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1. RESUMEN

En el afio 1966 tuvo lugar un accidente entre dos aviones del ejército estadounidense sobre
el pueblo de Palomares, Almeria. Ambos aviones chocaron y cayeron, liberando cuatro bombas
nucleares que transportaba uno de ellos. Estas bombas estaban compuestas principalmente por
plutonio y uranio, elementos radiactivos que fueron liberados al medio cuando las bombas
impactaron contra el suelo, contaminando toda la zona. Aunque se realizaron labores de
limpieza y se vallaron las zonas mé&s contaminadas, actualmente seguimos detectando
radiactividad en forma de particulas en la zona del accidente.

Estudiar posibles vias de impacto del accidente en los sistemas bioldgicos, usando por
ejemplo como marcador las heces de conejo, es el objetivo de nuestro trabajo. Las heces, como
elemento final de la cadena tréfica, seran unos indicadores adecuados del posible impacto del
accidente sobre los sistemas bioldgicos de la zona.

En concreto, nos centramos en buscar particulas radiactivas formadas por elementos
provenientes de las bombas en dichas heces.

Aunque tenemos diferentes vias de llegada de las particulas radiactivas a las heces
(alimentacidn, adhesion y cecotrofia), encontrar dichos elementos radiactivos en el interior de
heces tanto de conejo como de cabra, nos permite decidir cual es la via principal: la alimentacion
de los animales, ya que la vegetacion de la que se nutren las contiene (fundamentalmente
adherida a la superficie). La coincidencia de los elementos encontrados en nuestras muestras
con los que componian las bombas demuestra la existencia de contaminacién en el medio y su
impacto sobre los sistemas bioldgicos de la zona.

Para encontrar dichas particulas radiactivas, utilizamos técnicas avanzadas como
autorradiografia, espectrometria gamma, tomografia axial computarizada, microscopia
electronica de barrido y microfluorescencia de rayos X. Gracias a estas técnicas podemos aislar
una particula radiactiva en un capilar, ademas de detectar la existencia de elementos radiactivos

en el interior de numerosas muestras.



2. INTRODUCCION

2.1. PALOMARES. ZONA DE ESTUDIO

Las muestras utilizadas en nuestro estudio han sido recogidas en Palomares, enclave situado

en el municipio de Cuevas de Almanzora, en el levante almeriense.

En esta pequefia localidad, durante la Guerra Fria, exactamente el 17 de enero de 1966, tuvo
lugar un accidente entre un avion- tanque, el KC-135, y un bombardero, el US B-52, ambos
pertenecientes al ejército de Estados Unidos. El avion-tanque se disponia a reponer el depdsito
del bombardero en el aire, para que este segundo pudiera volver a tierras norteamericanas,
cuando colisionaron por ir a demasiada velocidad. Se incendiaron ambos aviones y explotaron

en el aire, cayendo al suelo. (1)

El B-52 transportaba 4 bombas nucleares de 1.5 Megatones de potencia cada una (75 veces
la de Hiroshima) que, aunque tenian un protocolo de seguridad, este sufrié algun tipo de fallo
y se estrellaron contra el suelo. Dos de ellas sufrieron explosion quimica pero no nuclear y las

otras dos pudieron recuperarse intactas.

En la figura 1 podemos ver las trayectorias que siguieron las bombas: la bomba 1 fue
encontrada en el lecho del rio Almanzora, intacta; al igual que la bomba 4, que fue hallada en
el mar tras 80 dias de blsqueda. Las otras dos bombas no tuvieron la misma suerte y sufrieron
explosién quimica dejando crateres de aproximadamente 6 m de didmetro. La bomba 2 cayé
cerca del cementerio y la 3 en una zona cercana a un grupo de viviendas. (2) Los lugares donde
cayeron estas bombas son aquellos en los que se encuentra mayor proporcion de elementos
radiactivos. (En los estudios posteriores se nombraron las zonas contaminadas como veremos

cuando describamos el muestreo realizado).

Cuando hablamos de explosion quimica nos referimos a la explosién convencional, donde
el combustible fisionable se fragmenta y se liberan elementos radiactivos al medio, como
plutonio y otros. Ademas, parte de dichos materiales experimentaron una combustién y se
dispersaron aerosoles y cenizas desde el punto de caida de las bombas, lo que justifica la
existencia de zonas mas contaminadas cerca de estos puntos de caida donde ocurrieron las

explosiones.

Los primeros meses tras el accidente se elaboré un mapa de contaminacion superficial de la
zona que ayudo a decidir cuales serian las labores de limpieza. Estas consistieron en retirar

toneladas de tierra y restos vegetales y transportarlos hasta Estados Unidos. Como podremos
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comprobar con el estudio realizado, dichas labores de limpieza no resultaron del todo efectivas.
En la actualidad se calcula que siguen quedando aproximadamente 500 g de plutonio y una
cantidad de 2**Am que irda aumentando al ser descendiente del 2'Pu, como explicaremos mas

tarde.

.p_‘,“

Figura 1. Mapa de Palomares en el que aparecen indicadas las zonas donde cayeron las bombas. (1)

Posteriormente, se puso en marcha el proyecto Indalo para analizar la contaminacién de
plutonio y uranio en las personas potencialmente expuestas y en el aire y suelo de zonas
agricolas, ya que en estas los suelos fueron removidos, provocando asi la dispersion de las
particulas radiactivas. (3) La continuacion de estos estudios en los ultimos afios la ha realizado
el CIEMAT (organismo responsable de la vigilancia radioecolégica en Palomares). Se sigue
observando contaminacién de plutonio en la zona, aunque la estimacion del inventario de este
ha variado a lo largo de los afios, ya que dichos estudios son muy complejos (complejidad

debida a la distribucion heterogénea del plutonio en la zona). (4)

2.2. RADIACTIVIDAD Y PARTICULAS RADIACTIVAS

La radiactividad es el proceso de emision de energia producida en la desintegracion de
nucleos inestables, ya sean de origen natural (procede de un elemento existente en la naturaleza)
o artificial (proviene de un isotopo creado en una reaccion nuclear en el laboratorio). En nuestro

estudio nos centraremos en la radiactividad artificial, un fendmeno de bdsqueda del estado de
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mas baja energia del nicleo atomico de los is6topos que formaban parte de las bombas. Dichos
fenémenos de pérdida de energia se producen por dos procesos: emision de radiacion
electromagnética (llamada radiacion gamma cuando se produce una transicion entre dos estados
energéticos del nicleo) o emision de particulas. Estas segundas pueden ser particulas alfa, que
son nucleos de helio; o particulas beta, que son electrones o positrones. (5) Las reacciones que

experimentan los nucleos en cada decaimiento son:

a
A A—4 4
7Xn = z-2XN-—2 + 2He;

nop+te +7, WXy = z44Xy_1 te + 7,
+
pon+et+y, WXy = s 4 Xns1 et +v,

Las bombas que cayeron sobre los suelos de Palomares estaban formadas, como hemos dicho
anteriormente, por uranio y plutonio (en concreto, isdtopos como 23U, 23pu, 23%py, 2%py y
241py), ambos elementos radiactivos. (6) En la figura 2 observamos el esquema de decaimiento
del 2'Pu y vemos como el 2*Am es descendiente directo de este. Por ello, si encontramos dicho
americio en nuestras muestras es equivalente a tener la certeza de la existencia de plutonio en

las mismas. (7)
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Figura 2. Esquema de niveles del **Pu. (Imagen modificada de (8))



En el medio ambiente podemos encontrar elementos radiactivos en forma iénica o en forma
de aerosoles o particulas radiactivas. Estas Ultimas son, segun la OIEA (Organismo
Internacional de Energia Atdmica), “agregados de atomos radiactivos (tamafio micrométrico)
que dan lugar a una distribucion heterogénea de radiondclidos significativamente diferente de
la del fondo de la matriz”. Dichas particulas pueden formarse mediante dos procedimientos:
desintegracién de la masa de combustible nuclear, como ocurri6 con las bombas en Palomares;
0 condensacion de productos evaporados. Ademas, estd demostrado que las particulas
micromeétricas halladas en Palomares son bastante refractarias, es decir, son muy resistentes a
diferentes ataques (acidos, calor, ...) y no cambian de estado ni se descomponen facilmente (1).
Es por esto por lo que pueden transferirse del suelo a los organismos vivos, siguiendo la cadena
trofica, como demostraremos en nuestro estudio. Lo centraremos en la busqueda de dichas
particulas radiactivas en biota, en concreto, en heces de conejos recogidas en los suelos de
Palomares. Escogemos estos animales ya que estan en contacto frecuente con el suelo, viven en
madrigueras subterraneas, no son migratorios, es decir, habitan, se alimentan y defecan en la
misma zona, y es sencillo recoger sus heces. Encontrar particulas radiactivas en dichas heces

seria equivalente a asegurar el impacto del accidente en los sistemas bioldgicos.

