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Capitulo 1

INTRODUCCION

El trabajo que presentamos a continuacién consiste en el estudio de la presencia de
radiontclidos artificiales en varios sistemas naturales en donde han aparecido recien-
temente como consecuencia del uso de is6topos radiactivos en actividades humanas.

La aparicién de radiontuclidos artificiales en el medio ambiente ha tenido como
primera causa la diseminacién, a lo largo de toda la superficie terrestre, de emisores
radiactivos que han sido producidos en los ensayos de armas nucleares que han tenido
lugar en la atmdsfera desde 1945. El empleo de radioisétopos artificiales con fines
pacificos ha contribuido, como una segunda fuente, a la presencia de radiactividad
artificial en el medio ambiente.

Vamos a exponer aqui un estudio de los niveles de actividad de varios ra-
diondclidos artificiales en muestras naturales recogidas en nuestra Comunidad Au-
tonoma de Andalucia durante estos dltimos anos.

Hemos estudiado los niveles de actividad de 137Cs y 9°Tc en muestras de agua
de lluvia recogidas en la ciudad de Sevilla. Se espera encontrar una distribucién
homogénea de radioniclidos artificiales en la atmésfera de toda Andalucia, por ello
podemos considerar Sevilla como un punto representativo, en lo que se refiere a
muestras atmosféricas, de toda la regién.

Con este estudio pretendemos conocer algo mas acerca del comportamiento del
9Tc en la atmdsfera, su tiempo de residencia, y compararlo con el comportamiento
del ¥7Cs, que es un radiontclido mucho maés estudiado.

Un segundo sistema natural en que hemos fijado nuestra atencién ha sido el
medio marino de las costas de Andalucia. Al no existir instalaciones nucleares
que arrojen residuos radiactivos al medio ambiente de nuestra Comunidad, en este
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caso a las aguas costeras, esperamos obtener los niveles de radionuclidos artificiales
producidos por ensayos atmosféricos de armas nucleares. Estos bajos niveles dan
lugar necesariamente a niveles de actividades en agua muy bajos, ain en el caso de
que se usen técnicas radioquimicas de preconcentracién, lo que haria muy dificil su
medicién.

Por ello, la medida de niveles de radiactividad artificial en el medio marino se
obtiene mediante la utilizacién de los llamados bioindicadores. Estos bioindicadores
son seres vivos, animales o plantas, que habitan en el sistema natural estudiado y
que, a través de sus funciones metabdlicas, concentran, de una manera natural, los
radiontclidos artificiales presentes en el medio que los rodea.

El hecho de que este trabajo sea el primero que se emprende sobre la presen-
cia de radionuclidos artificiales en el medio ambiente marino de Andalucia nos ha
conducido, en primer lugar, a plantearnos la eleccién del bioindicador més adecuado.

Las algas marinas, especialmente las algas pardas, han demostrado ser, por su
factor de concentracién, abundancia y su mas facil tratamiento radioquimico, uno
de los mejores bioindicadores marinos para radioniclidos artificiales. Por ello las
consideramos como la mejor eleccién, para buscar el bioindicador, en nuestro estu-
dio. Como veremos en la exposicién de este trabajo, la eleccién del bioindicador
més adecuado para el medio marino de nuestra regién ha contado con grandes difi-
cultades.

La puesta a punto del método radioquimico de anélisis de °Tc en algas marinas
se llevé a cabo con un trabajo, en colaboracién con las universidades de Dublin y
Auténoma de Barcelona, sobre la presencia de radionuclidos artificiales en el Mar
de Irlanda. Este trabajo, que también se presenta en esta memoria, se ha dirigido
al estudio del impacto ambiental producido en el Mar de Irlanda por la central de
reprocesamiento de combustible nuclear de Sellafield. Nuestra participacion en él ha
consistido en la medida de los niveles de °Tc presentes en muestras de algas, Fucus
vestculosus, recogidas en las costas de Irlanda.

También se han desarrollado estudios, previamente a la medida de las activi-
dades, sobre las condiciones de trabajo de los detectores utilizados en la medida de
radiactividad. Una descripcién de los sistemas de deteccién y medida de radiactivi-
dad, asi como los resultados de su calibracién han sido incluidos en este trabajo.

En colaboracién con el International Laboratory of Marine Radioactivity (OIEA)
de Ménaco, hemos procedido a analizar los niveles de 238Py, 239+240py y 24lAm
en un conjunto de muestras escogidas de algas, con objeto de obtener los niveles
precipitacionales correspondientes a nuestra zona de estudio. Nos fijaremos con
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especial atencién en el caso de Palomares, en donde tuvo lugar en 1966 un accidente
de aviacién que produjo una alta contaminacién de plutonio por los alrededores.

Describimos a continuacién cada uno de los capitulos de los que cuenta esta
memoria. Vamos a hacer, en primer lugar, una recopilacién de algunos trabajos
significativos que se han venido realizando en los Ultimos afios sobre medida de
radiactividad en los sistemas ambientales que hemos estudiado, la atmdsfera y el
medio marino, con objeto de presentar el estado actual en que se encuentra esta
linea de investigacion y de mostrar el contexto cientifico en el que se encuentra
inmerso nuestro trabajo.

A continuacién detallaremos las técnicas y sistemas de medida que se han uti-
lizado en cada uno de los estudios que hemos realizado. En este apartado haremos
especial mencién a los métodos radioquimicos aplicados y describiremos los sistemas
de deteccién utilizados en la medida de radiactividad.

En las tres secciones siguientes resumiremos cada uno de los tres trabajos cita-
dos, presentando los resultados més importantes y las consecuencias que de ellos se

deducen.

En primer lugar veremos un estudio sobre los niveles de 37Cs y 9°Tc en agua
de Huvia recogida en Sevilla. Después presentaremos el estudio realizado sobre los
niveles de radiactividad artificial en algas del Mar de Irlanda. Y terminaremos, final-
mente, con nuestro trabajo sobre radiactividad artificial en algas marinas recogidas
en la costa de Andalucia.

Un capitulo final de conclusiones destacara los objetivos mds importantes que se
han alcanzado con este trabajo.



Capitulo 2

RADIACTIVIDAD
ARTIFICIAL EN LA
ATMOSFERA

En los préximos capitulos vamos a estudiar la presencia de radionuclidos artificiales
en muestras naturales del medio ambiente de Andalucia. Como hemos indicado an-
teriormente, los radioniclidos artificiales que se encuentran en nuestra regién tienen
su origen en la deposicién de particulas radiactivas desde la atmdsfera. Hemos con-
siderado en nuestro estudio dos tipos de muestras: agua de lluvia y algas marinas,
en donde hemos medido concentraciones de radiactividad de varios radioniclidos
artificiales. Las muestras del primer tipo nos van a dar una medida directa de la
presencia de radiactividad artificial en la atmdsfera, mientras que las del segundo
tipo dan cuenta del posterior transporte de radioniclidos de la atmdsfera al medio
marino. En este capitulo vamos a introducir algunos de los conceptos fundamentales
acerca de las caracteristicas de las fuentes de radiontclidos artificiales que provocan
su presencia en la atmdsfera sobre nuestra regién y de los fendmenos de transporte
en que dichos radioniclidos se ven envueltos.

2.1 Composiciéon y dindmica de la atmésfera

La atmésfera [Kathren, 1984] puede considerarse dividida en varias regiones dife-
rentes atendiendo a su densidad, temperatura o grado de ionizacién. La regién
situada inmediatamente por encima de la superficie terrestre es la troposfera, que
alcanza una altitud aproximada de 11 km en la zona templada. La altura de la
troposfera varia dependiendo de la latitud y de las estaciones meteoroldgicas. La
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troposfera contiene alrededor de las tres cuartas partes de la atmdsfera (en peso) y
es el tnico sitio donde se puede encontrar vapor de agua y contaminacién quimica.
La temperatura tipica en esta regién disminuye normalmente con la altura a razén
de -6.5°C/km. Este fenémeno es de gran importancia para la mezcla y difusién de
masas de aire en la atmdsfera.

La troposfera estd separada de la siguiente regién atmosférica mas alta, la es-
tratosfera, por una superficie imaginaria conocida como tropopausa. La estratosfera
se extiende desde una altitud de 11 km hasta alcanzar 32 km, y es un capa isoterma
con una temperatura de alrededor de -55°C. La estratosfera es seca y sin nubes,
con vientos del oeste en invierno en el hemisferio norte y vientos del este en verano.
En la estratosfera es donde entran en ignicién los meteoritos y es donde se forma
el ozono. La estratosfera tiene una gran importancia, desde el punto de vista de la
radiactividad ambiental, pues en ella se han inyectado cantidades de radioniclidos
artificiales de vida larga, durante los ensayos de armas nucleares, que luego caen a
la superficie de la tierra siguiendo los movimientos de aire de la atmosfera.

Por encima de la estratosfera se encuentra la mesosfera u ozonosfera, que empieza
a una altura de 30 km y llega hasta 80 km. La temperatura de esta capa aumenta
durante unos cuantos km, luego se mantiene estable y finalmente disminuye. A
partir de la mesopausa, la temperatura vuelve a aumentar por la regién mds externa
de la atmdsfera, la ionosfera, que es una regién fuertemente ionizada y cuya altura
alcanza quizés los 4000 km.

Los movimientos del aire en la atmdsfera estan determinados por los intercambios
de calor de la tierra. El aire se calienta en el ecuador y asciende, mientras que en los
polos se enfria y desciende. Este fenémeno da lugar a dos celdas convectivas, una en
cada hemisferio, que enlazan el ecuador con los polos. El movimiento del aire en las
dos celdas es modificado por la accién de la fuerza centrifuga y de Coriolis. Asi, en
las latitudes templadas del hemisferio norte, los vientos superficiales generalmente
soplan de suroeste a noreste, y en direccién opuesta en el hemisferio sur [Kathren,
1984].

Un modelo més complicado de circulacién global del aire considera seis bandas
de viento dominante sobre la superficie de la tierra. Las tres bandas de vientos
dominantes de cada hemisferio se explican en términos de un modelo de capas.
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2.2 Fenomenologia de una explosién nuclear.

Una explosién nuclear consiste en la liberacién muy rapida de energia debido a la
fisién o fusién nuclear en un volumen pequefio. La reaccién tiene lugar en unos
milisegundos, liberdndose enormes cantidades de energia. La reaccién por fisién
precisa de una masa supercritica de un apropiado niclido fisil y de una fuente
inicial de neutrones. *33U, 235U y 239Py son ndclidos utilizables en los procesos de
fisién con neutrones de cualquier energia y tienen un periodo de semidesintegracion
aceptable para que no se desintegren en materiales no fisibles. La reaccién de fisién
basica, como por ejemplo para el 23°U, es

50 4+ n — Fragmentos de fision + 2 — 3 neutrones + 200 MeV

En la ecuacién, un nicleo de 33U es bombardeado con un neutrén y se divide
en dos nucleos mas ligeros o productos de fisién, emitiéndose energia y dos o tres
neutrones que pueden causar otros procesos de fisién en otros niicleos de uranio.

Los productos de fisién tienen unos rendimientos de produccién caracteristicos.
Como aparecen dos productos de fisién por reaccién, el rendimiento total por fisién
es del 200%, y el rendimiento por fisién de cada producto variara dependiendo de su
nimero masico, con rendimientos mas altos cerca de los llamados “nimeros magicos”
asociados a capas nucleares completas. Un examen de la curva de rendimiento
por fisién para 2*°U muestra dos grupos distintos de productos de fisién con altos
rendimientos, uno con nimero mdsico entre 85 y 104, y otro con nimero mdsico
entre 130 y 149. Otros nucleos fisibles tienen unas curvas de rendimiento por fisién
similares.

La energia liberada en el proceso de fisién produce extremadamente altas tem-
peraturas que pueden producir la fusién de ciertos nicleos ligeros con la liberacién
adicional de mas energia.

El proceso de explosion nuclear es muy répido, teniendo lugar en menos de un
microsegundo. Los materiales de la bomba se evaporan formando un gas caliente a
alta presién. Se forma una gran bola de fuego que puede arrastrar parte del suelo
sobre el que ha explosionado y que se eleva rdpidamente. Cuando llega al limite
superior de la troposfera (15 km) la bola se expande en forma de hongo. La nube
se extiende por la estratosfera alcanzando alturas de hasta 40 km. Cuando llega a
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la altura méaxima, el hongo se ensancha lateralmente a velocidades de hasta 160 km

por hora.

Un minuto después de la explosién tiene lugar el fenémeno del fraccionamiento.
Esto consiste en que las particulas se dividen segin su tamafo. Los compuestos de
6xidos de hierro, aluminio y otros materiales refractarios se encuentran en particulas
con didmetros comprendidos entre 0.4 y 4 um, mientras que los radioniclidos mas
volatiles se condensan en particulas de didzmetro menor que 0.4 um. Las particulas
mas grandes caen rapidamente a la tierra por la accién de la gravedad dando lu-
gar a una deposicién local alrededor del punto de la detonacién. Las particulas
mas pequehas, que contienen la mayoria de los radioniclidos volatiles como radio-
cesio, radioestroncio y radioiodo, permanecen en suspensién por largos periodos de
tiempo cayendo a la tierra en dreas muy extensas del hemisferio y dan lugar al poso
radiactivo global.

Para detonaciones con rendimientos de alrededor de 1kT, la mayor parte de la
radiactividad se inyecta en la troposfera, en donde el indice de disminucién o tiempo
de residencia es de alrededor de tres semanas, cayendo casi todas las cenizas en 2 o

3 meses.

