentes, incluyendo el FIDLER, que forman un conjunto muy
compacto operado desde ordenadores personales y apto tanto para las medidas en
laboratorio como en aplicaciones medioambientales. Las configuraciones de los FIDLER con
electronicas digitales permiten obtener resoluciones en energia < 20 % para energias en el
intervalo de 30 - 60 keV y temperaturas de medida entre 10 y 60 °C.

En la Figura 19 se comparan los espectros Y obtenidos in situ con un detector FIDLER,
un detector cilindrico de Nal:Tl de 7.62 cm de didametro y 7.62 cm de longitud (en adelante
Nal:Tl 3x3) y un detector cilindrico de semiconductor de Germanio de alta pureza (en
adelante HP-Ge) con una eficiencia del 35 % respecto al Nal:Tl 3x3 para los fotones de
1.33 Mev del ®°Co. En la Figura 19 izquierda se muestran las respuestas de los detectores
cuando son expuestos sin blindaje ni colimacion a una distancia de 10 cm a una fuente
puntual de ?*!Am de 0.5 MBqg. Los datos del HP-Ge se han ampliado un factor 4 y para
apreciar la diferencia entre la resolucion de este detector (6 %) frente a los de centelleo,
17.6 % para el FIDLER y 30 % para el Nal:Tl. En la Figura 19 derecha se muestran las
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medidas in situ del fondo ambiental donde se aprecia el patron continuo debido a los
fotones dispersados que no depositan toda su energia en los detectores.

e

T e _ ¥ 23 | = S

Figura 18: Izquierda: Empleo de un FIDLER monocanal en una campafia de medidas puntuales en
Palomares (posiblemente en los afios 1980). Derecha: FIDLER con una electrénica digital
multicanal conectada a un ordenador personal mediante un cable USB por el que se suministra la

alta tensidn al detector y se recibe la sefal digitalizada.
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Figura 19: Comparacién de los espectros obtenidos in situ con un detector FIDLER de 12.6 cm de

diametro y 0.166 mm de espesor, un detector de Nal:Tl de 7.62 cm de didmetro y 7.62 cm de

longitud y un detector de Ge de alta pureza de 5.5 cm de didmetro y 5.8 cm de longitud.

Izquierda: Fuente puntual de >*Am de 0.5 MBq (los datos del Ge se han ampliado un factor 4).

Derecha: Fondo ambiental de las medidas in situ sin colimacién ni blindaje.

En la Tabla XII se presenta una estimacidén cuantitativa de la eficiencia y la actividad
minima detectable de los detectores para varios tiempos de recuento. El FIDLER es el
detector mas eficiente (40 % mas que el Nal:Tl 3x3 y 19 veces mas que el HP-Ge) y su
fondo es inferior al del Nal:Tl 3x3 aunque superior al del HP-Ge. De estos datos resulta que
el FIDLER ofrece actividades minimas detectables que son aproximadamente la mitad que
las del Nal: Tl 3x3 y la cuarta parte que las del HP-Ge.
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Tabla XII: Eficiencias y fondos tipicos para 60 keV en los detectores Nal:Tl, FIDLER y HP-Ge. Las
incertidumbres relativas (k = 2) son inferiores al 1 %. En las columnas de la derecha se muestran
las actividades minimas detectables para varios tiempos de recuento.

Eficiencia para 60 keV Actividad minima detectable / Bq

Detector Fondo en 60 keV / cps

t=2s t=300s t=3600 s
Nal:Tl 3x3 7.16E-02 1.05E+02 509 39 11
FIDLER 1.04E-01 4.90E+01 248 18 5
HP-Ge 5.39E-03 2.53E+00 1472 83 23

En consecuencia y a partir de los datos presentados, se selecciond el FIDLER para la
realizacion de todas las medidas dindmicas y estaticas, asi como gran parte de las medidas
de muestras inalteradas de suelo superficial en Palomares. Asi mismo, se utilizd un
Nal:Tl 3x3 en parte de las medidas dindmicas con objeto de estimar la contribucion de otros
radionucleidos, en particular los naturales. Por Ultimo, se utilizaron detectores de Ge
hiperpuro en una campafa preliminar de medidas in situ y en la medida de las muestras de
suelo inalteradas dentro de blindajes en Madrid.

2.3 Medidas dinamicas: sistema DINARAD

El objetivo de las medidas dinamicas es determinar la concentracion de radioactividad
en el suelo superficial de los terrenos afectados con una resolucion espacial determinada.
En la practica han consistido en recorrer a pie la superficie de las zonas afectadas realizando
medidas radiologicas de corta duracion determinando simultdneamente su posicion
geografica.

Para la realizacion de las medidas dindmicas se empled el sistema DINARAD, acréonimo
de sistema de medida dinamica de la radiacion [91] [92], que permite obtener
simulténeamente las medidas de uno o varios detectores espectrométricos de radiacidon
junto con la posicion geografica con precision submétrica. El sistema DINARAD se compone
de los siguientes elementos:

« Detector FIDLER, especificamente disefiado para la deteccién de fotones de
baja energia (< 80 keV) tipicos de transuranidos como Am y Pu.

+ Detector Nal:Tl 3x3 que permite ampliar el rango de energia de los fotones
detectados hasta 2 - 3 MeV lo que posibilita la identificacion de otros
radionucleidos y la estimaciéon de la tasa de dosis ambiental.

» Electrdnicas digitales portatiles UniSpec® [88] que permiten la alimentacion y
control de los detectores via USB.

e Soportes regulables en altura desde 5 cm sobre el terreno para los detectores
para ser portados por una persona en una mochila o ser instalados en un
carro adaptado (Figura 20).

+ Sistema de posicionamiento geografico DGPS (Differential Global Position
System) Global Satellite-Based Augmentation System (GSBAS) con precision
submétrica en tiempo real, modelo SF-2050 [93] de NavCom con subscripcion
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al servicio Starfire® de doble frecuencia. La recepcién precisa una antena que
se monta en un vastago ligero de Al o fibra de carbono que la sitia a unos
2 m sobre el suelo. El equipo proporciona los datos en formato NMEA [94]
(Datum WGS84 [95]) a través de un puerto serie. La alimentacion eléctrica
puede ser por red o por baterias que proporcionan unas 3 h de autonomia.

» Ordenador personal portatil con baterias de larga duracion (hasta 6 h).

» Programa de espectrometria Y Genie 2000® [96] para la configuracién de
detectores, adquisicién de datos y su analisis.

*» Programa DINARAD.EXE [97], desarrollado en Visual Basic para el sistema
operativo Windows XP y sus versiones posteriores, que permite visualizar los
recorridos y registra automaticamente cada espectro y los datos radioldgicos
y geograficos.

La mayoria de las medidas se efectuaron a pie como se muestra en la Figura 20
superior, en particular en las colinas de la zona 2 y toda la zona 6 debido a los fuertes
desniveles del terreno. Tras desbrozar los terrenos de las zonas 2 y 3, los detectores fueron
montados en un carro adaptado que permitia las medidas en calles previamente sefializadas
(Figura 20, inferior).

Figura 20: Componentes del sistema DINARAD para ser portado a mano por una persona (Arriba) o
instalado en un carro adaptado para la medida en grandes superficies llanas (Abajo).
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El procedimiento de medida con el sistema DINARAD requiere la realizacién de las
siguientes etapas:

HwnN e

recorridos

Se comprueba el estado de las baterias del ordenador y del DGPS.

Conectar los detectores y el DGPS al ordenador y comprobar su arranque.

Si es correcto, se ejecutara en el ordenador el programa DINARAD.EXE.
Seleccionar el mapa o imagen calibrados cartograficamente para visualizar los

5. Se comienzan las medidas con un tiempo de recuento de 2 s.

Una sefial sonora informa al operador del correcto funcionamiento del sistema. Tras
cada medida, los espectros y los resultados radioldgicos georreferenciados que se muestran
en la Tabla XIII se almacenan en directorios y bases de datos previamente definidos en el
ordenador.

Tabla XIII: Descripcion de los datos durante la medida con el sistema DINARAD [91].

NO
Campo

1

O N O U1 M WN

e
W N O

14

15a 20

21 a26

27 a 32

33 a 38
39
40

41

Contenido

Easting UTM, m

Northing UTM, m
Altitud, m
Fecha

Hora

Calidad GPS
Namero de satélites
HDOP

Latitud NMEA
Hemisferio

Longitud NMEA
Hemisferio

Terreno

cps en ventanas 1-6 del Detector 1
cps en ventanas 1-6 del Detector 2
cps en ventanas 1-6 del Detector 3

cps en ventanas 1-6 del Detector 4
[***Am], Bq-g™*
Incertidumbre de [**'Am], Bq-g™*

[***Am] minima detectable (CAMD),
Bg-g™

Formato

XXXXXX . XXX

XXXXXXX XXX
XX.X
dd/mm/aa

hh:mm:ss

AAAA

XX

X.X
GGMM.MMMM
A
GGMM.MMM
A

\

X
AAAAAAAAA’

XXX. X

XXX. X

XXX.X

XXX. X
XXX. X

XXX. X

XXX. X

Observaciones

Distancia al meridiano que define
el huso

Distancia al Ecuador

Sobre el nivel del mar

En tiempo universal coordinado
(UTC)

INV, GPS 6 DGPS
0-15
Precision horizontal

N6S

WO E
Lista de valores

El campo 20 puede indicar tasa
de dosis en pSv-h?

El campo 26 puede indicar tasa
de dosis en pSv-ht
El campo 32 puede indicar tasa
de dosis en pSv-ht

El campo 38 puede indicar tasa
de dosis en pSv-h

k=2,
Nivel de confianza: 95 %

Los ficheros con los datos de las medidas realizadas se verificaron para detectar
posibles incidencias, en particular en los datos geograficos. Las incidencias mas frecuentes
durante las medidas fueron:
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« NUmero de satélites insuficientes (< 4) que causa una calidad invalida de
GPS, la falta de datos de coordenadas geograficas o valores disparatados de
las mismas.

+ Valores nulos o muy bajos de las variables radioldgicas, generalmente
debidos a la desconexidon accidental del puerto USB de algun detector que
obligaba a reiniciar el sistema para restablecer la alta tension.

2.4 Medidas estaticas y recogida de muestras de suelo superficial y en
profundidad

El objetivo de las medidas estaticas es corroborar con mayor exactitud las
estimaciones de la [**!Am] en el suelo superficial, recoger muestras de tierras tanto
superficial como en profundidad (sondeos) y realizar medidas de la tasa de dosis
equivalente ambiental. Los puntos de medida y muestreo fueron seleccionados a juicio de
experto teniendo en cuenta las medidas dindmicas realizadas previamente.

2.4.1 Sistema ESTARAD

Para las medidas estaticas espectrométricas se utilizé el sistema ESTARAD [98] que
cuenta con los mismos componentes del sistema DINARAD (ver Figura 20 superior
izquierda) mas otros equipos y accesorios para la medida de la tasa de dosis y la recogida
de muestras de suelo superficial. El programa ESTARAD permite visualizar mapas o
imagenes georreferenciadas donde previamente se habian marcado los puntos a medir y
muestrear a juicio de experto en base a los resultados de las medidas dindmicas. En cada
punto se efectuaron las siguientes tareas:

+ Determinacion de la posiciéon geografica con el sistema GSBAS descrito en el
parrafo 2.3.

+ Adquisicidon de un espectro Y in-situ a una altura de 5 cm sobre el terreno con
un detector FIDLER durante 300 s, lo que permite reducir la CAMD de %*'Am
en un factor 10 respecto a las medidas dindmicas (= 0.01 Bqg-g™?).

e Medida durante 60 s de la tasa de dosis equivalente ambiental H*(10) en
contacto y a 1 m de altura sobre el terreno. Se empled un monitor de tasa de
dosis Atomtex 1123 (detector de plastico de centelleo equivalente a tejido),
cuya respuesta con la energia para fotones de 60 keV es igual a 1 [99].

« Toma de muestras inalteradas de suelo superficial correspondientes a las
profundidades 0 - 5,5- 10y 10 - 15 cm [100].

Las muestras de suelo inalteradas de suelo superficial se tomaron en anillos de acero
inoxidable tipo 304 (Cr: 17 - 19 %, Ni: 8 - 11 %, Mn: < 2 %) con las caras interior y
exterior pulidas y con numero troquelado para su identificacion. Cada anillo se fabrica
mediante rectificado a torno de alta precisiéon con estricta tolerancia con respecto a las
dimensiones (53 mm de diametro y 50 mm de altura), de manera que todos ellos tienen la
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misma capacidad (100 cm?®) con una desviacidon maxima de 0.5 % y un peso en vacio de
110 £ 5 g. La parte inferior del anillo consiste en un bisel en angulo de 15° que facilita su
penetracion en los terrenos. Las muestras de tierra se tomaron por percusion sobre el
terreno de modo que la muestra no se altera ni se compacta por presion. Una vez tomada la
muestra, los extremos de cada anillo pueden cerrarse con tapas de polietileno de 53 mm de
didametro y 1 mm de espesor, de modo que la muestra queda practicamente hermética y el
recipiente es apto para el transporte. Las tapas se rotularon como 'S’ e ‘I’ seguln
correspondiera a la base superior o inferior respectivamente. Los anillos son reutilizables
salvo que presente cualquier melladura o deformacidén en su aro de corte que implica su
rechazo para futuras tomas de muestras.
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Figura 21: Realizaciéon de las medidas estaticas. Superior izquierda: Localizacién de los puntos de
medida y muestreo con el programa ESTARAD. Superior derecha: Espectrometria Y in situ con el
FIDLER. Inferior izquierda: Medida de la tasa de dosis y obtencién de las muestras inalteradas de
suelo. Inferior derecha: Muestras inalteradas de suelo superficial hasta 15 cm de profundidad.

El programa ESTARAD permite el almacén automatico de los resultados emparejados
de la medida espectrométrica y de la posicidon geografica; permitiendo la entrada manual de
las tasas de dosis y de la identificacién de los anillos empleados en la toma de muestras.
Esta caracterizacion estatica en cada uno de los puntos de analisis esta compuesta de los
siguientes registros:

+ Fecha y hora UTC.

» Coordenadas UTM en datum WGS 84 vy altitud.

« Tasas de dosis en contacto y a 1 m de altura, en pSv-h™.
«  [*Am], en Bg-g’L.

« Incertidumbre de [**Am], en Bq-g.
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« [**'Am] minima detectable (CAMD), en Bq-g™'.

« Identificacion de las muestras inalteradas de suelo.

2.4.2 Sistema de espectrometria y in situ de alta resolucién

Con objeto de complementar las
medidas espectrométricas efectuadas con el
FIDLER, también se ha utilizado un Sistema
portatil de Espectrometria y in situ de alta
resolucién (en adelante SEGIS) basado en
un detector cilindrico de semiconductor de
HP-Ge de 5.8 cm de diametro y 5.5 cm de
longitud, con una eficiencia del 35 %
respecto al Nal:Tl 3x3 para los fotones de
1.33 MeV del ®°Co. La cara frontal del
detector es una ventana de 0.6 mm de
espesor de fibra de carbono que extiende el
rango de deteccién a los fotones de energias
inferiores a 100 keV con resoluciones
inferiores al 1 %. El detector va montado en
un criostato capaz de contener hasta 7 dm®  Figura 22: Sistema de espectrometria Y in situ
de Ny(I) necesario para conseguir la (SEGIS) en una medida sobre los
temperatura de operacion (= -190 °C) terrenos de Palomares.
durante 5 - 6 d. La electrdnica digital asociada es el Inspector 2000 DSP [101], que puede
operar con baterias hasta 10 h y suministra la alta tension al detector, adquiere y digitaliza
la sefial detectada y analiza los pulsos conformando los espectros hasta en 16 000 canales
mediante el programa de espectrometria Y Genie 2000® [96]. Para las medidas in situ, el
detector se coloca sobre un tripode, con el detector dirigido hacia el suelo y a una altura de
1.00 £ 0.05 m (Figura 22). También se dispone de un carro especial que permite orientar el
detector en cualquier direccion, usar colimadores de Pb de hasta 5 cm de espesor que
permiten delimitar el angulo de deteccidon entre 0 y 180° e incluso cerrar el blindaje y
configurar SEGIS como un detector de laboratorio como se describe en la seccién 2.5.

2.4.3 Sondeos

Con objeto de estimar la profundidad de la contaminacion se disefié una campafia de
sondeos en las Zonas 2, 3 y 6 [58]. El nUmero de sondeos y su ubicacién se determind con
un disefio de muestreo a juicio de experto, por el cual se aumenta la densidad de muestras
en las zonas donde se dispone de informacidn o se tiene un interés particular, pero la
ubicacién de los puntos en dichas areas es aleatoria.

La mayoria de los sondeos se practicé hasta 2.4 m de profundidad mediante el ensayo
de penetracién tipo que permitid obtener un testigo de terreno inalterado en tubos
cilindricos de PVC de 50 mm de didametro y 60 cm de longitud (Figura 23). En algunos casos
se superaron los 4.5 m de profundidad. En litologias duras o con presencia de gravas los
sondeos se practicaron por rotacion con corona hueca. Por ultimo, en las zonas donde fue
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imposible el acceso con maquinaria, los sondeos se practicaron hasta 60 cm con barrenos
rectos o helicoidales.

En cada uno de los testigos de los sondeos se realizd un control radiolégico con un
equipo Mini-FIDLER Modelo MS-6020 de la firma LAMSE especificamente disefiado para la
deteccidon de fotones de baja energia (< 80 keV), obteniéndose asi un perfil radioldgico de
cada testigo [102] [103]. Seguidamente se sefialaron los puntos de interés y, mediante el
corte de los testigos de PVC, se obtuvieron muestras inalteradas de 54 mm de didametro y
50 mm de longitud, geometria similar a los anillos empleados en la toma de muestras de
suelo superficial. Las tapas se rotularon con 'S’ e ‘I’ segln correspondiera a la base superior
o inferior de los recipientes.

Figura 23: Campafia de sondeos para determinar la profundidad de la contaminacién: Realizacién del
sondeo por rotacidon (Izquierda); Examen radiométrico del testigo obtenido (centro); Muestras
representativas obtenidas mediante corte del testigo (derecha).

2.5 Medida de la actividad en muestras de tierras

La [***Am] en las muestras inalteradas de suelo superficial y sondeos fue determinada
mediante espectrometria Y con FIDLER y detectores de HP-Ge. En las medidas de las
fracciones granulométricas obtenidas seglin se describe en el apartado 1.3.2 se emplearon
so6lo detectores de HP-Ge.

Para las medidas con FIDLER, se disefié un equipo automatico que permite la medida
simulténea de ambas bases de los recipientes (superior, S, e inferior, I) situando dos
FIDLER en frente de cada una de ellas [104] [105]. El equipo dispone de un cambiador de
muestras que es un disco horizontal de 50 cm de didmetro en cuya periferia se han tallado
ocho alojamientos separados uniformemente sobre la circunferencia exterior del disco. Estos
alojamientos son adecuados para el tamafio y geometria de las muestras inalteradas de
tierras, tanto superficiales como sondeos. El disco puede girar sobre su eje con ayuda de un
motor paso a paso y dispone de varios finales de carrera que permiten controlar
digitalmente con el ordenador los movimientos del disco, de modo que se puede situar cada
muestra en la posicion de medida con gran exactitud. Como se aprecia en la Figura 24, los
detectores FIDLER se montan sobre unos soportes regulables en altura de modo que su
superficie activa quede en el plano horizontal, uno de ellos (Inferior) por debajo del disco y
el otro por encima (Superior). El ajuste en altura de los detectores se efectlia con ayuda de
una muestra colocada en la posicion de medida de modo que la distancia entre el extremo
superior o inferior de la muestra al detector correspondiente sea de 1.5 £ 0.5 cm en ambos
casos. El cambiador se controla automaticamente mediante un programa que permite
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especificar las muestras a analizar, maneja el movimiento del disco hasta colocar cada
muestra en la posicidon de medida, inicia la adquisicion de los espectros simultdneamente en
ambos detectores, los analiza bajo el entorno Genie 2000 y guarda los resultados de los
espectros en una base de datos.

e e |
— e
- - » ——— b d
— = r —
- —
! " - .
— —
L — —
- —
- — -
—— —— e Pep—
———
- (e r— e g—
. A - L 5N T2 2. 2
D =
: .
L} -
— —
Wi AR BB el LS — LA D R

Figura 24: Equipo y programa informatico para la medida automatica de hasta 8 muestras de
tierras inalteradas de suelo superficial y sondeos con dos detectores FIDLER.

Algunas muestras inalteradas de tierras también fueron medidas en la instalacion
radiactiva del CIEMAT ‘IR-15: Laboratorios de Residuos de baja y medida actividad’
mediante detectores de HP-Ge de alcance extendido a bajas energias (ventana de
policarbonato) contenidos en blindajes de bajo fondo (Figura 25). Estos detectores permiten
su calibracion matematica mediante los programas ISOCS (In-Situ Object Counting System
[7]) y LABSOCS (Laboratory Sourceless Object Counting System [6]), siendo uno de ellos el
SEGIS descrito en el apartado2.4.2. El segundo HP-Ge tenia una eficiencia del 20 % relativa
a un detector Nal:Tl 3x3 y se operd con una electréonica multicanal digital DSA-1000 de
Canberra Industries. La distancia de la muestra al detector fue de 1.0 £ 0.2 mm.

Figura 25: Detectores de HP-Ge blindados empleados para la medida de muestras inalteradas de tierras.

Tras su medida con los HP-Ge, algunas muestras inalteradas procedentes del mismo
punto (1-5cm, 5-10cm y 10-15cm) fueron divididas en varias submuestras para
determinar la distribucion de actividad en el suelo superficial con una resolucion espacial
aproximada de 5 mm. El material obtenido en cada division fue depositado cuidadosamente
en capsulas Petri de 47 mm de diametro y 6 mm de altura previamente taradas vy
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precintadas para evitar su apertura y la dispersion accidental de su contenido. Esta
geometria también fue empleada en la obtencion de las fracciones granulométricas como se
describe en el apartado 2.6.

La Figura 26 muestra el esquema del proceso de medida y evaluacion de la actividad
en las muestras inalteradas y de las muestras obtenidas de ellas para determinar la
distribucion detallada en profundidad y las fracciones granulométricas. En primer lugar se
pesaron los recipientes que fueron previamente tarados y cuyo volumen era conocido, de
modo que se pudo determinar la densidad aparente de las muestras. A continuacién se
procedié al recuento en los espectrometros Y de cada uno de los extremos S e I de los
recipientes, simultdneamente con el cambiador FIDLER o secuencialmente en los detectores
HP-Ge. Tras determinar las areas del fotopico en torno a 59.5 keV, se calculé el cociente
max(S/1, I/S) que, junto con la densidad aparente, determind el valor de la eficiencia a
emplear, resultando finalmente la actividad de ?**Am y su incertidumbre.
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Figura 26: Proceso para la medida de la actividad de ?*!Am en muestras inalteradas y fracciones
granulométrica de tierras de Palomares.

2.6 Distribuciones en funcion del tamaifio de particula

Una vez obtenidas y caracterizadas las muestras inalteradas de suelo superficial y
sondeos, se estudiaron las distribuciones de masa y actividad de ?*!Am en funcién de la
distribucion de tamafo de particula en los suelos de Palomares [106]. Esta informacion es
de gran importancia tanto para la comprension de la pluma de contaminacién, como para la
seleccién de técnicas industriales de segregaciéon que permitan gestionar adecuadamente
aquellas tierras que requieran una atencion particular desde el punto de vista de la
Proteccion Radioldgica y la minimizacién de residuos radiactivos. Todas las operaciones que
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se describen a continuacion tuvieron que ser realizadas en vitrinas de la instalacion ‘IR-15:
Laboratorios de Residuos de baja y medida actividad’.

En la seleccién de las muestras se considerd la modificacién del uso de las parcelas de
origen desde 1966 (desde inalterada a fuertemente alterada por usos agricolas o
urbanisticos), asi como los resultados de las caracterizaciones superficiales y las propias
medidas no destructivas de los recipientes, que proporcionaron informacion sobre el peso
en himedo, densidad aparente y actividad total.

Las muestras inalteradas presentaban porciones de material aglomerado por presién y
retenian adn la humedad natural que tenian en el momento de ser recogidas. Por ello, fue
necesario someterlas a un proceso de secado por evaporacion y disgregacion de los
aglomerados mediante técnicas sencillas. Cada uno de estos recipientes fue abierto y su
contenido fue distribuido uniformemente sobre una placa de vidrio de 14 cm de didmetro
colocada durante 24 h bajo un epirradiador (Figura 27). Una vez seca la muestra, se
pasaron los agregados a un mortero donde se disgregaron manualmente, depositando el
material conseguido en un recipiente de plastico autoprecintable de 60 mm de didmetro y
250 ml de capacidad que habia sido previamente pesado y al que se afiadié el resto de la
muestra seca procurando que no quedaran restos en la placa de vidrio. Este recipiente fue
pesado con objeto de determinar el peso seco de la muestra y seguidamente se midié por
espectrometria Y para obtener una estimacion de la actividad total en la muestra seca.

Figura 27: Secado por evaporacion y Figura 28: Tamizado en seco de las muestras de suelo por
disgregacion manual de las inyeccion de aire, con detalle del ciclén en el
muestras. recipiente de recogida de la fraccion ‘fina’.

Para el fraccionamiento de las muestras se ha utilizado un equipo de tamizado por
chorro de aire ALPINE 200 LS-N [107] que permite la determinacién de la granulometria de
muestras de diversa naturaleza utilizando una corriente de aire (ciclén) para arrastrar las
particulas a través del tamiz elegido (Figura 28).

Mediante la utilizacion secuencial de tamices con diferente luz de malla, se consigue
dividir las muestras de suelo en fracciones granulométricas que se caracterizan por tener
cada una de ellas un tamafio de grano diferente. En este estudio se emplearon tamices con
las siguientes luces de malla: 2 mm, 1 mm, 500 um, 250 um, 125 pym, 63 um y 40 um, lo
que permitié obtener las ocho fracciones granulométricas, que se definirdn de la manera
siguiente: > 2 mm, 1-2 mm, 0.5-2 mm, 250-500 ym, 125-250 ym, 63-125 uym, 40-63 pm y
< 40 ym. El estudio se completé con el microtamizado de varias fracciones inferiores a
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40 ym mediante luces de malla de 10 y 20 um, obteniendo asi las fracciones
granulométricas 20-40 pym, 10-20 pm y < 10 pym.

El material obtenido en cada separacidn granulométrica fue depositado
cuidadosamente en capsulas Petri de 47 mm de didmetro y 6 mm de espesor previamente
taradas y precintadas para evitar su apertura y la dispersidn accidental de su contenido
(Figura 29). En el fraccionamiento se originaron desde 8 hasta 19 capsulas Petri por
muestra, siendo todas ellas medidas posteriormente por espectrometria Y con detectores
HP-Ge.