2.3. INTERACCION RADIACION-MATERIA

Es necesario realizar una introduccion sobre como interacciona la radiaciéon cuando penetra
en la materia, ya que puede perder parte o la totalidad de su energia y dar lugar a determinados
efectos que utilizamos tanto para caracterizar la materia sobre la que se incide como para
detectar y medir la radiacién. Ademas, es necesario identificar de manera correcta los productos

resultantes de esta interaccion porque nos proporcionan diferente informacion sobre la muestra.

Podemos distinguir cuatro grupos a la hora de estudiar la interaccion con la materia:
particulas sin carga y sin masa (fotones), particulas cargadas ligeras (electrones y positrones),

particulas pesadas cargadas (particulas alfa) y particulas con masa y sin carga (neutrones).

En concreto nos centraremos en el estudio de la interaccion que sufren los electrones y la
radiacion electromagnética cuando atraviesan la materia, ya que en las técnicas que

emplearemos intervienen éstas principalmente.

Aunqgue no entremos en detalle, es conveniente mencionar la interaccion de las particulas

pesadas (particulas con masa superior a la de un electron), ya que son procesos muy importantes



y semejantes a los que experimentan las particulas ligeras. Las particulas pesadas interaccionan
con los nucleos o con los electrones, siendo la probabilidad de interaccionar con un electron
10" veces mayor que la de interaccionar con un nicleo. Las interacciones son de tipo
coulombiano, colisiones tanto elasticas como inelasticas (provocando excitaciones atbmicas o

ionizacion) y procesos menos probables como el Bremsstrahlung (radiacion de frenado). (9)

Cuando estas particulas atraviesan una muestra de un material van frenandose
paulatinamente cediendo parte de su energia. Al ser particulas mucho mas masicas que los
electrones con los que interactuan, las pérdidas de energia son muy pequefias y las trayectorias

que realizarén (hasta que se frenen) son préacticamente rectilineas.

Si ahora estudiamos el paso de los electrones por la materia observaremos gque es semejante
al de las particulas cargadas, como dijimos anteriormente. En este caso las trayectorias que
experimentan no son rectilineas, debido a que las colisiones con otros electrones pueden
producir grandes desviaciones al no existir diferencia méasica. Cuando interaccionan con estos
electrones producen ionizaciones y excitaciones. Por otro lado, cuando los electrones se acercan
a un ndcleo experimentan interaccion coulombiana con este y se desvian bruscamente,
emitiéndose radiacion de frenado o Bremsstrahlung. En la figura 3 observamos todas las sefiales
que se producen en la interaccion electrones-materia (profundizaremos en las que nos serviran
para obtener informacion cuando estudiemos el funcionamiento del microscopio electrénico de
barrido).

Haz de electrones
Electrones retrodispersados Electrones secundarios

Catodoluminiscencia Rayos X

Electrones Auger
Electrones transmitidos

Figura 3. Diferentes sefiales producidas por la interaccién electrones-muestra. En nuestro estudio

utilizaremos electrones secundarios, retrodispersados y rayos X.



Por ultimo, hablaremos de la interaccidn que experimenta la radiacién electromagnética, los
fotones, rayos X y gamma. Ambos son particulas sin carga eléctrica ni masay que se diferencian
en su energia, la radiacion gamma es mas energética que los rayos X (aungue tienen una zona
en la que solapan su rango de energias); y en su origen, los rayos X proceden de transiciones
entre niveles atdbmicos y los rayos gamma, en cambio, de transiciones entre niveles energéticos
del nacleo. Los procesos que experimentan al interaccionar con la materia son de absorcion o

de dispersion.

Las interacciones méas relevantes son, el efecto Compton, el efecto fotoeléctrico y la
produccion de pares e-e*; aunque también se dan otros como la dispersion Rayleigh (colisién
elastica con electrones), dispersion Delbruck (desviacion al encontrarse en presencia del campo
coulombiano creado por los nucleos), reaccidn fotonuclear (equivalente al efecto fotoeléctrico
en el ndcleo) y produccion de pares nucledn-antinucledn. Que se produzca uno u otro de estos
procesos depende de la energia de la radiacion incidente. Como vemos en la figura 4, a energias
bajas es mas importante el efecto fotoeléctrico, mientras que a energias medias hay mayor
probabilidad de que se produzca efecto Compton. Para que se dé la produccion de pares es
necesario que la energia del foton incidente sea mayor de 1022 keV (ya que es la suma de la
energia que tienen el electron y el positron en reposo), por eso solo se da a altas energias. (5)
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Figura 4. Representacion del efecto predominante en funcion de la energia de la radiacion.

(Imagen modificada de (10))



Expliguemos detalladamente ahora cada una de las interacciones principales:

El efecto fotoeléctrico se produce cuando un foton incidente transfiere toda su energia a un
electron que pertenece a un atomo de la materia. EIl foton desaparece y el electron escapa del

atomo ya que adquiere energia cinética suficiente para abandonarlo.

La energia final con la que sale el electron, Ef, es la diferencia entre la energia del foton
incidente, E;, = hv (donde v es la frecuencia); y la energia de ligadura del electron al

atomo, Ej,.

E; = E, — E,

Por otro lado, el efecto Compton es una colision inelastica entre el fotén incidente y un
electron del atomo (figura 5). EI primero le cede al segundo parte de su energia arrancandolo
del &omo (siempre que la energia transferida sea suficiente). En este caso, el foton no

desaparece, solo se dispersa con una nueva direccion.

Electrén
esparcidg

14

ANNANNANNNNN s
VUV\HJVVV N o

Figura 5. Representacion del efecto Compton. (Imagen modificada de (11))

La ecuacion que rige este proceso es:

Yy —y= (1 —cosg)

m,cC

Donde los elementos de la ecuacion vienen representados en la figura 5, h es la constante

de Planck, m, la masa del electron y c la velocidad de la luz.



La diferencia principal entre estos procesos es, aparte de la desaparicion o no del foton
incidente, que en el efecto fotoeléctrico el electron pertenece a una de las capas internas, es
decir, estd muy ligado; mientras que en el caso del efecto Compton, el electron pertenece a una
de las capas externas. Por eso, en el caso del efecto fotoeléctrico observamos los rayos X
caracteristicos del elemento en cuestion y en el efecto Compton no (entraremos en detalle
cuando hablemos de la microfluorescencia de rayos X).

Por ultimo, la produccion de pares consiste en la desaparicion de un fotén cuando este se
acerca a un nucleo, creandose una pareja electron-positron. La energia minima para que esto
ocurra, como vimos anteriormente, es el doble de la correspondiente a la masa del electron en
reposo, 1022 keV, necesaria para crear la pareja. Si el fotdn posee una energia superior a esta,

la diferencia se transformara en energia cinética del electron y el positron.

No podemos acabar sin hablar del proceso de atenuacidn que experimentan las radiaciones
electromagnéticas a su paso por la materia, ya que esto serd importante en las diferentes técnicas
que utilizaremos a lo largo de nuestro estudio. Cuando un haz de fotones (ya sean rayos X o
gamma) inciden sobre una muestra de un determinado material y espesor x, interaccionan con
esta mediante alguno de los procedimientos explicados anteriormente. Hemos visto que los
procesos pueden ser de absorcion, algunos fotones se absorben en el material interaccionando
por ejemplo por efecto fotoeléctrico; o de dispersidn, los fotones pueden cambiar su trayectoria
en direccion contraria a la de incidencia. Por tanto, el haz que recibird un detector colocado
detrés de la muestra tendra una intensidad menor que el haz incidente, porque no todos los

fotones emitidos llegan finalmente. Esta atenuacion sigue una ley exponencial:
I(x) =1(0)e #*

Donde I(x) es la intensidad del haz final, 1(0) la del haz inicial, u el coeficiente de

atenuacion lineal y x el espesor del material.



3. TECNICAS DE ESTUDIO

Es importante explicar en detalle las técnicas utilizadas a lo largo de nuestro estudio en las

que intervienen los procesos de interaccion radiacién-materia estudiados anteriormente.