Las particulas depositadas en la estratosfera por una detonacién da lugar al poso
radiactivo estratosférico, confinado al hemisferio en el que la explosién se ha pro-
ducido debido a la escasa mezcla de aire que existe entre los dos hemisferios. Una vez
en la estratosfera, las particulas radiactivas tienden a permanecer alli mucho tiempo,
generalmente alrededor de un afio. El tiempo de residencia real varia dependiendo
de diversos factores, entre los cuales estdn el rendimiento explosivo del artefacto,
la altitud y la latitud del lugar y la estacién meteorologica en que se produjo la
explosién.

El aire situado en la troposfera se eleva hasta la estratosfera cerca de la tropopausa
ecuatorial y se mueve después hacia los polos, en donde regresa a la troposfera. Asi,
el flujo del aire en la estratosfera es generalmente de sur a norte en el hemisferio
norte y de norte a sur en el hemisferio sur. La transferencia a la troposfera tiene
lugar en las zonas templada y polar y es maxima a finales de invierno y principios
de primavera cuando el aire en latitudes altas es mas frio y, por tanto, méas denso.
Esto, unido a las frecuentes lluvias y tormentas, da lugar al caracteristico incre-
mento de actividad del poso radiactivo que tiene luga durante la primavera y que se
denomina pico de primavera [Karol, 1970]. La desaparicién desde la troposfera de
las particulas radiactivas es muy rapida, generalmente del orden de un mes [Gavini
et al., 1974].
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2.3 Ensayos de armas nucleares

La primera prueba de armas nucleares se realizé el 16 de julio de 1945 en Nuevo
Méjico (Estados Unidos). Desde entonces diversos paises del mundo han realizado
ensayos de este tipo de arma. La mayor parte de las pruebas se han producido en el
hemisferio norte, aunque algunos paises como Gran Bretafia y Francia han realizado
ensayos en el hemisferio sur, por lo que podemos encontrar restos de las explosiones
por todo el mundo.

Las pruebas atmosféricas de armas nucleares han dado origen, desde 1953, a la
presencia de un gran nimero de radioniclidos artificiales en la atmdsfera terrestre.

Aunque algunos de estos radionuclidos, productos de fisién o activacién neutrénica
de vida corta como 132Te, 1811 99mTc 106Ry o 144Ce, desaparecen rapidamente,
existen otros, como °°Sr, 137Cs, 99T¢ y los transurdnidos, cuyo largo periodo de
semidesintegracién asegura su presencia durante grandes periodos de tiempo.

Para estos ultimos radioniclidos se ha venido produciendo una distribucién esta-
cionaria de los mismos por toda la atmésfera, de forma que puede encontrarse una
correlacidén entre la concentacién en que se muestran y la latitud terrestre correspon-
diente [Steward et al., 1960]. Una serie de pruebas atmosféricas desarrolladas desde
1953 hasta 1980 han dado lugar a una acumulacién sucesiva de estos radionuclidos,
como mostramos en la Figura 2.1 para el caso del Sr.

Los estudios sobre la presencia de radioniclidos artificiales en la atmoésfera han
sido realizados, principalmente, mediante la recogida de agua de lluvia y aerosoles
que después son analizados y medidos. Afortunadamente algunos trabajos previos
nos permiten tener constancia de datos procedentes de diversas partes del planeta
correspondientes a periodos de tiempo diferentes.

Aunque se salga del marco del puro interés cientifico, hemos de mencionar que
estos estudios han tenido una fundamental importancia, dando como consecuencia
la suspensién de pruebas atmosféricas de armas nucleares ante la constatacién de
que la atmdsfera terrestre no podia considerarse como un sumidero inalterable de
productos radiactivos.

Actualmente, la vigilancia de la concentracién de radioisétopos en muestras at-
mosféricas ha vuelto a adquirir una trascendental importancia tras el accidente de
la central nuclear de Chernobyl, en donde los fenémenos de transporte, a través de
las capas inferiores de la atmdésfera han jugado un decisivo papel en la distribucién
de los radioniclidos alli originados por toda la superficie terrestre.
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Figura 2.1. Distribucidn de la concentracion de actividad de °°Sr en muestras de
suelo en funcion de la latitud.
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Los estudios sobre la presencia de elementos radiactivos artificiales en la atmésfera
han sido muy abundantes desde el inicio de los ensayos de armas nucleares.

Un seguimiento muy cuidadoso acerca de la presencia de radioniclidos artificiales
en muestras atmosféricas, agua de lluvia o aerosoles, ha sido realizado por la UKAEA
[Cambray et al. 1987]. En estos estudios se recogen datos desde estaciones repartidas
por los cinco continentes y se recopilan trabajos anteriores que van desde 1951 hasta

nuestros dias.

Sin embargo, el **Tc ha sido uno de los radionticlidos artificiales menos estudiado
y nuestro conocimiento sobre su comportamiento en la atmdsféra es todavia escaso.

Las primeras medidas que se hicieron en muestras atmosféricas, sobre niveles de
99Tc en agua de lluvia, fueron realizadas en Texas (Estados Unidos) y publicadas
por Attrep et al., 1978. Estos autores también presentas medidas de los niveles de
90Sr en las mismas muestras. En estas publicaciones se aportan los primeros datos
para el conocimiento del comportamiento del °*Tc en la atmésfera, su distribucién y
posterior evolucién, que nos sirven de partida para los estudios que nosotros hemos

desarrollado.

Trabajos previos, que aportan resultados sobre los niveles de *Tc en aerosoles
recogidos en Sevilla, desde 1965 hasta 1967, han sido publicadds por Garcia Ledn et
al. [Garcia Ledn et al., 1984c| y dan cuenta de la experiencia que se tiene en nuestro
Departamento en lo que se refiere a la medida y andlisis de radiactividad artificial

en muestras atmosféricas.

El estudio de la evolucién temporal de los niveles de concentracién de radioniclidos
artificiales en la atmdésfera ha dado lugar a célculos de tiempo de residencia de cada
uno de ellos. En la discusién de este problema entraremos también a lo largo de esta

meimoria.

Otro aspecto del problema general, que queremos destacar aqui, es el estudio
de las razones de actividad %°Tc/%0Sr y 9Tc/ 137Cs que aparecen en las muestras
atmosféricas y que no se corresponden con la razones tedricas que se espera encontrar
a partir de un proceso de fisién.

2.4 El accidente de Chernobyl

El 26 de abril de 1986 se produjo la explosién e incendio de uno de los reactores de
la central de Chernobyl (URSS). Este accidente dié lugar a una nube radiactiva que
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se elevé entre 1y 2 km por encima del reactor [USSRSCUAE, 1986], [C. Persson et
al., 1987]. La nube se desplazé inicialmente hacia el noroeste de Suecia y Finlandia
en donde se elevd, parcialmente, hacia capas mas altas de la atmédsfera. La nube,
dividida en varios segmentos, situados a diferentes alturas, atravesé Escandinavia
dividiéndose en varias secciones que siguieron trayectorias diferentes [Persson et al.,
1987]. Una parte de la nube, la capa inferior de la nube original, se desplazaria
hacia el norte atravesando el Mar de Noruega. Davidson et al. [Davidson et al.,
1987} indicaron que una parte situada a baja altitud cruzé Groenlandia procedente
del este y se dirigié hacia el sur y el oeste, alcanzando Canada y eventualmente el
noreste de los Estados Unidos el 9 de mayo.

La reciente aportacién de radiomiclidos artificiales a la atmésfera, producida
por el accidente de Chernobyl, ha dado lugar a la publicacién de diferentes estudios
dedicados a evaluar su impacto medioambiental y sobre el hombre. Algunos de estos
trabajos ha estado dedicado preferentemente al analisis de radioniclidos artificiales

en muestras atmosféricas.

Larsen et al. [Larsen et al., 1989], han encontrado concentraciones elevadas de
radiactividad, procedentes del accidente de Chernobyl, a lo largo de la costa este
y en el noroeste de los Estados Unidos el 9 y 10 de mayo de 1986. La llegada
casi simultanea de los residuos radiactivos en lugares tan alejados se explica por las
diversas trayectorias que sigui6é la nube radiactiva en los diferentes momentos del
desarrollo del accidente. Asi, las cenizas expulsadas durante la explosién del reactor
de Chernoby! viajaron a través del Artico, por las capas medias de la troposfera,
hasta caer en la costa este de los Estados Unidos. Mientras tanto, otra parte de
los residuos, con una composicién quimica bien diferente, expedidos por el reactor
danado durante las semanas siguientes a la explosién inicial atravesaron zonas de
Asia y del Pacifico Norte, por las capas atmosféricas mas proximas a la superficie,
y se depositaron en el noroeste de los Estados Unidos.

Durante el accidente de Chernobyl, las primeras emisiones contenian en su mayor
parte radioniclidos volatiles (!3!, %7Cs, ...) pero conforme la temperatura del
reactor aumentaba se incrementé la presencia, en los escapes radiactivos, de ra-
dioniclidos mds refractarios (**Zr, 14°Ba, ...). Las medidas secuenciales que se
hicieron han mostrado que la razén entre los radiontclidos més refractarios, 1%*Ru,
respecto de los mis volatiles, 37Cs, aumenté durante el desarrollo del accidente
desde un valor inicial de ~ 0.3 hasta un valor final de ~ 3.

Holm [Holm, 1988] ha recopilado datos sobre los niveles de “*Tc y 37Cs en
muestras ambientales entre los que se encuentran los niveles correspondientes al
impacto de Chernobyl en Ménaco.
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Un estudio mas general, que tiene en cuenta los radionticlidos de vida corta, ha
sido publicado en 1988 por Whitehead et al., 1988, en el cual se presentan datos acer-
ca de radiontclidos artificiales que son raramente detectados en medidas rutinarias
de muestras ambientales atmosféricas.

Whitehead et al. [Whitehead et al., 1988| midieron concentraciones de ra-
diontclidos en filtros de aire tomados en Ménaco durante las semanas siguientes al
accidente de Chernobyl. Se han encontrado cantidades no usuales de radioniclidos
tales como 1%°Ru, 1'Ag, 125n y 126Sb. Los radioniiclidos de los elementos mas
volatiles fueron los primeros en llegar (6-24 horas), mientras que los elementos mas
refractarios presentaron un distribucién bien diferente. El segundo pico de activi-
dad (4-5 de mayo) procedente del reactor de Chernobyl, caracterizado por un alto
contenido en elementos refractarios, también se ha observado en Ménaco.

Finalmente, Mishra [Mishra, 1990] nos aporta un interesante estudio compara-
tivo acerca del impacto ocasionado en la India por el accidente de Chernobyl respecto
a la pruebas nucleares atmosféricas realizadas por China entre 1967 y 1978 y que
afectaron también a esa regién. Afortunadamente, tanto aqui como en los paises eu-
ropeos, las conclusiones de todos los trabajos publicados han dado dosis producidas
por Chernobyl muy pequenas comparadas con la exposicidn recibida por radiacién
natural.



Capitulo 3

RADIONUCLIDOS
ARTIFICIALES EN EL
MEDIO MARINO

3.1 Radiontclidos en sistemas acuaticos

Existe un intercambio constante de nutrientes y energia entre los sistemas bioldgicos
y sus alrededores que dan lugar a estados de equilibrio estable. La forma en que
este intercambio tiene lugar, la concentracién y transferencia de elementos y sus
isétopos entre los diversos elementos de la biosfera, ha sido un importante objeto de
investigacién y de consideraciones teéricas.

La aparicién y el grado de concentracién de radioniclidos en la biosfera tras una
fuga accidental, o a partir de los vertidos periddicos controlados, depende, en gran
medida, de las caracteristicas de la fuente. Las fuentes emisoras de radioniclidos las
podemos clasificar en dos grandes clases:

e aquellas que liberan a la atmésfera particulas o gases contaminados con ra-
dioniuclidos, y

e aquellas que descargan a la hidrosfera fluidos acuosos contaminados (tanto con
radioniclidos asociados a particulas en suspensién como en disolucién).

Los radioniclidos presentes en los vertidos se ven sometidos a continuacion a
fenémenos de dispersién, tanto por la atmésfera como por los sistemas acuéticos,
que los distribuyen por los diferentes ecosistemas (Figura 3.1).

13
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ambiente.
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El comportamiento fisico y quimico de los radioniclidos en los sistemas acuaticos,
asf como su dispersién a través de ellos, es muy complejo. En la Figura 3.2 presen-
tamos las vias de dispersién y transferencia de radioniclidos que tienen lugar en un
medio ambiente acudtico tipico. La dispersién de los elementos traza, como metales
pesados o radioniclidos, puede realizarse en disolucién o a través de particulas en
suspension, alcanzando finalmente a los principales componentes biolégicos.

En la Tabla 3.1 [Mitchell et al., 1988a] resumimos las propiedades mds impor-
tantes de los isétopos de tecnecio, cesio, plutonio y americio que se pueden encontrar
en el medio marino.

En el modelo que hemos presentado (ver Figura 3.2) hemos considerado que los
principales componentes biolégicos (productores primarios, herbivoros, carnivoros,
organismos que viven en los sedimentos y se alimentan de la descomposicién de la
materia orgdnica, organismos que actian como filtradores de agua y organismos
que toman los alimentos directamente de los sedimentos) intercambian material con
el agua que los rodea y con su materia en suspensién. Ademas, por excrecién o
muerte, transfieren material al sedimento en donde sufre diversas alteraciones por
la presencia de organismos dedicados a la descomposicién de la materia orgdnica.

Como vemos en la Figura 3.2, los diferentes componentes biolégicos tienen muy
diferentes dietas alimenticias. Asi, los consumidores de sedimentos {lapas) se ali-
mentan de los nutrientes presentes en los sedimentos depositados; los filtradores de
agua (mejillones) se nutren de sélidos en suspensién y plancton; mientras que los
carnivoros se alimentan de todos los demas sistemas biolégicos, excepto los produc-
tores primarios.