@>2mm 2mm >@>1mm imm > @ > 500 um 500um > @ > 250 um

250um > @ > 125 um 125um > @ > 63 um
e : -

63 um >@>40 um

Figura 29: Fracciones granulométricas obtenidas del tamizado en seco de una muestra y depositadas
en capsulas Petri.

El volumen ocupado por la muestra en cada capsula se estimd mediante la medida del
nivel de llenado y el cdlculo de la superficie del segmento circular correspondiente (Figura
30). Seguidamente se determinaron el peso neto y la densidad aparente en cada capsula.

s=R? cos'l[RTjh)— (R-h)~2Rh -’

Figura 30: Niveles experimentales de llenado de las capsulas Petri con las distintas fracciones
granulométricas y método de calculo del volumen contenido.
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2.7 Segregacion de tierras contaminadas en muestras a media escala

Como paso intermedio entre la caracterizacion radiolégica de los terrenos
contaminados y la propuesta de acciones de remedio, se realizdé un estudio granulométrico
con muestras del orden de kg con objeto de validar las conclusiones del estudio a nivel de
laboratorio e identificar problemas practicos que ayuden en la seleccién de tecnologias de
actuacion. Para ello, la edificacion construida en la zona 3 y varias naves anexas se
reconvirtieron durante el PIEM-VR en una planta piloto para el tratamiento de tierras (en
adelante PPTT) cuyo objetivo principal es desarrollar estudios sobre caracterizacién vy
tratamiento de las tierras contaminadas en Palomares con muestras de mayor tamafio (del
orden de kg). La PPTT cuanta con las siguientes instalaciones:

« Sala de medidas con esclusa a la sala de manipulacion.
« Sala de manipulacion con dos recintos aislados tipo SAS.
+ Sala de reuniones.

e Vestuario y aseo.

+ Sala de control de la ventilacidn.

« Almacén.

Tanto la sala de medidas como la de manipulacidon cuentan con ventilacién con caudal
de impulsién entre 1 500 y 2 100 m3-h™! que permite entre 5 y 10 renovaciones completas
del aire cada hora en dichas estancias. Para evitar la contaminacion externa e interna de las
personas, durante la manipulacion y medida de las muestras es necesario adoptar
precauciones como emplear ropa de trabajo y protecciones tipo Tyvek, guantes, mascarillas
0 mascaras de cara completa. Ademas existen medios de control (monitores de
contaminacioén superficial y pértico) que permiten verificar a la salida de dichas salas que la
persona no presenta contaminacién radiactiva.

El estudio consistid en la seleccidon de varios puntos de las zonas 2, 3 y 6 basada en
los datos de caracterizacion radioldgica y granulometria mas caracteristicos. En cada punto
se sefializd una superficie aproximada de 50 x 50 cm?, en cuyo interior se efectué una
medida estatica con el sistema ESTARAD (Figura 31). Seguidamente, se retird la tierra
paulatinamente desde la superficie hasta alcanzar una profundidad de 10 - 15 cm. La tierra
extraida se depositaba en recipientes de plastico previamente tarados de 12 dm?® de
capacidad. Al finalizar la recogida de muestra se efectué otra medida con ESTARAD en el
hoyo excavado, que quedaba debidamente sefializado hasta su relleno posterior. En cada
punto se recogieron 10 de estos recipientes lo que supone entre 100 - 150 kg de muestra
del suelo que, tras comprobar que no presentaban contaminacion externa, se transportaban
a la PPTT.

Tras comprobar nuevamente en la PPTT que los recipientes no presentaban
contaminacion externa, se procedié a medirlos uno por uno con los siguientes detectores
HP-Ge que son enfriados electromecanicamente y no precisan Ny(l) :
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+  Modelo Falcon 5000® [108] operado en el entorno Genie 2000 [96], ambos de la marca
Canberra. El detector de este equipo, de 60 mm de diametro y 30 mm de longitud, con
una eficiencia relativa del 18 % respecto al Nal: Tl 3x3 para fotones de 1.3 MeV.

*+ Modelo Detective EX-100 [109] operado con el programa MAESTRO® [110], ambos de
la marca Ortec (Figura 32). El detector de este equipo, de 50 mm de diametro y 30 mm
de longitud, con una eficiencia relativa del 12 % respecto al Nal:Tl 3x3 para fotones de
1.3 MeV.

Figura 31: Obtencién de las muestras (100-150 kg) para el estudio de segregacién de tierras a
escala media.

Figura 32. Izquierda: Equipo FALCON 5000®. Derecha: Medida de actividad en los recipientes de
12 dm? con el HP-Ge Detective de Ortec.

A continuacién, cada recipiente fue pesado en una bascula con resoluciéon de 0.1 gy
fue analizado con el equipo Tolva-Revdlver, un prototipo para la medida y segregacion de
tierras contaminadas por 2*!Am [8] basado en la medida simultdnea de un recipiente
cilindrico de metacrilato de 1.5 mm de espesor, 20 cm de diametro y 30 cm de altura
(9.2 dm? de capacidad) con cuatro detectores FIDLER enfrentados dos a dos entre si y a dos
alturas (Figura 33). Como en los sistemas DINARAD y ESTARAD, cada detector estd
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conectado a una electrdnica portatil que permite la configuracién y control, en este caso el
modulo Osprey® [90]. Los detectores FIDLER estan fijados sobre un radio de una
estructura metalica circular, dejando un hueco para la posicidon de medida a la que llega la
muestra tras su carga mediante un mecanismo controlado por un autémata industrial
programable. La distancia entre el cilindro y los detectores se puede ajustar entre 1 - 5 cm.
Cada detector es sensible aproximadamente al 25 % del volumen contenido en el
recipiente, de modo que el dispositivo permite examinar la distribucién de la [**'Am] en el
recipiente.

Figura 33: Prototipo registrado para patente [8] del dispositivo para la medida y segregacién de tierras
contaminadas por ?*!Am. Superior: Esquema y realizacién de la Tolva-Revélver. Inferior: Detalle
de la disposicion de los FIDLER y carga de una muestra de tierra en la geometria de medida.

Todo el sistema esta controlado por un programa informatico desarrollado en Visual
Basic para el sistema operativo Windows XP y sus versiones posteriores (Figura 34), que
permite la configuracion del sistema, verifica el correcto funcionamiento electromecanico,
registra automaticamente los espectros de cada detector, evalla los resultados y, en
funcion de los mismos, dirige la muestra a la posicion de descarga que corresponda:
contaminado ([**)Am] > 1 Bg-g!) o no contaminado ([**)Am] < 1Bqg-g’!). Para la
evaluacion de la actividad en todo el recipiente de medida, el programa calcula el espectro
suma de los cuatro espectros experimentales. El prototipo esta concebido para procesar al
menos el volumen completo de 9.2 dm>, aunque si es necesario se pueden ajustar las
calibraciones a cualquier cantidad inferior a dicho volumen.

Tras esta medida inicial y ya en un recinto SAS, el contenido de cada recipiente se
extendié cuidadosamente sobre varias bateas de = 40x100 cm? procurando no superar los
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Figura 34: Programa de control y medida de la Figura 35: Secado de muestras en un recinto SAS.

2 cm de espesor para proceder a su secado durante 2 -3 h con ayuda de 4 lamparas
infrarrojas de 1200 W (Figura 35). Seguidamente, se volvid a depositar el contenido ya
seco en un recipiente de 12 dm® de capacidad para ser nuevamente medido en la Tolva-

Revolver.

Tolva-revélver.

La fase siguiente fue el tamizado en seco de las
muestras con ayuda de 2 tamizadoras industriales modelo
FTL-0400 de la firma Filtra Vibracién S.L. (Figura 36). Estas
maquinas se basan en un motovibrador de masas
excéntricas que mueve el producto en las tres dimensiones
en amplitudes de 2 - 5 mm sobre tamices de 400 mm de
diametro y luz de malla certificada seguin la norma ISO
3310-1:2000 [111]. En este estudio se seleccionaron los de
luz de malla de 40 pm, 63 pm, 125 uym, 250 ym y 2 mm.
Las tamizadoras permiten montar en serie hasta 4 tamices
gue proporcionan como fraccién gruesa de cada tamafio el
material que no ha sido tamizado y como fraccion fina el
material que si ha sido efectivamente cribado. Cada
fraccion se recogié en recipientes previamente tarados vy
cuya pesada permite determinar la fraccion en masa de
cada tamafo granulométrico.

Todos los recipientes de cada fraccion granulométrica
fueron depositados en el recipiente de la Tolva-Revolver

Figura 36: Tamizadoras
industriales FTL-0400
con 4 tamices montados
en serie.

hasta completar su volumen nominal de 9.2 dm3, obteniéndose asi la correspondiente a
cada tamafio granulométrico. Tras finalizar las medidas, las tierras fueron reincorporadas a

su lugar de origen.



3. RESULTADOS

3.1 Modelacion termodinamica

En esta memoria se estimd la necesidad de modelar termodindmicamente el
comportamiento de los contaminantes en el medio ambiente. A continuacién se presenta
dicha modelacién que servird de base para justificar la dispersién y los resultados obtenidos
en la caracterizacion radioldgica del terreno.

3.1.1 Pu

A partir de las constantes termodinamicas de las reacciones de hidratacion,
complejacién y redox del Pu (consensuados internacionalmente y recopilados en la base de
datos termoquimicos de la Nuclear Energy Agency [112]) es posible modelizar
termodinamicamente, el comportamiento del Pu en distintos entornos. En el caso de esta
memoria de investigacion, el estudio se centra en una zona costera con un clima
mediterraneo, por lo que se considera de interés estudiar cual seria el comportamiento de
las particulas oxidadas (PuO;) en medio salino (agua de mar). Es importante remarcar que
inicialmente era una zona de explotacién agraria de secano que en los Ultimos 10 anos se
transformé en regadio y de explotacién intensiva.

En primer término, serd necesario estudiar como se produjo la oxidacién y qué fase se
formé en este proceso. En principio el proceso de oxidacion del Pu® no difiere de otros
procesos de oxidacion de metales con estado IV de oxidacion:

Pu + 0, = PuO, <19>

La estructura cristalina del PuO, es del tipo fluorita, con Pu** dispuestos en una red
ccc y ocho aniones de O™ en los intersticiales tetraédricos en una red clbica simple. El PuO,
es un material ceramico muy insoluble en agua cuyo punto de fusién es 2701 K y con un
modulo de Young de 268 GPa, por lo que es la forma fisica que se emplea en muchas
aplicaciones civiles del #*®Pu asi como en la fabricaciéon de combustible de 6xidos mixtos
(MOX) para centrales nucleares que permiten reciclar los is6topos de U y Pu generados en
el combustible nuclear irradiado y, lo que quizds es mas importante, reciclar el enorme
volumen de Pu grado arma.

La Figura 37 muestra el diagrama binario de fases en equilibrio Pu-O a partir de
modelos termodinamicos [113] [114] donde también se observa la existencia de Pu,03
(también denominada PuO; s, estructura cc”) y especies PuO, (h" y cc, x indica que la

* Cubica Centrada en el cuerpo (BCC en terminologia sajona)
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Temperatura 7 “C

solubilidad varia entre 0 - 0.5). Este ultimo se forma facil y rapidamente sobre las
superficies de Pu® formando una capa pasivante insoluble en agua y muy poco soluble en
medios acidos.

Oxigeno / % masa

Pu 0,

PO, ¢

Oxigeno / % atémico

Figura 37: Diagrama de fases en equilibrio Pu-O Figura 38: La estructura cristalina de los éxidos de Pu:

en el intervalo 58 - 68 %, en O [113] tipo fluorita del PuO, (izquierda), hexagonal
[114]. del Pu,05 (derecha) [115].

Su color es normalmente verde oliva pero dependiendo del método de preparacién
también puede ser amarillo, caqui, bronceado, gris oscuro o negro. La estructura fina de la
espectroscopia por absorcidn de rayos X sugiere que con sobreabundancia de O también
existen fases PuO,., (ccc, y la solubilidad varia entre 0 - 0.26) y que se relacionan con
pequefios aumentos en el parametro de la red del PuO, [115].

A partir de la estructura del PuO, se
obtiene la estructura hexagonal del Pu,03
al eliminar uno de cada 4 atomos de O
que rodean los atomos de Pu (Figura 38).
Los parametros de red de estos oOxidos
son mayores que los del Pu(s) y sus
densidades en torno a 11 g-cm™ son
bastante inferiores a cualquiera de las P —
formas alotrépicas del Pu. El incremento  Figura 39: Oxidacién y piroforicidad del Pu
de volumen de la nueva fase lleva
consigo la aparicién de tensiones que provocan la escarificacion del 6xido (fragmentacion)
dejando libre una nueva superficie de Pu(s) susceptible de ser oxidada (es decir, éxido no
protector) hecho que asociado al comportamiento exotérmico del proceso de oxidacion del
Pu(s) justifica su comportamiento piroférico en presencia de O [116].

Desprendimiento O,

_,”: € 0,(g)~0,(ads) + e- +2 O*

by

3

AN 2 z 2-

ol \)\.& € Difusiénde O

" & Pu,0,+ 0> ~Pu0, + e + calor

® PuO,; + Pu ~ Pu,0, + calor

Pu metal

El mecanismo de oxidaciéon del resto de Pu, que quedara sin oxidar como consecuencia
de la reaccion exotérmica en las condiciones ambientales consideradas en esta memoria de
investigacion (es decir, aire seco a temperatura ambiente), se muestra en la Figura 39, el
cual se inicia con la adsorcion de las moléculas de O, en la superficie del Pu, donde se

* Hexagonal
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disocian y reaccionan con los cationes Pu** formando PuO,. La velocidad de difusién del 0%
determina el crecimiento parabdlico de la capa de 6xido hasta alcanzar cierto espesor donde
se desprenden fragmentos de fase oxidada por las tensiones superficiales en la interfase. El
metal expuesto se oxida rapidamente de nuevo, alcanzandose espesores de oxido de
4 -5 pum.

Sin embargo, cuando se considera la reaccion de oxidacion a temperaturas mas
elevadas o en condiciones donde la disponibilidad de O, es menor (por ejemplo, en vacio o
habiéndose consumido rapidamente por tener un exceso de Pu), se comprueba la existencia
de una delgada capa de Pu,0s, entre el metal y el 6xido, debida a la autorreduccion del Pu y
toda la capa de 6xido que pasa a ser Pu,0s:

3 Pu0,(s) + Pu(s)— 2 Pu,05(s) <20>

En cuanto se dan condiciones oxidantes, esta especie se oxida rapidamente formando
PuO, con una notable emision de calor.

2 Pu,05(s) + 0,(g9) = 4 Pu0,(s), AG = —226K]-mol~! de Pu0, <21>

Este mecanismo explica el comportamiento piroférico del Pu al desprenderse un
fragmento de PuO, y dejar al descubierto la delgada capa de Pu,0s [117]. Al alcanzar la
temperatura de 773 K, la capa de 6xido se inflama espontdaneamente en cualquier forma de
presentacion, pero son las particulas con una mayor reactividad superficial (es decir, mayor
area superficial) tales como polvo, limaduras o laminas finas las que pueden arder sobre los
400 K [118], en particular en ambientes himedos en los que se pueden formar hidruros que
aumentan considerablemente el volumen y pulveriza el metal. La Tabla XIV resume las
reacciones de oxidacion del Pu metéalico que deben tenerse en cuenta en el almacén tanto
del Pu® como de sus éxidos [119].

Tabla XIV: Reacciones de oxidacion del Pu metalico.

Forma del metal y condiciones ambientales Reaccion

No dividido a temperatura ambiente Relativamente inerte, se oxida lentamente
No dividido en humedad y/o alta temperatura Répidamente forma PuO,

Dividido a temperatura ambiente Rapidamente forma PuO,

Diametro de particulas < 1 mm Arde espontaneamente a unos 423 K
Didmetro de particula > 1 mm Arde espontaneamente a unos 773 K

A partir de todo lo anterior se puede concluir que inicialmente, en el estadio posterior
al accidente, la fase mayoritaria en la que se encontraba el Pu era PuO, cristalino (en
adelante PuO,(cr)). El paso siguiente es determinar la estabilidad de dicha fase en las
condiciones ambientales y como esto afecta a su movilidad en el medioambiente [120].
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EsHe/V

Para la realizacién de los diagramas de estabilidad (Pourbaix) del Pu se utilizo el
programa Eqg-Diagr [121], considerando como lixiviante agua de mar [122] (es decir,
[CI'] = 0.546 mM, [SO4*] =28 mM, [COs*] = 10 mM, fuerza idnica = 1.2 M). En este
modelo no se tiene en cuenta la presencia de cationes en disolucién, ya que el modelo no
considera la formacion de soluciones sdlidas o fases mixtas que puedan controlar la
solubilidad del Pu.

Antes de proceder a la discusion del modelo propuesto en esta memoria para la
justificacion del Pu, es importante remarcar que el Pu es un material muy insoluble. Si se
tiene en cuenta la definicion de Pourbaix de los materiales pasivados “se considera que un
material estad pasivado cuando su solubilidad es menor de 10 uM” [123]. Del modelo
propuesto a partir de la base de datos de la NEA-OCDE [112], se constata que la solubilidad
del Pu en condiciones estandares es inferior a 1 pM, por lo que se consideré mas ilustrativo
considerar una concentracion inicial de Pu de 100 pM. Los resultados obtenidos se muestran
en la Figura 40.

Como se ha indicado en el apartado 1.3.1, las condiciones ambientales redox y de pH
del entorno del andlogo antropogénico considerado (Palomares) son oxidantes (es decir
0.2V < Eh < 0.5V) y el intervalo de pH entre 6 - 8 para una temperatura media de 300 K.
Este intervalo de condiciones ambientales estéa marcado en la Figura 40 como un rectangulo
en las figuras obtenidas en la modelizacion.

15 1.5 T UL s Lwrm T T T T T T T
Lou0,24 PY0O2CG, i
Pus Lo TF —f _ Puopt
10 10°E .~ — | | Puosicogsd- .
ol o ) 09(OH)3~
- Pu e O — _ uO2(OH)37
05 05+ PMOHTS ~ < 1
> = i
0.0 ™ 00k Pu(OH)4(am) ]
a = S u L
i B s o O3 3= T
-05 05t Pud* PuE)Tm) .
= - uOH2 i
-1.0 1.0 Buths
I Pu(OH)3 - 4
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Figura 40: Diagramas de Pourbaix para el Pu en disoluciones acuosas con composicidn tipica del agua

marina [122], asumiendo la presencia (izquierda) o ausencia de PuO(cr) (derecha). El area
sombreada corresponde a los intervalos de variacidon encontrados en aguas naturales.

El primer analisis del modelo propuesto para el Pu (Figura 40, izquierda) demuestra
gue para las condiciones ambientales consideradas el Pu estd pasivado, y es insoluble en
dicho medio, hecho que demuestra la poca movilidad del Pu en el terreno como
consecuencia de procesos de disolucién originados por las lluvias. Como se puede observar
para esas condiciones ambientales la fase estable mayoritaria es el PuO,(cr), fase que se
formd como consecuencia de la oxidacién del Pu (comentadas con anterioridad en este
apartado).
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Esto justificaria la estabilidad de esta fase y su poca reactividad con el medio, pero
una segunda pregunta que se plantea es “ése pueden producir fases secundarias en la
superficie del PuO,(cr) como consecuencia de la alteraciéon en el medio ambiente?” Para
responder a esta pregunta se realizd un segundo modelo en el que para estudiar si se
produce o no alteracion del PuOy(cr), se omitid esta fase en el modelo, ya que su baja
solubilidad controlaba la concentracién en solucién. Los resultados obtenidos se muestran
en la Figura 40, derecha. El analisis del modelo muestra que, al igual que en el caso
anterior, para las condiciones ambientales consideradas, el Pu es estable y esta controlado
por una fase secundaria estable PuO,(am), que si bien tiene una solubilidad ligeramente
superior a la anterior (1 - 2 érdenes de magnitud en funciéon del pH en las condiciones
ambientales consideradas), confirma la muy baja movilidad del Pu (diseminacién de la
pluma de contaminacion) como consecuencia de las lluvias estacionales que se pudieran
producir. Ademas, el modelo propuesto demuestra que se podria producir la formacion de
una fase secundaria superficial, pero que esta impediria, también la migracién del Pu en el
ecosistema.

3.1.2 Am

En el caso concreto del analogo antropogénico objeto de estudio en esta memoria, el
Am existente proviene de la desintegraciéon radiactiva del 2*'Pu. Esto implica que
inicialmente aparecera dentro de la fase PuO,(cr) formando una solucion sdlida sustitucional
(es decir, ocupando las mismas posiciones en la red cristalina que el Pu desintegrado, ver la
Figura 38) que, como se ha comentado en puntos anteriores (ver 1.2.3), no supondra una
distorsién en la red cristalina, por lo que no serd de esperar la aparicion de tensiones
residuales que produzcan fracturas y generacién de nuevas superficies en contacto con el
medio ambiente. Por tanto, la liberacién del Am hacia el medio ambiente en las condiciones
de contorno consideradas para el caso del Pu (ver 1.2.1) estara condicionada por la propia
lixiviacion de la matriz PuO,(cr), luego sera muy baja.

Como en el caso del Pu, se ha
modelizado la estabilidad del Am en
condiciones ambientales. En la Figura 41
se muestra el diagrama de Pourbaix
considerando las mismas condiciones

1.5

1.0

0.5

ambientales y una concentracién de Am S
de 100 nM. ‘“-% 0.0

El modelo termodindmico propuesto i
en este trabajo de investigacion (Figura -0.5
41) demuestra que en las condiciones
ambientales consideradas el Am muestra -1.0
una mayor solubilidad que el Pu. Si se 15
considera el proceso de lixiviacion del 0 2 4 6 8 10 12 14
PuO,(cr), desde el punto de Vvista pH

termodinamico es de esperar una Figura 41: Diagrama de Pourbaix para el Am en

disolucid te del A disoluciones acuosas con composicion tipica
Isolucion congruente de m, que se del agua marina [122]. El drea sombreada

disolvera hasta que se alcance su valor corresponde a los intervalos de variacidn
de solubilidad. encontrados en aguas naturales.
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Es importante resaltar que los modelos propuestos en esta memoria no consideran la
formacion de fases mixtas y/o coprecipitadas, por lo que precipitard una fase secundaria
pura “AmCOs0H-0.5H,0” que controlara su solubilidad. Para el intervalo de las condiciones
ambientales consideradas en esta memoria, la solubilidad de esta fase siempre es inferior a
los 10 pM, lo que justificaria junto con la formacién de la fase PuO,(am) la pasivacion de las
particulas diseminadas en la superficie del terreno y, por ende, la baja migracion de los
contaminantes en este medio ambiente.

Como se demostrara en apartados posteriores, mediante los resultados
experimentales de esta memoria, estos modelos termodinamicos sirven de base para
justificar la baja movilidad observada del Am y del Pu en el analogo antropogénico objeto de
estudio.

3.2 Calibracion y puesta a punto de equipos

3.2.1 Eficiencia del término fuente en medidas dinamicas

Esta eficiencia s6lo depende del término fuente y de la configuracion geométrica de la
medida pero es independiente del tipo de detector.

La contaminacion en forma de particulas y fragmentos descrita en el apartado 1.3.2 y
su escasa movilidad vertical indicada en el apartado 1.2.1 permite asumir la hipdtesis de
una distribucién uniforme de las particulas radiactivas mas finas con didmetros < 1 pm en
la superficie del terreno y hasta unos cm de profundidad. No obstante y en especial en las
zonas con mayor concentracion de actividad, no sera infrecuente encontrar particulas de
mayor tamafio e incluso fragmentos con una actividad total de cientos e incluso miles
de Bq.

El campo de radiaciéon originado por una fuente
radiactiva superficial depende de su geometria (radio y
espesor), su distribucion en profundidad y su composicion
quimica. La influencia de estos parametros debe . d
considerarse en la configuracién geométrica del detector
sobre el terreno, como se indica en la Figura 42, donde el
eje de un detector FIDLER se sitla perpendicularmente a e
una altura h sobre el terreno contaminado con **!Am de
radio r y espesor e, siendo d la distancia entre sus ejes.

FIDLER

CONTAMINADO

La composiciéon quimica del suelo fue la denominada Dirt1 ~ Figura 42’:t . dconfiglélraDtl”-_igg
. . } . . geométrica de un
(H: 2.2 %, O: 57.5 %, Al: 8.5 %, Si :26.2 %, Fe: 5.6 %) Sara s medida sobre un

con una densidad de 1.6 g-cm™ [124] . suelo contaminado.

El flujo (n° de fotones por unidad de superficie y
tiempo) originado por el término fuente (**!Am) y que alcanza al detector se ha estudiado
con el codigo de calculo Microshield® [5]. La incertidumbre relativa de los calculos se
estima que se sitle por debajo del 5 % [125].
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En la Figura 43 se muestran los resultados de flujo de fotones obtenidos para dos
alturas de medida sobre el terreno (5 y 10 cm) variando el espesor del término fuente entre
1 - 15 cm, su radio entre 5 - 100 cm y el desplazamiento entre ejes hasta 150 cm.

Como se puede observar a partir de estos resultados, el espesor del término fuente
tiene una influencia en el flujo aumentando hasta alcanzar un valor constante a los 8 cm de
espesor; hecho que indica que los fotones emitidos son autoabsorbidos para fuentes con un
grosor mayor. Este patron se repite independientemente del radio, si bien los valores del
flujo aumentan con este segundo parametro.

Sin embargo, el radio del término fuente produce un incremento del flujo de un modo
notable en los primeros 20 cm, para proseguir incrementandose mas suavemente hasta los
50 cm vy a partir de este valor, los resultados obtenidos presentan un crecimiento asintético
creciente. De los resultados obtenidos se deduce que la dimensidon lateral del campo de
radiacidon se extiende hasta esos 50 cm; por lo tanto, la variacién del flujo con el radio es
muy similar para los espesores a partir de los 5 cm, siendo, de hecho, casi idéntica para el
intervalo entre 10 - 15 cm, lo que confirma el espesor de autoabsorcidon en el intervalo
entre 8 - 10 cm.

El desplazamiento entre los ejes del detector y el término fuente no parece mostrar
influencia en el flujo hasta que el desplazamiento alcanza un valor similar a la mitad del
radio de la fuente, incrementos del desplazamiento respecto de dicho valor producen una
disminucién segun se alejan los ejes.