3.1. AUTORRADIOGRAFIA

La técnica de la autorradiografia nos proporciona informacion sobre la existencia o0 no de

radiactividad en una muestra gracias al rastro que deja ésta en una placa fotografica.

Colocamos la muestra a oscuras en la placa durante un periodo de tiempo minimo de una
semana, ya que con la actividad de nuestras muestras es tiempo suficiente para que esta quede
registrada. Tras retirar la placa podemos conocer si existen elementos radiactivos en la muestra
gracias al escaner laser Fujifilm FLA-5100 (figura 6), situado en el laboratorio de Analisis de

Imagen del edifico Celestino Mutis de la Universidad de Sevilla. (12)

La placa que utilizamos es la Fujifilm BAS-TR 2040 (figura 6), placa de almacenamiento de
fosforo y fluorobromuro de bario con una pequefia cantidad de europio (materiales
fluorescentes, emiten luz al ser irradiados o estimulados por una reaccion quimica). Cuando la
radiacion emitida por la muestra llega a la placa excita los iones de europio. Estos liberan un

electron que pasa a la banda de conduccidn del cristal quedando atrapado en esta.

mn

Figura 6. De izquierda a derecha. Escaner laser Fujifilm FLA-5100. Placa BAS-TR 2040.

Para revelar la placa se la somete a una estimulacion por laser bajo la cual esta emite luz de
manera proporcional a la cantidad de radiactividad de la muestra (utilizamos el programa Image

Reader FLA-5000). Al incidir luz con una frecuencia més baja que la radiacion incidente los
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electrones excitados presentes en la banda de conduccion regresan a su estado primitivo,
emitiéndose luz de manera proporcional al nimero de electrones excitados originalmente. Esta
luz es captada por un fotomultiplicador que la transforma en sefiales eléctricas. Podremos ver
asi una imagen digital en escala de grises, donde apreciamos diferentes intensidades en funcion
de la radiacion recibida. Gracias al programa Multi Gauge podemos medir distancias sobre la
imagen digital para luego saber en qué parte de nuestra muestra se encuentra la particula o

particulas radiactivas.

3.2. ESPECTROMETRIA GAMMA

Los atomos que forman parte de nuestras particulas radiactivas son, como hemos visto antes,
plutonio y uranio en proporciones desconocidas, ya que son los elementos que formaban parte
de las bombas que cayeron. En concreto, el >!Am es descendiente directo del ?**Pu que decae
mediante emision beta como vimos en la figura 3. (13) El **Am al que decae es inestable,
(emite alfas) y su descendiente decaerd a su estado fundamental o a uno de menor energia
emitiendo radiacion electromagnética (en este caso como se trata de una desexcitacion nuclear
se encontrara en el rango energético de la radiacion gamma). En concreto, el foton liberado
tiene una energia de 59.5 keV, como observamos en el diagrama de la figura 7. (14)
Esperaremos, entonces, encontrar en nuestro espectro un pico para este valor de energia y tener

una indicacién de si en una muestra contamos 0 no con particulas radiactivas.

—— alphas 0.0 keV
—— gammas Z;SIAm (432.ZY)

49%)
488 K¢ 2
5
158.5 keV
g%)
v(1Z
Ke
5447
103.0 keV )
2%
‘y
54 %)
(0,2'
59.5 keV ‘ ‘W
26.3 keV (2.4%) .
33.2 keV ————xi ceV ©3%
. e
(35.7%) 3:(‘6?.15::)\/ 5542
0.0 keV

“Np (2.14x10°%y)

Figura 7. Esquema de niveles del **Am donde vemos la emision de 59.5 keV (sefialada con una

flecha azul) que detectamos. (Imagen modificada de (15))
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En nuestro software, al ser un multicanal (podemos detectar fotones en un rango de energia)
es necesario realizar la calibracion en energia, es decir, relacionar el canal en el que registramos
cuentas con la energia que llevan dichas cuentas. Esta calibracion estaba realizada en el detector

del laboratorio, por tanto, este ya nos mostraba directamente el valor de la energia.

Para ver como se forma el espectro tenemos que conocer en profundidad como funciona
nuestro detector. El detector que utilizamos pertenece a los conocidos como detectores de
semiconductor, en concreto, es un detector de germanio también denominado LEGe (detector
planar de Germanio de bajas energias con alta eficiencia) y se encuentra en el laboratorio de
Fisica Nuclear y Particulas de la Facultad de Fisica en la Universidad de Sevilla.

Los detectores de semiconductor estan formados por tres zonas, una zona de dopado tipo n,
otra de tipo p y entre ellas una zona sin dopado, conocida como zona de deplexion, que aumenta
al polarizar en inversa nuestro detector. Cuando la radiacion gamma llega a dicha zona de
deplexion produce pares electron-hueco. Estos electrones son recogidos, creando pulsos de
corriente que pasaran a la electronica, hasta llegar finalmente al multicanal, que los clasifica en
funcién de su energia. (16) El software utilizado para visualizar los espectros es Gamma
Acquisition & Analysis.

En el caso del germanio la energia necesaria para crear pares electron-hueco es de 2,8 eV,
por tanto, con radiaciones gamma del orden del MeV tenemos energia suficiente para crear
numerosos pares, 1o gque nos proporciona una mejor resolucion y sensibilidad (a diferencia de
otros tipos de detectores cuyos pulsos son méas débiles, como por ejemplo los de Silicio, ya que
la energia necesaria es de aproximadamente 3,6 eV). Ademas, el tiempo de respuesta es muy
alto porque los portadores de carga tienen una elevada movilidad.

El espectro producido por una fuente puntual y solo un emisor gamma en un detector de
germanio es el que apreciamos en la figura 8. En él podemos ver dos de los efectos principales
de la interaccion radiacién-materia que sufren los fotones gamma: el efecto fotoeléctrico,
observamos un pico (fotopico), y el efecto Compton, que produce un continuo. Ademas,
también aparecen un pico de retrodispersion, cuando los fotones rebotan en el material que
rodea al detector; y dispersion multiple, resultado de la consecucion de varios efectos Compton
seguidos. En nuestro trabajo solo nos interesaremos por el fotopico del americio porque
Unicamente utilizaremos esta técnica para discriminar la existencia o no de americio en una

muestra (en funcién de si aparece o no dicho pico).
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Para que nuestro detector funcione correctamente es importante que esté enfriado y blindado
(figura 9). Por un lado, el frio es necesario para que no se produzcan pares electron-hueco por
agitacion térmicay lo conseguimos mediante un sistema de refrigeracion con nitrégeno liquido.
Por otro lado, con el blindaje protegemos al detector de la radiacion de fondo que se encuentra
en el laboratorio, evitando asi, que nuestra medida esté falseada. En concreto el detector
utilizado tiene un recubrimiento de plomo de 10 cm de espesor. (17)
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Figura 8. Espectro de una muestra puntual de *’Cs por espectrometria gamma. (1)

Figura 9. En la imagen de la izquierda observamos el detector con el tanque de nitrégeno. En la

imagen de la derecha observamos el blindaje de plomo y la ventana de Berilio del detector.
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Ademas de poder detectar la existencia 0 no de americio en nuestra muestra, y por tanto de
plutonio, podemos calcular la actividad de manera aproximada, nimero de desexcitaciones por

segundo, mediante la expresion:

Donde N es el numero de cuentas netas detectadas en el fotopico, es decir, el nimero de
cuentas total detectadas menos el fondo, que en nuestro software aparece indicado como area
(el nimero total de cuentas aparece como integral). En la expresion también aparece ¢, la
eficiencia del fotopico, que hemos supuesto de un 10% en todas las medidas. La eficiencia
depende tanto a) de las caracteristicas del detector y de la muestra como b) de la posicion en la
que colocamos dicha muestra (eficiencia geométrica). Respecto a la primera dependencia no
podemos reproducir nuestras muestras para poder calcularla; la suponemos de un 10% al ser la
eficiencia hallada para una fuente puntual de ?**Am, y, respecto a la segunda, todas son
colocadas con la misma geometria; podemos suponer la misma eficiencia para todas. Nos basta
conocer la actividad de forma aproximada, por lo que no nos hemos ocupado de estimar la
eficiencia con mayor precision. Ademas, t es el tiempo de deteccion que nos viene indicado en
el software; e I la intensidad de la desexcitacion, que podemos observarla en el diagrama de
decaimiento. La actividad se mide en Becquerelios (Bq); aunque durante nuestro trabajo
utilizaremos también la tasa de recuento expresada en cuentas por segundo (cps), dividiendo el

area, numero neto de cuentas detectadas, entre el tiempo de medida.