Como la transferencia de un radionticlido desde la fuente emisora hasta el hom-
bre, después de su liberacién a un medio acuatico, puede hacerse por muchos
caminos; los factores de concentracién animal /agua no son suficientes para prever la
concentracién del contaminante en sus comestibles. Esto serd ain mas importante
en los casos en que variaciones en el periodo de semidesintegracién de los difer-
entes radioniclidos causen diferencias significativas en su capacidad de desplazarse
a través de la cadena alimenticia.

3.1.1 Flora y fauna acudticas: Modelos de transferencia

Las cadenas alirmenticias en los medios acuéticos son considerablemente mas comple-
jas que en los medios terrestres. Cuando se hacen estudios de modelizacién de ecosis-
temas acuaticos se consideran, a menudo, grandes compartimentos pero éstos, a su
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Radionichdo Ty/e Modo de Descendiente
(a) desintegracién

99mT ¢ 6 horas TI ST

®Tc 2.13 x 10° B~ 9 Ru(Estable)

134C 2.06 CE, 8~ 134 B4(Estable)

187Cs 30.17 g 137 Ba(Estable)

238 Py 87.74 FE, o 23477 (2.45 x 10°a)

289py 2.41 x 10° ! 2357 (7.04 x 10%a)

2M40py 6.54 x 10° FE, 2367 (2.34 x 107a)

M41py 14.4 o, B~ 241 Am

41l pAm 432.2 a 237N p(2.14 x 10%a)

Radionuclido Principal Forma quimica/ Factor de
radiacion Estado de oxidacién® Concentracién®

oomp e v(140keV)
9T¢ B~ TcOy 8 x 104
13405 B, 7(605,796 keV) Cst 2 x 10?
B7Cs B, 1(662 keV)
38py a(5.46, 5.50 MeV) Pu(III)— Pu(IV) 3 x 10®
39py a(5.11, 5.14, 5.16 MeV) Idem Idem
2M40py a(5.12, 5.17 MeV) Idem Idem
Mipy B~ Idem Idem
MlAm a(5.44, 5.49 MeV) Am(III) 3x10®

~(59.5 keV)

Tabla 8.1. Propiedades generales de los isétopos mds importantes de tecnectio, cesto,
plutonio y americio(I). TI= Transicién isomérica, CE= Captura de electrones, FE=
Fisidn espontdnea. * En agua de mar. b Factor de concentracion para Fucus en agua

de mar.
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vez, pueden subdividirse en otros (por ejemplo, en el plancton se pueden considerar
siete componentes segiin la complejidad de su interaccién con su medio ambiente).

El uso de factores de concentracién depende del conocimiento de los factores
fisicos y quimicos que influyen en la toma de nutrientes y otros materiales por
parte de organismos acuaticos y del conocimiento de los hechos que dominan en
la concentracion en agua o sedimentos.

El Factor de Concentracién

El factor de concentracidn para un radioniclido se define como la actividad del
nuclido por unidad de peso del organismo vivo dividido por la actividad del mismo
niclido por unidad de volumen de agua. Este factor de concentracién se usa para
asignar niveles de toma de radioniclidos por parte de organismos acuéticos y su uso,
conjuntamente con la actividad encontrada en agua, sirve para calcular la ingestién
de actividad por el hombre. El factor de concentracién se define para cada tipo
general de organismo marino, para cada radiomiclido y para cada zona; ignorando
posibles distinciones de especies, hdbitos y drea habitada.

Factores fisicos que afectan a la toma
de radiomiclidos por organismos acudticos

Las condiciones locales afectan fuertemente a los factores de concentracién para
cualquier organismo particular. Para un area dada, el factor de concentracién se ve
afectado por la estacién meteorolégica, la temperatura del agua y la biomasa total
presente.

Hay un conjunto de pardmetros que afectan, tanto a la distribucidn y actividad
en los organismos mismos como al transporte de la radiactividad por el agua, algunos
de ellos son:

o la viscosidad del agua
e la temperatura (metabolismo, ciclos vitales, estratificacién y mezcla de aguas)
e la luz (proceso de fotosintesis)

e las mezclas periddicas (ciclos vitales)
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e gases disueltos (oxigeno y diéxido de carbono)

e condiciones redox y pH (el pH en aguas dulces superficiales puede variar de
2.2 2 10.5)

Probablemente, los procesos mas importantes que controlan la tendencia de los
radioniclidos hacia los organismos acuaticos es el grado y el coeficiente de sedi-
mentacion, que es controlado a su vez por factores fisicos y fisiolégicos. En el agua
de mar los movimientos y mezcla de un radiomiclido en el liquido depende de los
movimientos horizontales y verticales del agua. Uno de los factores que puede afec-
tar a la toma de radionuclidos por organismos vivos es la composicién quimica del
medio y, con frecuencia, el nivel de materia orgéanica es el mas importante. Tanto
la adsorcién como la absorcion en, y a través de, las superficies son unos mecanis-
mos de transferencia muy importantes. Los radiontiiclidos pueden encontrarse, asi,
asoclados a sedimentos en suspensién que proporcionan una via muy significativa de
transferencia hacia animales acuaticos que lo utilizan para su alimentacién.

Flora acudtica

La flora acuatica, aunque presenta los principales procesos ecolégicos que tienen
lugar en el medio ambiente marino, no da lugar a una via de transferencia directa
de radioniclidos hacia el hombre. Sin embargo, los factores de concentracién que
se derivan de sus datos, por ejemplo el fitoplancton, estan relacionados a menudo
con otras plantas acuaticas, por ejemplo plantas con raices. La diversidad de plan-
tas en ecosistemas marinos y de agua dulce es considerable y el estudio de la toma
de radioniclidos por plantas acudticas es esencial para predecir la consecuente acu-
mulacién por animales herbivoros en los modelos que tienen en cuenta las cadenas
alimenticias de una forma realista. Se pueden hacer estudios de plantas acuaticas
relacionandolos con estudios de animales acuaticos. Estos estudios requeririan datos
de ingestién frente a adsorcidn superficial en algas unicelulares y, posteriormente,
una diferenciacién por acumulacién en la flora epifitica (plantas con raices) y fauna.
En algunas circunstancias, las plantas pueden ser consumidas directamente por el
hombre y sus productos son usados también como aditivos alimenticios. Hasta el
momento, la concentracion de un radioniiclido en una planta acuitica se deriva
sobretodo del factor de concentracién local y no parece haber ningin intento de
construir modelos dinamicos generalizados para esos organismos.
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3.1.2 Cesio en ecosistermas acuaticos

El cesio-137 se encuentra en el agua de mar como catién monovalente Cs*. Al ser
muy soluble y no mostrar una gran tendencia a caer a los sedimentos marinos se
utiliza para trazar los movimientos de las corrientes de agua de mar. La mayor
parte del cesio radiactivo presente en el medio marino proviene de los ensayos de
armas nucleares que tuvieron lugar en las décadas de los cincuenta y sesenta y de
las centrales de energia basadas en el ciclo del combustible nuclear.

El estudio sobre la presencia de estos radioniclidos en agua y sedimentos estd
muy extendido por todo el mundo (Cap de la Hague [Guegueniat, 1977], Los Grandes
Lagos [Lerman y Taniguchi, 1971], el rio Hudson [Mc Donald et al., 1971], el rio Po
[Smedile y Queirazza, 1975] , ... ). También existen diversos estudios biolégicos.

El cesio se encuentra presente en el agua de mar en forma de Cs*. Algunos
estudios [Hetheringterand y Harvey, 1978] han demostrado que el 137Cs es uno de
los isétopos mds conservativos en agua de mar.

Plantas

Los datos sobre razones de concentracién registrados para radioisétopos de cesio
en plantas marinas, y de agua dulce, en condiciones experimentales muestran rangos
de 1 a 2.4x10% y de 5x10' a 2.5x10* respectivamente. Las razones, considerando
peso seco, son de alrededor de 1.3x10? a 8x10%. En comparacién, también para
plantas marinas (de agua dulce), en los estudios #n situ se encuentran rangos y valores
representativos de 7.2x10% (~ 1 a2 2.7x10%) y 8x10% (4.4 a 1.2x10%) respectivamente.

Los estudios realizados por Nakemura y Nakahara [Nakamura y Nakahara, 1979]
sobre la distribucién de **7Cs absorbido por algas pardas y verdes mostraron que
dicho radioniclido fue absorbido y no adsorbido. En otros estudios, [Nakamura et
al., 1976] registraron un periodo biolégico de semidesaparicién de 7 dias.

La retencién de cesio difiere considerablemente entre los diferentes tipos de plan-
tas y los medio ambientes.

3.1.3 Tecnecio en ecosistemas acuiticos

El tecnecio-99 es el isétopo de tecnecio mas importante de los vertidos al medio
ambiente debido a su muy alto periodo de semidesintegracién (T} J2=2.1X 10%a) y
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su relativamente alto rendimiento por fisién (=~ 6%) a partir del *3*U. Aunque se
puede encontrar en la Naturaleza por fisién espontanea del 238U, su origen principal
se encuentra en los procesos de fisién que tienen lugar en las armas nucleares y en
los reactores nucleares. El empleo en medicina de °*™T'¢, originado por activacién
neutrénica del 98 Mo, es otra causa de la presencia en el medio ambiente del %°Tc.

A pesar de todo lo anterior, el largo periodo de semidesintegracién del *°T'c hace
que sus niveles de actividad en el medio ambiente sean casi despreciables. Por ello
los datos de la presencia de **T'c en el medio ambiente son todavia escasos.

Comparando dos tipos de fuentes bien diferentes, digamos que se ha estimado la
actividad global de °°Tc en la atmdsfera procedente de pruebas de armas nucleares
en 140 TBq [UNSCEAR, 1982}, mientras que los vertidos totales procedentes de las
operaciones que constituyen el ciclo del combustible nuclear es del orden de 1000
TBq [Luykx, 1986].

Componentes fisicos

Los datos sobre la distribucién y dindmica del tecnecio en ecosistemas acuaticos
son muy limitados. El ®°Tc es uno de los radiomiclidos artificiales que se puede
detectar en el medio marino.

Se considera habitualmente que la forma mas estable en que se presenta el tec-
necio en agua es de ion pertecnetato TcO, . De la misma manera se presenta en los
vertidos liquidos de las centrales de reprocesamiento [Till y Dunning, 1979|. Existen
evidencias de que el enlace de pertecnetato con la materia inorganica en agua de mar
es pequenio. Por ello se conserva en la columna de agua con mucha mas facilidad
que otros elementos, como el cesio. El ion pertecnetato resulta ser muy soluble en
los sistemas acuosos por lo que el tecnecio puede ser transportado facilmente por
aguas en movimiento (aguas subterraneas). El ®Tc, como pertecnetato, podria ser
asimilado facilmente por sedimentos, aunque también podria ser retirado de ellos
por lavados de agua.

Podemos decir que el tecnecio entra en el agua como ion pertecnetato y per-
manece sobretodo en forma soluble. También se puede asumir que el tecnecio en
agua no se adhiere ficilmente a particulas inorgdnicas en suspensién, pero si es
atrapado facilmente por componentes organicos de particulas. No existen datos so-
bre factores de concentracién sedimento/agua para el tecnecio, pero estos factores
pueden ser muy bajos, probablemente del orden de 10.

Componentes biolégicos
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Los factores de concentracién para el tecnecio registrados en organismos acuati-

cos aparecen en la Tabla 3.1.

Sélamente hay unos cuantos estudios publicados sobre la toma y acumulacién de
tecnecio por parte de organismos acudticos y cualquier factor de concentraciéon ha
de considerarse todavia muy provisional.

Se han hecho estudios experimentales para observar el comportamineto del tec-
necio en organismos acuaticos [Masson et al., 1980|. Para Fucus serratus, se ob-
tuvieron factores de concentracién del orden de 1500 tras 8 dias de exposicién al

P9mme

Baséndonos en los datos de la Tabla 3.1, se puede deducir que, normalizando
respecto de la actividad encontrada en muestras de peces, las actividades de tec-
necio varian segin la razén: 10%2:10:5:1 para algas : crusticeos+moluscos : otros
invertebrados : peces.

3.1.4 Elementos transuranidos en el medio marino

Los elementos transuranidos que se encuentran en el medio ambiente proceden, en
gran parte, de la dispersién por la atmésfera de los radioniclidos que se forman en
la explosién de un arma nuclear durante los ensayos que se realizaron hasta 1963.

Los elementos transuranidos se producen en grandes cantidades en los reactores
nucleares que trabajan con neutrones térmicos. En estos casos la captura de neu-
trones da lugar a elementos que pueden desintegrarse por radiacién 3, antes de otra
captura neutrénica, dando lugar a elementos de un mas alto ntimero atémico. En
el caso de las explosiones de armas nucleares son mucho mas frecuentes las capturas
neutrénicas y se obtienen isétopos de uranio y plutonio de grandes masas.

Los principales radioniclidos transurdnidos que se distribuyeron por el medio
ambiente fueron plutonio-239, plutonio-240 y americio-241. Ademads varios acci-
dentes de aparatos, con armas o reactores nucleares, han contribuido a hacer posible
la presencia de plutonto-238 en algunas zonas del planeta. Los vertidos de las plan-
tas de reprocesamiento de combustible nuclear contienen también una apreciable
cantidad de estos radioniclidos.