Cuando se evalla la influencia de la altura de medida en el flujo se observa un
comportamiento inversamente proporcional, es decir, disminuye al aumentar la altura entre
un 10 - 50 %, en funcidon del espesor y del radio, pero manteniendo los patrones antes
descritos.

Al objeto de poder estudiar y evaluar la autoabsorcion de los fotones de 60 keV se
realizaron otra serie de modelizaciones con Microshield®, considerando que el flujo emitido
por un término fuente de 100 cm de radio y 1 cm de espesor de suelo con composicion
Dirtl que va siendo recubierto con una capa del mismo material sin contaminar, de modo
que la altura del detector sobre el terreno es constante (h = 5 cm, ver esquema del modelo
en la Figura 44).

Los resultados obtenidos del modelo se muestran en la Figura 44 derecha, donde se
puede observar que el comportamiento exponencial de la autoabsorcién esperado se reduce
en un factor 10; cuando se considera un flujo con sélo 3 - 4 cm de recubrimiento con suelo
limpio el factor obtenido es de 100 y, por ultimo, si se consideran 9 cm y 14 cm el factor es
de 1000. Una de las primeras conclusiones de este estudio es que es necesario considerar la
distribucion de la contaminacion en profundidad y el espesor del posible recubrimiento no
contaminado en la definicion del término fuente. En principio, al menos en las zonas
préoximas a los puntos de impacto n® 2 y 3 la [>**!Am] en los primeros 15 cm de suelo es
aproximadamente constante [39]. No obstante, en el plan de medidas descrito en la seccidn
1.4.2, se incluye un plan de muestreo de suelo superficial que permitird confirmar esta
hipédtesis.
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Figura 43: Variacién del flujo de fotones en el centro del FIDLER con el espesor (fila superior), el radio
(fila intermedia) y el desplazamiento entre ejes (fila inferior) del término fuente para las alturas
de medida de 5 cm (columna izquierda) y 10 cm (columna derecha). Las lineas suavizadas entre
los puntos experimentales no expresan correlacidon entre las variables y solo pretenden facilitar la

interpretacion de las graficas.
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Figura 44: Autoabsorcion de los fotones de 60 keV en funcién del espesor de una capa limpia del mismo
suelo que recubre el término fuente.

A la vista de los resultados obtenidos en la modelizacidon y de las caracterizaciones
radiolégicas ya realizadas en el emplazamiento, se puede describir el término fuente de la
contaminacion de los suelos en Palomares como una distribucion homogénea de la actividad
de *Am en un cilindro de 100 cm de didmetro y 15 cm de espesor compuesto por un suelo
de referencia Dirtl (H: 2.2 %, O: 57.5 %, Al: 8.5 %, Si: 26.2 %, Fe: 5.6 %) con una
densidad de 1.6 g-cm™. La altura sobre el suelo seleccionada para efectuar las medidas in-
situ es de 5 cm y de la Figura 44 se obtiene que el flujo es 0.9 + 0.1 fotones-cm?-s* por
Bg-g!, que es constante en un radio de 50 cm. Multiplicando el flujo por la superficie del
FIDLER (116.9 cm?), resulta la eficiencia debida al término fuente de actividad para las
medidas con este instrumento [84]:

E,= 105 + 10 fotones-s™ por Bq-g* (k =2)

3.2.2 Eficiencia del instrumento FIDLER

La eficiencia instrumental dependera de la respuesta individual de cada detector a las
radiaciones de interés, en este caso los fotones de 59.5 keV emitidos por el ***Am con una
probabilidad del 35.9% por desintegracion. Esta respuesta se determina
experimentalmente exponiendo cada detector a fuentes puntuales certificadas en
geometrias conocidas como se muestra en la Figura 45, donde las fuentes situadas sobre el
terreno de desplazan radialmente distancias conocidas desde el eje del detector y se varia la
altura del detector sobre el terreno. El tiempo de medida en cada posicidon ha sido suficiente
para considerar que el error por el recuento obtenido fuera inferior al 0.1 %.

La eficiencia del FIDLER es obviamente mayor cuanto menor es la distancia al suelo y
no cambia mas del 10 % en el circulo interno de 3 cm de diametro alrededor del eje,
disminuyendo hasta el 50 % cuando la fuente se coloca justo en el borde del detector
(r = 6 cm) y decreciendo aln mas para mayores distancias. Se concluye, por tanto, que el
FIDLER es sensible Unicamente al término fuente que esté dentro de la proyeccion de la
seccion del detector.



Caracterizacion radioldgica del drea afectada por el accidente de Palomares: Evolucidn histdrica y situacion actual pég. 68 de 156

—#-h=0cm —4+—h=3 cm —-—h=5cm ——h=10 cm

o 0.0
S
c
@ o070
£
3 0.0
.
s
g 0.50
FIDLER £ )
< 040 i\“‘_*\‘
- ™S \
o 030 <
g 0.20 .
]
r,cm G 0.10 i\‘
= |
W 0.00 i
0 2 4 6 8 10 12 14

Distancia al eje del detector / cm

Figura 45: Eficiencia de un FIDLER para los fotones de 59.5 keV provenientes de una fuente puntual
certificada de 2**Am en funcién del desplazamiento respecto al eje del detector y para varias
alturas h sobre el terreno.

Una aproximacion a la eficiencia del instrumento de area A; consiste en expresarla

como la suma de las eficiencias experimentales en cada distancia € ponderada por el area

de las coronas angulares correspondientes a; de radio interior r; y anchura w; (Figura 46
[126]):

noo. o (w2 D ey
Poga; rierm-(WhH2mw) e

EI:AI

n n
i=1 4 i=1 Gi

que se expresa en unidades de cm? por fotdn. Notese que si se sitla la fuente mas externa
justo en el limite del detector, AI = 2?:1 a;, la expresion <22> se simplifica a:

n

e,=Zei-n-(wi2+2-ri-w) <23>

i=1

Para la calibracion de cada instrumento FIDLER se emplearon fuentes certificadas de
241Am con incertidumbres relativas inferiores al 4 %, que se colocaban sucesivamente a seis
distancias desde el eje del detector (0, 2, 3,4, 5y 6 cm) y a una altura h = 5 cm. El tiempo
de medida en cada posicion fue el suficiente para considerar que el error por el recuento
obtenido fuera inferior al 0.1 % vy la incertidumbre en la medida de longitudes fue de
0.5 mm, con lo que la incertidumbre relativa de eficiencia instrumental es del 5 %. La Tabla
XV recopila los resultados de la calibracidon experimental de dos detectores FIDLER para la
eficiencia del instrumento, que es adimensional ya que es el cociente del nUmero cuentas
detectadas por el niumero de fotones emitidos, y cuyo producto por la eficiencia de la fuente
(obtenida en el apartado 3.2.1) proporciona la eficiencia total que se emplea para calcular la
[**'Am] con la expresién <15>.

Tabla XV: Resultados de la calibracion instrumental de dos FIDLER y célculo de la eficiencia total para el
modelo asumido de la contaminacién de los suelos en Palomares. Las incertidumbres se expresan
con un intervalo de confianza del 95 % (k=2)

FIDLER n° &/ €./ € €./
cuentas por foton Fotones's™ por Bq-g™* cps por Bq-g!
SAT-18 0.62 = 0.03 65+ 4
105 = 10

SAT-19 0.58 £ 0.03 61 +4
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3.2.3 Resolucion espacial en las medidas dinamicas con FIDLER

Las medidas dinamicas consisten en recorrer el terreno con el detector a una altura
determinada y a una velocidad “v” aproximadamente constante como se ilustra en la Figura
47. Las condiciones especificas requieren un compromiso entre la resolucidon espacial
(superficie del terreno para la que la medida es representativa) y el limite de deteccién de
la medida radiolégica, que debe ser inferior a los criterios radiolégicos establecidos para la
caracterizacion.

Partiendo de la base de que el FIDLER es sensible Unicamente en su seccion circular
de radio repLer, durante la distancia recorrida s en el tiempo de medida t se ha barrido bajo
el detector una superficie que es igual a:

.y A I
T TepLer TVt 2 TripLER <24>

Aceptando la hipdtesis de distribucion homogénea de la contaminacion, el flujo es
constante en un radio que es aproximadamente la mitad del radio del término fuente, que
en las condiciones asumidas (e = 15cm, r = 100 cm, h = 5 cm) sera de 50 cm. Asi mismo,
esta medida sera representativa de la siguiente superficie del término fuente):

7,.2

n.__l_v.t.r <25>
4

s=v-t
FIDLER
A

“
%,
O<¢
%

Figura 46: Calibracion de la eficiencia como suma Figura 47: Medida dindmica de suelos con un

ponderada de las eficiencias en varias FIDLER, que es representativa de la
coronas circulares. Los circulos indican las superficie del término fuente que aparece
posiciones de las fuentes puntuales, sombreada.

situandose la mas externa en la proyeccién
del borde del detector.

Los resultados obtenidos y recopilados en la Tabla XVI demuestran que la superficie
caracterizada con una medida de FIDLER es 0.8 - 1.0 m? para tiempos de medida inferiores
a 10 s y velocidades de hasta 5 m-s™’.
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Tabla XVI: Superficie caracterizada en m? para un término fuente homogéneo de 15 cm de espesor y

100 cm de radio
Velocidad / m-s™

Tiempo de medida / s

0.1 0.5 1 2 5
1 0.786 0.790 0.795 0.805 0.835
2 0.787 0.795 0.805 0.825 0.885
5 0.790 0.810 0.835 0.885 1.035
10 0.795 0.835 0.885 0.985 1.285
30 0.815 0.935 1.085 1.385 2.285
60 0.845 1.085 1.385 1.985 3.785
300 1.085 2.285 3.785 6.785 15.785

Por otro lado, la Tabla XVII muestra los valores de la CAMD en funcién del tiempo de
medida y de la tasa de recuento del fondo (que en Palomares varia entre 10 y 50 cps),
calculados a partir de la expresiéon <18> y los valores de las eficiencias de la fuente y del
instrumento obtenidos anteriormente. Estos valores son inferiores a los criterios radioldgicos
expuestos en la seccion 1.4.1, lo que indica que el FIDLER es suficientemente sensible para
efectuar las medidas en campo requeridas.

Tabla XVII: Concentracion de actividad de **Am minima detectable (CAMD), en Bq-g™*

Tasa de recuento del fondo / cps

Tiempo de medida / s

10 20 30 40 50
1 0.275 0.371 0.445 0.507 0.562
2 0.186 0.254 0.306 0.350 0.388
5 0.112 0.155 0.188 0.216 0.241
10 0.078 0.108 0.131 0.151 0.168
30 0.044 0.061 0.075 0.086 0.096
60 0.031 0.043 0.053 0.061 0.068
300 0.014 0.019 0.023 0.027 0.030

De todos los resultados obtenidos se puede definir la metodologia 6ptima para la
realizacion de las medidas dinamicas, es decir: manteniendo el detector a una altura entre 5
y 10 cm sobre el terreno, recorriendo el terreno a una velocidad en el intervalo entre
0.5 -2 m-s! y empleando un tiempo de medida de 2 s. En estas condiciones, cada medida
serd representativa de una superficie aproximada del terreno de 1 m?, la CAMD es inferior a
0.4 Bg-g! y la incertidumbre global relativa de las medidas de [**'Am] es del orden del
30 %.

3.2.4 Medidas de actividad en muestras de tierras

Para la calibracidén en eficiencias se emplearon fuentes puntuales certificadas asi como
varias fuentes certificadas cilindricas similares a los recipientes (diametro 51 mm) y varios
espesores desde 3 hasta 50 mm (Tabla XVIII). Estas fuentes fueron fabricadas en la Unidad
de Residuos de Baja y Media Actividad del CIEMAT disolviendo una actividad conocida de
2IAm en una resina inerte que, tras homogeneizar la solucién, se endurece en un molde
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con las dimensiones deseadas, obteniendo una matriz sélida con una densidad aproximada
de 1.2 g-cm™ [127].

Los discos n° 1 y 2 se utilizaron para el calibrado de muestras en la geometria de las
capsulas Petri de 47 mm de diametro (divisiones y fracciones granulométricas), ademas de
para estudiar la influencia del espesor de la fuente y su posiciéon en el recipiente de las
muestras inalteradas. La Figura 48 izquierda muestra el modelo utilizado para estudiar la
variacién en la eficiencia de los detectores para los fotones de 59.5 keV emitidos por el
24IAm con el espesor de la fuente, e, su posicién dentro del recipiente cuyo espacio es
rellenado con una capa de tierra limpia, h, y la densidad aparente de la tierra, p
(1.2 - 1.5 g-cm™) [128]. La Figura 48 derecha presenta las eficiencias obtenidas con el
FIDLER y un detector de HP-Ge al exponerlos en la posicion I y h = 0 mm a las fuentes
listadas en la Tabla XVIII, apreciandose la fuerte influencia debida a la autoabsorcion
exponencial de los fotones de 60 keV en el propio espesor de la muestra y que hace que la
eficiencia para la fuente de 50 mm de espesor sea aproximadamente la tercera parte que la
eficiencia de la fuente puntual. Asi mismo, en la Figura 48 se aprecia que el FIDLER es un
30 % mas eficiente que el HP-Ge a pesar de que la distancia fuente-detector sea unas 10
veces mayor.

Tabla XVIII: Fuentes radiactivas certificadas para la calibracion en eficiencias de los sistemas de
espectrometria Y usados en la determinaciéon de la [***Am] en muestras inalteradas de suelos
superficiales y sondeos. Las incertidumbres se expresan con un intervalo de confianza del 95 %

(k = 2).
Fuente Masa / Espesor / Diametro / Densidad / Actividad ***Am /
g mm mm g-cm™3 Bq
Puntual No disponible No No disponible No disponible 3.05E3+2%
disponible

Filtro No disponible 1.00 £ 0.05 451 No disponible 4.29E1 £ 2 %

Discon® 1 7.07 £ 3.3 0.1 49.2+0.1 1.12 £ 3.04 % 1.21E4 +£10.27 %
0.14 %

Disco n° 2 7.80 £ 3.4£0.1 49.3+0.1 1.22 £2.95% 1.45E4 £10.27 %
0.13 %

Cilindron° 1 112.4 = 25.0 £ 0.1 50.0+0.1 1.14 £ 3 % 1.04E4 £11.63 %
0.1 %

Cilindro n° 2 56.5 £ 0.2% 50.0 £ 0.1 50.0+0.1 1.15£2 % 1.04E4 £11.64 %

Al alejar la fuente del detector y anteponer un espesor h de tierra limpia, la eficiencia
disminuye exponencialmente en ambos detectores hasta un factor 50 como se muestra en
los graficos superiores de la Figura 49. En consecuencia, es necesario considerar la
distribucion de la actividad en las muestras inalteradas para aplicar el valor de eficiencia
correcto. Para ello se estudid el cociente I/S entre las medidas independientes tomadas en
cada base del recipiente, obteniendo los graficos inferiores que indican el decrecimiento
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exponencial del cociente de hasta un factor 3000 con el espesor de la capa limpia
interpuesta entre el detector y la fuente. Ello significa que el cociente I/S es un parametro
muy sensible a la posicién y tamano de la fuente en el recipiente, disminuyendo cuando
aumentan los espesores de la capa limpia y de la fuente, aproximandose a la unidad para
una distribucién homogénea de la actividad. Por simetria, un valor I/S inferior a la unidad
denota que la fuente esta mas cerca del lado S que del I. En la practica se ha empleado el
valor max(S/I, I/S), que por definicion es mayor o igual que 1.

Detector S Posicion I, h=0 mm

£ 0.357
‘ o e HP Ge

Lo
I_ ) A = FIDLER
Tierra, p =1.2-1.5 g/cm® ]

e
-
wn

e
N
o

0.05 1 P e ——
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Espesor de la fuente / mm
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1

Detector |

Figura 48: Variacidn de la eficiencia para fotones de 59.5 keV de un detector HP-Ge y un FIDLER con el
espesor de las fuentes certificadas de 2*'Am.
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Figura 49: Variacion de la eficiencia para fotones de 59.5 keV (graficas superiores) y del cociente I/S
para un detector HP-Ge y un FIDLER con el espesor de la capa de tierra limpia entre ellos y las
fuentes certificadas de *!Am de distinto espesor.
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Basado en el comportamiento exponencial decreciente similar para la eficiencia y el
cociente I/S con los espesores de las fuentes y la capa de tierra limpia interpuesta, se ha
estudiado la relacién potencial e=a-(I/S)® mediante el andlisis de regresién lineal de sus
logaritmos “log(e) = log(a)+b-log(I/S)” [129], como se ilustra en las figuras superiores de la
Figura 50 y cuyos resultados aparecen en la Tabla XIX. Para ambos detectores se obtiene
que la eficiencia a 59.5 keV es proporcional a la raiz cuadrada del cociente I/S con un
coeficiente de determinacidn superior a 0.91 que justifica la relacién propuesta para las mas
de 40 observaciones consideradas por detector. Los modelos ajustan bien los datos de las
fuentes puntuales pero tienden a sobrestimar la eficiencia de las fuentes mas delgadas y a
subestimar la de las fuentes con mayor espesor, obteniendo el peor resultado en el caso de
la fuente homogénea (-60 %). Aunque el valor medio de los residuos normalizados es
de -3 %, su intervalo varia desde -60 % hasta +40 % y su desviacion tipica es del 23 %;
valor empleado para la incertidumbre relativa de la eficiencia en los calculos de la actividad
en las muestras inalteradas, presentados en esta memoria.
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Figura 50: Relacion lineal entre los logaritmos de la eficiencia de los detectores HP Ge y FIDLER para los
fotones de 59.5 keV y el cociente I/S (graficas superiores) que explican el modelo potencial para
la relacion entre ambos pardmetros (graficas inferiores). Las lineas discontinuas muestran el
intervalo de confianza del 95 % para los modelos propuestos.

En la Figura 51 se muestran los resultados experimentales obtenidos de la distribucidn
de actividad de **'Am en funcién de la profundidad en el recipiente de las muestras
inalteradas. Para ello el contenido de varias muestras ya medidas y con max(S/I, I/S)
conocido fue cuidadosamente separado en capsulas Petri de 47 mm de didmetro hasta
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alcanzar un espesor de 6 mm, que fueron medidas en un detector HP-Ge de modo que la
incertidumbre de recuento fuera inferior al 1 % vy la actividad minima detectable fuera
inferior a 1 Bq. En primer lugar, hay que mencionar el amplio intervalo en la actividad
medida en estas porciones (0 - 8 000 Bq) que ilustra la variabilidad de la contaminacién en
el suelo superficial. Como se aprecia en las dos filas superiores de la Figura 51, cuando
max(S/1, I/S) < 2 la distribucidn de actividad es cuasi-homogénea, es decir, se concentra la
actividad en la mitad del recipiente. En las siguientes filas se observa que el valor de
max(S/1, I/S) aumenta cuando la actividad de la muestra estd mas cercana a uno de los
extremos del recipiente, alcanzandose incluso un valor de 29 para dicho indice. Notese
también que en algunas muestras la actividad de 2*Am estd contenida en uno o dos
espesores de 5 mm, lo que puede indicar que la contaminacién se encuentre en forma de
una Unica particula.

Tabla XIX: Resultados del analisis de regresion lineal y modelos potenciales para la relacidon entre el
cociente I/S y la eficiencia a 59.5 keV de los detectores HP Ge y FIDLER.

Modelo: £ = a (I/S)°

HP Ge FIDLER
Parametro a 0.029 + 0.001 0.054 = 0.002
Parametro b 0.50 + 0.02 0.51 £ 0.02
Namero de observaciones 48 40
Coeficiente de Determinacién, R? 0.951 0.931
RESIDUOS
Valor medio -3 % -3 %
Desviacion tipica relativa 22 % 23 %
Intervalo -40 % a +60 % -30 % a +60 %

El estudio experimental de la influencia de variables como la composicién quimica de
las tierras o su densidad son dificiles de abordar, motivo por el que se decidid realizar un
analisis de sensibilidad de la influencia de estas variables mediante el uso del programa de
calibracion matematica ISOCS [7] aplicado al detector SEGIS. Aunque dicha caracterizacion
no esta disponible para los FIDLER, otros autores [129] han demostrado que las
conclusiones extraidas para el detector HP Ge son también extrapolables y validas para el
FIDLER. En la Figura 52 se muestran los resultados obtenidos en la modelizacién; a la
izquierda se muestran las eficiencias para fotones de 59.5 keV calculadas con ISOCS para
dos recipientes conteniendo tierras con densidades entre 0.5 y 2.5g-cm™ y dos
composiciones quimicas: Dirtl (H: 2.2%, O: 57.5%, Al: 8.5%, Si: 26.2%, Fe: 5.6%) [124]
y la resina empleada en la fabricacién de las fuentes de calibracion (C: 65.5%, H: 8%,
0O: 20.8%, N: 0.7%, CI: 5%).
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Figura 51: Distribucidn de la actividad con la profundidad en los recipiente de muestras inalteradas
determinada con HP-Ge y su relacidn con el parametro max(S/I, 1/S).

Los resultados de las modelizaciones (Figura 52) revelan que la eficiencia para fotones
de 59.5 keV puede variar con la densidad hasta un factor 2 para ambos materiales, y por
tanto en este trabajo se ha definido un factor de correccion normalizado para la densidad de
1.5 g-:cm™ que se muestra en la Figura 52 derecha. Dicho factor de correccién es
practicamente igual para las dos composiciones estudiadas en esta memoria, siendo su
diferencia < 10 % en densidades bajas y <5 % para densidades > 0.8 g-cm™. En
consecuencia, en esta memoria se asume la hipétesis de que la influencia de la composicidn
quimica del suelo es < 5% en la estimacion de la actividad en las muestras inalteradas.



Caracterizacion radioldgica del drea afectada por el accidente de Palomares: Evolucion histérica y situacion actual

pag. 76 de 156

Eficiencia SEGIS 59.5 keV / cps por fotdn
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Figura 52: Efecto de la densidad en la eficiencia de SEGIS a 59.5 keV para los materiales Dirtl y Resina

y factor de correccion propuesto.

3.2.5 Calibracion matematica en eficiencia de los HP-Ge

La calibraciéon en eficiencia de los equipos SEGIS y FALCON se efectuaron con el
programa ISOCS [7], proporcionando la estimacidén de la concentracion de actividad de los
radionucleidos detectados y su incertidumbre. Estos programas permiten calcular la funcion
eficiencia de un detector para una gran variedad de muestras, configuraciones de medida e
incluso distribuciones de actividad sin necesidad de emplear fuentes radiactivas. Para ello,
el usuario necesita disponer de un detector previamente caracterizado para este programa e
introducir los datos que permiten describir tanto la geometria y composiciéon de la muestra,
como la configuracién de la medida.

La repetitividad y fiabilidad de los resultados del programa ISOCS fue demostrada por
el fabricante mediante ejercicios de comprobaciéon simulando el mismo término fuente con
las diversas plantillas, obteniéndose curvas de eficiencia cuyas diferencias son < 0.5 % en
el peor de los casos. Estos ensayos de validaciéon incluian la comparacion de los resultados
de LABSOCS con los modelizados mediante una simulacién Monte Carlo completa, o por la
medida de patrones con fuentes radiactivas certificadas y preparadas con geometrias
distintas. La incertidumbre total en términos relativos para la determinacion de eficiencias
en energias < 100 keV se midio que es del orden del 5 % en la mayoria de las geometrias,
no llegando en ningun caso al 10 %.

El programa ISOCS proporciona al usuario una serie de plantillas con los parametros y
variables que permiten describir con gran detalle la muestra y configuracién de la medida,
incluyendo la presencia de colimadores, blindajes o absorbentes entre el detector y la
muestra. En la Figura 53 se muestra un esquema de la plantilla utilizada para definir las
medidas in situ con el detector SEGIS sin colimar en los terrenos de Palomares, que
permitird determinar la [>*!Am] en las capas superficiales del suelo (a partir de este punto
sera denominado como “suelo superficial”), por lo que se consider6 que el detector se
situara perpendicular al terreno a una altura de 1.00 £ 0.05 m y el término fuente un
cilindro de 100cm de didmetro y 15cm de espesor de tierra, homogéneamente
contaminada y con composicion quimica Dirtl [124]. Idéntica geometria se selecciond para
la determinacidn de los radionucleidos naturales (*°K, series del U y del Th), modificando el
tamafio del término fuente (20 m de didmetro y 50 cm de espesor) debido a que algunas de
sus emisiones Y superan la energia de 2 MeV. A partir de los espectros in situ medidos, es
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posible calcular la tasa de dosis equivalente ambiental asociada a las componentes terrestre
y césmica [130] de la radiacién ambiental.

CIRCULAR PLANE
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Figura 53: Plantilla de ISOCS para la definicion de los parametros de una medida in situ sin colimacién y
aplicacién a las medidas sobre el terreno asumiendo que la contaminacidén radiactiva esta en un
cilindro de 100 m de diametro y 15 cm de espesor (capa rosa).

Con este programa ISOCS también se pueden
realizar medidas en el laboratorio, dado que dispone de
plantillas para la medida de recipientes como capsulas
Petri, duquesas o Marinelli, etc. Ademas, este equipo
versatil permite editar con todo detalle las dimensiones y
materiales de dichos recipientes. En la Figura 54 se
muestra el modelo desarrollado para el recipiente de
acero inoxidable que se seleccioné y empleé para
contener las muestras inalteradas (apartado 2.4.1).

Los resultados obtenidos se recopilan en la Tabla Figura 54: Modelo detallado

XX, donde se comparan las eficiencias modelizadas con obtenido con ISOCS del
ISOCS con las medidas empleando fuentes radiactivas recipiente  de acero

. L . . inoxidable empleado como
certificadas de la Tabla XVIII con distintas configuraciones recipiente de las muestras
de didmetro y espesor de la fuente, asi como del espesor inalteradas.

y densidad de la capa de tierra limpia interpuesta entre fuente y detector.

Las medidas realizadas permiten determinar que la eficiencia varia en casi dos
ordenes de magnitud; pero aun asi estos datos se pueden correlacionar con una relacién
lineal simple “e(experimental) = a-¢(ISOCS)”. En la Figura 55 se representan las medidas
realizadas comparadas con las de la modelizacion, como se puede observar existe un buen
ajuste lineal entre los datos, ajustandose dicho comportamiento a una recta con un valor de
la pendiente a = 1.02 £ 0.02 y un coeficiente de determinacién r?> = 0.989. En la misma
Figura 55 se detalla el intervalo de bajas eficiencias.
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Tabla XX: Comparacion de las eficiencias a 59.5 keV experimentales y calculadas con ISOCS para
diversas configuraciones de medida de muestras inalteradas de tierras.