3.3. TOMOGRAFIA AXIAL COMPUTARIZADA

La tomografia axial computarizada (TAC) o Gnicamente tomografia computarizada como es
denominada en la actualidad, es una técnica no destructiva que utiliza rayos X para estudiar la
composicion y morfologia de la muestra, de manera similar a una radiografia en tres

dimensiones.

El aparato estd compuesto por un tubo de rayos X, un soporte rotatorio donde colocamos la
muestra y el detector. Los rayos X interaccionan con nuestra muestra por cualquiera de los
procedimientos que hemos visto anteriormente; principalmente efecto fotoeléctrico y Compton,
ya que las energias de los fotones incidentes no son suficientes para que se produzcan pares. La
muestra atentia en mayor o menor medida la radiacion incidente en funcion de la densidad de

los elementos que la componen, como ocurre con una radiografia al uso. Las zonas con mayor
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densidad atenuaran mas la radiacion, al contrario que aquellas con densidad menor, que seran

mas transparentes a esta. (18)

El funcionamiento del tubo de rayos X es sencillo (figura 10). Esta formado por un anodo y
un céatodo que produce electrones por efecto termoidnico al ser calentado. Estos son acelerados
por una diferencia de potencial existente entre dicho catodo y el &nodo. En este ultimo se frenan
por efecto Bremsstrahlung, emitiéndose fotones cuya energia se encuentra en el rango
energético de los rayos X. Los fotones se dirigen hacia la muestra y, como hemos explicado
anteriormente, interaccionan con esta, atenudndose en funcion de la densidad del material con

el que se encuentren a su paso.
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Figura 10. Esquema del funcionamiento de un tubo de rayos X. (Imagen modificada de (19))

En nuestro caso, el equipo utilizado se encuentra situado en el laboratorio del servicio de
rayos X del CITIUS y se trata del modelo Y. COUGAR SMT de la marca YXLON (figura 11).
Posee un detector bidimensional de estado s6lido y un tubo multifoco con las opciones
nanofocus, microfocus y alta potencia, que utilizaremos en funcion del tipo de muestra a
estudiar; en nuestro caso utilizaremos el microfocus. El blanco en el que se produce el efecto
Bremsstrahlung es de wolframio y podemos trabajar en un rango de voltajes e intensidades
hasta 160 kV y 140 pA (las condiciones en nuestros experimentos seran impuestas por un
técnico del laboratorio en funcion de las caracteristicas de la muestra). El software que
utilizamos tiene la capacidad de estudiar las diferencias entre el haz incidente en el detector y
el emitido, para asi calcular el coeficiente de atenuacion (depende directamente de la densidad);

y puede elaborar un mapa de la muestra en escala de grises, de tal manera que, en tonos mas
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claros apareceran las zonas con mayor densidad, mientras que los mas oscuros corresponden a
zonas menos densas. (20) Esta técnica nos es Util ya que las particulas radiactivas que buscamos

poseen una alta densidad.

El procedimiento que hemos explicado nos permite tomar una imagen de la muestra en 2D,
por tanto, si lo repetimos sucesivas veces mientras la vamos girando obtenemos una serie de
imagenes en diferentes planos que utiliza el software VGStudio MAX 2.2.3 para elaborar la
reconstruccion en 3D. EI numero de imagenes que tomamos podemos modificarlo, en nuestro

caso realizaremos 1024 tomas para cada muestra.

Figura 11. En la imagen de la izquierda observamos el equipo al completo. En la imagen de la
derecha, el tubo de rayos X abajo, el soporte rotatorio con la muestra y el detector plano en la parte

superior.

3.4. MICROFLUORESCENCIA DE RAYOS X

Antes de entrar a explicar la técnica en cuestion, debemos comprender la procedencia de los
rayos X caracteristicos.

Cuando incidimos en un atomo con particulas pesadas, electrones o radiacién, el atomo se
excita. Es decir, un electrén de una capa interior adquiere la energia suficiente para escapar del
atomo dejando una vacante, la cual es rellenada por otro electrén de una capa superior. Cuando
se produce esta caida se libera un fotdn cuya energia corresponde a la diferencia energética
entre los niveles donde se encuentran el electrén y la vacante. El orden de esta energia es del
keV, estamos en el rango de los rayos X, y los denominamos rayos X caracteristicos porque la
separacion entre los niveles es propia de cada elemento. (5)
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Como los electrones solo pueden situarse en determinados niveles, cumpliendo las reglas de

la mecénica cuéntica y el Principio de Pauli, los saltos también estan restringidos.

Para poder diferenciar los rayos X caracteristicos los nombramos con dos letras, una letra
latina y una letra griega. La primera letra corresponde a la capa donde se encuentra la vacante,
(K,L,M,...) y la segunda al nimero de capas que tiene que saltar el electrén para completar el

hueco; alfa si solo es una capa, beta cuando son dos, gamma en el caso de que sean tres,... (1)

Si comparamos la energia de los distintos rayos caracteristicos observamos que es mayor a
medida que aumenta el nimero de capas que se saltan, esto es, los rayos Xa son menos
energéticos que los rayos Xp. Por otro lado, a medida que el nimero atomico del atomo es
mayor la energia de la radiacién también aumenta, porque los electrones internos estan mas

ligados al haber mas protones en el ndcleo. Todo esto podemos apreciarlo en la figura 12.
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Figura 12. Relacidn entre la energia de los rayos X caracteristicos y el nimero atémico. (1)

Cuando un atomo es excitado, ademas de producirse rayos X caracteristicos, tenemos un
fendmeno competitivo, los electrones Auger. Estos se producen cuando la energia liberada en
la excitacidn se le comunica directamente a un electrén de una capa exterior que escapa, al que

denominamos electron Auger.

Conociendo ya la procedencia de los rayos X caracteristicos podemos estudiar cémo
funciona la técnica de microfluorescencia de rayos X (FRX). Al igual que la técnica anterior,
es no destructiva y nos sirve para identificar la composicion de nuestra muestra de manera
semicuantitativa, mediante la deteccion de los rayos X caracteristicos de los elementos que la
componen tras excitarlos con radiacion. Dicha radiacion es mas penetrante que los electrones o

las particulas pesadas permitiéndonos asi obtener informacién de los elementos que componen
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la particula al completo y no solo de su superficie. Ademas, se denomina microfluorescencia
porque emplea una Optica capilar para enfocar los rayos en una parte de la muestra y lograr una

resolucion de decenas de micras.

En nuestro caso el equipo utilizado ha sido el Eagle 11l de EDAX que se encuentra en el
Servicio de rayos X en el CITIUS (figura 13). Los elementos fundamentales que lo componen
son: el tubo de rayos X, el soporte donde colocamos la muestra y el detector. También posee
un monocapilar y una camara CCD (21). El tubo de rayos X tiene una estructura similar al
utilizado en el TAC, solo que en este caso el &nodo es de rodio. Unido a este tubo tenemos el
monocapilar de 300 um que, como hemos explicado anteriormente, nos ayuda a enfocar el haz
de radiacién. Cuando dicho haz llega a la muestra interacciona mediante efecto fotoeléctrico o
Compton (no tiene energia suficiente para producir pares) originandose rayos X caracteristicos
de los elementos que la componen (solo cuando se produce efecto fotoeléctrico porque arranca
electrones de capas internas, mientras que el Compton lo hace de capas exteriores). Estos llegan
al detector, que en nuestro caso es un detector de semiconductor, en concreto, de silicio dopado
con litio; cuyo funcionamiento es idéntico al detector de germanio que utilizamos en
espectrometria gamma, basado en la produccion de pares electron-hueco en la zona de
deplexidn. En este caso también nos encontramos con un analizador multicanal que estaba ya

calibrado en el laboratorio.
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Figura 13. Equipo Eagle 111 en el CITIUS.

Tenemos que destacar que, el soporte donde colocamos la muestra esta monitorizado en las
direcciones XYZ, pudiendo asi desplazarla para poder medir cualquier punto de esta de la
manera mas precisa posible (figura 14) (22). Ademas, como dijimos anteriormente, contamos

con una cadmara CCD que nos permite realizar aumentos de 10x y 100x, con la que colocaremos
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la muestra de la manera mas correcta y tomaremos imagenes de esta que nos seran de gran

utilidad para el reconocimiento de nuestras particulas.