El plutonio es el elemento mas intensamente estudiado, en experimentos de la-
boratorio, desde su aparicién por primera vez en el verano de 1942. Desde entonces,
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Especie Factor de Referencia
concentracién-
Alga, general 10° (1), (2)
Alga, general 4x103% (1)
Plantas marinas 4x10° (4)
Plantas agua dulce 4x10! (4)
Crusticeos 102 (1), (2)
Moluscos 102 (1), (2)
Moluscos 1.4x10%2.1x 102 (3)
Invertebrados:
general 5x10! (1)
marinos 5% 10 (4)
de agua dulce 5 (4)
Peces:
general 10! (1), (2)
marinos 101 (4)
de agua dulce 1.5x10! (4)

Tabla 8.1: Factores de concentracidn especie/agua de mar para ®°Tc en diversos

organismos acudticos que se pueden encontrar en la literatura. Referencias: (1)
[Ancellin et al., 1979], (2) [Freke, 1967], (3) [Spies, 1975] y (4) [Thompson et al,,

1972].
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se han publicado muchos articulos que tratan acerca de sus propiedades fisicas y
quimicas. También han sido muchos los articulos que explicaban el metabolismo
y la toxicidad del plutonio en animales. Sin embargo, la presencia del plutonio en
organismos acudticos ha recibido una atencién mucho menor. Esta tendencia se
ha roto en los idltimos diez afios, cuando ha aparecido una abundante cantidad de
publicaciones sobre la presencia y comportamiento de los elementos transuranidos
en los ecosistemas acuéticos.

Tanto el plutonio como el americio son adsorbidos por las particulas del agua
que se encuentran en suspensién. El plutonio puede encontrarse en el agua de mar
en cuatro estados diferentes de oxidacién. Dependiendo del grado de oxidacién va
a existir una tendencia mayor o menor a la adsorcién por la materia en suspension,
disminuyendo esta tendencia conforme el estado de oxidacién aumenta.

En condiciones normales, los grupos reducidos mas probables en agua de mar
son PuO,; y Pu(OH)4, aunque la presencia de agentes que faciliten la formacién
de complejos puede favorecer la presencia de Pu(IIl). Entre los grupos oxidados, el
Pu(V) es el dominante en el medio ambiente marino [Sinchez Cabeza, 1989].

Los estudios que se han realizado en el Mar de Irlanda han mostrado que el
plutonio adsorbido por la materia en suspensién es, principalmente, Pu(IIl, IV) y
que la fraccién restante que queda en solucién es, basicamente, Pu(V, VI) con algo
(5-10 %) de Pu(III, IV).

El plutonio que forma parte de los vertidos de Sellafield se encuentra en estado
reducido y asociado en un 99% a particulas en suspensién, quedando el resto en
forma oxidada [Pentreath et al., 1986]. Después de la descarga se produce la mezcla
de los vertidos con el agua del mar lo que provoca cambios en la formas fisico-
quimicas de las especies de plutonio. Estudios realizados [Nelson y Lovett, 1978]
han mostrado que el 75% del plutonio en disclucién y menos del 10% del plutonio
asociado a materia en suspensién estaban oxidados.

Por ello la mayor parte del plutonio se queda en la zona costera préxima a los
desagiies y sélo una pequena parte, 3-17%, serd dispersada, adsorbida a pequenas

particulas, por el Mar de Irlanda.

Asi, el plutonio es considerado como el mayor contribuyente a la dosis que pro-
ducen los residuos de Sellafield a las aguas del Mar de Irlanda [BNFL, 1983].

El americio, cuyo estado de valencia con que se presenta en agua de mar es
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Americio(III), tiene una afinidad mucho mayor que el plutonio para ser adsorbido
por la materia en suspension.

3.2 Revisiéon de estudios radioecolégicos

Los estudios que se realizan sobre la presencia de radioniclidos artificiales en el
medio marino van encaminados principalmente a evaluar el impacto radioecolégico
que puedan ocasionar en el hombre, por una parte, y a conocer, mediante su uso
como trazadores, los procesos naturales que en dicho medio ambiente puedan tener

lugar, por otra.

El conocimiento de la contaminacién sufrida por los diferentes medios naturales
que sirven de via de transferencia de radioniiclidos hacia el hombre tiene actualmente
una gran importancia, especialmente tras el accidente de la central de Chernobyl

[Desmet y Myttenaere, 1988|.

La existencia de plantas nucleares que realizan vertidos radiactivos al mar, han
convertido las aguas del Oceano Atlantico que rodean el norte de Europa, desde
Galicia a los paises nordicos, en un medio ambiente especialmente estudiado hasta

nuestros dias [BNFL, 1986].

Ademas del control radiolégico que suponen estos estudios, los datos recogidos
sobre niveles de radioniclidos artificiales han dado lugar a la realizacién de diferentes
modelos de transporte de radionuclidos por el medio marino. En este dltimo campo
podemos encontrar varios ejemplos que han sido realizados en nuestro Departamento
[Garcia Montafio, 1987], [Abril, 1991].

Los bajos niveles de actividad de los radioniclidos artificiales que aparecen en las
muestras de agua de mar y las grandes dificultades de su tratamiento ha conducido
al estudio de la presencia de estos radioniclidos en otros tipos de muestras en los
que se espera ue su concentracién sea mayor.

Aarkrog [Aarkrog, 1985] presentd, por ejemplo, factores de concentracién entre
230 y 290 para !37Cs en Fucus recogido en aguas que rodean los paises nérdicos.
Para el caso del P°Tc tenemos factores de concentracién alga seca/agua de mar de
100000 {Holm, 1988].

Por ello, las algas marinas han venido siendo utilizadas como bioindicadores
marinos, no sélo para el caso de radioniclidos artificiales de vida larga, como el caso
del 137Cs, %°Tc, %Sr, y transuranidos, sino incluso en el caso de aquellos que tienen
un bajo periodo de semidesintegracién, como 31 y 1%3Ru [Barci et al., 1988].
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El estudio de los bioindicadores mdas adecuados para diferentes radioniclidos
artificiales ha dado lugar al disefio de diferentes experimentos de laboratorio en
acuario. Estos estudios tienen como finalidad el conocimiento de los factores de
concentracién de las diferentes especies bioldgicas, animales o vegetales, asi como
los ritmos de ingestién y excrecién de estos radionuclidos.

Bonotto et al. (1986) [Bonotto et al., 1986] han estudiado la absorcién de tec-
necio, usando %*™Tc como trazador y técnicas cromatograficas de analisis, por dife-
rentes especies de algas marinas, diferenciando los distintos tipos de células en las
que se absorbe el tecnecio. Como éste, muchos otros ejemplos se pueden encontrar

en la literatura.

Aunque estos experimentos de laboratorio dan claros resultados en lo que se
refiere al diferente comportamiento de las distintas especies contaminadas con altas
actividades de radioniclidos artificiales, la dificil reproducibilidad de las condiciones
ambientales naturales hacen aconsejable la realizacién de estudios de campo que
confirmen los resultados anteriores [Beasley y Lorz, 1986].

Para conocer facilmente el papel que juegan los radiontclidos artificiales en los
sistemas biolégicos naturales, se requiere estudiarlos en aquellos ecosistemas espe-
ctalmente afectados por vertidos radiactivos que den lugar a niveles apreciablemente

elevados de contaminacién.

Entre los paisajes europeos que se encuentran con estas caracteristicas se en-
cuentra el Mar de Irlanda. Esta zona ha sido especialmente sometida a vigilancia
radioldgica permanente al estar afectada por los vertidos radiactivos de industrias
nucleares [Aarkrog et al., 1984]. Sin embargo, los resultados que se obtuvieron de
ese area no fueron concluyentes hasta que se compararon con los que se obtuvieron
en la costa de Galicia [Mitchell et al., 1988]. Casos como éste dan cuenta de la
necesidad de estudiar no sélo aquellos lugares gravemente afectados por la presencia
de altos niveles de radioniclidos artificiales, sino también otras 4reas que se pueden
considerar unicamente afectadas por efectos precipitacionales.

El Mar Mediterraneo también ha sido objeto de diferentes estudios [Holm et al.,
1980], fundamentalmente, para conocer el impacto ambiental que tiene lugar en la
desembocadura del Rédano, rio que transporta los posibles vertidos que realizan las
centrales nucleares francesas hasta el mar.

Tras el accidente ocurrido en la central nuclear de Chernobyl, en abril de 1986,
una gran cantidad de resultados sobre el impacto ambiental que ha tenido se han
publicado hasta nuestros dias. Algunos de estos trabajos se han referido también al
area del Mediterrdneo [Holm et al., 1988].
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Aunque el Mar Mediterraneo puede considerarse como un mar limpio, respecto a
contaminacién por radioniclidos, el hecho de ser un mar cerrado y el incremento, en
sus costas, de la actividad industrial en los dltimos afios le hacen especialmente vul-
nerable ante posibles vertidos contaminantes. Por ello, los estudios radioecolégicos
que se hacen en él actualmente tienen especial importancia.

A continuacién vamos a repasar algunos de estos estudios radioecoldgicos que se
han desarrollado en el medio marino. Haremos una especial referencia a aquellos
trabajos cuyo objeto de estudio son mares cercanos a nuestras costas, como la zona
mediterranea y algunos mares del Atlintico, aunque también repasaremos datos de
zonas mas alejadas, como los mares polares, que dan cuenta de las variaciones del
poso radiactivo en funcién de la latitud terrestre.

3.2.1 Costa de Galicia

Mitchell et al. [Mitchell et al,, 1988] han publicado algunos resultados acerca de
los niveles de actividad de algunos emisores ¥ en muestras recogidas en la costa de
Galicia durante Abril de 1984. Aunque en este trabajo se estudiaron diferentes tipos
de muestras (aguas superficiales, algas, sedimentos y peces) destacaremos en esta
revisién los niveles que se encontraron en las muestras de algas (Fucus vesiculosus y
Fucus spiralis), ya que estas muestras también han sido objeto de nuestro estudio.

Estas algas se recogieron entre Cabo Prior (NE) y la Ria de Arosa (SO) (Ver
mapa de la Figura 3.3). Con objeto de medir con facilidad la actividad de 137Cs
las muestras se recogieron en grandes cantidades (7 kg) y fueron tratadas para su
analisis por el procedimiento habitual.

Como se esperaba, el “°K es el radioniiclido mas abundante con una concentra-
ciones entre 700 y 4050 (L. flexibilis) mBq/g (peso seco). También se detecté *’Cs,
aunque con niveles muy inferiores, entre 0.4 y 1.8 mBq/g (peso seco). La concen-
tracién de 137Cs en valor medio en Fucus fue de 0.84 mBq/g (peso seco). También
se encontraron los factores de concentracién para Fucus en Galicia entre 23 y 89.

3.2.2 Costa de Cataluiia

También existen datos, obtenidos en la planta marina Postdonia oceanica, sobre los
niveles de actividad de emisores 7 en la costa de Catalufia [Vidal-Quadras et al.,
1988].
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Figura 3.3. Mapa de la costa de Galicia en el que se muestran los puntos de recogida
de muestras en la expedicion desarrollada en abril de 1984 por Mitchell et al., 1988
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Existen cuatro instalaciones nucleares localizadas en el noroeste de Espana, en
la provincia de Tarragona: dos de ellas en la misma costa (Vandellés Iy II), y otras
dos en las orillas del rio Ebro (Ascé Iy II). El funcionamiento de estas centrales
convierten al medio ambiente de la costa noreste de la peninsula ibérica en un
ecosistema muy interesante desde el punto de vista radiolégico.

En el trabajo referido anteriormente se presenta la concentracién de diversos
radioniiclidos emisores v (*°K, ¢°Co, 106Ry, 110mA g 134Cs, 137 y 144Ce) junto con
otros sobre 238Pu y 239+240Py en muestras de Posidonia oceantica recogidas en las
proximidades de Vandellés y la costa de Galicia durante 1987 y 1988. También se
dan algunos valores de factores de concentraciéﬁ, para cesio y plutonio, para dicha

especie.

La especie Posidonia oceanica se puede considerar [Calmet et al., 1991] como
un valioso bioindicador de radioniiclidos, metales pesados y compuestos Srgano-
cloratados que contaminan el mar Mediterraneo. Puesto que esta hierba perenne
esti extensamente repartida por todo el mar Mediterrineo. Posidonia oceanica
podria incluirse en los estudios que los diferentes paises de las costas mediterraneas
estan realizando.

Las zonas pobladas por la planta Posidonia oceanica facilitan la supervivencia
de muchas especies que viven en ellas que, ademés de acumular radiondclidos del
agua del mar, pueden recibir radioniclidos de los mismos tejidos de dicha planta.
De este modo, la Posidonia oceanica puede contribuir al ciclo de los radioniclidos en
la cadena alimenticia y, por ello, esta relacionada con la dieta humana. Si embargo,
]a interrelacién entre las concentraciones de radioniiclidos presentes en la Posidonia
oceanica y la concentracién que se obtiene en los organismos vivos que habitan los
lechos de hierba aiin es poco conocida.

En este trabajo se obtuvieron valores de actividad de emisores ¥ (40K, 60Co,
106Ry, 10mAg 134Cg 137Cg y 144Ce) en muestras de Posidonia oceanica recogida
en la costa de Catalufia. Los lugares donde se recogieron muestras se encuentran
localizados en el mapa de la Figura 3.4. Los productos de fisién 134Cg y 44Ce,
aunque no se encuentren en el poso radiactivo originado por la explosién de armas
nucleares, se detectaron muy claramente, eso si en muy bajas concentraciones, en
muestras procedentes de las cercanias de Vandellés. Da la impresién también de
que la planta de energia actia como foco emisor para %°Co y 137Cs. En el caso de
los radioniiclidos 1°6Ru y 1°™Ag no se encontré ninguna variacién geogrifica en
su distribucién. En general ambos radioistopos son acumulados por las plantas
marinas en concentraciones mas altas que para el cesio [Coughtrey y Thorne, 1983].
No se detectaron diferencias significativas en las concentraciones de 40K que no
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Figura 8.4. Mapa de la costa de Catalufia en donde se indican los puntos de recogida
de muestras de Posidonia oceanica correspondientes al estudio realizado por Vidal-
Quadras et al. en 1987-§8.
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pudieran ser atribuidas a diferencias en la edad, el momento de la recogida o la

variabilidad puramente bioldgica.