Diametro
fuente,
mm

<1
<1
<1
<1
49
49
49
49
49
49
49
49
50
50
50
50
50

Espesor Espesor
fuente, capa limpia,

mm mm
<1 0

<1 51
<1 51
<1 51
3 0

3 48
3 48
3 48
6 0

6 45
6 45
6 45
25 0

25 26
25 26
25 26
50 0

Densidad
capa limpia
(g-cm™)
No aplica
1.51
1.18
1.36
No aplica
1.51
1.18
1.36
No aplica
1.51
1.18
1.36
No aplica
1.51
1.18
1.36
No aplica

Eficiencia
a 59.5 kev
ISOCS

0.28 £ 0.01
0.0048 = 0.0002
0.0076 = 0.0004
0.0059 £+ 0.0003

0.18 £ 0.01
0.0043 £+ 0.0002
0.0068 £+ 0.0003
0.0055 £+ 0.0003

0.17 £ 0.01
0.0049 £ 0.0002
0.0075 £+ 0.0004
0.0060 £+ 0.0003

0.096 £ 0.005
0.0127 £ 0.0006
0.0162 + 0.0008
0.0142 £+ 0.0007

0.057 £ 0.003

Eficiencia
a 59.5 kev
Experimental

0.26 £ 0.01
0.0042 £ 0.0002
0.0060 £ 0.0003
0.0044 £ 0.0002

0.19 £ 0.01
0.0040 £ 0.0002
0.0062 £+ 0.0003
0.0040 £ 0.0002

0.18 £ 0.01
0.0045 £ 0.0002
0.0067 £+ 0.0003
0.0052 £ 0.0003

0.119 £ 0.006
0.0132 £+ 0.0007
0.0152 £+ 0.0008
0.0135 £ 0.0007

0.072 £ 0.004

Estos resultados permiten demostrar la fiabilidad de las calibraciones matematicas
realizadas en esta memoria con el programa ISOCS, alcanzandose valores similares a los
que el fabricante indica que se pueden obtener con este equipo.

5 0-30 — 0.020
< y = 1.005x + 0.002 _ o
In 0.25 + R2 = 0.989 E S -
2 ® 0.015 1
®0.20 + £
c -
E a
E 0.15 + § 0.010 + .
g m Puntual ® = Puntual
5 0.10 +e=3 mm g 'ﬁri« +e=3 mm
3 se=6 mm 2 0.005 as ee=6 mm
_§ 0.05 e=25 mm uu': . e=25 mm
& xe=50 mm P xe=50 mm
* 0.00 } f e } 7 0.000 - } =

0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.000 0.005 0.010 0.015 0.020

Eficiencia ISOCS 59.5 keV

Eficiencia ISOCS

Figura 55: Comparacion de las eficiencias calculadas con ISOCS con las obtenidas experimentalmente con
fuentes certificadas en distintas geometrias y densidades en los recipientes de muestras
inalteradas. Las lineas discontinuas muestran el intervalo de confianza del 95% para los modelos
propuestos.
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En el caso de la calibracién matematica
en eficiencias del HP-Ge Detective descrito en
la seccibn 2.7 esta se efectu6 con el
programa ISOTOPIC-32 [131]. Este programa
se desarroll6 para la medida de grandes
areas contaminadas de suelos y superficies y
al igual que el anterior estd basado en
modelos matematicos [132] [133], que
utilizan modelos de geometria y atenuacion
para extender la eficiencia de calibracidon
experimental obtenida con fuentes puntuales

a la actual geometria del contenedor (Figura Figura 56: Geometrias para la calibracion
matematica en eficiencia ofrecidas por el

56). programa ISOTOPIC-32.

A diferencia de ISOCS, el método HP-Ge
Detective se puede aplicar a cualquier detector sin ser necesaria su caracterizacion previa,
pero si exige la realizacion precisa de una serie de medidas previas con fuentes radiactivas
certificadas en varias geometrias sencillas diferentes. Una vez se realizan el programa
proporciona la calibracidon en eficiencia con varias configuraciones sencillas e incluye los
efectos debidos al detector, al material de construccidn del detector, asi como los procesos
de absorcién en el material de la fuente por su composicién o densidad.

3.2.6 Correlacion entre los resultados de las medidas experimentales

El siguiente paso a realizar en esta memoria de investigacion es comparar los valores
medidos en 659 muestras inalteradas que habian sido previamente medidas en Palomares
con el cambiador FIDLER con los obtenidos en una segunda medida en el CIEMAT con
detectores HP Ge en recintos blindados que se describen en el apartado 2.5. El tiempo de
recuento por cada extremo fue suficiente para asegurar una incertidumbre de recuento de
menos del 5 %, lo que supuso tiempos entre 1 y 10 min. Con los resultados de las
482 muestras que fueron superiores a la CAMD con el cambiador FIDLER, se estudid la
correlacion con los datos obtenidos con los HP-Ge [129] que se resume en la Figura 57,
donde, para cada zona, se muestra en la primera columna la distribucion de la densidad
aparente de las muestras inalteradas, en la columna central los histogramas de los valores
de max(S/I, I/S) que se relacionan con la distribucién de la actividad dentro de la muestra,
y en la columna de la derecha los analisis de regresion lineal y = a-x + b. Para cada zona de
estudio se puntualiza lo siguiente:

e Zona 2: 239 muestras estudiadas con densidad aparente media de
1.34 £ 0.22 g-cm’3, variando desde 0.6 hasta 2.1 g-cm™. La [**!Am] varié entre
0.5 - 120 Bg-g’!, siendo la distribucién de actividad en la muestra cuasi-
homogénea en el 78 % de los casos, el 16 % fueron heterogéneas y el 6 %
fueron muy heterogéneas. La correlacion entre ambos sistemas es excelente
(coeficiente de determinacién R?> > 0.95) y la pendiente del modelo es
a=092+0.02 (k=2) y la constante se puede considerar nula pues
b=0.1+0.2(k=2)Bqgqg
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e Zona 3: 99 muestras estudiadas con densidad aparente media de
1.41 £ 0.30 g-cm™3, variando desde 0.5 - 2.2 g-cm™. La [**'Am] vari6é en el
intervalo de 0.5 - 30 Bq-g™! y la distribucién de actividad en la muestra fue
cuasi-homogénea en el 97 % de los casos, el 2 % fueron heterogéneas y el
1 % fueron muy heterogéneas. La correlaciéon entre ambos sistemas es buena
(coeficiente de determinacién R?> > 0.85) y la pendiente del modelo es
a=093+£0.02 (k=2) y la constante se puede considerar nula pues
b=0.2+0.3(k=2)Bqgqg

« Zona 6: 144 muestras estudiadas con una densidad aparente media de
1.42 £ 0.23 g-cm™, variando entre 0.6 - 2.1 g-cm™. La [**’Am] varié entre
0.5-25Bg-g?' y la distribucion de actividad en la muestra fue cuasi-
homogénea en el 44 % de los casos, el 43 % fueron heterogéneas y el 13 %
fueron muy heterogéneas. La correlacidon entre ambos sistemas es aceptable
(coeficiente de determinacién R?> > 0.75) y la pendiente del modelo es
a=0.81+0.06(k=2)ylaconstantenoesnulab=1.0+0.2 (k =2)Bg-g™

En resumen, los resultados experimentales presentan una buena correlacion entre las
medidas de muestras inalteradas con FIDLER y HP-Ge en las muestras de las zonas 2 y 3
para amplios intervalos de densidad aparente (entre 0.5 - 2.2 g-cm™), la [**’Am] (en el
intervalo entre 0.5 - 120 Bg-g™!) y diversos patrones de la distribucidn de la actividad en las
muestras.

Los resultados obtenidos son peores para las muestras de la zona 6, donde, aunque se
constatdé una densidad aparente similar a las de las zonas 2 y 3, se observd una notable
fraccion de distribuciones heterogéneas de la actividad con valores de max(S/1, I/S) > 10,
lo que tiene una influencia importante en la estimacidon de la eficiencia a aplicar. Este hecho
unido a las diferencias en la composicion quimica y al estado de agregacion de las tierras
(recuérdese que son pizarras y micaesquistos, apartado 1.3.1) de la zona 6 pueden explicar
esta diferencia.
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Figura 57: Relacion entre los resultados de los andlisis de muestras inalteradas de tierras efectuados
con el cambiador FIDLER y los detectores HP-Ge: valores de la densidad aparente de las
muestras inalteradas y su aproximacién a una distribucion normal (columna izquierda),
histograma de los valores max(S/I, I/S) (columna central), y analisis de regresion lineal
y = a-Xx + b (columna derecha) donde las lineas a trazos indican el intervalo de confianza del
95 % para las observaciones.

3.2.7 Calibracion del Mini-FIDLER

El equipo Mini-FIDLER se ha calibrado con el mismo método semiempirico descrito
para el FIDLER en los apartados anteriores y que es el producto de la eficiencia intrinseca
del detector (&;) por la eficiencia del término fuente (€,). En este caso el testigo del sondeo

se ha modelizado como un cilindro hueco de 10 cm de longitud y 50 mm de diametro
interior y 3 mm de espesor de PVC (H: 8.50 %, C: 37.0 %, Cl: 54.5 %) de densidad
1.4 g-cm™, cuyo interior se consideraba relleno de tierra homogéneamente contaminada
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con [**Am] = 1 Bqg-g™!, composicién Dirtl [124] y densidad 1.6 g-cm™. La Tabla XXI
muestra los resultados obtenidos para la distancia de 1 cm entre el detector y el testigo
[103].

Tabla XXI Resultados de la calibracidn instrumental de un Mini-FIDLER y calculo de la eficiencia total para
el modelo del testigo de los sondeos practicados en los suelos de Palomares. Las incertidumbres
se expresan con un intervalo de confianza del 95 % (k = 2)

Distancia E: / €./ E; €./
testigo-detector cuentas por fotén Fotones-s™ por Bq-g™* cps por Bq-g™*
1cm 0.32 £ 0.03 2.53 £ 0.05 1.2 £ 0.1

Cada testigo fue inspeccionado con el equipo Mini-FIDLER como se describe en el
apartado 2.4.3, obteniéndose mas de 7 500 registros que, tras substraer el fondo de cada
sondeo (que varid entre 5 y 9 cps), se utilizaron para decidir las muestras a extraer por
corte del testigo con la misma geometria de las muestras inalteradas descrita en el
apartado 2.4, con la salvedad de que el recipiente es en esta ocasion de PVC.

En cada sondeo se obtuvieron al menos dos muestras: una entre 20 y 50 cm de
profundidad y otra en la profundidad maxima del sondeo, que varié entre 60 cm y 6 m.
Ademas, se extrajeron muestras en los puntos de los sondeos cuyo perfil radioldgico
indicaba la posible presencia de contaminacion por 2*!Am. En total se extrajeron 734
muestras que fueron transportadas al CIEMAT para ser sometidas a los analisis por
espectrometria gamma con detectores de HP Ge, obteniéndose mas de 1 400 espectros.

Para comprobar la calibracion
semiempirica del Mini-FIDLER, se
compararon los registros obtenidos 150

175

y = 0.70 x + 0.32

con el mismo por medida directa :n R2 = 0.855 .

sobre el testigo con los resultados g 125 + o ¢ /"
de las muestras correspondientes -

extraidas por corte y medidas 8 100 +

posteriormente en el CIEMAT con &

los HP Ge. En la Figura 58 se E 75 T

observa una buena correlacion &

entre los resultados, con una G< 0 T

pendiente de 0.70 £ 0.02 (k=2) ¢, 25 |

y una constante de 0.3 +0.3

(k = 1) Bg-g™! que en la practica se 0 } : }
puede considerar nula. El valor de 0 25 50 75 100 125 150 175

la pendiente indica una tendencia
a la sobrestimacién del 30 % en el
Mini-FIDLER, que se explica

[241Am] Mini-FIDLER, Bq-g!

Figura 58: Comparacion de las medidas directas sobre el

porque en la medida directa sobre sondeo con Mini-FIDLER con las medidas de las
el testigo puede estar afectada por muestras obtenidas por corte del testigo y medidas
los tramos vecinos que con HP Ge.

obviamente no existen tras el corte de la muestra. El valor nulo de la pendiente confirma la
necesidad de substraer el fondo del recuento del Mini-FIDLER. Queda asi demostrada la
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trazabilidad entre las medidas directas del Mini-FIDLER sobre los testigos de los sondeos
con las medidas efectuadas con HP Ge sobre las muestras extraidas de los mismos.

3.2.8 Calibracion de la eficiencia del sistema Tolva-revolver

Cuando se pretende realizar la calibracidon de este equipo es necesario considerar el
volumen del recipiente de medida de la Tolva-revdlver y la notable autoabsorcién de los
fotones de 59.5 keV emitidos por el **!Am; lo que exige emplear ‘fuentes de calibracién’
realistas cuya fabricacidon y certificacidon resulta practicamente imposible. Para solventar
este problema y poder calibrar el equipo, en este trabajo de investigacion, se optd por
fabricar muestras de unos 12 dm® de varios puntos de las zonas impactadas, donde la
contaminacion existente ya estaba medida y era conocida por las caracterizaciones
dindmicas y estaticas. Las muestras seleccionadas para la calibracién tenian una [***Am]
< 5 Bqg-g’’. Dichas muestras fueron tamizadas sobre el terreno con cedazos de 1 mm de luz
y se eliminaron las raices y otros restos vegetales.

Una vez limpiados de restos vegetales y comprobado que los recipientes no
presentaban contaminacion externa, fueron trasladados a la PPTT, donde la tierra fue
vaciada en un cilindro idéntico al empleado en la Tolva-Revdlver, que se selldé para evitar el
vertido de su contenido (ver Figura 59). Dicho cilindro se midié con los equipos Detective y
FALCON en una geometria que permitia estimar la [**!Am] de todo el recipiente (Figura 60);
la seleccion de estos equipos se basa en que ambos admiten los métodos de calibracion
matematica en eficiencia descritos en el apartado 3.2.5. Para la realizacién de la calibracion
en eficiencia se seleccionaron 6 muestras, cuya procedencia geografica y [**'Am] se
muestra en la Tabla XXII.

Figura 59: Geometria para la determinacién de la Figura 60: Medida simultdnea con los sistemas
eficiencia de la Tolva-Revoélver. HP-Ge para la calibracién en eficiencia de
la Tolva-Revolver.

Es importante remarcar que el patron mas activo (n° 2) se situdé en la posicion de
medida de la Tolva-Revélver y se efectuaron medidas simultaneas con los 4 FIDLER. El
resultado final de la medida realizada fue que la eficiencia en la determinacién de [**!Am] es
de:

(3.42 £ 0.14)-10™* cps por Bg-g!
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Tabla XXII: Origen geografico y [***Am] de los patrones de referencia de 12 dm? utilizados en la
calibracion en eficiencia de los FIDLER de la Tolva-Revolver.

Muestra
nO

o Al W N =

Origen X_UTM Y_UTM Altitud | [2**Am241] U([%**Am])

/ m / m / m / Bq:g™ k=2

/ Ba:g™
Zona 2 Impacto | 605265.5 | 4122591.9 42.0 0.33 0.08
Zona 2 Sur 605377.2 | 4122609.0 48.7 1.8 0.1
Zona 2 Sur 605372.7 | 4122729.5 46.7 1.7 0.2
Zona 2 Sur 605235.4 | 4122388.0 29.4 0.26 0.03

Zona 2 Norte 605462.2 4123049.5 53.2 < 0.1 no aplica
Zona 3 607079.0 | 4123052.2 24.2 0.26 0.06

3.3 Caracterizacion radioldgica del suelo superficial (0-15 cm)

Teniendo en cuenta los procedimientos de caracterizacién radioldgica descritos en el
apartado 2, se procedid a la caracterizacion del terreno impactado. Al objeto de facilitar una
comprension rapida de los resultados que se recopilan en esta memoria y dado el niUmero
elevado de resultados obtenidos, se optd por la necesidad de mostrar asociada a su
localizacién geogréfica, un cddigo de colores que permita una rapida interpretacion visual
del problema. Tomando como punto de partida los criterios radioldgicos establecidos por el
CSN, es decir, las dosis residuales anuales derivadas de la contaminacién existente y su
comparacidon con los limites de dosis actualmente establecidos en Espafia para miembros
del publico y trabajadores expuestos a las radiaciones ionizantes [72], los resultados
presentados en esta memoria utilizan el cédigo siguiente:

GRIS CLARO, [?"*Am] < 1 Bqg-g™*: Sin impacto radioldgico. La dosis residual
es inferior a 1 mSv/a y por tanto no supera el limite de dosis al publico.

VERDE, [***Am] = 1 - 5 Bq-g™*: Restriccién parcial de uso. La dosis residual
estd entre 1 y 5 mSv/a y supera el limite de dosis al publico.

Restriccién total de uso. La dosis
residual esta entre 5 y 20 mSv/a, supera el limite de dosis al publico e incluso el
valor recomendado para los trabajadores expuestos de Categoria A.

NARANJA, [***Am] = 20 - 50 Bq-g™*: Restricciéon total de uso. La dosis
residual esta entre 20 y 50 mSv/a, supera el limite de dosis al publico e incluso
el limite de dosis para los trabajadores expuestos promediado en 5 afios
oficiales consecutivos.

ROJO, [?***Am] > 50 Bq-g™*: Restriccién total de uso. La dosis residual es
superior a 50 mSv/a, supera el limite de dosis al publico e incluso el limite de
dosis para los trabajadores expuestos en un solo afio oficial.

Las escalas de los mapas, utilizados en esta memoria de investigacion, se muestran

en términos de las coordenadas UTM y por tanto se expresan en m. Para la visualizacidén de
los mapas y la realizaciéon de los calculos geoestadisticos se ha empleado el programa
Surfer [134].
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Es importante remarcar que debido a que la posicién geografica de cada medida se
determind con una incertidumbre del orden de 0.01 cm, la incertidumbre relativa de las
areas calculadas con el 95 % de nivel de confianza es proporcional al espaciado y se estima
entre 1 - 10 % para espaciados entre 0.4 - 15 m, respectivamente.

Debe hacerse notar también que la posicién de los valores maximos de [**Am]
determinados por distintas metodologias puede no coincidir debido a su distinto espaciado.
De hecho en la Figura 61 se observa que el niumero de datos medidos y registrados en el
intervalo superior varia desde casi un centenar en las medidas intensivas, una decena en las
extensivas e incluso ninguno en las estaticas. Ello produce un efecto de suavizado en las
concentraciones y diferencias notables en las areas calculadas.

3.3.1 Caracterizacion extensiva del suelo superficial

Para la realizaciéon de esta tarea,
en primer lugar se procedid al 4
reconocimiento a pie de unos 430 km oo
sobre una malla de 25x25m en
~ 660ha de Ilas ©pedanias de
Palomares y Villaricos, incluyendo las
230 ha que fueron ya definidas como
la “Linea Cero de contaminacion
inicial” por los EEUU en 1966
(Figura 11).
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La Figura 63 superior muestra un mapa con los resultados obtenidos utilizando el
codigo de colores sobre una extensidon de 5.5 x 3 km (1 550 ha) centrada en Palomares vy
que se extiende por el O hasta Vera y por el E hasta Villaricos y la Sierra Almagrera.
Ademas, en él estan sefaladas las localizaciones claves relacionadas con el area de estudio,
es decir: el punto de colision de las aeronaves, el punto de separacion de las bombas de las
aeronaves, los puntos de impacto de las bombas 1, 2 y 3, asi como los lugares donde se
encontraron otras piezas significativas. A partir de estos resultados y mediante el método
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de interpolacidon del vecino natural, se realizé el mapa de areas, que se muestra en la Figura
63 inferior. De este mapa son de destacar las informaciones que a continuacién se
enumeran:

« Area total caracterizada de manera extensiva: 619 ha
« Areas sin restricciones de uso: 601 ha (~97.2 % del rea total)

« Areas con restriccion de uso parcial (es decir, 1 Bq-g* > [**'Am] > 5 Bqg-g™!):
14.7 ha (~ 2.4 % del area total)

« Areas con restriccion de uso total (es decir, [**'Am] > 5Bq-g'): 2.65 ha
(~ 0.4 % del area total)

Como se puede observar en la Figura 64, aquellas parcelas que dada su
caracterizacion se deben clasificar como “con restriccion de uso parcial
(1 Bg-g! > [**Am] > 5 Bq-g')” se encuentran localizadas en el entorno de los puntos de
impacto de las bombas 2 y 3, asi como en una zona de la Sierra Almagrera, cercana al
punto donde se encontro la placa trasera de la bomba n° 4 que separaba los paracaidas del
dispositivo termonuclear:

« La zona 2, es un valle al O de Palomares constituido por terrazas planas
destinadas a usos agricolas y separadas entre si por caballones de entre 1 - 2 m
de altura. El valle esta flanqueado por colinas de entre 20 - 70 m de altura
cubiertas de vegetacion autdctona y cuyo suelo puede considerarse de manera
genérica como inalterado, salvo en una parcela donde la colina fue desmochada
para extender la superficie plana cultivable. En el extremo S, el valle se
estrecha hasta confluir en el arroyo del Jatico. En el N se encuentra una colina y
varias terrazas separadas del resto de la zona por 2 balsas de riego construidas
en los afios 1980. Dicha colina se puede considerar como inalterada pero las
terrazas se han dedicado a la agricultura y al cobijo de ganado ovino.

+ La zona 3 estd muy proxima al casco urbano pero siempre se ha destinado a
usos agropecuarios. Estd constituida por varias terrazas planas de explotacion
agricola que estan separadas por caballones de 1 m de altura. Existen algunos
caballones reforzados con un murete realizado durante las acciones de remedio
de 1966. En los ultimos afios se anadié material de relleno sobre dicho muro y
se edificé una vivienda sobre el mismo.

« La zona 6 estd constituida por una serie de colinas, valles y barrancos de la
Sierra Almagrera sin ningln uso mas alld del pastoreo de animales y la caza de
temporada. En consecuencia, el suelo puede considerarse como inalterado por
la acciéon humana desde el momento del accidente.
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torno a los puntos de impacto n° 2 (zona 2) y 3 (zona 3) y la Sierra Almagrera (zona 6).
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3.3.2 Caracterizacion intensiva del suelo superficial

Los estudios de caracterizacion intensiva superficial del terreno se efectuaron
mediante recorrido a pie de las 40 ha de las Zonas 2, 2-bis, 3 y 6 identificadas como
afectadas en la caracterizacion extensiva desde mayo de 2007 hasta enero de 2008 [138].
Dicha caracterizacion se basdé en medidas realizadas en el terreno recorriendo mas de
500 km en una malla de 1 x 1 m? (excepto impedimento de las dificultades orograficas). En
total la campafa contemplé la realizacién de medidas de las cuales fueron registradas mas
de 329 000 medidas con el sistema DINARAD, utilizando el procedimiento y metodologia
descritos en el apartado 2.3.

En el caso de las terrazas planas de las zonas 2 y 3, estas fueron desbrozadas
previamente para facilitar la realizacion de las medidas con el carro ya que asi se aseguraba
que la distancia entre el detector y el suelo fuera de 5 cm. En la Zona 6 y en las colinas que
flanquean el valle expropiado en la zona 2, se efectuaron los recorridos a pie que fueron
accesibles debido a las dificultades que presenta su orografia.

En la Figura 65 y la Tabla . :
XXIII se presenta la estadistica 1.£302 3 i :
descriptiva de las medidas . i
dindmicas extensivas e intensivas © 1E+01 1 .
(zonas 2, 3 y 6). La resolucion g' |
espacial de las mismas varia ~ + +
desde 0.3 a 2.5 m?/medida en las T 1.E+00 T L
22 ha de la campafia intensiva < =5
frente a los 105 m?/medida en las ;_, 1.E-01 |
660 ha de la campafa extensiva.

El analisis estadistico de los 1.E-02 .

Extensivo Zona 2 Zona 3 Zona 6
datos obtenidos en cada una de

las zonas y su analisis Figura 65: Diagramas de caja de los resultados de las
comparativo (ver Figura 65) medidas dindmicas de [?*'Am] en Palomares.

revela la existencia de diferencias

notables entre los valores medios y las medianas de cada uno de los grupos de muestra,
hecho que condiciona la eleccion de los indicadores de la tendencia central y de la
dispersion de las distribuciones. En todas ellas se observa un gran numero de valores
elevados atipicos que superan en 1.5 veces el rango intercuartil. Aproximadamente, entre el
20 - 25 % de las medidas de la campafa intensiva presentan valores superiores al criterio
de restriccion parcial de uso y un 9 % fueron superiores al criterio de restriccion total de
uso, salvo en la zona 6 que fue del 1 %. En la zona 2 aproximadamente el 4 % de las
medidas estan por encima de los 10 Bq-g’!. En las otras zonas se encontraron valores
maximos entre 5 y 10 veces menores y también menores fracciones de valores elevados de
contaminacion.

La Figura 66 muestra los mapas de cada una de las zonas con los resultados obtenidos
en la caracterizacion intensiva y su analisis mediante los mapas de areas obtenidos con la
interpolacion del vecino natural que permite estimar la superficie de los terrenos afectados
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con distintas [**Am]. Un resumen de estos datos de la caracterizaciéon se presentan en la
Tabla XXIV, donde se distingue entre las partes N y S de la Zona 2 separadas por las balsas
de regadio. El area de los terrenos que superan el criterio de restriccion parcial de uso
(1 Bg-g! < [**Am] < 5 Bg-g') es de 11.5 ha, localizdndose principalmente en la Zona 6
(7.6 ha) y la Zona 2 (3.7 ha). El area de los terrenos contaminados con niveles superiores
al criterio de restriccidn total de uso ([**'Am] >5 Bg-g™!) es de 4.5 ha, localizdndose 3.9 ha
en la Zona 2 y de estas 1.6 ha presentan [***Am] > 20 Bq-g*. El 4rea de los terrenos
contaminados en la zona 3 es 0.6 ha, con valores de [**)Am] mas moderados. En contraste,
la Zona 6 apenas presenta areas contaminadas superiores a la restriccion total de uso
(300 m?).

Tabla XXIII: Estadistica descriptiva de los resultados de las medidas dinamicas de la [>*!Am] en el suelo

superficial de Palomares.

Estadistico

N° de observaciones

Superficie estudiada, ha

Resolucién, m%/medida

[241Am] / Bg-g™!