El software utilizado nos proporciona una imagen captada por la cdmara en la que aparece
indicada la zona a la que dirigimos el haz, el espectro de rayos X y una tabla con los porcentajes
atébmicos y de peso de los elementos o compuestos sencillos que forman la muestra. Las
condiciones utilizadas en cada caso son impuestas por el personal del laboratorio, buscando las

mas adecuadas para cada muestra.

Figura 14. Soporte monitorizado donde colocamos la muestra.

3.5. MICROSCOPIO ELECTRONICO DE BARRIDO

La microscopia electrénica de barrido (MEB) es una técnica no destructiva que nos permite
conocer tanto la morfologia como la composicion de la muestra. EI funcionamiento basico de
esta técnica es la interaccion de un haz de electrones con la muestra y la deteccion de algunos

de los productos de dicha interaccion.

Dentro de todas las sefiales que se producen en la interaccion de los electrones con la materia

(figura 4) solo vamos a estudiar en profundidad aquellas que utilizamos en nuestro trabajo.

En primer lugar, hablaremos de los electrones retrodispersados. Cuando los electrones del
haz incidente interaccionan con los nucleos y los electrones de los atomos de la muestra se
producen colisiones. Si el choque es con un nucleo (elastico) cambia su direccion, pero no varia
apenas su energia, en cambio, si choca con otro electron (inelastico) pierde una cantidad
significativa de energia. Puede ocurrir que el electrdn incidente tras sufrir numerosas colisiones
salga “reflejado” y escape de la muestra, lo denominamos entonces retrodispersado (5). Por

esto, la deteccion de dichos electrones la realizamos cerca del eje de incidencia.
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Siendo rigurosos no podriamos asegurar que estos pertenezcan al haz de electrones
incidentes porque al producirse colisiones no podemos distinguir cudl es el incidente y cudl el

de la muestra, aunque por convenio lo hagamos asi.

Los electrones retrodispersados nos ofrecen informacion sobre la composicion de la muestra,
ya que la intensidad de la sefial de los electrones retrodispersados depende del nimero atémico,
Z. El coeficiente de retrodispersion varia en funcion de este numero, a mayor Z mayor
coeficiente; aunque para Z altos el coeficiente varia muy poco y, por tanto, diferenciar
elementos muy pesados como el uranio y el plutonio es complicado; pero si podemos
distinguirlos de elementos ligeros como el carbono. La imagen que observamos emplea una
escala de grises para ilustrar lo que acabamos de explicar, colores mas claros para las zonas con

Z mayor y oscuros para aquellas con Z menor.

El segundo producto de la interaccidn que utilizamos en nuestro estudio son los electrones
secundarios. Estos se producen cuando un electrén del haz incidente excita uno de los electrones
de la muestra y este adquiere energia suficiente para salir. Es muy complicado diferenciar entre
estos y los retrodispersados, por tanto, establecemos un convenio en base a su energia, ya que
sabemos que los secundarios son menos energéticos. Colocamos el umbral de energia en 50eV,
es decir, si la energia del electron es inferior a este umbral lo consideraremos un electron
secundario, en cambio, si el valor de la energia del electron es superior al umbral nos

encontramos con un electron retrodispersado. (23)

En este caso no nos ofrecen informacion acerca de la composicion de la muestra porque el
coeficiente de electrones secundarios no depende del nimero atémico. Este varia en funcion

del angulo de incidencia, por tanto, nos indica la topografia de la muestra.

Los ultimos productos de la interaccion que nos proporcionan informacion son los rayos X.
Los electrones del haz incidente excitan los electrones de la muestra, estos escapan y dejan
vacantes que son completadas con electrones de capas superiores, liberandose rayos X
caracteristicos de cada elemento, como explicamos cuando hablamos de la microfluorescencia
de rayos X. La diferencia principal con la FRX es la forma de excitar los &tomos, en

fluorescencia utilizamos radiacion mientras que aqui lo hacemos con electrones.

Estos rayos X caracteristicos nos complementan la informacion proporcionada por los
electrones retrodispersados. Los electrones nos dan un mapa en escala de grises en funcion del

numero atomico y, los rayos X, el espectro con picos en las energias correspondientes a los
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elementos que componen la muestra. Igual que nos ocurria en el caso de la microfluorescencia

pueden existir electrones Auger, fendbmeno competitivo con los rayos X caracteristicos.

Combinando estas tres sefiales podemos obtener, como hemos indicado al principio,
informacion no solo de la composicion de la muestra sino también de su morfologia.
Evidentemente la resolucién de cada una de ellas es diferente. En la figura 15 podemos observar
las regiones del volumen de interaccion de cada una, a partir de las cuales podemos apreciar las
diferencias en las resoluciones; a mayor volumen de interaccion, peor resolucién. (Aparecen

otras sefiales que no nos aportan informacion en nuestro caso.)

Figura 15. Regiones del volumen de interaccion para cada una de las sefiales producidas en la

interaccion electrones-materia. (1)

Conociendo ya todas las sefiales que nos aportan informacion es necesario saber cuéles son
los elementos principales que forman nuestro microscopio. La parte fundamental es la columna
de electrones, dispositivo encargado de la creacién del haz, como su propio nombre indica. Esta
compuesto por un cafion de electrones que los produce gracias a un filamento; un sistema de
lentes para focalizar y reducir el haz, y un sistema de barrido que, mediante un conjunto de
bobinas, permite desplazar el haz sobre la muestra. (24) Ademas, tiene que contar con tres
detectores diferentes (con su correspondiente electronica para transformar las sefiales recibidas
en impulsos eléctricos) para recoger los tres productos de la interaccion que hemos explicado:
electrones retrodispersados, electrones secundarios y rayos X caracteristicos. También contiene
un sistema de refrigeracion para que no se produzcan sefiales por efecto termoi6nico y una
camara de vacio para evitar que la sefial de los electrones se pierda antes de llegar al detector
(como hemos estudiado en el punto 2.3., los electrones van frenandose cediendo energia al

atravesar la materia).
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Ademas, la muestra requiere una preparacion especial, tiene que estar colocada sobre una
superficie conductora para que el haz de electrones pueda atravesarla y tiene que estar bien

fijada para que al hacer el vacio no se desplace ningln elemento de esta.

En nuestro caso, el microscopio electronico que utilizamos se encuentra situado en el
servicio de microscopia del CITIUS y se trata de un JEOL 6460LV (figura 16). En este
microscopio en concreto, el filamento del cafion de electrones es de tungsteno, el soporte donde
colocamos la muestra puede moverse en 5 ejes y el sistema de refrigeracion es mediante un
dedo frio. Si hablamos de los tres detectores que posee es importante diferenciarlos porque
pertenecen a categorias diferentes. El utilizado para detectar electrones secundarios es un
centellador con la configuracién Everhart-Thornley; para los electrones retrodispersados se
trata de un detector de semiconductor con la misma configuracion, Everhart-Thornley; y el
detector de rayos X por dispersion de energias es un detector de semiconductor, en concreto de
silicio dopado con litio (1). Este ultimo, ademas, nos permite realizar mappings de nuestra
muestra, una representacion cualitativa de los elementos que la forman. Se colorean iméagenes
de la muestra asociando a cada color un rango de energias pequefio, correspondiente a los rayos
X caracteristicos de un determinado elemento, segun la intensidad de la radiacion recogida en

cada punto.

El software que utiliza el detector para obtener la imagen es el JEOL Scanning Electron

Microscope v, para realizar la espectrometria de rayos X y el mapping, el INCA.

Figura 16. A la izquierda, imagen del MEB al completo con el sistema de refrigeracion. A la derecha,

el interior del MEB donde vemos el cafién de electrones.
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4. METODO EXPERIMENTAL

El objetivo principal de nuestro estudio ha sido demostrar el impacto del accidente nuclear
en los sistemas bioldgicos de la zona, utilizando como marcador las heces de conejo. Por tanto,
nos hemos centrado en la busqueda, localizacion y caracterizacion de particulas radiactivas en
dichas heces de conejo, recogidas en los suelos de Palomares. En principio podriamos suponer
que las particulas radiactivas encontradas en las heces pueden tener tres vias de llegada: la
primera de ellas, la alimentacion de estos animales, que las hayan ingerido al estar presentes en
la vegetacion de la que se alimentan; la segunda, que hayan sido adheridas a la superficie de las
heces tras excretarlas, ya que son animales que habitan en madrigueras subterraneas, en
continuo contacto con el suelo contaminado; y, la tultima, es una combinacién de las anteriores.
Los conejos practican la cecotrofia (25), es decir, vuelven a comerse sus propias heces para
aprovechar los nutrientes que en una primera digestion no son absorbidos. Si nos encontramos
en la segunda situacién, en la que las particulas han quedado adheridas a la superficie tras la
excrecion, y estas heces vuelven a ser ingeridas, hallaremos particulas radiactivas en las
segundas heces. Al final de nuestro estudio podremos dar informacion sobre cual es el motivo
de la presencia de particulas radiactivas en las heces.