Tomando la concentracién obtenida en Posidonia oceanica y en agua de mar se
obtuvo un factor de concentracién de 95+4 para 137Cs,

3.2.3 La costa mediterrianea francesa

Se pueden encontrar algunos trabajos que recogen una amplia informacién acerca de
radiontclidos artificiales en el medio marino de la costa mediterranea. De esos re-
sultados nos fijaremos especificamente en los que se refieren a los estudios realizados

sobre algas y otras plantas marinas.

En la costa mediterrdnea francesa se encuentra la desembocadura del Rédano.
Este rio tiene la particularidad de que a lo largo de su cuenca se realizan todo
tipo de actividades relacionadas con la industria nuclear: centros de investigacién,
fabricacién de combustible, fabricas de separacién isotépica de uranio, tratamiento
de combustibles irradiados, reactores nucleares, etc. [Ballestra, 1980]. Elrio Rédano,
con un caudal medio anual de aproximadamente 55 km?, arrastra una cantidad
de materia sélida de alrededor de 2-4x10° Toneladas/afo. La mayor parte de los
radionuclidos (¥7Cs, 23%Pu, 230+240py y 241A1m) se encuentran ligados a la materia

en suspension.

Se pueden encontrar una gran cantidad de resultados acerca de la presencia de
radioniclidos en los diferentes compartimentos marinos (agua, sedimentos, flora,
fauna) de esta zona costera, en los informes que prepara la estacién de vigilancia de
Toulon [Tine et al., 1982].

La radiactividad de los vegetales marinos resulta ser debida fundamentalmente
al #°K y, en ocasiones, al 7Be. Las actividades de uranio y torio son muy inferiores.

Los niveles de radiactividad debidos a radioniclidos artificiales son muy bajos
en el medio ambiente de Toulon comparados con los de otras regiones.

Los radioniiclidos artificiales presentes en los vegetales marinos son esencialmente
1440 144py 1870 106Ry 1 106Rh, %5Zr+°Nb. Los radioniclidos 103Ry, 1255b y
54Mn solo se detectan ocasionalmente. Los niveles de actividad son muy variables
de un lugar a otro, de una especie a otra o, para la misma especie, incluso de un

ano a otro.
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La presencia de radionuclidos como el 103Ry y el 1°Ru+!%Rh muestran la in-
fluencia de las explosiones nucleares que tuvieron lugar fundamentalmente en 1877

y 1981.

Las actividades de cesio-137 son siempre inferiores a 3.7 mBq/g (peso seco),
estando la media, para cada punto de muestreo y para cada especie, entre 0.7 y 1.1

mBq/g (peso seco).

Los vegetales recogidos en el area de Toulon (La Ciotat-Cap Benat) tienen una ra-
dioactividad comparable a la observada en el litoral al este del Rédano y en Cércega.
Los niveles de actividad son quizas algo mas elevados al oeste del Rédano (Figura

3.5).

De las especies recogidas, para la vigilancia de los lugares resultan los bioindi-
cadores siguientes:

e stypocaulon scoparium

e ulva rigida

e corallina elongata

e codium vermilara

¢ padina pavonia

e lithophyllum incrustans

e cystoseira stricta

e cystoseira compressa

e asparagopsis armata

e rissolea verruculosa

El fitoplancton constituye otro excelente indicador de contaminacién radiactiva,
como lo demuestra los diversos resultados obtenidos a lo largo del estudio citado.

Los niveles (mBq/g peso seco) encontrados en algunas de las especies men-
cionadas anteriormente se muestran en las Tablas 3.2 (para muestras recogidas en
1980 y 1981) y 3.3 (para muestras recogidas en 1978). A partir de estas tablas, y
del conjunto de este trabajo, se pueden deducir las siguientes conclusiones:
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Figura 3.5. Mapa de la costa mediterrdnea que rodea la base de Toulon. Se presen-
tan los puntos de recogida de muestras de algas, indicando las especies que se han

localizado en cada lugar.
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Lugar Especie Fecha **Ce+Pr '¥7Cs’ %°Zr %°Nb "Be %K
La Ciotat Styp. scopar. 1981 271 - 89 54 1414 492
Padina pavonia 1980 - 4.8 - - - 3176
1981 313 - 61 23 - 287
Cystoseira st. 1980 - 2.5 - - 26 1262
1981 32 - 51 22 - 994
Asparagopsis ar. 1980 - - - - - 397
1981 3.8 - - - - 553
La Madragne Cystoseira st. 1980 - - - - - 730
1981 48 - 41 20 44 1349
Asparagopsis ar. 1980 - 1.2 - - - 510
Ulva rigida 1980 - - - - - 2450
Padina pavonia 1980 - - - - - 412
Bandol Cystoseira st. 1980 - 2.4 - - - 2752
1981 42 0.6 58 39 80 1193
Padina pavonia 1980 - 14 - - 28 1470
1981 225 - 27 16 - 803
Corallina elo. 1981 67 8 6 4 - 73
Codium verm. 1981 33 - - - - 225

Tabla 3.2: Niveles mBg/g (peso seco) de algunos emisores v en muestras de algas
recogidas en la costa mediterrdnea francesa en 1980 y 1981.

detectado.

- stgnifica nivel no
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Lugar y fecha Especie M40ePr 137Cs 1%Ryu+Rh "Be %K
BANUYLS Stypocaulon 426 16 172 437 918
(1978) Corallina 86 0.5 34 14 253
Codium 99 1.7 46 22 291
Asparagopsis 10 - 6 4 83
Cystoseira - - - 200
CAP D’AGDE Codium 16 2.1 - - 333
(1978) Ulva - 2.2 - - 1152
Asparagopsis - 1.0 - - 681
SETE Codium 21 1.7 - 109 357
(1978) Ulva 6 1.1 - - 1353
PORT CAMARGUE Codium 59 2.6 50 - 420
(1978) Ulva 18 4.5 82 - 1392
SAINTES MARIES  Ulva - 4.9 130 - 984
(1978)
THEY DE LA Cymodocea 112 5.3 82 32 1200
GRACIEUSE Ulva - 2.8 1125
(1978) Zostera 71 - 1302
CAP COURONNE Stypocaulon 154 1.0 20 38 250
(1978) Corallina 60 1.3 - - 280
Codium 113 2.1 - 15 299
Ulva 69 4.1 - 30 711
Asparagopsis - 1.4 - 32 517
Cystoseira - - - - 421
LA REDONNE Stypocaulon 333 - 71 930 1347
(1978) Corallina 100 9.4 - 13 207
Codium 123 2.8 29 123 259
Ulva - - - - 1434
Asparagopsis - 0.9 - 29 480
CAP CROISETTE Corallina 172 34 45 101 373
(1978) Asparagopsis 183 4.1 75 644
LA CIOTAT Stypocaulon 430 3.1 388 743
(1978) Corallina 101 - 86
Codium 11 - 11 213

Tabla 8.3: Niveles mBq/g (peso seco) de algunos emisores v en muestras de algas
recogidas en la costa medilerrdnea francesa en 1978. Nota: - significa nivel no
detectado.
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1.- Los principales radionticlidos que contaminan el medio marino estudiado son
productos de fisién que proceden de las explosiones nucleares atmosféricas que han
tenido lugar en los ensayos de armas nucleares. Estos radiontclidos pueden proceder
tanto de pruebas antiguas (137Cs) como de experimentos mas recientes ( cesio-144,
cerio-144, antimonio-125, rutenio-106, rutenio-103, circonio-95, niobio-95) efectua-
dos por China. El conjunto de estos radionticlidos ha sido detectado en medidas por
espectrometria v (con un detector Ge(Li)) de muestras de sedimentos, agua de mar,

fauna y flora.

2.- Sin embargo, la mayor parte de la radioactividad es debida a los radioniclidos
naturales, en particular *°K, los descendientes del U y el Th y el "Be.

3.- Ciertas especies vegetales o animales se han revelado, por otra parte, como
muy buenos indicadores biolégicos.

4.- En algunas zonas concretas (Cap Sicié) se ha logrado detectar niveles de con-
taminacidon radiactiva procedente de otras instalaciones nucleares, con una notable
presencia de 1**Cs. Este contaminante procede de los residuos efectuados al Rédano,
rio que desemboca en el mar a 80 km al este de Toulon.

3.2.4 Otros lugares

No queremos dejar de citar en esta memoria los trabajos publicados recientemente
por Holm [Holm, 1991] que tratan de los niveles de radioniclidos artificiales que se
han obtenido en macroalgas recogidas en las regiones polares.

Estas regiones han tenido siempre un gran atractivo, desde el punto de vista
de la investigacién cientifica, por el papel que juegan en el control de los cambios
climéticos y en el transporte a largas distancias de sustancias producidas por el
hombre.

Durante los dltimos diez afos han tenido lugar diversas expediciones tanto al
Artico como al Antértico. Estas expediciones, de cardcter multidisciplinario, han
servido para conocer los niveles en que se presentan los radioniclidos artificiales en
esas regiones, sus origenes, distribucién y transporte.

El Artico

Cesio
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Muestra Lugar de 187Cs 239+240py;

recogida (mBg/g) (mBg/kg)

Fucus(l)  Svalbard 1.840.6  130+25
Laminaria Svalbard 1.1+0.5 70+30
Hojas(3)
Laminaria Svalbard 1.740.6 100+40
Tallos(3)

Tabla 3.4: Concentracion de actividades de cesio y plutonio (peso seco) en muestras
bioldgicas recogidas durante 1980 en Groenlandia y el Mar de Barents.

Podemos diferenciar dos fuentes de radionitclidos que contribuyen a la presencia
de cesio radiactivo en esta zona septentrional. Primero, el poso radiactivo que
aparece como consecuencia de las pruebas nucleares atmosféricas se presenta de
acuerdo con la distribucién general con dos maximos a 45° latitud N y S y tres
minimos en los polos y el ecuador. Segundo, los vertidos de las industrias nucleares
radicadas en las costas atldnticas europeas. Se ha evaluado en 47 PBq la cantidad
de 1%7Cs liberada al medio ambiente, de esta cantidad unos 7PBq tienen su origen en
las pruebas nucleares atmosféricas. La central de Sellafield ha liberado desde 1952
alrededor de 40PBq, mientras que Cap de la Hague ha descargado alrededor de 1

PBq.

Sin embargo, las instalaciones de reprocesamiento de Europa han sido probable-
mente la fuente de vertidos radiactivos mds importante ya que la corriente del Golfo
arrastra los radioniclidos liberados al Mar de Irlanda o al Canal de la Mancha hasta
esas latitudes septentrionales. Se ha medido el tiempo de recorrido del cesio desde
Sellafield hasta la costa Este de Groenlandia resultando ser de 6-8 afios [Dahlgaard
et al., 1986]. Los resultados obtenidos en muestras biolégicas se pueden ver en la
Tabla 3.4.

Plutonio

Para el caso de elementos transuranidos, la distribucién que se obtiene es ho-
mogénea, con una concentracién media de 13 mBq/m3, en los mares que forma el
océano artico. Para estos radiontuclidos no se encuentra una distribucién dependien-
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Radioniclido Concentracién

239+240py, 0.021+0.006
238pyy 0.004+0.001
MIAm 0.01440.005
137Cg 0.361+0.07
210py, 8.0+2.3

Tabla 3.5: Concentracion de actividad (mBgq/g peso seco) de radiondiclidos en
macroalgas recogidas en el drea de la peninsula antdrtica.

te de la latitud, como es el caso del cesio. Estos resultados nos llevan a pensar en
que los elementos transuranidos procedentes de los vertidos industriales del norte de
Europa no afectan de forma significativa al Océano Artico.

Un accidente que tuvo lugar en la base aérea de Thule (1968) provocé una con-
taminacién local de transuranidos que perturba esa zona del continente artico.

El AntAartico

Los radioniclidos artificiales presentes en esta zona tienen su origen mas posible
en las pruebas atmosféricas de armas nucleares que se desarrollaron en los afos 50
en el Pacifico (Islas Bikini, Islas Johnson) y en las pruebas francesas realizadas en
los afios 60 y 70 en el Archipiélago Tomato. La reentrada en la atmésfera, con su
consiguiente combustién, del satélite SNAP-9A, que portaba un reactor nuclear, en
abril de 1964 es el origen de la mayor parte del 233Pu que hay en el Hemisferio Sur.

En la Tabla 3.5 presentamos los niveles de 239t240py, 238py  241Am y 137Cs en
macroalgas. Los niveles de actividad son, en general, mas bajos en el Antartico que
en el Artico. Los factores de concentracién en macroalgas para '*7Cs varfan entre 150
y1800 respectivamente. Mientras que para el plutonio los factores de concentracién
son similares para las dos regiones polares (10000 y 60000 respectivamente).
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3.2.5 Impacto de Chernobyl en el medio marino

El accidente tiene lugar en la central nuclear soviética de Chernobyl el 26 de abril de
1986. Dicho accidente provoca la aparicién en la atmésfera de una nube radiactiva

que se dirige hacia el oeste de Europa.

Las consiguientes precipitaciones de radionidclidos que tienen lugar, especial-
mente con el agua de lluvia, contaminan las aguas superficiales del Mediterraneo.
Aunque las medidas de radiondclidos ha podido hacerse sin dificultad, en ningin
caso han supuesto, en este area, ningin riesgo para la salud humana [Calmet et al,
1987].

Podemos encontrar otros estudios desarrollados en muestras de algas que crecen
en la misma zona. En Ménaco [Holm et al., 1988] se vienen recogiendo desde 1984
muestras de diversos tipos de macroalgas como Codium tormentosum (verde), Coral-
lina mediterranea (roja), Sphaerococcus coronopifolius (roja) y Dyctiota dichotoma

(parda).