Minimo

Méximo

1° Cuartil (25%)
Mediana (50%)
3° Cuartil (75%)
Media

Desviacion tipica

Limite inferior de la

media (95%)

Limite superior de la

media (95%)

Extensivo

63 095
660
105
0.01
147
0.18
0.21
0.21
0.35
1.54

0.34

0.36

Intensivo
Zona 2

203 065

11.3
0.5
0.02
312
0.32
0.38
0.38
2.06
6.47

2.03

2.08

Intensivo
Zona 3

23703

0.7
0.3
0.02
53.8
0.28
0.34
0.34
1.54
2.28

1.51

1.57

Intensivo
Zona 6

34814

10.1
2.5
0.14
14.8
0.46
0.56
0.56
0.98
0.95

0.97

0.99

Tabla XXIV: Estimacién de las areas contaminadas en Palomares de acuerdo a los resultados obtenidos
en las caracterizaciones radiolégicas dindmicas del suelo superficial. La Ultima columna muestra
los valores maximos de [?*!Am] en cada zona. Las incertidumbres se han calculado con un nivel

de confianza del 95 %.

Zonas

1-5 Bq-g*

Zona 2

Norte 0.95 £ 0.01

Zona 2 Sur

Zona 3

Zona 6

2.39 £ 0.02

Total 11.4 £ 0.1

0.447 £ 0.004
7.64 £ 0.07

5-20 Bq.g’!
0.416 £+ 0.004

2.26 £ 0.02

0.189 + 0.002
0.0300 + 0.0003

2.90 £ 0.03

Area afectada segiin la [2*!Am] / ha

20-50 Bq-.g™*
0

1.10 £ 0.01

0.0040 £ 0.0004
0

1.10 £ 0.01

>50 Bq-g™!
0

0.464 £ 0.005

0
0

0.464 £ 0.005

Maxima
[241Am]
/ Bq-g™
29 £ 13

312 +
128

54 + 24
15+6

312 £
128
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La distribucion espacial de la contaminacion mostrada en la Figura 66 es coherente
con la ‘Linea Cero’ de la Figura 11, aunque con algunas notables diferencias:

« Enlazona 2 se observa aun la existencia de contaminacion inicial quebrada por
la construccién de las balsas. También se observan niveles moderados de
contaminacion en la escorrentia natural del valle hasta alcanzar el arroyo del
Jatico. A este respecto, se efectué un recorrido del arroyo hasta su
desembocadura (~ 2 km) en el mar Mediterraneo sin encontrar contaminacion.

+ En la zona 3 no se ha detectado la contaminacion relacionada que se encontré
inicialmente en el lecho O del rio Almanzora, lo que se atribuye a los trabajos
de remedio inicial y al uso agricola posterior que supuso el aporte masivo de
sustratos ajenos a la comarca para su explotacion.

« No existen registros radioldgicos de los datos obtenidos en la zona 6 en 1966,
por lo que se puede considerar que los datos presentados en esta memoria
constituyen la primera caracterizacion radiolégica completa de esta zona™.

Un estudio mas detallado de los resultados obtenidos en la caracterizacion de la zona
2 permite revelar (ver Figura 67) que en el drea mas cercana al punto de impacto de la
bomba existen terrenos muy contaminados. Al objeto de tener un mayor detalle en la
caracterizacion de esta zona se estimd la necesidad de emplear el sistema DINARAD que
permite unas mayores resoluciones espaciales y radioldgicas. Como se puede observar en la
Figura 67, dicha metodologia incluso permite detallar los caballones que separan las
terrazas del valle. Desde el punto de impacto radioldgico, se midié la existencia de una
distribucién continua y gradual de la [***Am], cuyo valor maximo (312 Bq-g™!) estd situado,
no en el punto de impacto, sino en la terraza colindante que esta a una cota inferior de
=1 m de altura. Otra de las observaciones que se deben resaltar es la existencia de una
mayor contaminacién en ambas laderas de una colina situada hacia el NO del punto de
impacto y las terrazas intermedias, asi como en zonas discretas sin continuidad espacial
(salpicaduras).

Otras de las técnicas empleadas para la caracterizacion del terreno fue el radar de
penetracion terrestre (GPR, Ground Penetrating Radar) [139]. Las medidas realizadas en la
zona afectada permitieron confirmar la existencia de dos trincheras cuya ubicacidon se refleja
en la Figura 67. Un analisis de la documentacion existente, permite suponer que se trata de
trincheras empleadas en las acciones de remedio en 1966, que se utilizaban como almacén
de residuos contaminados, por lo que pueden contener diversos materiales con distintos
grados de contaminacion [1]. A continuacién se detalla una breve descripcién de cada una
de estas trincheras:

« Trinchera A: Situada en la zona media de los terrenos expropiados y vallados de
la Zona 2, de 400 m? de seccién y unos 2.5 m de profundidad media, lo que
supone un volumen = 1 000 m?3.

“ En el Plan de Vigilancia del PIEM-VR se efectué una campafia de muestreo de suelo
superficial.
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« Trinchera B: Situada al O del vallado de la Zona 2, de 1 000 m? de seccidn y
con profundidad variable desde 5 m de profundidad media hasta la superficie
(construccién en rampa), que supone un volumen = 3 000 m?3.
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Figura 67: Detalle de 350 x 300 m? de las medidas de la [***Am] en los terrenos cercanos al punto de
impacto de la bomba n® 2 y las areas proyectadas en un plano calculadas mediante la
interpolacién poligonal. Los rectangulos en morado muestran la ubicacion de 2 trincheras
practicadas en 1966 y localizadas mediante GPR.

3.3.3 Medidas estaticas

Una vez presentados y discutidos los resultados obtenidos de las medidas dinamicas
de caracterizacién radioldgica el paso siguiente fue realizar una serie de medidas con mayor
tiempo de recuento de manera que se disminuyera la incertidumbre en las estimaciones de
[>*'Am]. Por este motivo se realizaron medidas estaticas como parte de la caracterizacidn
detallada una vez concluidas las medidas dinamicas. Las medidas dinamicas sirvieron de
base para decidir, a juicio de experto, el nimero de puntos a realizar, la localizacién de los
puntos a medir y si era necesario muestrear tanto el suelo superficial como los testigos de
los sondeos efectuados hasta 5 m de profundidad.

Como resultado de esta metodologia de trabajo es importante indicar que se
efectuaron medidas estaticas espectrométricas y de tasa de dosis en un total de 618 puntos
en las zonas afectadas, de la manera siguiente: 419 en la Zona 2, 75 en la Zona 3y 124 en
la Zona 6.

Dada la gran cantidad de resultados las medidas realizadas se representan
graficamente, siguiendo la misma metodologia que en el apartado anterior. En la Figura 68
se presentan los resultados de las medidas espectrométricas estaticas (cuadrados vacios)
superpuestos sobre las medidas dinamicas en las proximidades del punto de impacto n° 2
en un tono ligeramente inferior. La comparacion cuantitativa de ambos conjuntos de datos
no es posible dado que la posicion no es exactamente la misma debido al limitado alcance
de la geometria de deteccidn. No obstante, es de resaltar la coincidencia cualitativa de los
colores en los intervalos seleccionados en esta memoria, que indican que los intervalos de
[>*!Am] sirven para comparar los resultados de una y otra metodologia y permite exponer
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de manera cualitativa la buena correlacidon entre ambos conjuntos de medidas. Hecho que
confirma la calidad de la metodologia de trabajo.
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Figura 68: Resultados de las medidas espectrométricas estaticas (simbolos abiertos) superpuestas
sobre las medidas dinamicas, ambas realizadas con FIDLER en las proximidades del punto de
impacto n° 2.

La Figura 69 muestra los resultados de las medidas estaticas en las distintas zonas del
estudio, superpuestos sobre los modelos de areas proyectadas en un plano calculadas
mediante la interpolacién del vecino natural derivados a partir de estos mismos resultados.
Si se realiza un estudio comparativo entre la Figura 69 y la Figura 66 (relativa a las medidas
dindmicas), se aprecia un buen acuerdo tanto en los niveles de [**'Am], como en su
distribucion en la superficie del terreno. En la Tabla XXV se presentan las estimaciones de
las areas afectadas segun la [***Am] y los valores maximos de contaminacién en cada zona
encontrados en la campafia de medidas estaticas.
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Figura 69. Medidas espectrométricas estaticas (tono oscuro) superpuestas sobre los modelos de areas de

las medidas dinamicas proyectadas en un plano calculadas mediante la interpolacion del vecino
natural (tono claro).
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Tabla XXV: Estimacion de las areas contaminadas en Palomares de acuerdo a las medidas de la
caracterizacion estatica del suelo superficial. La ultima columna muestra los valores maximos de
[>**Am] en cada zona y su incertidumbre con un nivel de confianza del 95%.

A i 241
Area afectada segun la [“**Am] / ha Maxima [2*'Am]

Zonas " ” a 1 /Bq-g™*
1-5 Bqg 5-20 Bq.g 20-50 Bqg >50 Bq.g

Zona 2 - N 2.3 0.2 0.10 +£ 0.01 0 0 9+1

Zona 2-S 2.7 £0.2 2.0 £ 0.2 0.41 + 0.04 0.035 £+ 0.003 80 + 11

Zona 3 0.23 £ 0.02 0.11 £ 0.01 0 0 13+£2

Zona 6 9.0 £ 0.9 0.45 £ 0.04 0 0 14 £ 2

Total 14+ 1 26 +0.2 0.41 + 0.04 0.035 + 0.003 80 + 11

Al comparar estos resultados con los mostrados en la Tabla XXIV se pueden obtener
algunas conclusiones parciales, como las siguientes:

« Se midieron diferencias en los valores maximos de [2*!Am] en las zonas 2 y 3,
gue se pueden justificar como consecuencia de que las ubicaciones de las
medidas en ambas campafias no coincidieron exactamente como se ha
explicado en el apartado 3.2.8

+ Se observa que la incertidumbre relativa de dichos valores maximos se ha
reducido hasta un 12 % debido al mayor tiempo de recuento

+ Respecto a las areas calculadas, se aprecia el efecto de suavizado en los
resultados de la campafia de medidas estaticas asociado con un mayor
espaciado entre ellas y que causa diferencias al comparar las areas que
superan tanto el criterio de restriccién parcial de uso (14 ha de las estaticas
frente a 11.4 ha de las dindmicas), como el de restriccion total de uso (2.8 ha
de las estaticas frente a 4.5 ha de las dinamicas).

En consecuencia, cabe destacar que las medidas espectrométricas estaticas, cuya
incertidumbre global relativa para la [**'Am] es aproximadamente un 10 %, muestran una
gran concordancia con los resultados de las medidas espectrométricas dinamicas, con una
incertidumbre para la [***Am] del orden del 30 %, pero a su vez con una resolucién espacial
gue permite detectar mas puntos en la misma zona explorada, lo que aumenta la precision
en la localizacion y el area de las superficies afectadas.

El siguiente paso fue analizar las medidas de tasa de dosis realizadas mediante la
técnica de medida en estatico. Un primer analisis estadistico de la tasa de dosis, se muestra
en la Figura 70. El analisis de los diagramas de caja correspondientes a las medidas de la
tasa de dosis en contacto y a 1 m obtenidas en las distintas zonas permite concluir que en
todos los casos se aprecia una asimetria en la distribucién de los datos que hace que la
media y la mediana sean ligeramente diferentes. Ademas, segun el criterio del rango
intercuartil, se constatan varios valores atipicos en los datos de las zonas 2 y 3 pero
ninguno en la zona 6. Si bien, en esta Ultima zona es notable la amplitud de la distribucién,



Caracterizacion radioldgica del drea afectada por el accidente de Palomares: Evolucidn histdrica y situacion actual pég. 98 de 156

por lo que se estudiaron los histogramas de los resultados de la tasa de dosis en contacto
en dichas zonas que se presentan en la Figura 71.

Dicha asimetria en las
distribuciones de la tasa de dosis 0.40
en la zona 2 no permite asimilarlas
a distribuciones normales que,
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Un comportamiento similar se
constata en los resultados Figura 70. Diagramas de caja de los resultados de las

medidas de la tasa de dosis en contactoy a 1 m de

obtenidos en la caracterizacion de altura en las Zonas 2, 3 y 6.

la zona 3.

En contraste con lo descrito en el apartado anterior para la zona 2, en la zona 6 se
aprecia claramente que coexisten dos distribuciones que se solapan, es decir: la primera
con valor mas probable en torno a 0.075 pSv-h! (similar a los encontrados en las zonas 2 y
3), y la segunda con valor mas probable significativamente mayor en torno a 0.12 puSv-ht.

En la Figura 72 se representa la localizacién de las medidas puntuales segun el valor
de la tasa de dosis sobre el mapa de areas contaminadas de la zona 6, como se puede
observar no se aprecia correlacién ni con el nivel de contaminacion, ni con la elevacién u
otra caracteristica del terreno. Este hecho se puede justificar asociado a la orografia
existente, como ya se ha mencionado en el apartado 1.3.1, este es un terreno muy
escarpado, con barrancos y pendientes pronunciadas donde alternan las lanchas de pizarra
con material desmenuzado que se mueve con facilidad cuesta abajo, por lo que es posible
que las diferencias observadas se deban a esta heterogeneidad en la disposicion del terreno
y la presencia desigual de vegetacion.
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Figura 71. Histogramas de los resultados de las medidas de la tasa de dosis en contacto obtenidos en las
Zonas 2 (izquierda) y 6 (derecha).

En la Tabla XXVI se exponen los analisis estadisticos descriptivos de las medidas de la
tasa de dosis, y se puede observar que para el caso de los valores de tasa de dosis y con
independencia de la zona sometida a estudio no existe diferencia entre las medidas en
contacto y a 1 m. El andlisis estadistico de las medidas realizadas indica que los valores
centrales en la zona 3 son ligeramente inferiores a los de la zona 2, en tanto que los valores
en la zona 6 son significativamente superiores; respecto a los valores atipicos, se confirma
que aproximadamente el 7.5 % de los datos registrados en las zonas 2 y 3 son atipicamente
elevados. El analisis demuestra (Tabla XXVI) que los puntos de medida que indican la
existencia de una zona con mayor contaminacion se encuentran en las zonas 2 y 3.

Tabla XXVI: Estadisticos de los resultados de las medidas de tasa de dosis en Palomares.

Zona 2 Zona 3 Zona 6
Estadistico Tasa Dosis Tasa Dosis Tasa Dosis Tasa Dosis Tasa Dosis Tasa Dosis
contacto 1m contacto 1m contacto 1m
pSv-ht pSv-ht pSv-ht pSv-ht pSv-ht pSv-ht
Minimo 0.046 0.042 0.048 0.050 0.040 0.030
Maximo 0.330 0.240 0.173 0.184 0.173 0.157
1° Cuartil (25%) 0.071 0.067 0.060 0.061 0.080 0.068
Mediana (50%) 0.084 0.079 0.067 0.069 0.119 0.118
3° Cuartil (75%) 0.108 0.101 0.091 0.084 0.136 0.130
Limite superior valores
atipicos 0.139 0.130 0.114 0.104 0.203 0.211
Media 0.092 0.086 0.077 0.075 0.111 0.105
Desviacion tipica 0.032 0.026 0.023 0.021 0.032 0.034
Limite inferior de la
media (95%) 0.089 0.083 0.072 0.070 0.106 0.099
Limite superior de la
media (95%) 0.095 0.088 0.082 0.079 0.117 0.111
NO© de observaciones 419 419 75 75 124 124
N© de valores atipicos 32 23 5 4 0 0

elevados
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Figura 72. Localizacién de las medidas de la tasa de dosis a 1 m de altura sobre el terreno en la zona 6.

La modelizaciéon de la tasa de dosis debida a un terreno cilindrico (de 15 cm de
espesor y 1 m de radio) de composicion Dirtl contaminado homogéneamente con
[>*Am] = 1 Bg-g”! mediante el empleo del cédigo Microshield® indica que el valor de tasa
de dosis es de 0.65 nSv-h"! [141]. Esto supone que si se consideran los resultados obtenidos
en las caracterizaciones dindmicas de las areas contaminadas, la tasa de dosis en esas
areas se incrementara sobre el fondo de radiacién natural entre 2 - 200 nSv-h™}, en funcién
de que las zonas de que se trate superen o no el criterio de restriccion total de uso, es decir
[**Am] = 5 Bqg-g™! (Figura 73).

La constatacion de este hecho experimental corrobora que efectivamente los valores
atipicos elevados de la tasa de dosis estan asociados con la existencia de contaminacion de
los terrenos, en particular en la zona 2. Por otro lado es importante remarcar que si bien el
incremento maximo medido sobre el fondo natural es de 0.23 uSv-h™, esto no supone un
impacto radioldgico significativo sobre la poblacién dado que dicho valor es, por ejemplo,
inferior a la tasa de dosis debida a la radiacion natural en algunas regiones de Espafia,
como el sur de Galicia o la comarca de la Vera en Extremadura [142].

En dltimo lugar y al objeto de estimar las componentes de la radiacién natural
(terrestre debida al *°K y a las cadenas naturales de 23®U y 232Th, césmica debida a los
muones de alta energia resultado de la interaccion de los protones con la atmdsfera) y la
presencia de posibles radionucleidos antropogénicos (**’Cs y ***Am) en las areas sometidas
a estudio en este trabajo de investigacion, se efectué una campafia de medidas estaticas in
situ, con el sistema SEGIS, en 34 puntos seleccionados [140]. Los resultados de las
medidas obtenidos en esta campafa se resumen en la Tabla XXVII, donde se muestran las
medidas realizadas en cada zona tanto en concentracion de actividad de los radionucleidos
naturales y artificiales, como en la tasa de dosis que cada uno de ellos origina, a la que se
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afiade la contribucion de la radiacion césmica. El andlisis de la Tabla XXVII revela que de
nuevo en la zona 2 la contaminacion existente en el suelo superficial (ya medida y discutida
en apartados y puntos anteriores) produce un incremento notable la tasa de dosis. Si bien
dicho valor carece de relevancia desde el punto de vista de la proteccidon radioldgica de la

poblacion.
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Figura 73. Localizacion de las medidas atipicas elevadas de la tasa de dosis a 1 m en las zonas 2
(izquierda) y 3 (derecha).

Tabla XXVII: Concentracion de actividad determinadas con SEGIS en Palomares y estimacion de la tasa
de dosis a 1 m que originan.

Fuente

238+ desc.

232Th4desc.

4OK
137CS
241Am
Cdésmica

Total

[A]/
Ba-g™
0.02-0.04
0.02-0.06
0.3-0.8
0.004
0-80
No aplica

No aplica

Zona 2

TD1m/
pSv-ht

0.01-0.02
0.01-0.02
0.01-0.03
0.001
0-0.12
0.03
0.06-0.22

[A]/
Ba-g™
0.02-0.30
0.02-0.30
0.3-0.4
0.002
0-6
No aplica

No aplica

Zona 3

TD1m/
pSv-ht

0.01
0.01
0.02
0.002
0-0.01
0.03
0.08-0.09

[A]/
Ba-g™
0.05-0.10
0.08-0.13
0.7-1.4
0
0-0.2
No aplica

No aplica

Zona 6

TD1m/
pSv-ht

0.02-0.06
0.03-0.06
0.03-0.06
0
0
0.03
0.11-0.21
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3.3.4 Distribucién de la actividad de ** Am en el suelo superficial (0-15 cm)

Una vez se caracterizd el terreno sometido a estudio, el siguiente objetivo es
determinar cudl es la distribucion de la contaminacion en el suelo superficial. Para ello se
tomaron distintas muestras inalteradas correspondientes a las profundidades 0 -5 cm,
5-10cm vy 10 - 15 cm en los mismos 618 puntos (descritos en el apartado 3.3.3), lo que
supuso la recoleccion de 1 854 muestras inalteradas. Todas estas muestras fueron medidas
en Palomares con el cambiador de muestras [104] [105], lo que supuso mas de 3700
medidas que permitieron disponer de los resultados preliminares tras uno o dos dias de la
recogida de la muestra. El tiempo de recuento fue de 900s, que garantizd que la
CAMD (**Am) < 0.2 Bg-g™.

Un ejemplo de los analisis de
las medidas realizadas en
muestras de la zona 2 se
presentan en la Figura 74, donde
se observan los resultados
obtenidos superpuestos sobre las
medidas dindmicas en un tono
ligeramente inferior (ver Figura
69). Para visualizar los resultados
de las 3 muestras en cada punto
se emplean circulos concéntricos
de modo que el circulo exterior
corresponde a la muestra
superficial (0 -5 cm de
profundidad), el intermedio a la \
muestra central (5 - 10 cm de LS ) = -
) O o & I e nsearos makesstos oo oo pereis
muestra mas profunda (10 - 15 cm El circulo exterior en cada punto correspondpe a 0—5.

de profundidad). cm, el intermedio a 5-10 cm y el exterior a 10-15
cm.

En la Figura 75 se
representan las medidas realizadas en cada zona con este tipo de representacion grafica,
donde se constata la existencia de areas en los que la [***Am] varia, es decir se incrementa
con la profundidad.
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Figura 75. Medidas espectrométricas estaticas (tono oscuro) superpuestas sobre las areas proyectadas
obtenidas a partir de las medidas dinamicas (tono claro), ambas realizadas con FIDLER.
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Buscando una mejor visualizacién de la gran cantidad de informacién obtenida, la
Figura 76 muestra para cada zona los mapas de areas proyectadas para cada uno de los
intervalos de profundidad estudiados: 0 - 5cm, 5- 10 cm y 10 - 15 cm. Esta figura permite
analizar visualmente si existen variaciones significativas espacialmente que dependan de la
profundidad en el suelo superficial, que se complementa con la comparaciéon de las areas
proyectadas calculadas a partir de las medidas dindmicas, estaticas y de las muestras
inalteradas del suelo superficial que se presenta en la Figura 77. Del analisis comparativo se
puede resaltar lo siguiente:

« En todas las zonas el tramo 0 - 5 cm corresponde aproximadamente con los
mapas de la Figura 69, como era de esperar, ya que el 90 % de la fluencia
detectada en las medidas estaticas provienen de esa profundidad.

« Enlas zonas 2 (N y S) y 3, el area de los terrenos afectados y el nivel de
[***Am] son similares para los 3 tramos de profundidad de las muestras, lo que
hace sospechar que la contaminacién continde en el subsuelo en areas
similares. Sin embargo en la zona 6 se aprecia una disminucidén importante con
la profundidad tanto del &rea afectada como de los niveles de [***Am], que
indica que el alcance maximo de la contaminacion debe estar a ese nivel.

« En la zona 2 N se observa que el area de los terrenos con
1 Bg-g* < [**'Am] < 5 Bqg-g™! obtenido tanto de las medidas estaticas, como de
las de muestras inalteradas es el doble que el resultado de las medidas
dindmicas, aumentando incluso mas con la profundidad de la muestra
inalterada. En contraste, el area de los terrenos donde la [***Am] > 5 Bg-g™! es
bastante menor para las medidas estaticas y del mismo orden para las medidas
dinamicas y las muestras inalteradas.

« En la zona 2 S se determind que las areas contaminadas en cada categoria
coinciden para las tres metodologias dentro de sus incertidumbres respectivas,
si bien en las medidas estaticas y de muestras inalteradas se observa una
ligera disminucion para el area [**!Am] > 5Bq-g’!. En el tramo 0 -5 cm se
observa una zona en la esquina NE que corresponde al Unico vestigio que
permanece de la colina que existia antes de la construccion de la balsa. En la
ladera de una colina al NE se aprecia que la contaminacion se concentra en el
tramo 5 - 10 cm, para disminuir notablemente en la siguiente profundidad.
Cerca del punto de impacto n° 2 tanto el area contaminada, como la [**'Am]
aumentan con la profundidad.

« En la zona 3 se observa que las estimaciones de las medidas dindmicas son
mayores que las obtenidas con las medidas estaticas y las de las muestras
inalteradas, que a su vez concuerdan bastante bien entre ellas. Existen 2
puntos donde se midieron niveles que incluso eran mayores a los encontrados
en superficie.

« En la zona 6 se determind que el 4area de los terrenos con
1 Bg-g* < [**'Am] < 5 Bqg-g’! coincide para las tres metodologias dentro de sus
incertidumbres respectivas, apreciandose un incremento del area de los
terrenos con [**’Am] > 5Bq-g! en las medidas estaticas y las muestras
inalteradas.
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Figura 76. Areas proyectadas a partir de los resultados de la medida de muestras inalteradas en los
tramos de profundidad 0 -5cm, 5-10cmy 10 - 15 cm.

Es importante resaltar que a partir de las medidas realizadas y los estudios
estadisticos presentados en esta memoria de investigacion queda demostrado que las tres
metodologias para determinar los niveles de [**!Am] y las &reas afectadas del suelo
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Area afectada / ha

Area afectada / ha

superficial muestran una gran concordancia, aunque en algunas medidas estaticas y de
muestras se observa la tendencia conservadora de aumentar el drea y disminuir la [**'Am]
debido al menor nimero de datos disponibles para el modelo geoestadistico.

De este estudio se concluye que la metodologia de caracterizacion propuesta con
medidas dinamicas es un método rapido y fiable para la caracterizacion radioldogica del suelo
superficial con la que se obtiene una resolucidon espacial excelente.
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Figura 77. Comparacion de las areas proyectadas calculadas a partir de las medidas dinamicas, estaticas

y de muestras inalteradas en los tramos de profundidad 0 -5cm, 5-10cmy 10 - 15 cm.

Con objeto de estudiar la distribucion de la contaminacion en funcion de la
profundidad, con una resolucion del orden de 5 mm, se seleccionaron las muestras
inalteradas extraidas en 9 puntos de las parcelas mas contaminadas en superficie de la
zona 2 (Figura 78 izquierda) y su contenido fue cuidadosamente separado en capsulas de
47 mm de didametro hasta alcanzar un espesor de 5 mm (Figura 78 derecha). Estas
porciones fueron medidas en un detector HP-Ge de modo que la incertidumbre de recuento
fuera inferior al 1 % o la CAMD(**!Am) < 0.01 Bg-g™.

Esta metodologia de medida permite, gracias a la geometria empleada, efectuar
calibraciones experimentales en eficiencia con los discos certificados que se describen en la
Tabla XVIII, cuyo espesor y densidad son similares a las porciones preparadas en las
capsulas Petri, por lo que se puede asumir que la autoabsorcion es la misma, aunque se
aplica la correccion por la densidad aparente de la porcion.

Las medidas obtenidas para cada una de las muestras se recopilan en la Figura 79, en
la que se representan los perfiles en profundidad de la [***Am] obtenidos; como se puede
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observar estos varian entre 0.01 y 1000 Bg-g™, lo que ilustra la gran variabilidad de la
contaminacion incluso en localizaciones cercanas entre si algunos metros. Ademas, en esta
figura se observan varios tipos de perfiles, desde los cuasi-homogéneos (puntos 4 y 5) con
algun punto de concentracién elevada (puntos 6, 7 y 8) hasta los claramente heterogéneos,
donde la contaminacion aparece agrupada en torno a una (puntos 1 y 9) o varias
profundidades (puntos 2 y 3). Las mayores contaminaciones ([**!Am] > 100 Bg-g*) se han
encontrado en el tramo de 5 - 10 cm del punto 1 y las porciones del punto 8, proximo al
punto de impacto n® 2. Estas porciones pueden contener particulas que facilmente superen
los 1000 Bg que, como ya se menciono, requieren una atencidn especial desde el punto de
vista de la proteccion radiolégica. En algunas muestras, se ha conseguido aislar varias de
estas particulas que posteriormente fueron analizadas por microscopia electrénica [50].