Para encontrar dichas particulas, hemos realizado en primer lugar un muestreo en la zona y
posteriormente, ya en Sevilla, trabajo de laboratorio empleando las técnicas explicadas

anteriormente.

4.1. MUESTREO

Para comenzar nuestros experimentos fue necesario contar con un gran nimero de muestras,
por lo que realizamos una expedicién a Palomares. Necesitdbamos una gran cantidad no sélo
por la dificultad que se nos podia presentar a la hora de encontrar heces con actividad radiactiva,

sino también para que nuestro estudio fuera realmente representativo.

El mapa de Palomares se encuentra dividido en zonas numeradas segun su cercania al lugar
donde impact6 alguna de las bombas, como observamos en la figura 17. Recogimos muestras

en tres puntos, junto a las zonas 2, 2bis y 6, fuera de la zona de acceso restringido (figura 18).

Cabe destacar que en la zona 2 no solo recogimos heces de conejo, sino que, ademas, también
encontramos otras con una forma ligeramente diferente y mas grandes, que posteriormente

identificamos como heces de cabra.
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Figura 17. Mapa de Palomares con las zonas marcadas y nombradas donde hemos recogido

muestras. (26)

Figura 18. Imagenes de la expedicion a Palomares.

4.2. TRABAJO DE LABORATORIO

En este apartado nos centraremos en explicar el procedimiento general seguido con las
muestras que recogimos. En el siguiente apartado profundizaremos y contaremos en detalle el

estudio que hemos realizado para cada una de las muestras en concreto.
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En primer lugar, como las bolsas con las heces contenian restos de suelo y pequefias ramas,
las pasamos por un tamiz y las separamos en cajas Petri. Una vez limpias, medimos por
espectrometria gamma todas las cajas Petri para ver si detectamos el fotopico correspondiente
al **Am o no, y, por tanto, saber si alguna de las heces de la caja podia contener una 0 mas

particulas radiactivas.

Aquellas cajas Petri en las que observamos el pico de americio que antes hemos explicado
las preparamos para autorradiografia. Esta técnica nos permite escoger la hez en concreto donde
se encuentra la particula, una vez identificada. En el apartado anterior hemos comentado que
esta técnica requeria de, al menos, una semana para que quedara registrada la actividad en la
placa, ya que trabajamos con actividades bajas. Al tratarse de una técnica que necesita tanto
tiempo elaboramos un proceso alternativo para agilizar los experimentos. Algunas de las cajas
Petri en las que detectamos la presencia de americio fueron sometidas a un procedimiento
repetido de division binaria y espectrometria gamma, seleccionando la particion en la que
registrabamos actividad, hasta conseguir aislar una sola hez, obteniendo asi lo mismo que por

autorradiografia.

Una vez que tenemos la hez localizada le realizamos un TAC para intentar encontrar la
particula o las particulas méas densas, en el caso de que hubiera méas de una, dentro o en la
superficie de la hez. Estas particulas con una densidad alta podrian corresponder a particulas

compuestas por uranio y plutonio, lo que conocemos como particulas radiactivas.

Los siguientes pasos van encaminados a caracterizar y aislar de las particulas vistas en el
TAC aquellas que, efectivamente, contengan uranio y plutonio, particulas radiactivas. Para ello,
si se encuentra en la superficie, la podemos observar con el microscopio electronico de barrido
(la distinguimos facilmente ya que el plutonio y el uranio tienen Z=94 y Z=92 respectivamente)
y separarla en un capilar, ayudados de una lupa muy potente; para después realizarle
microfluorescencia de rayos X y confirmar su composicién. En cambio, si la particula se
encuentra en el interior, tenemos que ir dividiendo la hez y comprobando por espectrometria
gamma en que porcion se encuentra; de manera semejante al proceso que hemos utilizado para
separarla, hasta conseguir dejarla en la superficie y poder realizar el procedimiento anterior. En
algin caso hemos tenido que recurrir a triturar la hez porque no conseguiamos ver la particula

en el microscopio.
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5. RESULTADOS

En este apartado iremos detallando el proceso experimental seguido con cada una de las
muestras y los resultados obtenidos. Hemos podido hallar cuatro particulas (tres en heces de
conejo y otra en una hez de cabra), como mostramos en la siguiente tabla (tabla 1); en la que

aparecen las técnicas empleadas y su tasa de recuento.

Tabla 1. Resumen de las muestras.

o Tasa de recuento

Muestra Técnicas empleadas
(cps)
HC-19-1 Autorradiografia, espectrometria gammay TAC 0.016
EC-Z6 Espectrometria gamma, MEB y FRX 0.35
CiT Espectrometria gamma, TAC y MEB 0.56
CALT Espectrometria gamma, TAC y MEB 0.45

HC-19-1

Esta hez la aislamos de una bolsa gracias a la técnica de la autorradiografia. Como vemos en
la figura 19, al revelar la placa fotogréafica observamos un punto mas oscuro que nos indica la
presencia de actividad radiactiva en el punto correspondiente de la bolsa. El software nos
permite medir dénde se encuentra dicho punto y, gracias a la ayuda de un pie de rey, podemos

medir las mismas distancias sobre la bolsa para identificar a qué hez corresponde (HC-19-1).

Figura 19. Resultados de la autorradiografia de EC-02B-01 (bolsa completa) y comparacion con
la bolsa real.
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Al medir la hez por espectrometria gamma nos aparecia un pico para la energia
correspondiente a la desexcitacion del americio (59,5 keV), que es lo que esperdbamos
encontrar (figura 20). El area era de 1280 cuentas en 81004.25 segundos, es decir, 0.016 cps.
Podemos calcular la actividad de manera aproximada, como explicamos en el apartado 3.2.,

obteniendo un valor de 0.44 Bq.

Channel: 4285 : 59.9 keV

Figura 20. Imagen del espectro gamma obtenido para HC-19-1. La imagen superior es una

ampliacion del pico de americio, sefialado con un rectangulo blanco en el espectro inferior.

Tras esto, le realizamos un TAC para observar la particula contenida en ella y obtuvimos las
iméagenes que observamos en la figura 21. Para poder hacerle el TAC la colocamos en un
tornillo rotatorio introducida en una punta de pipeta de plastico, transparente a los rayos X, que
no nos la oculta (Figura 22). Como vemos, el software nos proporciona tres imagenes en dos
dimensiones de cada uno de los planos (XY, YZy XZ), y la reconstruccion 3D (figura 21), para
que nos sea mas facil identificar la posicion de la particula que nos interesa. También nos

permite realizar medidas en cada uno de los planos y modificar el contraste en estos.

Como dijimos cuando hablamos de la tomografia axial computarizada, los puntos que
aparecen mas claros son aquellos correspondientes a zonas con una densidad mayor. Al
observarse varios de un tono brillante fuimos variando el nivel de contraste, de tal manera que,
las zonas con densidad menor (mas oscuras) van desapareciendo de la imagen; y solo se
mantienen aquellas mas densas (mas claras). Asi es como conseguimos elegir cuéles de todas
las zonas con una densidad mayor podrian corresponderse a particulas radiactivas, subiendo el

nivel del contraste.

27



Realizando este procedimiento sobre el TAC de HC-19-1 observamos que solo uno de los
puntos que aparecian de color blanco permanecia al aumentar el nivel de contraste, por tanto,

ya teniamos localizada una particula radiactiva en el interior.

Decidimos intentar aislarla, pero no nos fue posible. Aun asi, podemos asegurar su existencia

en el interior de la hez, gracias al TAC; y su composicién, gracias a la espectrometria gamma.

Volume 1 grid coordinate system Top 1 Volume 1 grid coordinate system
401 mm 247 mm

Loy |0.7mm
Volume 1 grid coordinate system

4.82mm

Figura 21. Resultados del TAC de HC-19-1. Arriba a la izquierda el plano XY, a su derecha el plano
YZ, abajo a la izquierda el XZ y, por altimo, abajo a la derecha, la reconstruccion de la particula

ampliada en 3D. Marcamos con un circulo rojo la particula en todos los planos.

e
nqmm

Figura 22. Sistema con el que colocamos la particula en el TAC para que pueda rotar.