Antes del accidente de Chernobyl, las concentraciones de *?Cs en algas varia-
ban entre 0.5-1 mBq/g (peso seco). También se encontraban trazas de elementos
transuranidos y 9°Tc. Todos ellos tenfan su origen en las explosiones nucleares. Ca-
sualmente, durante la tarde del 30 de abril de 1986, en Ménaco se estaban recogiendo
muestras de algas cuando la nube radiactiva llegd.

Se observé en seguida un fuerte incremento en los niveles de 37Cs en diferen-
tes especies, ademas de otros productos caracteristicos de la fisién, procedente de

Chernobyl.

Los niveles radiactivos presentes en la atmdésfera aumentaron hasta alcanzar va-
lores maximos los dias 2 y 3 de mayo. Sin embargo las concentraciones mas altas en
agua de mar no se alcanzaron hasta los dias 5 y 6 de mayo cuando se produjo una
fuerte lluvia.

El accidente de la central de Chernobyl proporciona asi una magnifica opor-
tunidad para examinar las macroalgas como bioindicadores atmosféricos de ra-
dioniclidos.

En la Figura 3.5 presentamos las concentraciones de actividad, obtenidas en el
trabajo antes citado, en Dyctiota dichotoma. Puede observarse la ripida eliminacién
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al accidente de Chernobyl.
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de elementos radiactivos que tiene lugar en el alga una vez terminado el proceso de
contaminacién de las aguas costeras.

Las actividades disminuyeron al 1% de dichos valores una semana mds tarde y
al 0.1% tras dos semanas. La mayor parte de la actividad (80%) se deposité con las
lluvias del 5-6 de mayo mientras que el resto lo hizo por deposicién seca. Més tarde
sigui6 siendo posible detectar radioniclidos de vida larga en la atmésfera debido a
la resuspensién desde el suelo que tuvo lugar a partir de enfonces.

Las concentraciones maximas de radionticlidos en algas tiene lugar alrededor del
11 de mayo de 1986. La disminucién de la actividad a partir del 11 de mayo se
produce de acuerdo con una simple exponencial, lo que posibilita el calculo de los
indices de eliminacién para las diferentes especies y diferentes radiontclidos en el
medio ambiente.

Los indices de eliminacién asi obtenidos corresponden a tiempos de residencia
entre 60 dias para *7Cs en Corallina mediterranea. Las curvas de pérdidas, para
radionticlidos en algas presentan, normalmente, dos o tres componentes de elimi-
nacién. El hecho de que las aguas que rodeaban a las algas contuvieran también
altos niveles de radioniclidos enmascaré las componentes mas rapidas (1-10 dias),
mientras que las componentes mas suaves estan mds de acuerdo con otros estudios.



Capitulo 4

SISTEMAS DE MEDIDA DE
RADIACTIVIDAD

Los detectores de radiactividad aprovechan los fenémenos de interaccién de la ra-
diacién con la materia. Dependiendo de la radiacién de que se trate se han disenado
diferentes tipos de detectores a los que se les asocia sistemas electrénicos de recuento
y analisis que transmiten informacién de las caracteristicas de la radiacién detec-
tada. En este capitulo vamos a describir los detectores de radiactividad, con su
electrénica asociada correspondiente, que se han utilizado en este trabajo. Ademas,
damos la puesta a punto realizada de los mismos para su adecuada utilizacién en
los problemas que nos planteamos.

4.1 Detector Geiger-Mueller

En nuestros trabajos de medida de pequefas actividades de *®Tc hemos utilizado
un sistema multicontador Geiger-Mueller de flujo de gas. Este detector se basa en
el efecto de ionizacién gaseosa que causa una particula cargada a su paso por un gas
[Knoll, 1979]. La carga liberada se recoge, mediante la accién de un campo eléctrico
y se almacena en un condensador. La descarga subsiguiente del condensador da
lugar a un pulso de corriente que se cuenta en la escala.

El sistema multicontador RIS@-GM-25-5, que hemos utilizado, ya ha sido des-
crito detalladamente en un trabajo previo [Manjdn, 1990], por lo que unicamente
resumiremos aqui algunas de sus caracteristicas mas importantes.

Se trata de un sistema multicontador 8 de bajo nivel que consiste en una unidad
mecanica de recuento de flujo de gas que incorpora cinco elementos detectores
Geiger-Mueller y un contador de guarda comiin.

42
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La misién del contador de guarda es la reduccién del fondo mediante una técnica
de anticoincidencia. Cada contador estd provisto de una ventana de mylar de 1
mg/cm? de espesor masico y un didmetro de 25 mm. El gas de recuento que se utiliza
es una mezcla 99% He / 1% Isobutano. El multicontador se sitlia en el interior de un
blindaje de plomo (de 100 mm de anchura) para reducir suficientemente la radiacién

de fondo ambiental.

La carga liberada por las particulas 3 detectadas se convierten en pulsos elec-
trénillcos en los contadores Geiger-Mueller. Unos preamplificadores envian la senal
a un médulo amplificador/discriminador, donde los pulsos son otra vez amplificados
y reformados. Las conexiones en anticoincidencia, acopladas al contador de guarda,
son enviadas a una escala donde las cuentas son sumadas y apuntadas. Un dibujo del
esquema electrénico de nuestro sistema multicontador Geiger-Mueller se presenta en

la Figura 4.1.

4.1.1 Tensién Aplicada para la Medida de *°*Tc

El funcionamiento adecuado de nuestro sistemma de medida G-M requiere que el
niimero de cuentas que se produce como respuesta a una fuente radiactiva dada sea
independiente de las fluctuaciones que en la fuente de tensién puedan tener lugar.

Por ello se realiza un estudio de la respuesta de los detectores ante una fuente
emisora dada para diferentes valores de la tensién aplicada. El experimento consiste
en situar una fuente activa de %°Tc frente a cada uno de los detectores y obtener el
indice de cuentas que se produce conforme vamos incrementando la tension aplicada.

Como resultado de este experimento se forman unas curvas caracteristicas en
el diagrama respuesta-tension aplicada (Figura 4.2) cuya parte plana se denomina
plateau. Un valor cualquiera situado en el centro del plateau es el que se toma como
tensién aplicada de trabajo.

Como se observa en las curvas de la Figura 4.2, hemos encontrado una tensién de
partida diferente para cada uno de los cinco detectores, siendo de 1170 voltios para
el D1 y 1205 voltios para el D5, mientras que la zona de plateau ha resultado estar
comprendida entre 1215 y 1400 voltios para todos los detectores. Como consecuencia
de este resultado podemos escoger un valor de 1250 voltios como tensién aplicada
de trabajo para nuestro sistema multicontador.

Aunque tedricamente podria esperarse un plateau completamente plano para un
detector Geiger-Mueller, en realidad, debido a la no uniformidad del campo elétrico
aplicado a los detectores, aparece una cierta pendiente. El valor de dicha pendiente
da idea de la calidad del sistema que estamos utilizando.
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Figura 4.1. Esquema electrdnico de nuestro sistema multicontador Geiger-Mueller.
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Podemos encontrar varias definiciones para describir la pendiente del plateau, en

las ecuaciones siguientes presentamos las més caractericas:

N~ N; 1

M, = — X 100 (4.1)
HV, - HV; 2

M, = _]XZ;Z_Y}__I_ x 100 (4.2)
HV, — HV, Ny
N2— N; 100

=271~ 100 4.3

M= 5w, —mv, Ny (43)

donde (Ny, HV}) corresponden, respectivamente, al namero de cuentas y la tensién
aplicada en el punto donde comienza el plateau y (N2, HV2) es el punto donde
termina. Destaquemos que, tal y como se han ido definiendo, Mj seria la pendiente
relativa en %, M, seria la pendiente relativa en % por voltio y M3 la pendiente
relativa en % por cada 100 voltios.

En nuestro caso, hemos considerado el plateau, para los cinco detectores entre
HV1=1215 voltios y HV2=1350 voltios (ver Figura 4.2).

Teniendo en cuenta las ecuaciones (4.1), (4.2) y (4.3) y nuestros resultados ex-
perimentales, los valores de las pendientes M;, My y M3 para cada detector G-M,
resultan ser los expuestos en la Tabla 4.1 .

Encontramos unas rectas practicamente planas, con unas pendientes afectadas
por un error cercano al 100% en casi todos los casos. Esto tltimo es debido a que
los valores de las ordenadas en los puntos inicial y final del plateau estdn mucho mas
préximos que el error absoluto de dichos valores.

El carécter plano del plateau de nuestros detectores G-M queda mucho mas claro
con el siguiente ejemplo. Veamos el efecto sobre el mimero de cuentas que tiene lugar
ante una variacién fortuita del valor de la tensién de trabajo de 10 voltios por encima
o por debajo del valor de trabajo establecido.

Llamando N; al indice de cuentas que se obtiene ante una tensién aplicada HV;
y N al indice de cuentas que se obtiene tras variar la tensién aplicada hasta HV;,
de acuerdo con la ecuacién (4.1), la variacién relativa en el nimero de cuentas seria

de:
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Detector M; M, M3

D1 20430 %  (1.64+2.5)x1072 % por voltio  1.6+2.5 %/100V
D2 21429 % (1.7£2.3)x107% % por voltio  1.7+2.3 %/100V
D3 30+30 % (2.542.5)x107% % por voltio  2.5+2.5 %/100V
D4 123434 % (1.01+0.28)x10"2 % por voltio 1.01+0.28 %/100V
D5 354290 %  (2.8+24)x10"% % por voltio  2.8+2.4 %/100V
G T£55 %  (0.6+£4.5)x107% % por voltio  0.6+4.5 %/100V

Tabla 4.1. Pendientes de los plateaus de los detectores D1, D2, D8, D4, D5 y de
guarda (G) del multicontador Geiger-Mueller calculadas a partir de las ecuaciones
(4.1), (4.2) y (4.8) considerando HV,=1215 V y HV,=1350 V.

N, — N - Ite
0o¥2 1_ HV, — HV; « My = 10 volttos - i]\_;f_; (4.4)

1 - T
N, HV, 1250 voltios

por lo que un célculo bien simple nos dard los valores de la variacién relativa que
provocaria esta variacién de 10 voltios. Los resultados de este calculo lo presentamos
en la Tabla 4.2 .

Si tenemos en cuenta que nuestros resultados de medida del nimero de cuentas
raramente va a estar cercanos al 1% de indeterminacién, predominando un error
del orden del 10%, resulta que una variacién casual de la tensién aplicada no va a
afectar al valor del resultado de la medida. De esta forma podemos estar seguros de
que, en estas condiciones de trabajo, nuestro aparato se comporta de una manera
estable ante cualquier perturbacién que tenga lugar en la fuente de tensién.

4.1.2 Eficiencia en los contadores GM

Cuando situamos una fuente radiactiva frente a un detector tienen lugar una serie
de procesos que dan como consecuencia una pérdida de informacién acerca de la
actividad de dicha fuente [Knoll, 1979]. De esta forma, tendremos procesos de
autoabsorcién en la propia fuente, pérdida de particulas por absorcién en el camino
que separa la muestra del detector y en la ventana del mismo, pérdidas por efecto de
tiempo muerto y otras relacionadas con la electrénica asociada, ademas del efecto de
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Detector Variacién relativa
% en 10 voltios

D1 0.161+0.24
D2 0.17+0.23
D3 0.241+0.24
D4 0.98+0.27
D5 0.28+0.23
G 0.06+0.44

Tabla 4.2. Variaciones relativas % en el nimero de cuentas provocadas por una
variacion de la tension aplicada de 10 voltios.

angulo sélido subtendido entre la muestra y el detector. Definimos asi la eficiencia,
€, como la razén entre el nimero de cuentas por unidad de tiempo (descontado el
fondo) y la actividad de la fuente radiactiva que las origina.

Es necesario, pues, conocer € para poder calcular la actividad, A, de una muestra
problema con la ecuacién siguiente:

N-F

A= ————
TxexI

(4.5)

donde N y F son el nimero de cuentas que producen la muestra y el fondo, respec-
tivamente, durante un tiempo T, siendo I la intensidad de la radiacién considerada.
Si el tiempo viene dado en segundos la actividad, A, de la muestra aparecera en Bq.

La eficiencia depende de varios pardmetros: energia y tipo de radiacién, espesor
de la muestra, geometria de recuento, espesor del aire entre la muestra y el detector,
etc. Ello hace que su célculo tedrico no sea trivial.

Sin embargo, existe un método m4s sencillo para obtener el valor de la eficien-
cia. Este se basa en la utilizacién de un conjunto de muestras calibradas, cuyas
actividades son conocidas, que tengan las mismas caracteristicas que las fuentes de
actividad desconocida que queremos medir. De esta forma, todos los factores que
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dan lugar a pérdidas influirdn de la misma manera tanto en las muestra patrén como
en la fuentes radiactivas problema. Asi, la eficiencia de recuento se calculard como:

N,— F

=k 4.6
¢ TxApxI (46)

donde N, es el nimero de cuentas que obtenemos en el detector, F es lo mismo para
el fondo del detector, T es el tiempo de recuento en segundos y A, es la actividad
(en dps) de la muestra patrén, e I es la intensidad de la radiacién considerada.

En este trabajo, sin embargo, y sin entrar en consideraciones tedricas, preferimos
encontrar una relacién de la actividad de la muestra patrén (en dpm) con la tasa de
recuento neta producida (en cpm), y no € directamente [Garcia Leén el al., 1984b).
Y, con objeto de obtener la curva de actividad (dpm) frente a tasa de recuento
(cpm), que en realidad es ¢, de cada detector para muestras de **Tc, radioniclido
de interés en nuestro trabajo !, hemos utilizado un conjunto de muestras calibradas
de dicho radioisétopo [Manjén y Garcia Ledn, 1990]. En la Figura 4.3 presentamos
las rectas que se obtuvieron al representar el logaritmo de la actividad de la muestra
patrén (InA(dpm)) frente al logaritmo del nimero de cuentas obtenido (In o(cpm))
, para cada uno de los detectores.