Figura 78. Origen de las muestras inalteradas seleccionadas para el estudio detallado de la
distribucion de la contaminacion en profundidad (izquierda) y su fraccionamiento segun la
profundidad en céapsulas Petri (derecha).

Examinando los resultados en torno a los 15 cm de profundidad, Unicamente en los
puntos 2 y 3 se puede concluir que la contaminaciéon parece acabar en el suelo superficial.
En los otros puntos, la [**Am] varia en el intervalo de 6 - 320 Bg-g™!. En consecuencia, es
muy probable que en estos lugares la contaminacién continle a mayores profundidades que
el suelo superficial. Hecho relevante desde el punto de vista de las acciones de remedio del
terreno dado que la preparacion de estas porciones ha consistido sélo en separar
mecanicamente con una espatula la tierra segun su profundidad, no efectuandose ninguln
proceso que favorezca la movilidad o concentracién de la actividad.

En comparacion con las medidas de las muestras inalteradas, los niveles de [***Am]
son mas extremos, alternando en ocasiones porciones muy contaminadas con otras que
apenas lo estan. Evidencia experimental que se justifica como consecuencia de que la
contaminacion radiactiva se encuentra en forma de particulas, que en su estado de
agregacion con particulas pasivas puede alcanzar dimensiones discretas del orden de mm
que dificultan su distribucién homogénea en muestras con un espesor del mismo orden. Por
tanto, al referir los niveles de contaminacion en los suelos de Palomares es necesario referir
tanto la posicidon geografica como el intervalo de profundidad donde se obtuvo la muestra.
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Figura 79. Variacion de la [***Am] con la profundidad en el suelo superficial de nueve puntos de muestreo

en la zona 2.

En la Figura 80 se comparan los resultados de [**)Am] medidos previamente en las
muestras inalteradas con FIDLER y HP-Ge con los resultados calculados a partir de las
porciones que las integraron. En este Ultimo caso, la [***Am] se obtuvo como el cociente de
la suma de la actividad determinada en cada porcidon por la suma de la correspondiente
masa. Para facilitar al lector la compresion se considerd que las graficas de la Figura 80
tengan la misma escala lo que permite apreciar de manera clara el efecto de suavizado que
se produce en las dos primeras, que modera la estimacién del nivel de contaminacién.
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Figura 80. Comparacion de las [?!Am] estimadas en las muestras inalteradas mediantes su medida
directa con FIDLER y HP-Ge y la calculada a partir de las fracciones separadas en funcién de la
profundidad. Para cada punto se mantiene la escala para facilitar la comparacion con la figura

anterior.

Del estudio realizado se puede concluir que los resultados de las 3 metodologias
presentan un buen acuerdo entre ellas. Las discrepancias existentes se cuantificaron
mediante el andlisis de regresion lineal tomando como referencia los resultados de las
porciones. Dichos resultados se ofrecen en la Figura 81.
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Figura 81: Analisis de regresidon lineal y = a:x + b entre los resultados obtenidos al comparar las
estimaciones de [**!Am] obtenidas con la medida de muestras inalteradas con FIDLER y HP-Ge
con las derivadas de las medidas tras su fraccionamiento en porciones. Las lineas a trazos indican
el intervalo de confianza del 95 % para las observaciones.

Como se observa en la Figura 81, en ambos casos se obtienen coeficientes de
determinacién R? > 0.98, con valores de la constante superiores a 2 Bq-g™ y las pendientes
de los ajustes son diferentes de la unidad, indicando que las medidas con HP-Ge y FIDLER
tienden a subestimar la [**!Am] un 9 y un 24 %, respectivamente (al compararse con las
medidas de las porciones). Esto se debe al sesgo introducido al seleccionar para el estudio
muestras con elevada contaminacion, ya que la pendiente del analisis de las medidas de
muestras inalteradas con FIDLER y HP-GE (Figura 81 derecha: a = 0.82:0.06, k = 2) es
significativamente diferente de la presentada en la Figura 57 para la zona 2
(a=0.92 £ 0.02, k = 2), aungue en ambos casos la constante puede considerarse nula al
ser en valor absoluto inferior a su incertidumbre. Con esta consideracion, se puede concluir
que la medida de [**!Am] en muestras inalteradas coincide dentro de 15 % con las medidas
de sus porciones en una geometria mas conveniente por su reducida autoabsorcion al
reducir el espesor de las muestras a medir.

3.4 Caracterizacion radiologica del subsuelo (0.2 - 5 m)

Para la caracterizacién radioldgica del subsuelo fueron necesarias la realizacién de
sondeos, su control radioldgico y toma de muestras [143]. En total se efectuaron 321
sondeos en las Zonas 2 (incluyendo el perimetro de la balsa Este y las trincheras A y B), 3
(incluyendo el interior del edificio construido sobre material de relleno en el punto de
impacto) y 6. La profundidad tipica fue de 2.40 m y las maximas variaron entre 0.5 m (en la
zona 6) y 6 m (algunos sondeos de la zona 2).

En la Figura 82 y la Figura 83 se muestran graficamente los resultados obtenidos en
dicha caracterizacion radioldgica del subsuelo. Para una facil compresion de los resultados
obtenidos en primer lugar se muestran una secuencia de mapas en los que se indican los
resultados de las medidas realizadas con HP Ge en las muestras de los testigos agrupados
en 8 tramos de profundidad a modo de secciones transversales perpendiculares al eje
vertical de la contaminacidn. Ello permite estudiar las superficies afectadas en cada tramo
de profundidad y su evolucion con la misma. Es conveniente indicar que en estos mapas se
refleja la identificacion de algunos sondeos con objeto de presentar en otra figura algunos
perfiles de la contaminaciéon en profundidad tipicos o peculiares en cada zona obtenidos con
el Mini-FIDLER, empleando en todos estos perfiles las mismas escalas para facilitar la
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comparacién entre ellos. Si bajo el nimero del sondeo no aparece el simbolo coloreado
significa que en ese tramo de profundidad no se estimd necesario extraer una muestra
porque las medidas con Mini-FIDLER indicaban que [**’Am] < 1 Bg-g™*.

Los sondeos realizados y cuyos resultados se muestran en la Figura 83 permiten
comprender mejor los resultados y obtener algunas importantes observaciones
experimentales:

+ El sondeo 2566 se perford en el perimetro de la balsa E y es representativo de
la mayoria de los sondeos efectuados en la zona 2 N, donde no se aprecian
valores de la [***Am] > 1 Bg-g'! a ninguna profundidad.

« A unos 100 m hacia el E se practicd el sondeo 2568, cuyos resultados son
similares al anterior salvo en el tramo de profundidad 10 - 20 cm donde la
[*Am] > 1 Bg-g"! posiblemente restos del desmonte de la colina para
construir la balsa E.

+ Siguiendo hacia el E, el perfil del sondeo 2555 realizado en la cumbre de la
colina confirma que la [***Am] llega incluso a 10 Bg-g™* en los primeros 30 cm
de suelo de la colina pero a mayor profundidad es ya inferior a 1 Bq-g™*. Esto se
debe a que la colina ha permanecido inalterada desde el accidente y la
contaminacion que aun persiste no ha penetrado el suelo superficial.

« El sondeo 2535 es singular pues aparece [**Am] > 1 Bg.g! en el tramo
20 - 60 cm de profundidad. Algunos sondeos practicados a su alrededor
confirman este patrén de la contaminacion en este punto, que afecta a una
superficie de = 500 m2.

« El sondeo 2543 se perford en una parcela dedicada a la agricultura y no se
observan valores de la [**!Am] > 1 Bg-g™! en ninguna profundidad.

« Por dltimo, el sondeo 2523 confirma que la [**'Am] > 1 Bqg-g™! en los primeros
40 cm, lo que se confirma en un par de sondeos cercanos, estimandose en
~ 300 m? el &rea afectada. Este terreno es un huerto de frutales y olivos que
ya existia en 1966 y la penetracion de la moderada contaminacién que aun
persiste se debe al mantenimiento propio de la tierra.
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Figura 82: Resultados de los andlisis con HP Ge de las muestras obtenidas de los testigos de los sondeos
efectuados en la zona 2 N agrupados en diversos tramos de profundidad.

A partir de las medidas realizadas en los sondeos, ya representados en la Figura 82, el
paso siguiente fue estudiar los perfiles de la distribucién de la [***Am] con la profundidad en
aquellos puntos mas caracteristicos de la zona 2 N. En la Figura 83 se representan los
resultados obtenidos de dicho andlisis, donde se observa que la contaminacion desaparece
totalmente al superar los 50 cm de profundidad y que la [***Am] < 5 Bg-g™! excepto en un
par de puntos situados en la cumbre de la colina situada justo al N de la balsa E (sondeo
2555). Es necesario recordar que esta colina es la excepcién en la zona 2 N ya que el resto
de ella ha sido alterada para construir la balsa, accesos y terrazas para la explotacion
agricola y ganadera.
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Figura 83: Distribucidn de la [?**Am] en funcién de la profundidad obtenidos a partir de las medidas
efectuadas con Mini-FIDLER sobre los sondeos efectuados en la zona 2 N. La localizacion de cada

sondeo se muestra en la Figura 82.

Siguiendo una metodologia similar a la anterior, la Figura 84 muestra una diversidad
de distribuciones de la [***Am] con la profundidad en la zona 2 S, que se relacionan con los
cambios del terreno para distintos usos desde el accidente, que incluyen zonas no alteradas
(colinas), terrazas y desmontes para aumentar la superficie cultivable y la estructura en
capas observada en las trincheras practicadas en 1966. Todo ello se ilustra y justifica en los
perfiles de actividad medidos en los sondeos, un ejemplo de algunos de ellos se muestran

en la Figura 85.
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Figura 84: Resultados de los analisis con HP Ge de las muestras obtenldas de los testigos de los sondeos
efectuados en la zona 2 S agrupados en diversos tramos de profundidad.
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Figura 85: Distribucién de la [?**Am] en funcién de la profundidad obtenidos a partir de las medidas
efectuadas con Mini-FIDLER sobre los sondeos efectuados en la zona 2 N. La localizacion de cada
sondeo se muestra en la Figura 84.

Al igual que en el caso anterior estos sondeos (mostrados en la Figura 85) permiten
obtener las apreciaciones siguientes:

» El sondeo 2006 muestra una contaminacién moderada en superficie pero entre
los 80 y 110 cm muestra una capa con [**!Am] > 50 Bqg-g’! que se confirma con
otro sondeo distante unos 20 m hacia el N, lo que indica que existe una zona
contaminada a dicha profundidad de =~ 300 m? de &rea. Esta terraza ha sido
alterada para su explotacidn agricola, con movimientos de terreno importantes
y posiblemente aporte de tierras.
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« El sondeo 2022 se practico en la confluencia de la colina NE de la zona 2 S con
el valle y muestra una [**'Am] > 10 Bq-.g’! en superficie, lo que se observa
también en otros sondeos realizados en dicha colina. Pero ademas, este sondeo
presenta otra capa de contaminacion similar entre 80 y 120 cm que no ha sido
observada en los sondeos vecinos. El terreno es bastante inestable por estar en
la escorrentia natural de la colina, lo que podria explicar la penetracion de la
contaminacion.

+ El sondeo 2058 fue uno de la docena de sondeos perforados en la posible
ubicacidon de la trinchera A y localizada mediante GPR. Muestra claramente una
estructura en capas de unos 30 - 40 cm vy alternando material con
[**’Am] > 100 Bg-g* con tierra menos contaminada, asi hasta alcanzar los 3 m
de profundidad. Los sondeos circundantes confirman este patrén, que se va
diluyendo al acercarse a los limites predichos de la trinchera. Claramente esta
trinchera fue utilizada en las accione de remedio de 1966 y fue rellenada con
material que entonces no se consider6é contaminado.

« El sondeo 2085 se perford en el area mas contaminada segun la caracterizacién
radiolégica del suelo superficial, lo que se confirma en sus perfiles en
profundidad ya que en los primeros cm aparecen [**Am] = 10 - 100 Bg-g™.
Ademas, se observan dos capas contaminadas en 80 - 120 cm y 180 - 220 cm
de profundidad que de nuevo puede ser explicado por las acciones de remedio
iniciales donde se limpiaba la contaminacion y se rellenaba con suelo local que
se entendid entonces libre de contaminacion.

» El sondeo 2046 también se perfordé en la zona mas contaminada en el suelo
superficial, pero a una cota 1.5 m mas elevada que el sondeo anterior. Se
aprecia de nuevo que [***Am] = 100 Bqg-g! a 20 cm de profundidad, pero que
[**’Am] < 1 Bg-g™! a partir de los 60 cm.

+ Los sondeos 2115 y 2111 se practicaron en la ubicacion prevista por GPR para
la trinchera B, situada en el valle vecino al O del punto de impacto n® 2. Como
en el caso del sondeo 2058, en el sondeo 2115 se aprecia una estructura en
capas de material con [**!Am] > 10 Bg-g™' y material menos contaminado, del
orden de [**!Am] = 1 Bg-g’}, hasta alcanzar una profundidad de 240 cm, donde
se alcanzan los niveles medidos en el sondeo 2111 donde no se aprecia ningin
tramo del perfil con [***Am] > 1 Bg-g™..

+ El sondeo 2080 se perford en la zona del valle que ya se estrecha de modo
importante y puede considerarse que empieza la escorrentia natural hacia el S
para llegar al arroyo Jatico. Ademas, en este terreno se habilitd una pequefia
terraza para su explotacion agricola. Su perfil muestra claramente un
incremento progresivo en la [***Am] hasta alcanzar los 120 cm de profundidad,
a partir de la cual el nivel de contaminacion desaparece. Podria aventurarse
que la razdén de este perfil estd relacionado con el arrastre inicial de material
contaminado en la cabeza de la escorrentia, pero la accion del hombre en este
terreno introduce dudas razonables a esta hipdtesis.

« El sondeo 2170 se efectud en la confluencia del valle de la zona 2 con el arroyo
Jatico y en su perfil se observd una [**Am] = 2 Bg-g*! sélo a 10 cm de
profundidad. Este resultado esta de acuerdo con los obtenidos en las medidas
dindamicas, estaticas y de muestras inalteradas de esa zona y confirma que la
contaminacion puede ser arrastrada fisicamente aguas abajo por las
precipitaciones, si bien es cierto que la contaminacion del suelo superficial
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observada en la escorrentia e incluso hacia la desembocadura del arroyo Jatico
en el Mar Mediterréaneo es [**!Am] << 1 Bg-g’..

Siguiendo el mismo esquema para presentar los resultados de los sondeos, para la
zona 3 la Figura 86 muestra los resultados del andlisis de las muestras obtenidas de los
testigos de los sondeos y medidas con HP Ge, agrupados por tramos de profundidad. La
Figura 87 presenta los perfiles mas caracteristicos o peculiares. Hay que recordar que la
zona 3 ha sido alterada para su uso agricola y ganadero, e incluso residencial.
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Figura 86: Resultados de los andlisis con HP Ge de las muestras obtenidas de los testigos de los sondeos
efectuados en la zona 3 agrupados en diversos tramos de profundidad.
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Figura 87: Distribucién de la [?*'Am] en funcién de la profundidad obtenidos a partir de las medidas

efectuadas con Mini-FIDLER sobre los sondeos efectuados en la zona 3. La localizacion de cada
sondeo se muestra en la Figura 86.

A continuacién se describen los sondeos de la zona 3 y las conclusiones obtenidas

« En el sondeo 3015 no se aprecia ningln tramo con [***Am] > 1 Bg-g* hasta
alcanzar los 240 cm de profundidad y, por tanto, puede considerarse como
representativo del terreno no afectado.

« A unos 20 m hacia el E, el sondeo 3041 muestra [**’Am] entre 1 y 10 Bq-g* en
varios tramos estrechos que van desde la superficie hasta los 200 cm de
profundidad. Ello se explica de nuevo por los trabajos de las acciones de
remedio emprendidas en 1966 y posiblemente la mezcla de tierra en las
labores agricolas posteriores.

+ Los sondeos 3027 y 3029 reiteran el patron descrito en el parrafo anterior e
ilustran la extensién subterranea que es previsible alcance la contaminacion.

+ El sondeo 3040 se perford sobre unos 2 m de tierra de relleno que se afiadio
para nivelar el terreno y poder extender los edificios agricolas que ya existian
en 1966. Los resultados efectivamente muestran [**’Am] > 1 Bg-g™! en toda la
profundidad excepto en 160-170 cm donde el nivel es proximo a 10 Bg-g™ . Ello
llevé a efectuar sondeos incluso dentro del edificio para alcanzar el suelo
original

+ El sondeo 3042 se practicé dentro de la edificacion existente que se construyd
sobre el material de relleno. En el perfil se aprecia claramente que a partir de
160 cm de profundidad la [?**!Am] aumenta notablemente e incluso
[>*'Am] > 10 Bg-g™* en una estructura en capas similar a la del sondeo 3041.
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Ello lleva a la conclusiéon de que el suelo en el que estd apoyado el edificio
muestra una contaminacion importante, aunque con mas de 2 m de material
de relleno no suponga ningun riesgo radiolégico para los usos que se han dado
a dicha construccion.

Es importante remarcar que dada la orografia del terreno en la zona 6 resultd
imposible acceder con maquinaria para extraer los testigos en las condiciones anteriores. En
su lugar se extrajeron muestras inalteradas en 20 puntos del terreno entre 0 y 60 cm de
profundidad cuyos resultados se muestran en la Figura 88 superpuestos al mapa de areas
obtenido con las medidas dindmicas. Para visualizar los resultados de las muestras en cada
punto se emplean circulos concéntricos de modo que el circulo exterior corresponde al
tramo de profundidad 0 - 20 cm, el intermedio a 20 - 40 cm vy el interior a 40 - 60 cm.

Las medidas realizadas en todas las muestras extraidas a mas de 20 cm de
profundidad fueron [**!Am] < 1 Bq:g™}, y cinco de las muestras superficiales si presentaron
valores superiores e incluso [***Am] > 10 Bqg-g’! en dos puntos, lo que es coherente con los
resultados de la caracterizacién radioldgica del suelo superficial. Se puede concluir, por
tanto, que la contaminacion que aun persiste en la zona 6 se encuentra Unicamente en el
suelo superficial (0 - 15cm), lo que se debe a que este terreno ha permanecido
practicamente inalterado desde el momento del accidente, sin mas usos que la caza vy el
pastoreo.

/1]

= L
A

‘I:J o ‘_,‘x-" / 5 ,"f //’/"/‘\\“‘x‘\:\.: } ~ *"‘ I ‘\ ‘7/ N *l
\ /[ 608400/ | 608600 _ 608800 //| 609000, 60920

Figura 88: Resultados de los analisis con HP Ge de las muestras obtenidas de los testigos de los
sondeos efectuados en la zona 3 agrupados en diversos tramos de profundidad.

Para visualizar y evaluar los volimenes afectados segln la [**!Am] se emplea el
programa Voxler [144], que permite la visualizacion tridimensional y realizar operaciones
cuantitativas de calculo de areas y volumenes.
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El proceso consiste en modelizar el volumen con una geometria simple (ortoedro) y
disenando una malla basada en una celda unitaria que define el volumen minimo que se
pretende resolver, que en esta memoria ha sido inferior a 1 m3. Seguidamente se
introducen los resultados de los sondeos como cilindros verticales en su posicion geografica
(latitud y longitud) y con la estimacién de la [***Am] obtenida a partir de la medida directa
sobre los sondeos con Mini-FIDLER, que aporta 7700 datos trazables a las medidas de las
muestras extraidas de los mismos con HP Ge. A continuacion se decide el modo de relacién
entre los resultados experimentales y que influyen de manera decisiva en el modelo, ya que
determinan los métodos de interpolacion y extrapolacién. En esta memoria se considera una
geometria isétropa (sin direcciones preferentes), con una interaccién entre los resultados
inversa al cuadrado de la distancia en un radio de 5 m, que se seleccioné a partir del
espaciado medio entre los sondeos. Ello conduce a un modelo tridimensional de la
contaminacidn conservador que sobrestima aceptablemente el volumen afectado y que evita
subestimaciones o sobrestimaciones importantes como se muestra en la Figura 89.

Radio =3 m Radio =5 m Radio = 10 m

Figura 89: Influencia del radio de interaccion entre los resultados experimentales en el modelo
tridimensional.

Como ejemplo de estos cdlculos, la Figura 90 presenta el modelo obtenido para la
trinchera A, en la que se perforaron 16 sondeos en un area de 100 x 25 m? y en algunos
casos hasta 5 m de profundidad. En ella se muestra la localizacion de los sondeos, las
secciones longitudinal y transversal, y una secuencia de secciones en el plano horizontal
para distintas profundidades.

La Figura 90 se centra en el sondeo 2058, cuyo perfil en profundidad y valores de
[**’Am] se mostraron y discutieron en la Figura 85. Los sondeos que le rodean también
muestran ese tipo de comportamiento en las medidas, lo que indica una continuidad en el
espacio de la contaminacion, que puede considerarse que alcanza a todos los sondeos
excepto al que esta situado al O y que, en principio, el origen de esa contaminacién no es la
trinchera.

Modelos similares al descrito con anterioridad se desarrollaron para la trinchera B, la
zona 2 (excluyendo las trincheras) y la zona 3. Como ya se comentd con anterioridad, en la
zona 6 la contaminacion permanece en el suelo superficial, cuya superficie afectada ya se
caracterizo en el apartado 3.3.2.

Una vez caracterizados los sondeos y determinados los modelos es posible determinar
o estimar un volumen de suelo contaminado. En la Tabla XXVIII se recopilan los resultados
cuantitativos de la estimacién de los volumenes afectados segln la [**!Am]. Es importante
remarcar que el modelo de calculo empleado incluye el suelo superficial.
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Localizacidn de los sondeos Secciones transversal y longitudinal

Seccion horizontal a 2 m de profundidad

Seccidn horizontal a 4 m de profundidad Seccion horizontal a 5 m de profundidad

Figura 90: Influencia del radio de interaccion entre los resultados experimentales en el modelo
tridimensional. Los colores indican la [>**!Am] con el cédigo empleado en el resto de figuras.
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Tabla XXVIII: Evaluacién del volumen de tierras contaminadas en el subsuelo (0.2 - 6 m) de Palomares a
partir de los sondeos practicados en las zonas 2, 3y 6.

Volumen afectado segin la [**Am] / m3

Zonas
1-5 Bq-g™* 5-20 Bq-g* 20-50 Bq-g™* >50 Bq-g™

Zona 2

Norte 254 4 0 0
Trinchera A

(Zona 2 Sur) 1963 480 213 41
Trinchera B

(Zona 2 Sur) 735 340 1 0
Resto de la 8902 2455 139 41
zona 2 Sur

Zona 3 1594 39 0 0
Total 13448 3318 353 41

3.5 Analisis de los resultados de la caracterizacion radiologica

A partir de la caracterizacién radiolégica del suelo superficial (0 - 15 cm) y del
subsuelo (0 - 5m) presentada en esta memoria y teniendo en cuenta los criterios de
restriccidn de uso establecidos por el CSN (1 y 5 Bg-g'), es posible evaluar los volimenes
de tierra contaminada para cada una de las zonas como se muestra en la Tabla XXIX, que
se han calculado de acuerdo a las siguientes consideraciones:

« El volumen de suelo superficial (0 - 15 cm) se calcula a partir de las areas
indicadas en la Tabla XXIV correspondientes a la campafa intensiva de
medidas dindmicas, que proporciona un gran numero de datos experimentales
trazables a medidas espectrométricas estaticas in situ y a la medida de
muestras inalteradas con FIDLER y HP Ge. De modo conservador se considera
que el espesor afectado es de 15 cm.

 El volumen del subsuelo (0.15-5 m) se determina considerando modelos
tridimensionales para cada zona como se describieron en el apartado 3.4 pero
excluyendo los resultados en los primeros 15 cm de suelo.

A partir de los resultados obtenidos, en la Figura 91 se representan graficamente los
resultados globales y su distribucién por zonas y profundidad. Como se puede observar,
dichos resultados indican que méas de 38 000 m? de tierras presentan una [**'Am] >1 Bq-g™!
y que de ellos casi 10 000 m® (26 %) superan el valor de 5 Bqg-g™’. Es importante indicar
que el 62 % del volumen de tierras contaminadas es suelo superficial, unos 15 000 m*® (que
estan en el subsuelo por debajo de los 15 cm iniciales desde la superficie), alcanzando en
algunos casos la contaminacién varios metros de profundidad.
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Tabla XXIX Evaluacion del volumen de tierras contaminadas en Palomares entre 0 y 5 m de profundidad
para cada uno de los criterios de restriccidon de uso establecidos por el CSN.

[**'Am]/ Bg-g*

Suelo
superficial
(0 -15cm)

Subsuelo
(0.15-5m)

TOTAL

Volumen de suelo contaminado / m?
Zona 2 Norte Zona 2 Sur Zona 3 Zona 6 Total

1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5

1439 | 624 3 585 5736 671 290 | 11465 | 45 17 159 6 695

126 0 10080 | 3119 | 1219 | 34 0 0 11 425 3153

1565 | 624 | 13665 | 8855 | 1890 | 324 | 11465 | 45 | 28 584 9 848

u Subsuelo, [241Am] > 5 Bq/g = Suelo, [241Am] > 5 Bq/g

Subsuelo, [241Am] < 5 Bq/g u Suelo, [241Am] < 5 Bq/g

Volumen / m3

25000

20000 -

15000 -

10000 -

5000 -

= B =
Zona2N Zona2s Zona 3 Zona 6

= Suelo, [241Am] < 5 Bq/g

u Suelo, [241Am] > 5 Bq/g
Subsuelo, [241Am] < 5 Bq/g

= Subsuelo, [241Am] > 5 Bq/g

Figura 91: Estimacion de los volimenes de tierra de Palomares contaminados por zonas, profundidad vy
nivel de [***Am].

La distribuciéon de los volimenes contaminados y de la actividad total de **Am por
profundidad en cada zona se presentan en la Tabla XXX y se comparan graficamente en la
Figura 92 donde se aprecia que la Zona 2 S es la mas afectada en volumen y mas adn en
actividad, especialmente en el subsuelo.