EC-Z6

Se trata de una hez que se encontraba fragmentada. Fuimos colocando cada uno de estos
fragmentos en el detector de radiacion gamma hasta conseguir localizar aquel que contenia la
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o las particulas radiactivas, en definitiva, aquel donde observamos el pico correspondiente a la
emision gamma del americio. Dicho fragmento produjo una tasa de recuento de 0.35 cps.

Posteriormente, colocamos el fragmento en el soporte del microscopio electrénico de barrido
(figura 23) y, detectando electrones retrodispersados, encontramos rapidamente una particula
con puntos mas brillantes que el resto de la muestra (figura 24). Ademas, el software nos
permite medir distancias para poder localizarla posteriormente en la cinta de carbono de una
manera mas sencilla (medimos la distancia a los bordes de la cinta como observamos en la
figura 24).

Figura 23. A la izquierda fragmentos de la muestra colocados en el soporte conductor. A la derecha

el soporte colocado en la camara del microscopio.

X338 SBarm 18 63 BEC

Figura 24. Imagen de parte de los fragmentos (figura 23 izg.) obtenida con electrones
retrodispersados en el MEB. Sefialada en rojo tenemos la particula en la que observamos puntos mas
brillantes que nos indican la presencia de elementos con Z mayor. El software nos permite medir

distancias para poder localizarla posteriormente.

Como explicamos en el apartado 3.5., en este microscopio podemos detectar dos tipos de
electrones, los retrodispersados, que nos aportan informacion sobre la composicion; y los
secundarios, que nos indican la morfologia de la muestra. En la figura 25 observamos imagenes

obtenidas para ambos tipos de sefiales de la particula al completo y de dos zonas dentro de esta
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formadas por elementos méas densos. También podemos medirla, 143 um de alto y 103 um de

ancho, y observar que es de forma aproximadamente eliptica con pequefias irregularidades.

Figura 25. En la esquina superior izquierda la particula al completo para electrones
retrodispersados con medidas, a su derecha para electrones secundarios. En ambas imagenes
superiores tenemos sefialado con un circulo rojo la zona que ampliamos posteriormente. Abajo a la
izquierda ampliacion de dicha zona con elementos mas densos para retrodispersados y a su derecha

para secundarios.

Ademas, sabemos que el MEB nos permite estudiar los rayos X caracteristicos de puntos de
la muestra (figura 26) para conocer su composicion y comprobar que aquellas zonas que nos
aparecen con nimero atbmico mayor, mas claras, corresponden realmente a zonas con uranio
y plutonio distribuidos de forma heterogénea; y que las partes mas oscuras corresponden a

elementos con nimero atémico menor.

La ultima informacion que nos proporciona el MEB es un mapping de los elementos que
componen la muestra, determinando algunos de los mayoritarios (oxigeno, calcio, silicio o
aluminio) y confirmando la presencia de uranio y plutonio en los puntos mas blancos

(correspondientes a zonas con numero atomico mayor), como observamos en la figura 27.
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Figura 26. Espectro de rayos X para tres puntos diferentes de la muestra donde observamos la
presencia de uranio y plutonio ((a), (b) y (c)) y uno donde no los encontramos, (d).




Mg Ka1_2

CKa1_z

AlKal SiKat KKa1 CakKa1l

FeKa1 UlLat PulLal

Figura 27. Mapping para EC-Z6. El uranio y el plutonio aparecen de rojo y verde respectivamente.

Nuestro objetivo ahora es conseguir visualizar la particula con la mayor resolucion y
precision posible. Para ello, es necesario acercarnos con el tubo de rayos X del TAC pero
permitiendo la rotacion del tornillo (necesaria para la reconstruccion en 3D); por lo que, tras
tener localizada la particula gracias al MEB, pudimos aislarla en un fino capilar de vidrio con

ayuda de una lupa muy potente (figura 28), y realizarle el TAC (figura 29).

Figura 28. Sucesion de imagenes del capilar. En la imagen de la derecha podemos ver la particula

pegada en este, sefialada en rojo.
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Figura 29. TAC de la particula aislada en el capilar.

El microscopio electronico de barrido no nos permite cuantificar las muestras que contienen
uranio y plutonio ya que no se encuentran almacenados en su base de datos, por lo que
decidimos emplear microfluorescencia de rayos X. Cabe destacar que pudimos utilizar esta
técnica gracias a que la particula se encontraba aislada en el capilar, permitiéndonos asi,
acercarnos tanto con el detector como con el tubo de rayos X, de tal manera que, los rayos X
caracteristicos que lleguen al detector sean de la particula en cuestion. Ademas, la
microfluorescencia nos permite, como explicamos en el punto 3.4, obtener el porcentaje en
masa de los elementos que la componen donde especialmente nos interesan el uranio y el

plutonio (figura 30 y 31).

Element Wt% @ At%

AIK 21.71 | 2533
SiK 4853 5438
KK 06.78 05.46
CaK 1470 11.54
BaL 01.82 0042
FeK 0223 01.26
Cuk 0026 00.13
Znk 02,57 01.24
PbL 0027 | 00.04
UL 00.61 00.08
PuL 0020 00.03
ZrK 0031 00.11

Figura 30. Resultados de FRX. Imagen con el punto de incidencia, espectro de rayos X y tabla con
la proporcién en masa (W) y nimero atémico (A) de algunos de los elementos que la componen, entre

ellos, uranio y plutonio.
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Volume 1 grid coordinate system
1.27 mm

",

Figura 31. Comparacién entre la imagen obtenida por FRX (izquierda) y TAC (derecha) donde

observamos la particula en el capilar.

C1

En este caso se trata de una hez que aislamos utilizando el proceso de biparticién, ya que la
actividad con la que contaba la muestra original era elevada y este proceso es mucho mas rapido
y eficiente que la autorradiografia en estos casos. Como explicamos en el apartado 4, fuimos
dividiendo la muestra original y seleccionando, para volver a dividir, aquella particién en la que
detectdbamos la presencia de americio (gracias a la deteccion del pico de 59.5 keV). Este

proceso lo hemos representado de forma esquematica en la figura 32.

HC2B-12-A restos
(0.002 cps)

HC2B-12-A HC2B-12-Al

(0.23 cps) (0.008 cps)
HC2B-12 L
(0.34 cps) - R1 (0.011 cps)

HC2B-12-B HC2B-12-A2

(0.013 cps) ] (0.48 cps) R2-A (0.005 cps) C1 (0.5 cps)

R2 (0.38 cps)

(0.39 cps)

Resto

R2-B (0.52 cps) (<0.01 cps)

R2-B2 (0.047 cps)

Figura 32. Esquema que representa el proceso de particion. La cantidad en cps que aparece

corresponde a la emision de ?**Am de 59.5 keV.
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Siguiendo nuestro procedimiento general, le realizamos un TAC en el que hallamos 4

particulas con densidad mayor (mas claras), como observamos en la figura 33.

Figura 33. TAC de C1. Una imagen para cada particula localizada(cada una con los tres planos y

la reconstrucion 3D de la particula ampliada), marcadas con un circulo rojo en cada plano: (a), (b),

©y ().

De las 4 particulas mas densas observadas, dos se encontraban en la superficie ((a) y (b)) e
intentamos localizarlas con el MEB pero nos fue imposible. Por tanto, decidimos fragmentarla
repetidas veces; de manera semejante al proceso realizado para aislar la hez, hasta conseguir el
fragmento con actividad lo suficientemente pequefio como para poder visualizar las particulas
que contiene en el MEB (CL1T).
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C1T

Se trata del resultado final de nuestro proceso de particion; es el fragmento de C1 en el que
medimos un fotopico de 0.56 cps para la energia de 59.5 keV. A continacién, le realizamos un
TAC para comprobar que seguian encontrdndose particulas mas densas (méas claras) en él
(figura 34).

Figura 34. TAC de C1T. Una imagen para cada particula localizada (cada una con los tres planos

y la reconstrucion 3D de la particula ampliada), marcadas con un circulo rojo en cada plano: (a), (b),

©y ().

Después de este, empleamos el microscopio electronico de barrido; observando en su
superficie una de las particulas que encontramos en el TAC y midiéndola, como vemos en la
figura 35. Ademas, obtuvimos el espectro de rayos X para uno de los puntos con mayor nimero
atdmico, confirmando la presencia de uranio y plutonio en estas zonas mas claras (figura 36) y

el mapping, donde observamos que los elementos mayoritarios son el potasio, el calcio y el
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aluminio (figura 37). Comparando las dimensiones y morfologia de la particula observada en
el MEB (figura 35) con las cuatro particulas localizadas mediante el TAC (figura 34), podemos

aventurar que la particula radiactiva es la particula (c) del TAC.