En la Tabla 4.3 presentamos los valores caracteristicos de estas rectas, donde a
se corresponde con la ordenada en el origen, b es la pendiente y r es el coeficiente

de regresion.

Los valores que se han obtenido para el coeficiente de correlacién dan cuenta de
que nos encontramos ante un buen ajuste, por lo que se comprueba la bondad del
método de calculo utilizado.

Obtenemos, por otra parte, un valor de la ordenada similar en todos los casos,
y un valor de la pendiente algo mayor a 1 para los cinco detectores. Lo primero
se explica porque las caracteristicas (geometria, materiales, campo eléctrico,...) de
todos los detectores GM son parecidas. El efecto de disminucién de la eficiencia
conforme la actividad de la muestra patrén aumenta se presenta muy comtdnmente
en los detectores ionizacién gaseosa y se explica por efectos de autoabsorcién de
particulas B en la muestra (conforme las muestras patrén son mas activas su espesor
puede ser mayor).

'El detector Geiger-Mueller se ha utilizado durante todo el periédo de trabajo para la medida de
la actividad B del °°Tc procedente de muestras electrodepositadas. Los resultados de dichas medidas
nos han dado una gran informacién acerca de la presencia de este radiontclido en diferentes sistemas
naturales.
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In(dpm) (dpm: desintegraciones por minuto)
Jrente a ln(cpm) (cpm: cuentas por minuto)obtenidas con un conjunto de muestras
de calibracién de °° Tc para los cinco detectores [Manjon y Garcia-Leén, 1990]. Los
datos de estas curvas se pueden encontrar en la Tabla 4.3.
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Detector a b r

D1 0.73+0.03 1.060+0.006 0.9995
D2 0.70+0.03 1.064+0.004 0.999
D3 0.6740.03 1.067+0.004 0.9997
D4 0.77+0.04 1.058-£0.007 0.9993
D5 0.72+0.03 1.057+0.005 0.999%

Tabla 4.8. Resultados de uno de los ajustes de la recta de calibracion In{dpm) frente
a In(cpm), donde a es la coordenada en el origen, b es la pendiente y r el coeficiente
de regresion.

La disminucién de la eficiencia cuando se trata de muestras patrén de alta activi-
dad, en un detector Geiger-Mueller, es el resultado también de los efectos de tiempo
muerto, 7, que tienen lugar en el detector. Para nuestro trabajo, ya que medimos
muestras muy poco activas, su existencia es irrelevante. Sin embargo, podria ser
interesante abordar el modelo de comportamiento, frente a 7, de nuestro sistema.
Ello es complicado puesto que a las pérdidas por 7, propio de los detectores, se su-
perpone, de una manera que no conocemos en la actualidad, las pérdidas producidas
por el sistema de anticoincidencia.

4.1.3 Fondo de los detectores GM

Sobre nuestro detector van a incidir constantemente un conjunto de radiaciones que
van a dar lugar a un nimero de cuentas que se denomina fondo del detector.

Este fondo puede ser causado por la radiactividad natural de los elementos que
rodean al detector: sus materiales de fabricacién, soportes y accesorios, las pare-
des del laboratorio, el aire que rodea al detector; y los componentes primario y
secundario de la radiacién césmica.

La mayor parte de la radiactividad que da origen a la radiacién de fondo que
llega al detector procede de los elementos radiactivos naturales que se encuentran
en los materiales de construccién en forma de impurezas {Knoll, 1979]. Los mas
importantes son el potasio, el torio, el uranio y el radio.
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Una tltima fuente de radiacién de fondo de nuestro detector la forman aquellos
productos de fisién, sobretodo 1¥7Cs, que se han ido diseminando por todo el planeta
como consecuencia del ensayo de armas nucleares.

Una clasificacién de las diversas fuentes de radiaciones de fondo que llegan al
detector nos la facilita Oeschger et al. [Oeschger et al., 1981]. Ellos descomponen
la radiacién de fondo en tres clases: la radiactividad natural que rodea al detector,
la actividad -« que lo rodea y el Breemstrahlung que producen los muones de origen

cdsmico.

El blindaje que rodea al detector para detener la radiacién césmica contribuye
también al fondo del detector con la radiactividad que pueda contener.

En nuestros detectores Geiger-Mueller la posible contribucién al fondo de la
radiacion incidente reside en tener la energia necesaria para crear un par de iones
en el interior del gas de llenado. Por ello, todas las fuentes de radiacién de fondo
mencionadas anteriormente podran contribuir al valor del fondo observado en un

Geiger.

Para reducir el fondo de nuestro detector rodeamos al mismo de un blindaje de
10 cm de plomo y le conectamos un sistema de anticoincidencia.

Debido a su gran capacidad de producir efecto fotoeléctrico, con una alta pro-
babilidad hasta 0.5 MeV, el blindaje de varios centimetros de plomo reduce consi-
derablemente la radiacién v del fondo (incluso la del °K que tiene 1.46 MeV).

Para reducir la contribucién de la radiacién césmica se haria necesario una in-
mensa cantidad de blindaje oridinario alrededor del detector. Por ello se opta por
utilizar un blindaje de anticoincidencia.

Sobre los cinco detectores principales se coloca un detector de guarda que los
cubre a todos ellos. El sistema de anticoincidencia se basa en anular las sehales
que, provenientes de los detectores principales, son acompanhadas por una sefial del
detector de guarda, y ha sido descrito con anterioridad en esta memoria.

Basdndonos en un estudio hecho por Hooton y Parsons [Hooton y Parsons, 1973]
para comprobar la estabilidad de un sistema de espectromentria de rayos X, hemos
puesto a punto la aplicacién de un conjunto de pruebas estadisticas para verificar la
estabilidad del fondo de nuestro detector [Manjén, 1990]%.

*Las pruebas estadisticas propuestas por Hooton y Parsons, aplicadas por nosotros a medidas
rutinarias del fondo del multicontador Geiger-Mueller, se basan en el cilculo de varios parimetros
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Asi, hemos constatado que las variaciones a que se ve sometido el valor del fondo
de nuestros detectores son explicables por causas meramente estadisticas, lo que
nos ha permitido espaciar con mayor seguridad las mediciones de fondo en nuestro
multicontador.

Para nuestro estudio del fondo del multicontador Geiger-Mueller hemos realizado
cuatro periodos de medida: junio de 1987, noviembre de 1987, enero de 1988, verano
de 1989 y febrero de 1990.

En la Figura 4.4 hemos representado los valores del fondo del detector Geiger-
Mueller n° 2 durante todo el periodo de medida. En este caso, la aplicacién de las
pruebas estadisticas propuestas por Hooton y Parsons (x%, t de Student, etc.) nos
ha llevado a concluir que el fondo presenta una situacién de fondo estable. Asi,
las variaciones de los valores del fondo que aparecen a lo largo de la curva de la
Figura 4.4 son compatibles con una sucesién de valores experimentales que siguen
una distribucién poissoniana, como es el caso de la medida de la actividad de una
fuente radiactiva.

También hemos podido describir, a través de los parametros estadisticos men-
cionados, una situacién andémala en la evolucién del fondo de un detector. Tal es
el caso representado en la Figura 4.5, en donde la curva representa la evolucién del
fondo del detector Geiger-Mueller n° 1 a lo largo de todo el periodo de medida.

Observando la Figura 4.5 vemos que, durante las 30 primeras medidas la evoluciéon
del fondo corresponde a una situacién de fondo estable similar a la representada para
el detector Geiger-Mueller n° 2 en la Figura 4.4 (la situacién de fondo estable fué
confirmada aplicando las pruebas estadfsticas.).

Sin embargo, a partir de la medida n® 30 se observa un incremento puntual de
los valores del fondo del detector seguido de una sucesién de fuertes oscilaciones.
Este fenémeno coincidié con el desarrollo de un experimento que consistia en la
obtencién del plateau de los detectores Geiger-Mueller utilizando fuentes radiactivas
que contenian diferentes emisores g (14C, ?1°Bi, ...). Una contaminacién del detector
Geiger-Mueller n° 1, producida durante la manipulacién de una de estas fuentes
radiactivas podria ser la causa de la elevacién del fondo del detector.

La aplicacién de las pruebas estadisticas mencionadas han confirmado la exis-
tencia de una situacién de fondo inestable, caracterizado por fuertes oscilaciones,

estadisticos (xz, t (ie Student, etc.) que se obtienen a partir de los resultados experimentales.
Estos parimetros estadisticos se encuentran regulados por funciones de distribucién de probabilidad
conocidas. Las probabilidades correspondientes a los resultados experimentales van a dar cuenta
de la estabilidad o del tipo de inestabilidad que sigue el fondo del detector a lo largo del periodo de
medida.
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Figura {.4. Valores del fondo del detector D2 de nuestro sistema multicontador
Geiger-Mueller durante todo el periodo de medida.
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Figura 4.5. Valores del fondo del detector D1 de nuestro sistema maulticontador
Geiger-Mueller durante todo el periodo de medida.
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durante el periodo de medida que contiene el instante en que se produjo la contam-

inacidn.
4.2 Detector Proporcional

El detector descrito en la seccién anterior, por ser un detector Geiger-Mueller, no
puede darnos informacién alguna acerca de la energia de la particula ionizante que
penetra en él, Por ello, ya que en algunas ocasiones es necesario identificar el 99T,
a través de la medida de la energia maxima de su emisién § de 292 keV, hemos
utilizado un detector proporcional.

Las caracteristicas de este detector ya han sido descritas en varias ocasiones
[Garcia Montafio, 1981], [Garcia Leén, 1983], [Garcia Leédn et al., 1984a], [Sinchez
Angulo, 1986], por lo que nos limitaremos a exponerlas aqui brevemente.

Se trata de un contador proporcional de bajo fondo (Canberra Inc., Mod. 2200)
de flujo de gas (P-10). Consta de un detector principal protegido contra la radiacién
ambiental y césmica por un blindaje pasivo de 10 cm de plomo en geometria 4,
alineado internamente con 3 mm de cobre, y por un detector de guarda, también
proporcional, conectado en anticoincidencia.

Ambos detectores estin polarizados por la misma fuente de tensién, que esti
conectada a la electrénica habitual.

Este contador puede repartir la sefiales que provienen del detector principal en
forma de pulso [Garcia Montafio, 1981] en dos escalas diferentes, escala A y escala
B, dependiendo de la altura del pulso correspondiente.

Para ello en nuestro contador se pueden regular, en el amplificador del detector
proporcional, los tres pardmetros siguientes: nivel inferior de discriminacién (LLD),
nivel superior de discriminacién (ULD) y ventana (W=LLD+ULD).

De esta forma, no se contard en ninguna escala cualquier pulso que tenga una
altura inferior al valor LLD (eliminacién del ruido electrénico), se contarin en la
escala B aquellos pulsos que estén comprendidos entre LLD y W, y se contardn en
la escala A aquellos pulsos cuya altura sea mayor que W.

4.2.1 Diferenciacién de distintos emisores 8

Vamos a explicar a continuacién como nuestro detector proporcional es capaz de
diferenciar diferentes emisores # de acuerdo con la energia maxima de su emisién



CAPI{TULO 4. SISTEMAS DE MEDIDA DE RADIACTIVIDAD 57

e "C(156 keV)
& '"TPm (225 KeV)

50 o 99Tc (292 keV) '/'
v 38CL (710 keV) yd
2104 ¢ v e
x 298 (1161 xev) X/f/_’;
a0 - g9 - -~
e 77St (546 keV) X/.

+90y (2288 keV! /'/.

Efficiency (*4)

Figura 4.6. Eficiencia frenie a tensién aplicada, con ganancia de amplificacion
G=10 para seis muestras patron de diferentes emisores f.

(Garcia Ledn et al., 1984a).

En la Figura 4.6 presentamos las curvas de plateau® que se han obtenido en el
detector proporcional para diferentes radiontclidos emisores § cuyas caracteristicas
se presentan en la Tabla 4.4. Estas medidas se hicieron con ULD=10 voltios, por lo
que todas las cuentas producidas por estos radioniclidos van a la escala B.

Como regla general se encuentra un valor de la eficiencia mayor en la zona de
plateau para un valor mas alto de la energia méaxima del emisor 8. Esto no sucede
para el 21°Bi debido a que las particulas emitidas por éste tltimo han de atravesar
una lamina de aluminio que rodea la plancheta para impedir el paso de emisores « de
su descendiente el 21°Po. En el caso de emisores 8 de baja energia, sélo una pequefia
parte de su espectro es capaz de entrar en el detector pero, como son maés lentos
¥, por tanto, mas ionizantes que los de alta energia, dan pulsos detectables incluso
con valores de la tensién aplicada muy bajos. De esta forma también podemos
decir, como regla general, que los plateaus correspondientes a mas bajos valores de

3Ver este concepto en la seccién que describe las caracteristicas del multicontador Geiger-Mueller.
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Nucleido Ty /2 Intensidad FE,u:  Ejpmed
(a) (%) (keV)  (keV)
Hc 5.73x10° 100 156.5 49.5
147pm 2.62 100 2247 620
9T¢ 2.13x10° 100 204 85
361 3.0x10° 99 709.6  251.3
210B; 1.37x1072 100 1161 389
10K 1.28x10° 89.3 1311.6 509
%0gr 28.6 100 546 196
0y 7.3x1073 100 2284 935

Tabla 4.4. Caracteristicas mds importantes de los radioniclidos utilizados en la
medicion del plateau del detector proporcional (Garcia Ledn et al., 1984a). Las
emasiones B, electrones de conversion de baja energia procedentes del 21°Pb y las
emisiones o procedentes del 21°Po, ambos descendientes del 21°Bi, son absorbidas
por una ldimina de aluminio que rodea a la muestra y que no afecta a las emisiones

de este iltimo radiondclido.