Zona 2 N (~ 3 ha): Casi 2 200 m® contaminados, y de ellos el 94 % estan en el
suelo superficial, de los que 620 m?® tienen una [**!Am] > 5 Bqg-g™..

Zona 2 S (~ 5 ha): Contiene mas de 22500 m? contaminados y 150 GBq de
2IAm. De ellos 9300 m? estdn en el subsuelo (4 000 m® en las trincheras A y
B). En esta zona se encuentran mas de 8 800 m® de tierras contaminadas con
[>*Am] > 5 Bg-g”!, que suponen el 90 % del volumen contaminado en ese
intervalo.

Zona 3 (~ 0.7 ha): De los 2200 m® contaminados, el 85 % presenta
[**Am] < 5 Bg-g’l. Mas de la mitad del volumen (1250 m>) se encuentra en el
subsuelo.

Zona 6 (~ 17 ha): Mas de 11500 m*® contaminados, todos ellos en el suelo
superficial y con [***Am] < 5 Bqg-g* (excepto en 45 m?). Esto explica que sea la
zona 2 S la que mas actividad de ***Am contiene en el suelo superficial.
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Tabla XXX Estimacion del volumen y de la actividad total de 2*!Am de las tierras contaminadas con
[**!Am] > 1 Bg-g''en Palomares.

| Volumen de suelo contaminado / m3

| Zona 2 Norte Zona 2 Sur Zona 3 Zona 6 Total
suelo superficial 2063 9321 960 11510 23853
(0-15cm)
Subsuelo
(0.15 - 5m) 126 13199 1253 0 14578
TOTAL | 2189 | 22520 | 2213 ‘ 11510 ‘ 38431
| Actividad total de ***Am / GBq
| Zona 2 Norte | Zona 2 Sur | Zona 3 ‘ Zona 6 ‘ Total
suelo superficial 6.83 60.29 3.52 18.60 89.24
(0 -15cm)
Subsuelo
(0.15 - 5m) 8.63 91.20 3.52 0.00 103.35
TOTAL 15.47 151.49 7.04 18.60 192.60
Suelo superficial (0 -15cm) Subsuelo (0.15-5m) Suelo (0-5m)

Zona 2
Zona 2 Zona 3 Norte
Norte 1253 m3 126 m3
2063 m3 L) 1%
9% 9%

Zona 3
960 m3
4%

Suelo superficial (0 - 15 cm) Subsuelo (0.15-5m) Zonaé  guelo (0-5m)
Zona3 18.6G8q Zona 2 Norte
Zona 2 Norte 3.5268q Zona 2 Norte 10% 15.5GBq
83 68q A% s.6368q 8%

Zona 3
7.04GBq
3%

Figura 92: Distribucion de los volimenes de suelos contaminados (fila superior) y de la actividad total de
2%1Am (fila inferior) por zonas para el suelo superficial (izquierda), el subsuelo (centro) y la suma
de ambos (derecha).

La Tabla XXXI y la Figura 93 describen con mas detalle las parcelas afectadas segun el
nivel de contaminacién y su distribucion en profundidad. En particular, se menciona el uso y
las alteraciones que cada parcela sufri6 en las acciones de remedio de 1966 y las
intervenciones posteriores para su uso por el hombre. El propdsito de esta informacién es
servir de punto de partida para la toma de decisiones respecto a las acciones posteriores
sobre estos terrenos.
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Tabla XXXI: Descripcion de las parcelas contaminadas por el accidente de 1966.

Zona 2 Sur

Zona 2 Norte

Zona 3

Zona 6

Parcela

1
Impacto 2

2
Trinchera A

3
Trinchera B

4
Colinas

5
Cabecera

6
Escorrentia

7
Colina

8
Terrazas

9
Terrazas

10
Impacto 3

11
Ladera O

12
Cumbres E

s/
m?2

12000

2100

4400

10600

12000

24 200

10800

19000

6100

2000

50000

39000

Descripcion

Fue muy alterada en 1966 y después por los usos agricolas que supusieron
el movimiento de tierras y la mezcla con otros materiales no
contaminados. Las contaminaciones evaluadas son importantes tanto en la
superficie como en profundidad.

Se practico en 1966 para enterrar materiales provenientes de las zonas 2 y
3. Posteriormente se decidié abandonar esta solucién y enviar el material
contaminado a EEUU. En el interior de la trinchera se encuentran
materiales altamente contaminados en profundidades de hasta 5 m.

Situada en el valle inmediato al O de la Zona 2, parece ser que esta
trinchera se practicd en 1966 para facilitar la carga de contenedores con
material contaminado para su transporte terrestre en camiones. Al finalizar
esta tarea, la trinchera se rellend con materiales contaminados que pueden
ser tierras, cenizas u otros objetos. La profundidad contaminada alcanza
hasta 3 m

Incluye también el vestigio de la colina que existié antes de construir la
balsa E. No fueron limpiadas en 1966 y desde entonces no han tenido
ningln uso ni han sufrido modificacién. Presentan contaminaciones
importantes en los primeros 15 cm del suelo.

Fue alterada con fines agricolas incluso con la adicion de material de
relleno sin contaminar. Presenta contaminacién notable en el suelo
superficial y en algunos sondeos se ha detectado contaminacion inicial
remanente en profundidades comprendidas entre 1 y 2.5 m.

Situada en la vertiente natural del valle, la ladera de una colina se
desmonté para aumentar la superficie y el resto estd aterrazado para su
uso agricola. Presenta contaminacion en los primeros 15 cm de suelo
proveniente del arrastre por el agua

Esta colina no fue limpiada en 1966 y desde entonces no ha tenido ningln
uso ni ha sufrido modificacion y presenta contaminaciones importantes en
los primeros 15 cm del suelo.

Terrenos que han sido modificados para su uso agricola con los
correspondientes movimientos y mezclas de tierras. Presentan un cierto
nivel de contaminacion en los primeros 15 cm de suelo.

Terrenos remediados en 1966 modificados posteriormente por el uso
agricola con los correspondientes movimientos y mezclas de tierras.
Presentan contaminacion hasta 1 m de profundidad.

Alterada durante las acciones de remedio de 1966, buena parte de ella se
encuentra bajo el material de relleno que sirvié para edificar una
construccién encima. Presenta contaminacion importante hasta varios m
de profundidad.

Situada en la vertiente occidental de Sierra Almagrera, consiste en una
ladera con una pendiente pronunciada limitada en su punto mas bajo por
un invernadero que estd en explotacion. En ella se han detectado
numerosos puntos con niveles elevados de contaminacion en el suelo
superficial.

Localizada en las cumbres de varias colinas de Sierra Almagrera, presenta
niveles moderados de contaminacion bastante dispersa en el suelo
superficial.
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Figura 93. Definicién de las parcelas segun su nivel de contaminacién y su distribucién en profundidad.
Los circulos negros indican la posicion de las muestras empleadas en el estudio de granulometria
(apartado 3.6).
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La actividad total de 2*!Am mostrada en la Tabla XXX se calculé a partir de las
medianas obtenidas en cada conjunto de datos, ya que las distribuciones de [***Am] no se
pueden considerar normales y se optd por emplear dicho estadistico como estimador de la
tendencia central y los cuartiles 10 y 3° para estimar la dispersidon de los resultados, que se
detallan en la Tabla XXXII.

Tabla XXXII: Medianas y cuartiles (primero, tercero) de la [?**Am] en cada zona en funcién de la

profundidad y los intervalos de restriccion de uso establecidos por el CSN.

Mediana y cuartiles de [?**Am] / Bq-g™

Zona 2 Norte Zona 2 Sur Zona 3 Zona 6
241
[ Am]/ 1-5 > 5 1-5 > 5 1-5 > 5 1-5 >5
Bqg-g
Suelo
superficia 1.55 7.38 2.05 9.23 2.52 6.31 1.60 5.68
I 1Q: 1.14 1Q: 6.13 1Q: 1.43 1Q: 6.80 1Q: 1.73 1Q: 5.55 1Q: 1.23 1Q: 5.27
(0-15 3Q: 3.00 3Q: 9.90 3Q: 3.14 3Q: 15.2 3Q: 3.59 3Q: 7.50 3Q: 2.34 3Q: 6.55
cm)
Subsuelo 1.36 10.7 1.44 15.0 1.76 8.08
(0.15-5 1Q: 1.12 1Q: 8.28 1Q: 1.12 1Q: 8.80 1Q: 1.28 1Q: 6.84 0.0 0.0
m) 3Q: 1.68 3Q: 12.5 3Q: 2.24 3Q: 29.8 3Q: 2.84 3Q: 11.6

A partir de los valores mostrados en la Tabla XXXII se determind la mediana y la
dispersién intercuartil la actividad total de **Am (determinada experimentalmente a través
de las medidas de actividad y la estimacidén de los volimenes contaminados), y a partirde
ella se calculd la contaminacién en términos de 2*°Pu, que es el radionucleido mayoritario en
la misma en términos de masa:

« La actividad total de **Am en cada zona se calcula partiendo de la hipétesis de
una densidad del suelo de 1.4 g-cm™ (Figura 57) que se multiplica por el valor
de la [***Am] y por el volumen correspondiente segln la profundidad y la zona
considerados, sumando las actividades de suelo superficial y subsuelo de cada
zona.

« La actividad total de ?*°Pu en cada zona se determina empleando la relacién
241Am/ 2*%pu = 0.3 (Tabla IX) sobre las actividades totales de ?**Am estimadas
en el punto anterior.

« La masa total de #**Pu en cada zona se determina considerando el valor de
actividad especifica del Pu (es decir, 2.3-10° Bqg-g’!, Tabla I).

Los resultados de los cdlculos obtenidos siguiendo esta metodologia se muestran en la
Tabla XXXIII. Los valores obtenidos indican que en los suelos de Palomares permanece una
actividad total entre 0.4 y 1.1 TBq de 2*°Pu, que suponen entre 190 y 485 g de este Ultimo
isétopo, de los cuales entre 160 y 430 g corresponden a la zona 2 (N y S).

Aunque se desconoce cual era la masa de Pu inicial que pudieran contener dichas
bombas, a partir de la revisidon del estado del arte se estima que podria haber sido de entre
5y 10 kg. Esto significa que el inventario de Pu identificado en esta memoria supone como
maximo el 10 % de la masa total de Pu contenida en una de las bombas.
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Tabla XXXIII: Estimacién de las actividades de 2**Am y 2°°Pu y de la masa de 2°°Pu en las tierras
contaminadas en Palomares entre 0 y 5 m de profundidad.

Actividad ***Am / GBq

Zona 2 Norte Zona 2 Sur Zona 3 Zona 6 Total
Mediana 15.47 151.49 7.04 18.60 192.60
Cuartil 1 12.24 98.62 5.59 14.34 130.80
Cuartil 3 20.71 277.41 9.84 27.12 335.08

Actividad #3°Pu / GBq

Zona 2 Norte Zona 2 Sur Zona 3 Zona 6 Total
Mediana 51.56 504.98 23.45 62.00 641.99
Cuartil 1 40.81 328.74 18.64 47.79 435.98
Cuartil 3 69.03 924.69 32.80 90.41 1116.93

Masa 2*°Pu / g

Zona 2 Norte Zona 2 Sur Zona 3 Zona 6 Total
Mediana 22.42 219.56 10.20 26.95 279.13
Cuartil 1 17.74 142.93 8.10 20.78 189.56
Cuartil 3 30.01 402.04 14.26 39.31 485.62

3.6 Distribucion de la masa y actividad de ?**Am en funciéon del
tamaino de particula

Una vez identificada la contaminacién tanto en niveles de radiactividad como en su
distribucion espacial, la siguiente fase consisti6 en caracterizar como las particulas
radiactivas (que en teoria deberian ser del orden de pocos pum) se encuentran ligadas con
los componentes de las tierras que por su tamafio se denominan arcillas (< 2 pym), limos
(2 - 60 um), arenas (60 ym - 2 mm) o gravas (> 2 mm). Para ello se efectudé un estudio
de caracterizaciéon granulométrica [106] que permita determinar cuales son las fracciones
de masa y que actividad poseen en funcion del tamano de particula. Para ello se empled un
tamizado en seco (descrito en el apartado 2.6).

Para la realizacion de dicho estudio se seleccionaron 70 muestras inalteradas (48 de
suelo superficial 0 - 15 cm y 22 de testigos de los sondeos con profundidades entre 20 y
420 cm) provenientes de las 11 parcelas afectadas cuya localizaciéon se muestra con circulos
negros en la Figura 93. El tamizado de las muestras permitié clasificar por tamafios las
muestras iniciales resultando aproximadamente 900 muestras almacenadas en geometria
de capsula Petri de 47 mm de didmetro y 6 mm de espesor que fueron medidas cada una
de ellas por ambas bases, lo que ha supuesto mas de 1800 medidas con los detectores de
HP Ge.
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En la Figura 94 se muestra el contenido en humedad de las muestras inalteradas
determinado por diferencia relativa entre los pesos de las mismas antes y después de
someterlas al proceso de secado y disgregacion de los agregados en funcion de la zona de
origen de las muestras. Resaltar que sélo dos de las muestras superficiales presentaban
contenidos en humedad superiores al 15 %, siendo el valor maximo determinado del 23 %.
En contraste, s6lo una muestra de sondeos presenta una humedad superior al 10 % cuando
el resto presenta humedades en torno al 5 % e incluso varias de ellas muy proximas al 0 %.

El secado y la disgregacion de las muestras inalteradas reducen la compactacion que
presentan los terrenos originales, causando un incremento de volumen (porcentaje de
esponjamiento [145]) que, como se muestra en la Figura 95, varié entre el 1 % - 85 %,
incluso en muestras de la misma procedencia. El esponjamiento debe ser tenido en cuenta
en la toma de decisiones de la intervencion, pues el volumen inicial estimado puede
aumentar hasta en mas de un factor 2 el volumen de tierras contaminadas una vez
extraidas.

La eliminacion de la humedad vy el efecto de esponjamiento producen una disminucion
importante de la densidad aparente en las muestras fraccionadas en comparacion con lo
que mostraba la correspondiente muestra inalterada, tal y como se aprecia en la Figura 96.
Ademas, el intervalo de variacion de la densidad aparente de las muestras fraccionadas es
mas reducido (0.75 - 1.45 g-cm™), lo que implica que la diferencia en la correccién por
densidad aparente en la estimacién de la actividad fue inferior al 20 %.
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Figura 94: Contenido en humedad en las muestras inalteradas.
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de volumen en las muestras fraccionadas respecto a su estado inalterado.
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Figura 96: Comparacion de las densidades de las muestras inalteradas y su fraccionamiento

En la separacién granulométrica de cada muestra se obtuvo al menos una porcion
correspondiente a cada fraccion granulométrica, obteniéndose en alguna muestra hasta
10 capsulas Petri del tamafio mas frecuente (< 40 um). La Figura 97 muestra los resultados
representativos de [***Am] en funcién de la distribucién de tamafio de grano obtenidos en
cada parcela. Al igual que en casos anteriores, para facilitar la compresion del lector la
escala del eje de abscisas permanece constante.
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de [**!Am] en las fracciones granulométricas de las muestras inalteradas

procedentes de las parcelas afectadas en Palomares. El eje de abscisas indica las fracciones
granulométricas de acuerdo al siguiente cddigo: A: <40 um, B: 40-63 ym, C: 63-125 um,
D: 125-250 ym, E: 250-500 ym, F: 0.5-1 mm, G: 1-2 mm, H: > 2 mm

De los resultados obtenidos en el estudio granulométrico y la evaluacion de la
actividad en cada una de las fracciones, se puede deducir que en general, para cada
muestra la [***Am] obtenida en cada fraccidn correspondiente a un mismo tamafio de
particula es bastante uniforme, como se ilustra en las muestras de clase A (< 40 uym) de las
parcelas 1 y 3 (ver Figura 97). Ademas, se constatd que las particulas contaminantes se
distribuyen homogéneamente en las diversas fracciones granulométricas, lo que se explica
porque su tamafio es muy reducido con respectos a los componentes del suelo a los que se
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adhiere formando agregados. Sin embargo en ocasiones como los de la parcela 5, se midio
que una de las 8 muestras de clase A presenta una [***Am] que es casi 10 veces mayor que
el resto, efecto que es aln mas pronunciado al comparar las dos muestras de clase C
(63 -125 um). Ello puede indicar la presencia de particulas radiactivas de mayor tamafio en
esas fracciones.

Otra utilidad de estos resultados ademas de la caracterizacién granulométrica de las
particulas, es evaluar la posible aplicaciéon de procesos de segregacion que permitan reducir
el volumen de los suelos contaminados mediante técnicas de tamizado. Técnicas puramente
mecanicas que no implican la utilizacion de procesos de lavado o adicion de reactivos
quimicos que conlleven el incremento en volumen de residuos como consecuencia de la
generacion de residuos secundarios.

Por ejemplo, si se parte de la hipotesis de estimar que los suelos excavados con
actividad por debajo del criterio de restriccion de uso parcial establecido por el CSN, es
decir, [***Am] < 1 Bq-g™}, pueden ser considerados como no radiactivos (en la Figura 97 se
aprecia que algunas de las parcelas son susceptibles de cumplir dicho criterio) en funcién de
la distribucién asociada al tamafio de particula en cada uno de los terrenos se podria
realizar un estudio de la viabilidad de los procesos de segregacion en cada una de las
parcelas, como a continuacion se propone:

« Las parcelas 1, 9 y 10 préoximas a los puntos de impacto de las bombas 2 y 3,
asi como las trincheras A y B (parcelas 2 y 3) muestran [**Am] > 1 Bq-g™* en
todas las fracciones granulométricas, lo que descarta el tamizado mecanico.
Estas parcelas son las que concentran mas actividad de la contaminacion adn
existente.

+ Parcelas como las colinas de la zona 2 (parcelas 4 y 7), la cabecera y
escorrentia de la zona 2 S (parcelas 5y 6), las terrazas de la zona 2 N (parcela
8) y las parcelas 11 y 12 de la zona 6, donde parece que es posible establecer
un tamafio de particula a partir del cual se cumpliria [**!Am] < 1 Bqg-g™.
Ademas, en estas parcelas la contaminacion esta, en general, en su mayoria
en el suelo superficial.

Los resultados obtenidos de las distribuciones de la masa y de la actividad de ***Am en
funcién del tamano de particula para cada una de las parcelas sometidas a estudio se
presentan en la Figura 98. En dicha figura las barras indican el valor medio determinado y
las barras de error la desviacidn tipica obtenida en las muestras procedentes de la misma
parcela. Como se puede observar en la Figura 98, en todas las parcelas se observa que la
actividad se concentra en las fracciones granulométricas de menor tamafio de particula,
siendo superior al 50 % en la fraccion A (< 40 um) y alcanzando casi el 90 % en la parcela
6 (Zona 2 S Escorrentia). En contraste, la distribucion granulométrica es diversa,
acumulandose en las particulas mas pequefias (como en el caso de la actividad) aunque sin
valores tan elevados de abundancia (parcelas 1, 3, 5 y 6), cuasi uniformemente distribuida
(parcelas 2, 8 y 9) de la masa vy, finalmente, concentrandose en los mayores tamafios de
particula (parcelas 4, 7, 10, 11y 12).

En las parcelas 1, 2 y 5 (ver Figura 98) donde existe una correlacion directa entre las
distribuciones de actividad y masa, la operacion de tamizado en seco resultara ineficaz pues
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no supondria una reduccion diferencial de actividad respecto a la masa recuperada con
[**!Am] < 1 Bq-g™. En las parcelas 4, 7, 8, 10 y 12 dicha correlacién es inversa y por tanto
se podria reducir la masa afectada hasta un factor 5 mediante el tamizado en seco [146]
[147]. En el resto de las parcelas (3, 6, 9 y 11) la situacion es intermedia y se estudia caso
por caso.

Parcela 1: Zona 2 S Impacto Parcela 2: Trinchera A Parcela 3: Trinchera B
100% 100% 100%
o 90% = Masa o 90% @ Masa o 90% = Masa
S go9 i S goo v & goo i
80% m Actividad 80% m Actividad 80% m Actividad
~ 70% ~ 70% ~ 70%
8 600 B 609 B 609
o 60% g 60% g 60%
S s0% S 50% S 50%
T 40% T 40% T 40%
c c c
3 30% 3 30% 3 30%
a o 2 o 2 o
< 20% < 20% < 20%
10% 10% 10%
0% 0% 0%
A B c D E F G H A B c D E F G H A B c D E F G H
Parcela 4: Zona 2 S Colinas Parcela 5: Zona 2 S Cabecera Parcela 6: Zona 2 S Escorrentia
100% 100% 100%
o 90% @ Masa o 90% @Masa o 90% @Masa
b3 b3 >
° 80% u Actividad " 80% m Actividad " 80% m Actividad
: 70% : 70% : 70%
g 60% g 60% g 60%
o o
S 50% S 50% S 50%
T 40% T 40% T 40%
c c c
3 30% 3 30% 3 30%
a2 0/ D 20 Q 0
< 2% < o < °
10% 10% 10%
0% 0% 0%
A B c D E F G H A B c D E F G H
Parcela 7: Zona 2 N Colina Parcela 8: Zona 2 N Terrazas Parcela 9: Zona 3 Terrazas
100% 100% 100%
o 90% @ Masa o 90% B Masa o 90% E Masa
-3 > >
© 80% m Actividad ©" 80% m Actividad °" 80% u Actividad
~ 70% ~ 0% >~ 70%
B 609 B 609 8 600
S 60% G 60% S 60%
S 50% 5 50% g 50%
T 40% T 40% T 40%
c c c
3 30% 3 30% 3 30%
2 o 2 o 2 o
< 20% < 20% < 20%
10% 10% 10%
0% 0% 0%

A B (o} D E F G

X
>

B (o} D E F G H

Parcela 10: Zona 3 Impacto Parcela 11: Zona 6 Ladera O Parcela 12: Zona 6 Cumbres E
100% 100% 100%

90% @Masa 90% @Masa 90% @Masa
80% s Actividad 80% m Actividad 80% m Actividad

70% 70% 70%

60% 60% 60%
50% 50% 50%
40% 40% 40%
30% 30% 30%
20% 20% 20%
10% 10% 10%

0% 0% 0%

A B (o} D E F G H A B (o} D E F G

Abundancia / %
Abundancia / %
Abundancia / %

X

A B (o} D E F G H

Figura 98: Distribuciones de la masa y de la actividad de ***Am en las fracciones granulométricas de las
muestras inalteradas procedentes de las parcelas afectadas en Palomares. El eje de abscisas indica
las fracciones granulométricas de acuerdo al siguiente cddigo: A: < 40 ym, B: 40-63 uym, C: 63-
125 pym, D: 125-250 ym, E: 250-500 pym, F: 0.5-1 mm, G: 1-2 mm, H: > 2 mm. Las barras de
error indican la desviacidn tipica de las muestras procesadas en cada parcela.

Para ayudar al estudio sistematico de la eficacia del tamizado en seco se puede definir
un factor de reduccidn, el cual se calcula como el cociente del cuadrado de la abundancia de
actividad entre la abundancia de masa para una misma fraccién granulométrica. Este factor
es tanto mayor cuanto mayor sea la abundancia de actividad y cuanto mayor sea su
diferencia con respecto a la abundancia de masa. Ademas, cuando su valor es mayor que la
unidad proporciona una estimacion de la reduccion en la masa que supondria el tamizado en
seco. Tomando como base los valores mostrados en la Figura 98 y considerando el factor de
reduccion antes definido, los resultados obtenidos se muestran en la Figura 99. Dicha figura
revela que simultdneamente los dos criterios que sirven para decidir si el tamizado en seco
es eficaz son:
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Factor de Reduccion

Factor de Reduccién

+ la contaminacién en la fraccion mayoritaria en masa (en todos los casos fue la
de mayor tamafio por lo que se le denomina gruesos) debe ser [*’Am] < 1
Bg-g™

« el factor de reduccion > 1.

Graficamente en Figura 98 estos valores se indican como una Unica linea continua que
deberd ser superada por la barra correspondiente a cada muestra (y los simbolos deben
estar por debajo de ella), ya que se ha hecho coincidir con [***)Am] = 1 Bq-g™*. Se observa
gue el cumplimiento de ambas condiciones depende del criterio de separacion de las
particulas segin su tamafio y que en algunas parcelas es posible conseguir
[**’Am] < 1 Bg-g™! aumentando dicho tamafio, lo que disminuye el factor de reduccién.

En el caso de que el criterio de separacion sea de 40 ym, sélo 2 de las parcelas serian
susceptibles de reducir el volumen mediante una operacién de tamizado en seco, cuyo
numero aumenta hasta 7 si el criterio fuera de 500 ym aunque con menores factores de
reduccion.

Criterio de separacion: 40 ym Criterio de separaciéon: 125 pym
1000 1000 1000 1000
OFactor de reduccciéon e[241Am] en gruesos - OFactor de reducccién e [241Am] en gruesos
L ]
= [Am241] en finos [ ] ~§ =[Am241] en finos [ ]
100 | O t 100 . 'S 100 100
- A Q ] A
. ® 3 . . o
L] . = -3 'g ' . . o
" o O - (-3 = [ -
10 - = O [ ] ° . 10~ 10 . 10~
° . = < > ) =
—l ® * £ s M ® =« o = £
o — ] . — < ] ® i ] -~ <
1] ] [ R T 1 ! T t g
® [ E @) e
® L]
6 3 2 |4 2 2 1 2 2 1 1 1 5 4 |4 4 2 2 2 1 1 1 1 1
0.1 T T T T T T T T T 0.1 0.1 T T T T T T T 0.1
] w ) L] o o ) [ K] [} © < ] w ) ] @ @ @ o K] ] ] <
< e e £ £ R N s 2 % ] © K] o s £ H ] N s 2 9 5 ®
g8 5 5 8§ 3 ¢ g g g 2 9 g 8 5 3 S 3 g g g g 2 2 H
£ - o o = L £ = a < E-] E-1 o o T T £ = a <
E E s z Y ° g S 5 E ® S E E s z Y ® o g § E ® g
p 3 o & @8 = B £ ¢ . 9 £ " 3 o o Q = = £ H w 9 £
N9 R N R Z R OF 4 4 2 = N2 R N R OZ R OF 4 4 2 =
N N a Q N q N N & & N K]
N N N N N N
Criterio de separacion: 250 pm Criterio de separacion: 500 pm
1000 1000 1000 1000
OFactor de reducccion  e[241Am] en gruesos OFactor de reducccion e [241Am] en gruesos
- -
=[Am241] en finos ) S =[Am241] en finos [
100 - L 100 'S 100 | 100
[ ] v Q . 0
[] -] =3 -]
[ ] = - - L ] =
. n = . o0 g - n o . 2]
10 - L 10~ - 10 - L 10 ~
L] [ J -
— —I _ o . T T N o . £
= °
wm [ ] < ] » <
1 5 M EETE ‘g 1 [ = [1 - ST
3 et w ® —
@
4| (4] |4 |o (2] |2 2 1 1 1 1 H 3 3 3 2 il 2 1 1 1 1 1
0.1 - T - " o 2 ' T 0.1 0.1 - ° T —— T " o T 0.1
o © ) ) X} il © < ] ] @ @ K] il 3 <
¢ 9 o £ 2 R R s £ T § e ¢ s ¢ £ 2 R R s £ v 5 s
8 5 5 8 3 g £ g g g 9 g g8 5 -} S 3 g g g 9 g 8 s
E-] E-] o ° L 4 ¥ I3 a < 2 E-] o o T T £ 13 a £
£ £ T =z © G ] S 5 E 2 S E £ ® 2 o ] ] S 5 E 2 S
b 3 o & 8 F = £ g = o £ N 3o S Q = = £ H I~ o £
N9 N N R OF R OF 4 4 2 E N 9 N N R Z R OF d 4 9 =
N N Q Q N Q N N q q N Q
N N N N N N

Figura 99: Factores de reduccién de volumen y [?*!Am] en las fracciones separadas (finos y gruesos)

segun el criterio de separacion por tamano de particulas. En la base de las barras se muestra el
valor redondeado del factor de reduccion.