Por altimo, en el TAC, tomamos una tomografia en 2D para diferentes contrastes (figura 38)
comprobando asi la presencia de la particula de manera inequivoca. Nos aparece otra particula
aparentemente de la misma densidad, pero al ser una particula mayor, concluimos que esta
compuesta de elementos menos densos; aunque su gran tamafio haga que atenuUe la radiacion de
manera semejante, y aparezca por tanto, del mismo tono.

Finalmente, decidimos no aislarla en un capilar ya que estaba anclada a la superficie de la

hez y podia ser complicado pues corriamos el riesgo de fragmentarla o perderla.

XoB8  ZBkm Z 5¢ 28kU X1,588  18mm

Figura 35. Imagenes del MEB para electrones retrodispersados de C1T. A la derecha la imagen
ampliada y con cotas.

B

-E&ECU‘UIH 1

Figura 36.. Espectro de rayos X para uno de los puntos con uranio y plutonio.
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Figura 37. Mapping de C1T. El uranio y el plutonio aparecen en rojo y verde respectivamente.

Figura 38. Imégenes del TAC para distintos niveles de contraste en negativo. En la imagen de la

derecha observamos nuestra particula en la punta (sefialada en la imagen).

CAl

Nuestra Gltima muestra es una hez de cabra aislada mediante el proceso de biparticion.

Cuando colocamos esta hez en el detector para realizarle espectrometria gamma observamos
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un fotopico en 59.5 keV de 36 cuentas en 144 s, 0.25 cps. La colocamos en una pipeta de
plastico transparente y le realizamos un TAC, observando tres particulas con una densidad
superior al resto de la hez (figura 39). Intentamos localizar una de las ellas en el microscopio
electronico de barrido, ya que se encontraba en la superficie; pero el gran tamarfio de la hez y la
fina capa de materia orgénica que la cubria dificultaban la Ilegada del haz de electrones y no se
formaba el espectro de rayos X. Por tanto, decidimos cortarla para reducir su tamafio, como
apreciamos en la figura 40. Al cortarla medimos los fragmentos por espectrometria gamma
hasta obtener uno lo suficientemente pequefio y que contuviera toda la actividad antes vista, al

que denominamos CA1T.

Figura 39. TAC de la CA1. Una imagen para cada particula localizada (cada una con los tres planos

y la reconstrucion 3D de la particula ampliada), marcadas con un circulo rojo en cada plano: (a), (b)

y (©).
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Figura 40. Proceso de fragmentacion de CA1 hasta obtener CA1T, a la derecha.

CA1T

Esta pequefia porcion de nuestra hez presentaba una tasa de recuento de 0.45 cps. Para poder
visualizar la particula radiactiva que contenia en el MEB, la trituramos sobre una cinta de
carbono (figura 41). Aun asi, no conseguiamos localizarla, por lo que le realizamos una
radiografia con el TAC para comprobar que continuaba en el interior (figura 42). Efectivamente
en esta seguiamos observando esos puntos mas densos, corroborando que se encontraba dentro.
Realizamos dos imagenes en diferentes contrastes para asi poder seleccionar cuél de los puntos
mas brillantes era la particula que buscdbamos. Encontramos varios puntos mas claros,
correspondientes, en principio, a particulas con densidad alta. Dos de ellas tienen un tamafo
superior; aun siendo menos densas atentan la radiacion en la misma medida que una particula
con densidad mayor y de menor tamafio. Podemos asegurar entonces, que alguna de las otras
particulas es la que contiene elementos radiactivos, incluso podrian estar presentes en todas.
Aunque decidimos no aislar la particula o particulas si podemos asegurar su existencia, cubierta
de materia organica como observamos en la figura 41 (ya que no la vemos en el MEB); y la
presencia de americio y, por tanto, también de plutonio en esta (gracias a la espectrometria

gamma).
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Figura 41. Imagen de CALT triturada sobre la cinta de carbono.

Figura 42. Imagenes del TAC de CALT para diferentes contrastes donde observamos las particulas

mas densas.
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6. CONCLUSIONES

El objetivo de nuestro trabajo es estudiar el impacto del accidente nuclear de Palomares
(1966) en los sistemas bioldgicos. Para ello, utilizamos como marcadores heces de conejo y nos
centramos en buscar y caracterizar particulas radiactivas en estas. EI hecho de que la
composicion de dichas particulas radiactivas coincidiera con la de las bombas liberadas en el

accidente nos confirmaria el impacto directo de este.

En primer lugar, nos hemos centrado en localizar estas particulas y, en segundo lugar, en
estudiar su composicion. Para localizarlas hemos utilizado técnicas como la autorradiografia y
el TAC, la primera, detectando la radiacién liberada por la muestra y, la segunda, estudiando la
diferencia entre las densidades (las particulas radiactivas estan formadas por elementos méas
densos como plutonio, uranio y americio). Para identificarlas hemos empleado la
microfluorescencia de rayos X, excitando la muestra y detectando sus rayos X caracteristicos.
Cabe destacar la utilizacién de dos técnicas que nos permiten tanto la localizacion como la
identificacion de su composicion: la espectrometria gamma y el microscopio electrénico de
barrido, aunque la primera lo haga de forma mucho mas somera (solo nos identifica un elemento

y si se encuentra o no, pero no la posicion exacta de la particula).

Gracias a la espectrometria gamma detectamos la presencia de 2**Am, localizando el
fotopico correspondiente a una de sus emisiones (figura 9). La existencia de dicho ?**Am nos
confirma la presencia de 2*'Pu (compuesto fundamental de las bombas) ya que procede de este,
como vimos en la figura 3. Por otro lado, gracias al microscopio electronico de barrido, ademas
de localizar la particula gracias a los electrones retrodispersados y observar su morfologia con
los electrones secundarios, podemos excitar los atomos de esta y asi detectar los rayos X
caracteristicos, estudiando gracias a ellos la composicién de las particulas radiactivas; viendo

que se trata principalmente de uranio y plutonio, elementos que formaban parte de las bombas.

Con la ayuda de estas técnicas hemos conseguido finalmente aislar una particula radiactiva
en un capilar procedente del interior de una hez de conejo, observar directamente una segunda
particula radiactiva en la superficie de otra hez (también de conejo) y, detectar la presencia de

particulas radiactivas en el interior de una hez de conejo y una hez de cabra.

Los elementos de los que estdn compuestas las particulas radiactivas encontradas coincidian

con aquellos pertenecientes a la composicion de las bombas liberadas, por lo que nuestro
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estudio nos demuestra que el accidente nuclear ocurrido, no solamente dejé los suelos de la

zona contaminados, sino que también ha tenido impacto directo en los sistemas biologicos.

Que nos aparezcan elementos radiactivos provenientes de las bombas no solo en heces de
conejo sino también en una hez de cabra, es una confirmacion méas del impacto ya comentado
sobre los sistemas bioldgicos de la zona. Podemos aventurarnos a asegurar que si analizaramos

restos organicos de otros seres vivos también hallariamos restos radiactivos del accidente.

Cabe destacar que algunas de las particulas radiactivas que hemos observado se encontraban
en el interior de las heces de cabra y conejo. Esto es importante, ya que nos confirma la via de
llegada de dichas particulas radiactivas. Los animales, conejos y cabras, ingirieron las
particulas, las digirieron y expulsaron; es decir, la vegetacion de la que se alimentan las
contiene; no se han adherido a la superficie de las heces desde el suelo después de la excrecion.
Esto dltimo podria darse Unicamente en el caso de los conejos (debido a que estos practican la
cecotrofia) aunque de manera muy poco probable, ya que ingieren las heces directamente desde
el ano, reduciendo la posibilidad de contacto de estas con el suelo, evitando que pueda
producirse la adherencia. Ademas, si este fuera el inico motivo de la presencia de particulas en
las heces, solo las encontrariamos en heces de conejo (las cabras no practican la cecotrofia). Sin
embargo, esto no ocurre, también las hallamos en el interior de heces de cabra, por lo que
podemos asegurar que el principal camino de llegada de las particulas radiactivas a las heces es
la vegetacion de la que se alimentan los animales, vegetacion contaminada por elementos
procedentes de las bombas nucleares (aunque también puedan darse, de manera poco probable,
los otros casos que explicamos en el punto 4), confirmandose asi el impacto del accidente de

Palomares sobre los sistemas biol6gicos de la zona.
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