En la Tabla XXXIV se presenta a modo de resumen los resultados del estudio de
granulometria que pueden servir de base para evaluar la eficacia del tamizado en seco en
una eventual intervencion en este area, y cuya descripcion por zonas se describe a
continuacion:
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Zona 2 Norte: El porcentaje de esponjamiento varia entre el 15 % (terrazas) y
en 30 % (colinas). El 80 % de la actividad se concentra en el 40 % de la masa
con tamafio de particula < 125 pym (factor de reduccién entre 2 y 3) y en la
fraccion de gruesos se tiene que [**Am] < 1 Bq-g™.

Zona 2 Sur: El porcentaje de esponjamiento varia entre el 16 % (trinchera A) y
el 51 % (cabecera). Las tierras contaminadas en las colinas se concentran en
tamafios inferiores a 250 um, pero en las parcelas 1, 2, 3 y 5 se tiene
[**’Am] > 1 Bg-g™! en la fraccién de gruesos lo que hace ineficaz el tamizado
en seco. En las parcela 4 (colinas) y 6 (escorrentia) se consiguen factores de
reduccion de 2 para tamafios de particula < 250 pm y < 40 pum
respectivamente, y en ambos casos se obtiene [**’Am] < 1 Bg-g* en la
fraccién de gruesos.

Zona 3: El porcentaje de esponjamiento varia desde sdlo el 3 % (impacto)
hasta el 32 % (terrazas). El 85 % de la actividad se concentra en el 25 - 50 %
de la masa con tamafio de particula < 250 pym (factor de reduccién entre 2 y 4)
y en la fraccién de gruesos se tiene que [**!Am] < 1 Bqg-g™.

Zona 6: El porcentaje de esponjamiento varia desde el 27 % (E) hasta el 40 %
(O). EI 90 - 95 % de la actividad se concentra en el 25 - 30 % de la masa con
tamafio de particula < 250 ym (factor de reduccion entre 2 y 4) y en la
fraccion de gruesos se tiene que [*!Am] < 1 Bq-g™.

Tabla XXXIV: Resultados del estudio de granulometria para estudiar la eficacia del tamizado en seco en el
tratamiento de las tierras contaminadas de Palomares.

Fraccion de

Criterio de - [>**Am] en Porcentaje de
- . actividad i . Factor de
Parcela separacion / separada / gruesos / esponjamiento reduccion
Hm % Bq-g™ / %
1
Impacto 2 250 > 95 5-10 31 1
2
_ Trinchera A 250 60 > 100 16 1
@ 3 250 90 10 29 1
o Trinchera B > 2"
o 4
c . 250 > 95 1 19 2
] Colinas
N
5
Cabecera 250 0 1-5 51 1
6 40 90 <1 31 2
Escorrentia
7
(]
h g Colina 125 85 <1 31 3
59 8
N Z 125 80 <1 16 2
Terrazas
) ° 250 85 <1 32 2
© Terrazas
c
o 10
N Impacto 3 250 85 <1 3 4
© 11 250 95 <1 40 3
© Ladera O
5 12
N 125 90 <1 27 4

Cumbres E
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3.7 Resultados iniciales de la segregacion de muestras a media escala

La caracterizacién radioldgica del suelo superficial y del subsuelo junto con el estudio
de granulometria han demostrado que no existe un patrén Unico de contaminacién en el
terreno, sino mas bien al contrario, existen patrones de la contaminacién muy distintos. Los
resultados obtenidos muestran que en algunas zonas una operacion de tamizado en seco
podria separar mas del 90 % de la actividad en menos del 40 % de la masa, quedando el
resto con una [**!Am] < 1 Bg-g}, lo que en principio permitiria reducir el volumen de
material residual radiactivo en un factor de 2 a 5 veces.

Uno de los objetivos con los que inicialmente se planted este trabajo es confirmar
estos hallazgos a media escala, empleando 10 muestras de tierra casi 100 veces mayores
(es decir, un volumen nominal 9.2 dm3, masa ente 9 y 13 kg) extraidas en 1 m? y hasta
20 cm de profundidad en cada posicién, obteniéndose mas de 100 kg de tierras en cada
punto estudiado. Para la medida de estas muestras se empled el prototipo de tolva-revolver
[8], disefiado especificamente para tal efecto y que permite segregar automaticamente las
tierras en contaminadas y no contaminadas en funcién de los resultados obtenidos en la
medida de cada muestra. Se extrajeron muestras de 17 puntos en las zonas 2, 3y 6
(2316 kg), procesandose en la tolva-revolver 10 de ellas (1308 kg) como ensayo
preliminar para verificar la puesta en marcha de los equipos y métodos.

Para la determinacion de la [**'Am] cada uno de los recipientes obtenidos
correspondiente a cada muestreo fue medido con un HP Ge (calibrado en eficiencia
matematicamente, como se describe en el apartado 3.2.5) y seguidamente fueron
introducidos en la tolva-revolver para su medida con los 4 FIDLER de los que dispone el
prototipo. Las incertidumbres relativas asociadas a las determinaciones de actividad fueron
del orden del 20 % en ambos tipos de detectores. Esto se debe a la elevada autoabsorcion
en muestras tan masivas y a la posible heterogeneidad de la distribucion de la actividad en
el volumen medido.

El estudio comparativo de las
medidas realizadas con cada una de la
técnicas (HP-Ge y tolva-revodlver, ver

40

35 y = 0.744x + 0.893

L
Figura 100) muestra una excelente g R? =0.952 gl
correlacion entre ambos sistemas de Q@
medida (R®> > 95%), con una :
constante 0.9 +0.2Bg:g’ vy una —:
pendiente de 0.74 £0.02 que es =
similar a la ya obtenida en la Figura 'E'
81 y que se puede justificar como <
consecuencia del sesgo introducido al 2'_'
seleccionar para el estudio muestras
con elevada contaminacion. 0 = : i :

0 10 20 30 40
A partir de los resultados [>**Am] HP Ge / Bq-g™

obtenidos en el estudio, en la Figura Figura 100: Ajuste entre los medidas de [**'Am]
101 se presentan tres ejemplos con realizadas con el HP-Ge y la tolva-revélver en

muestras de tierras contaminadas.
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estas medidas comparadas para tres parcelas, incluyendo ademas las medidas estaticas
realizadas con FIDLER antes y después de retirar las muestras en capas de
aproximadamente 2 cm de espesor. La primera es representativa de los primeros 20 cm de
terreno (0 - 20 cm) y la segunda lo es de los siguientes 20 cm (20 - 40 cm), es decir, de la
contaminacién remanente tras eliminar la primera capa de tierra contaminada. Como se
puede observar en la Figura 101, en los tres ejemplos se aprecia el buen acuerdo entre los
tres conjuntos de medidas, salvo en la parcela 1 en la que no se completaron las medidas
con la tolva-revélver debido a que las elevadas concentraciones observadas en todas las
muestras ([**'Am] > 200 Bqg-g') impedian continuar con su manipulacién por motivos de
proteccién radioldgica. Una eventual accidon de remedio que consistiera en retirar los
primeros 20 cm de suelo no cambiaria la situacién radioldgica ya que permanecerian
practicamente los mismos niveles de contaminacién en la siguiente capa de 20 cm, es decir,
la parcela 8 estaria en el limite de la restricciéon parcial de usos ([***Am] > 1 Bq-g™), en
tanto que en las parcelas 1 y 10 se continuaria superando con claridad el criterio de
restriccion total de usos ([**!Am] > 5 Bqg-g™).

Parcela 10: Zona 3 Impacto Parcela 1: Zona 2 S Impacto (217)
Parcela 8: Zona 2 N Terrazas -
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Figura 101: Distribuciones de la [2*'Am] en el suelo superficial (0 - 20 cm) determinadas en muestras de
9.2 dm? mediante HP Ge vy la tolva-revélver. Las barras verdes en las partes superior e inferior de
cada grafica muestran las medidas estaticas antes y después de retirar la muestra.

Se centra el estudio en la parcela
4 (colinas de la Zona 2 S), dado que
puede ser un terreno susceptible de ser
sometido a acciones de remedio vy
reduccion de  volumen mediante
tamizado en seco. Lo primero seria
analizar los resultados obtenidos de la
caracterizaciéon radiologica de esta
parcela (ver Figura 102), donde se ha
demostrado que la contaminacidon esta
en el suelo superficial, es decir, en los
primeros 15 - 20 cm (Tabla XXXI).
Ademas, el estudio de granulometria
evidencié que es posible reducir en un
factor 2 el volumen de tierras

contaminadas extendido en 1 ha Figura 102 Situacion de las muestras de 9.2 dm en

empleando un tamizado en seco con Izaosn:a;rgelas 4 (Colinas) y 5 (Cabecera) de la
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Profundidad / mm

Profundidad / cm

malla de 250 um (Tabla XXXIV), retirandose el 95 % de la actividad en el 50 % de la masa
y quedando el resto del suelo tamizado con [***Am] < 1 Bq-g™.

En la fila superior de la Figura 103 se observa que en la colina (muestras 202, 203 y
204) la [*** Am] sigue un patrén que desciende con la profundidad desde valores > 10 Bq-g™*
en los primeros 6 cm hasta quedar por debajo de 1 Bq-g! para profundidades mayores de
15 cm. Este comportamiento se atribuye a que la colina ha permanecido inalterada desde el
accidente y como se esperaba la contaminacion apenas ha progresado en la profundidad del
terreno. La medida estatica con FIDLER tras extraer la muestra es claramente
[**!Am] < 1 Bg-g’}, lo que indica que el suelo quedaria libre de cualquier restriccién de uso
si se retiran los primeros 15 - 20 cm de espesor de tierra.

A modo de comparacidn, la fila inferior de la Figura 103 muestra los resultados de
otras tres muestras (215, 214 y 201) tomadas en las terrazas de la parcela 5 que lindan con
la colina, apenas a unos metros de distancia de las muestras anteriores. En ellas se observa
que [**!Am] ~ 10 Bg-g™! uniformemente en toda la profundidad estudiada y que la medida
estatica posterior indica que la contaminacidon continuara en niveles similares al menos en
los siguientes 15 - 20 cm. Como se ha dicho con anterioridad, estas terrazas fueron
remediadas en 1966 y posteriormente fueron alteradas para su uso agricola y conformacion
de un camino que transcurre hacia el fondo del valle.
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Figura 103: Distribucién de la [2**Am] en el suelo superficial (0 - 20 cm) determinadas en muestras de 9.2

dm?® mediante HP Ge y la tolva-revélver (FIDLER x 4) en la parcela 4 (fila superior, Zona 2 S
Colinas) y la parcela 5 (fila inferior, zona 2 S Cabecera). Los numeros del titulo de cada grafica
corresponden con las localizaciones de la muestra indicadas en la Figura 102. Las barras verdes en
las partes superior e inferior de cada grafica muestran las medidas estaticas con FIDLER antes y
después de retirar la muestra.

A continuacién se procedio a separar las fracciones granulométricas de varias de estas
muestras con técnicas industriales apropiadas para el tratamiento de muestras de tierras de
hasta 20 kg. Para ello se emplearon tamices con mallas de 125, 250 y 2000 um,
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Abundancias / %

Abundancias / %

considerando que son los mas comunes en las separaciones iniciales de tierras efectuadas
en procesos industriales. Los resultados obtenidos en estos ensayos para las parcelas 4 y 5
se recopilan en la Figura 104.

Se observa que en las muestras 203 y 204 de la parcela 4 (colina), mas del 95 % de
la actividad quedaria concentrada en el 40 - 50 % de la masa con tamafio de particula
< 250 ym tras un tamizado en seco que es relativamente sencillo implementar a escala
industrial. Los niveles en la fraccion de gruesos con tamano > 250 ym serian
[**’Am] << 1 Bg-g™*. Ello supone un factor de reduccién del orden de 2 en el volumen del
material residual radiactivo procedente de esta parcela. En contraste, las dos muestras
procedentes de la parcela 5 (201 y 215) evidencian que en estos terrenos el tamizado en
seco seria ineficaz ya que no se consigue que [**Am] < 1Bqg-g! en ninguna de las
fracciones granulométricas y ademas las abundancias de masa y actividad son similares
para todos los tamafios de particula estudiados.

Parcela 4: Zona 2 S Colinas (203) Parcela 4: Zona 2 S Colinas (204)
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Figura 104: Distribuciones de la masa y de la actividad de ***Am en las fracciones granulométricas de las

muestras de 9.2 dm? procedentes de las parcelas 4 (Colinas) y 5 (Cabecera) de la zona 2 Sur.
Las barras de error indican la incertidumbre de las abundancias con un intervalo de confianza del
95 % (k = 2).

Una vez queda confirmada la eficacia del tamizado en seco en la parcela 4 con
muestras y métodos a escala semi-industrial, se procede a la evaluacion de si dicho
tratamiento de reduccidon de residuos se podria aplicar en las zonas 2 N, 3 y 6 como se
habia predicho en la Tabla XXXIV. Hay que hacer notar que el muestreo en la zona 6 fue
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distinto ya que, debido a las dificultades de acceso y transporte de las muestras, se limitd a
recoger muestras de suelo superficial en varios puntos donde las medidas dinamicas habian
constatado [***!Am] > 5 Bq-g™. Los resultados obtenidos de la realizacién de dichos andlisis
con muestras procedentes de dichas zonas se muestran en la Figura 105. Como se pude
observar se aprecia que en los tres casos el tamafio de separacion eficaz seria de 2 mm
para obtener un factor de reduccion = 2.

En la parcela 8 (terrazas zona 2 N) se ha obtenido que con una segregacion de 2 mm
mas del 90 % de la actividad queda concentrada en =~ 50 % de la masa, siendo
[**Am] << 0.1 Bg-g* en el 50 % que supone la fraccién de gruesos restante. Para la
parcela 7 (Colina Zona 2 N) se asumieron como representativos los resultados ya expuestos
para la parcela 4 (Colina Zona 2 S) dadas sus semejanzas en cuanto a composicion del
terreno, granulometria, concentracion y distribucion de la actividad en los primeros 15 cm
de suelo. En consecuencia, el tamizado en seco permitiria reducir el volumen de material
residual radiactivo en un factor entre 2 y 3. La medida estatica con FIDLER tras la
extraccion de la muestra indica que [***Am] = 1 Bq-g™}, y por tanto es necesario progresar
mas en profundidad para conseguir estar claramente por debajo de los niveles de restriccion
de uso.

En las parcelas 9 y 10 de la Zona 3 se ha obtenido también que con una segregacion
de 2 mm mas del 90 % de la actividad queda concentrada en = 50 % de la masa, siendo
[**Am] << 0.1 Bg-g! en el 50 % que supone la fraccidén de gruesos restante. Sin embargo,
como se aprecia en la Figura 101, la medida estatica con FIDLER indica que la
contaminacion continuara al menos en los siguientes 15-20 cm. De hecho, algunos sondeos
demuestran que habria que excavar hasta 1 m de profundidad, aunque es de esperar que el
terreno tenga las mismas caracteristicas y por tanto el volumen de material residual
radiactivo podria reducirse en un factor entre 2 y 4.

Los resultados de la zona 6 son particularmente importantes porque afectan a una
gran extension (casi 9 ha) que, aunque solo afecta al suelo superficial 0 - 20 cm, supone un
volumen contaminado > 11 500 m>. La Figura 105 confirma que se puede alcanzar un factor
de reduccion de 2 con un tamizado en seco de 2 mm. Incluso se puede conseguir un factor
de reducciéon de 4 empleando tamices de 250 um en la parcela 12 (Zona 6 Cumbres E),
como se observa en la Figura 99.
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Parcela 8: Zona 2 N Terrazas Parcela 9: Zona 3 Terrazas
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105: Distribuciones de la masa y de la actividad de **Am en las fracciones granulométricas de las
muestras de 9.2 dm?> procedentes de las zona 2 Norte, 3 y 6. Las barras de error indican la
incertidumbre de las abundancias con un intervalo de confianza del 95 % (k = 2).
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3.8 Evaluacion de las superficies y voliumenes de los terrenos
contaminados

Partiendo de las medidas realizadas y expuestas en la memoria, de la caracterizacion
radioldgica de los terrenos afectados y de las metodologias ensayadas a escala de planta
piloto, como ultimo punto de esta memoria se plantea evaluar cual sera la cantidad de
terrenos contaminados sobre la que serd necesario intervenir al objeto de liberar el terreno
para cualquier uso de acuerdo a los criterios de restriccion establecidos por el CSN.
Teniendo en cuenta todos los resultados mostrados en apartados anteriores, en la Tabla
XXXV se presenta la estimacion de terrenos impactados en cada una de las zonas y
parcelas.

Los valores reflejados en la Tabla XXXV se han deducido teniendo en cuenta que:

« La superficie afectada se determind a partir de los modelos de areas basados
en los resultados de las mas de 324 000 medidas dinamicas (Tabla XXIV).

e El intervalo de profundidad donde se encontraron muestras o medidas del
perfil del sondeo con [?*!Am] > 1 Bqg-g!. Esto no significa que los terrenos
estén contaminados en todo el intervalo.

e El volumen in situ se estima a partir de modelos tridimensionales basados en
la medida de los perfiles radioldgicos de los 321 sondeos efectuados hasta 5 m
de profundidad (Tabla XXX).

« El volumen esponjado se determind incrementando los volumenes in situ con
los porcentajes de esponjamiento obtenidos en el estudio de granulometria
(Tabla XXXIV).

e ElI volumen tras tamizado en seco se obtiene al aplicar los factores de
reduccion al volumen esponjado en aquellas parcelas donde, ademas, se
obtenga [***Am] < 1 Bg-g™! en la fraccién de gruesos segregada segun se
detalla también en la Tabla XXXIV.

A modo de resumen, y en el momento de la presentaciéon de esta memoria, se estima
en 16 ha la superficie afectada en las pedanias de Palomares y Villaricos con niveles de
contaminacion de Pu superiores a los criterios de restriccion de uso establecidos por el CSN.
El volumen in situ de los terrenos contaminados se puede estimar en mas de 38400 m?3
(que se incrementaria hasta 50500 m® si dicho volumen fuera extraido debido al
esponjamiento de las tierras al disminuir o eliminar su compactacion). Sin embargo, debido
a la desigual distribucion de la actividad y la masa de las tierras en funcion del tamafio de
particula, un eventual tamizado en seco de las tierras podria reducir el volumen esponjado
en un 38 %, estimandose que el volumen final de tierras contaminadas con actinoides con
concentraciones superiores a los criterios de restriccion de uso establecidos por el CSN seria
de 31500 m°.
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Tabla XXXV: Evaluacion a la fecha de este memoria de las areas y volimenes contaminados en
Palomares como consecuencia del accidente de 1966.

z Profundidad Volumen Volumen Volumen tras
Parcela Area/ha /m in situ/m>® | esponjado/m3 tamizado/m?3
1 1.5 0-5 6000 7 860 7 860
Impacto 2
2
Trinchera A 0.04 0-5 2800 3248 3248
5 [3
(7] -
~ Trinchera B 0.1 0-5 1100 1419 1419
& |4
c . 2.1 0-0.2 3000 3570 1785
.S Colinas
> 2.0 0-3 4800 7 248 7 248
Cabecera
6 , 0.5 0-0.2 4840 6340 3170
Escorrentia
7
N _
© g Colina 1.0 0-0.2 1200 1572 524
co
l?l z 8 0.3 0-0.2 1000 1160 580
Terrazas
m |9 0.35 0-2 1500 1980 990
© Terrazas
c
o 10
N Impacto 3 0.3 0-2 700 721 180
o |1l 4.0 0-0.2 6000 8400 2800
© Ladera O
c
l?l 12 3.7 0-0.2 5500 6985 1746
Cumbres E ) ’

TOTAL 15.8 0-5 38440 50503 31551






4. CONCLUSIONES

Se han alcanzado los objetivos que se plantearon al inicio de este trabajo de
investigacion como queda patente en las conclusiones que se detallan a continuacion:

+ El modelo termodindmico propuesto permite explicar la oxidacion del Pu y su
posterior comportamiento en el medioambiente del area de Palomares. La
contaminacion radiactiva debida al accidente de 1966 consiste en su mayoria
en particulas muy finas (1 — 10 ym) de 6xidos de Pu formados inmediatamente
después del accidente y que se dispersaron en el medioambiente, formando
agregados con las particulas del suelo. Debido al calor generado en la reaccién
exotérmica, también se encuentran ocasionalmente agregados de 6xidos de Pu
de mayor tamafio (10 — 500 ym) y cuya actividad varia entre 1 y 10 kBq.

« A partir de la evolucion de las razones isotdpicas entre los radionucleidos 23®pu,
2%py, 240py, 2*'py y *'Am, se ha determinado que el Pu empleado en la
fabricacion de las bombas fue extraido entre 1956 y 1960, lo que significa que
la fraccion masica maxima de 2*!Am (generado por el ?*'Pu) se alcanzarad en
torno al afio 2030.

« La razoén de actividad **Am/?**Pu = 0.31 £ 0.02 serad constante en el periodo
2006 - 2066, lo que permite determinar la actividad de Pu a partir de la medida
espectrométrica de 2*!Am sobre el terreno y en muestras.

» Los métodos dinamicos de caracterizacién radioldgica basados en la medida
espectrométrica in situ del **'Am permiten la caracterizacién de grandes
superficies con resoluciones del orden de 1 m?, tiempos de recuento inferiores
a 5 sy limites de deteccién para la [?*'Am] inferiores a 0.5 Bq-g™*.

« El andlisis estadistico de las medidas de la tasa de dosis sobre el terreno
revelan que esta variable se incrementa sobre el fondo natural hasta en
0.23 pSv-h'! debido a la contaminacién de actinoides en el suelo superficial.
Este incremento no supone un impacto radioldgico significativo ya que en
Espafa existen zonas con valores superiores debidos al fondo natural.

+ Las medidas de las muestras inalteradas de suelo superficial (0 - 15 cm) y
subsuelo (0 - 5 m) permiten confirmar que la distribucién de la contaminacion
radiactiva con la profundidad es muy variada y depende fundamentalmente de
las acciones de remedio emprendidas en 1966 y del uso posterior de las
tierras.

» La caracterizacion radiolégica de los terrenos basada en las medidas dinamicas,
las medidas estaticas y el analisis de muestras inalteradas de suelo superficial
y del subsuelo hasta 5 m ha permitido evaluar la contaminacién in situ por
actinoides que supera los criterios de restriccion de uso de los terrenos
establecidos por el CSN. El volumen in situ de suelo contaminado es de
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38400 m? en una superficie de 16 ha que afecta a las pedanias de Palomares
(zonas 2 y 3) y Villaricos (zona 6).

« ElI incremento de volumen debido al esponjamiento del material en la
disgregacion de las muestras varia entre el 3 y el 85 %, lo que elevaria el
volumen de tierras contaminadas a 50 500 m?.

« La aplicacion del tamizado en seco permite en algunas parcelas concentrar la
mayor parte de la actividad en una fraccion de la masa, reduciendo el volumen
de los residuos radiactivos a 31 551 m?>.

 Los ensayos a escala de planta piloto con muestras de mas de 100 kg de
tierras caracterizadas en volimenes de 9.2 dm3 con el prototipo de tolva-
revolver corroboran la posibilidad de la reduccion del volumen de residuos
radiactivos mediante el tamizado en seco.

« El buen acuerdo entre las técnicas de medida independientes empleadas en la
caracterizacion radioldgica valida la consistencia entre los métodos y la calidad
de las medidas experimentales recopiladas en esta memoria.

« A partir de la caracterizacion radiolégica expuesta en esta memoria y de
acuerdo con la legislacion vigente en Espafia en materia de proteccién
radioldgica, cabe definir la situacion del emplazamiento como exposicion
perdurable al ser la contaminacion actual un efecto residual de una emergencia
radioldgica pasada.



5. LINEAS FUTURAS DE INVESTIGACION

Los estudios y medidas realizadas en esta memoria permiten establecer unas lineas
futuras a investigar sobre todo relacionadas con la intervencion en los terrenos afectados
por la contaminacién por actinoides para reducir la exposicidon de las personas y la extension
de las técnicas de caracterizacion radiolégica a otros detectores y contaminantes, que son
las siguientes:

Extender la aplicacién de los métodos de medida dindmicas y estaticas a otros
detectores de centelleo de ultima generacién como el LaBr; o CeBr; y su
aplicacion en la caracterizacion de terrenos o superficies de paramentos
impactados por productos de fisién (**Cs, ®°Co) o radionucleidos naturales
(estériles de mineria del U).

Desarrollar métodos de calibracion para la medida de contaminacién de
actinoides y otros contaminantes en suelos basados en geometrias vy
composiciones de terrenos realistas.

Automatizar el movimiento de los equipos de medida FIDLER para la
caracterizacion de superficies de terreno mediante su incorporacion a sistemas
de transporte terrestre dirigidos por GPS.

Investigar el impacto medioambiental de las técnicas industriales de extraccion
de las tierras contaminadas, la separacion por tamafio de particula, los
porcentajes de esponjamiento, reduccién de volumen y concentracion de la
actividad en una fraccién de la masa.

Desarrollar metodologias para la estimacion de la actividad de actinoides y
otros contaminantes en contenedores industriales homologados para el
almacenaje y transporte de residuos radiactivos. Dichas metodologias deberan
considerar la medida directa durante la producciéon de los materiales, la
segregacion en funcidn de las medidas radioldgicas y el disefio de muestreos
discretos representativos.
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