58
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Figura 4.7. Curvas de plateau, con la eficiencia normalizada a su valor respectivo a
1450 V, para las cinco muestras patron de emisores B ya mencionadas en la Figura

4.6.

la energia comenzaran a un valor mas bajo de la tensién aplicada. Por el contrario,
cuando el valor de la tensién aplicada es muy alto, todas las particulas g que llegan al
detector son contadas y la penetracién de los electrones por la ventana del detector

es entonces lo que cuenta.

En la Figura 4.7 presentamos las mismas curvas de plateau normalizadas, respec-
tivamente, a su valor a una tensién de 1450 voltios. Podemos ver que los isétopos
con una E,,,; mis baja presentan el hombro del plateau a un valor de la tensién
més bajo. Este efecto se manifiesta claramente para el caso del C, 147pm 997
y 36Cl con E, .= 156.5, 224.7, 294 y 709.6 keV, respectivamente. Mientras que
la diferencia ya no es apreciable entre el *Cl y el 2!°Bi (E.,.,=1961 keV, aunque
frenado por una cubierta de aluminio).

A la vista de todo lo anterior [Garcia Leén et al., 1984al. podemos proponernos
estimar la E,,,, de un emisor 8 usando las propiedades de este detector proporcional.
Para ello vamos a considerar el cociente entre la eficiencia que se obtiene a una
tensién aplicada de 1200 voltios y la que se obtiene a 1450 voltios. Al cociente entre
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esas dos cantidades le vamos a llamar A. Se obtienen unos valores de A claramente
diferenciados para los diferentes emisores § hasta una Epn..=700 keV, a partir de
la cual las eficiencias varfan muy lentamente. Como veremos mas adelante, este
método puede ser utilizado para comprobar la pureza de una muestra en la que se
espera la presencia de un solo emisor A. En particular, trataremos el caso del *°Tc.

4.2.2 Medidas simultaneas de particulas a y §

Como se ha visto en publicaciones anteriores [Garcia Leén y Garcia Montafio,
1982], podemos utilizar nuestro detector proporcional para la medida simulténea

de emisores a y 3.

Como sabemos, una particula a, que cruce el detector, ioniza mucho mas que
una f debido a su mayor masa y carga. Por ello, los pulsos originados por particulas
a seran de mayor altura y podran ser separados con una eleccién adecuada del valor

del ULD.

Asi, los pulsos generados por particulas @ seran contados en la escala B mientras
que los pulsos generados por particulas o lo seran en la escala A. Sin embargo, la
utilizacién de una ganancia 6ptima para el recuento simultdneo de a y 4 da lugar a
una discriminacién «/f insuficiente debido a la aparicién del “crosstalk”.

Se define el crosstalk 3, Cg, como la razén entre el indice de cuentas que aparece
en la escala A y el que aparece en la escala B cuando se mide la actividad de un
emisor 8 puro. Para el caso del **Tc¢ resulté que con HV=1450 voltios C p se anulaba
para ULD por encima de 4 voltios, y con HV=1200 voltios se reducia mucho maés
rapidamente, desapareciendo a partir de 0.54 voltios.

Este resultado se comprobé para los demés emisores 8: 1*C, 147Pm, 36C], 210pPp
y *°K; por lo que se pudo concluir que todos los pulsos por encima de 4V (0.5V)
con HV=1450V (1200V) son causados por un emisor . Como veremos después,
usaremos este par de valores de tensidén para detectar la presencia de contaminantes
emisores o en las muestras de 9°Tc.

Para el caso en que contemos particulas « en la escala A, andlogamente aparecera
un crosstalk a (razén entre el resultado de la escala B y el resultado en la escala A
con un emisor « puro) que perturbari el recuento.
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4.3 Sistema de Espectrometria v

Para la medida de 37Cs en muestras de algas marinas y de agua de lluvia hemos
utilizado un sistema de espectrometria v formado por un detector semiconductor,
una serie preamplificador y amplificador, mas un analizador multicanal.

El detector utilizado est4 formado por un cristal de germanio intrinseco {HPGe?)
de tipo coaxial, fabricado por Canberra. Sus caracteristicas se pueden encontrar con
detalle en otros trabajos. Sanchez Angulo [Sdnchez Angulo, 1990], en su trabajo
sobre medida de *7Cs y %9Tc en sedimentos y turbas, da una buena descripcién de

dicho sistema.

Una fuente de tensién, regulada a 4000 voltios, sirve para polarizar el detector.
Un preamplificador y un amplificador reforman y aumentan la sefial de salida y
la introducen en el analizador multicanal. En nuestros diferentes analisis, por es-
pectrometria v, hemos utilizado alternativamente un multicanal Canberra 35 y una
tarjeta Nucleus conectada a un PC.

En su modo de operacién de andlisis por altura de impulsos el analizador multi-
canal distribuye los pulsos de tensién procedentes del amplificador en 4096 canales

o direcciones de memoria.

4.3.1 Calculo del drea de los fotopicos

El céalculo del 4rea se inicia marcando la region de interés que es delimitada por
un canal inicial, C;, y un canal final, C;. La tarjeta Nucleus tiene una funcién
de bisqueda de pico que, teniendo en cuenta la resolucién (FWHM?®), marca au-
tomaticamente las regiones de interés para todos los fotopicos.

Se define el valor de la integral, ¥, para un fotopico dado, como la suma, exten-

dida a todos los canales marcados, del nimero de cuentas que aparece en cada canal
del fotopico.

Cs
T =Y. Ng N (%)
r

*High Purity Germanium
SFull Width at Half Maximum
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Figura {.8. Pico fotoeléctrico tipico que aparece en un espectro v. C; y Cy son los
canales inicial y final que definen al pico. 3 se denomina integral del pico y A drea
del pico. F es, en este caso, el fondo producido por efecto Compton en la zona en

del espectro en que se encuentra el pico fotoeléctrico.

El area del fotopico vendra dada por la diferencia entre el valor anterior, %, y el
fondo Compton, F, producido por otros emisores 7 de energia mayor.

A=S-F (4.8)

El valor del fondo se aproxima por el area del rectangulo de base el ndmero de
canales de la regién de interés y de altura el valor medio del ntimero de cuentas
de los cuatro canales situados, respectivamente, a ambos lados del fotopico. En la
Figura 4.8 presentamos un fotopico tipico de un espector 4, en él se resaltan los
diferentes parametros que hemos mencionado con anterioridad.
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Este método presenta, sin embargo algunos problemas en el caso de que existan
dos picos muy préximos. Entonces tenemos dos alternativas.

1. Seleccionar en un espectro de fondo el mismo nimero de canales que en el
espectro de la muestra medida y restar las integrales.

2. Considerar como fondo Compton el drea del trapecio cuya base es el nimero de
canales del fotopico y cuyos lados perpendiculares tienen de altura el niimero
de cuentas del canal inicial y final, respectivamente.

En nuestro trabajo hemos considerado mas apropiada la segunda opcién, ya que
los radioniclidos emisores v de alta energia presentes en la muestra incrementan el
valor del fondo Compton, respecto a un espectro que se hubiera tomado sin muestra
alguna sobre el detector, sobre el que se sitiian los fotopicos de energias inferiores
dando lugar a una sobreestimacién de la actividad de la muestra.

4.3.2 Calibracién energia-canal

Normalmente hemos utilizado una calibracién lineal entre el niimero de canal y la
energia correspondiente. Para ello se introducen en el multicanal los valores de los
nimeros de canal correspondiente al pico de aniquilacién de positrones (511 keV) y
el fotopico del *°K (1460.8 keV) que se encuentran siempre presentes en los espectros
de fondo® del detector (Figura 4.9). Pequefias fluctuaciones, de uno o dos canales,
en la ADC? nos han obligado a revisar la calibracién energia-canal en la medida
de cada muestra. La utilizacién simple de una recta de calibracién ha resultado
suficiente para la identificacién del emisor correspondiente a cada fotopico.

La eleccién de la ganancia de amplificacién adecuada (Ga=33) nos ha permitido
contar un rango de energias comprendido entre 0.6 y 1900 keV.

4.3.3 Fondo del detector HPGe

Los radioniiclidos presentes en el medio que lo rodea y la radiacién césmica® que
incide sobre él dan lugar a la aparicién de fotopicos en los espectros de fondo de

$Los espectros de fondo se obtienen cuando en el proceso de recuento no se sitiia ninguna muestra
frente al detector de germanio. A veces se sitdan los contenedores de muestras vacios dando lugar
a espectros blanco.

TADC = Analog to Digital Converter. Unidad que sirve para distribuir las senales del amplifi-
cador al canal correspondiente atendiendo a la altura del pulso.

8La radiacién césmica no da lugar a la aparicién de fotopicos, al menos directamente, sino que
contribuye a aumentar los niveles del continuo Compton en los espectros. La radiacién césmica
puede ocasionar reacciones nucleares con elementos estables que rodeen al detector cuyos productos
si sean la causa de picos fotoeléctricos.
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nuestro detector.

Para minimizar este efecto, hemos rodeado el detector con un doble blindaje de
plomo (de 100 mm de anchura) y de cobre (de 3 mm de anchura) en geometria 4x.

En nuestros espectros de fondo sélo hemos encontrado fotopicos correspondientes
a descendientes de las cadenas naturales. La zona correspondiente al fotopico de
137Cs ha sido estudiada especialmente, no encontrandose trazas de este radiontclido
en ningin caso, por lo que podemos tomar directamente el area del fotopico, cor-
respondiente a este radionuclido, que aparece en la medida de una muestra para el
calculo de la actividad. En la Figura 4.9 presentamos un espectro de fondo tipico
de nuestro detector HPGe.

4.3.4 Eficiencia del detector HPGe

El valor de la concentracién de actividad, A, de un radioniclido en una muestra,
medida por espectrometria v, viene dado por la expresién:

Y- F

A= ——
ITMey,

Bgq/g 49

donde ¥ es el area neta encerrada bajo el fotopico correspondiente del espectro que
se obtiene al medir la muestra, F es lo mismo para un espectro de fondo, I es la
intensidad de la emisién considerada, T es el tiempo de recuento en segundos y M®°
es la masa de la muestra en gramos.

El factor ¢, es la eficiencia de nuestro detector para ese fotopico. Por diversas
causas: autoabsorcién en la muestra, absorcién entre la muestra y el detector, la
geometria de recuento y la probabilidad de efecto fotoeléctrico en el cristal del de-
tector, el nimero de fotones registrados en nuestro sistema detector es mucho menor
que el nimero de fotones emitidos por la muestra. La eficiencia, €,p, se introduce
para corregir esas pérdidas en el cadlculo de la actividad.

Durante todos los procesos de medida vamos a mantener fija la geometria de
recuento, por lo que quedaran fijados tanto el valor del dngulo sélido como las
pérdidas por absorcién. Debido a que variaciones menores del 20% en la densidad
no afectan a la autoabsorcién en la muestra, para energias comprendidas entre 80 y

°En caso de muestras liquidas se utiliza el volumen {V), en litros y la concentracién de actividad
vendrs en Bq/L
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Figura 4.9. Espectro v de fondo obtenido con nuestro detector HPGe utilizando la
tarjeta Nucleus como multicanal.
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1800 keV [Roca et al., 1989], podemos utilizar muestras patrén de agua para calcular
la eficiencia correspondiente a muestras de algas que ocupen el mismo volumen.

En otros casos, la utilizacién de un mismo soporte en la medida de la muestra
problema y de la muestra de calibracién nos permite eliminar esta dependencia.
De esta forma, la eficiencia de recuento es sélo funcién de la energia del fotén ~

incidente.

Para la puesta a punto de nuestro detector HPGe [Sdnchez Angulo, 1986] se
procedié a una calibracién eficiencia-energia para muestra puntual utilizando una
solucién patrén de ®2Eu de actividad conocida (7.540.1 Bq/ul).

Con esta calibracién ya efectuada, se calcularon las actividades de dos soluciones
patrén de 137Cs y 134Cs respectivamente. Estas dos soluciones son las que se utilizan,
a su vez, para la calibracién de nuestro detector cuando medimos 137Cs en agua de

Huvia.

Efectivamente, al ser sometidas a un proceso radioquimico previo!® de separacién
del cesio en las muestras de agua de lluvia, cuando realizamos su medida por es-
pectrometria y sélo estamos interesados en el fotopico correspondiente al ¥7Cs (y
al 1¥*Cs para el célculo del rendimiento quimico). Por ello, el conocimiento de la
eficiencia para esos dos fotopicos es suficiente para la solucién de nuestro problema.

Para ello se procedié [Sdnchez Angulo, 1986] a aplicar cuidadosamente el mismo
procedimiento radioquimico a un volumen de 3 litros de agua marcado con diver-
sos volimenes de ambas soluciones patrén. Asi, asumiendo una recuperacién del
100% en ese proceso, se pudo obtener una muestra de referencia de las mismas
caracteristicas que la resultante en los anilisis de agua de lluvia.

En el caso de los analisis, por espectrometria v, de muestras de algas, estamos
interesados en conocer la eficiencia de recuento para cualquier energia 7. Por esta
razén, hemos utilizado una solucién patrén de *?Eu de actividad conocida.

Para evitar problemas de bajas intensidades, solapamiento de picos, la proximi-
dad de picos naturales y la posibilidad de picos suma; se han elegido sélo diez de
sus emisiones (Tabla 4.5) que son bien conocidas por trabajos anteriores [Sdnchez
Angulo, 1986|.

Por requerimientos experimentales hemos necesitado realizar espectros de cali-
bracién para muestras de agua con diversos volimenes para poder conocer, de este

10 . .z z . P . z 2
Una explicacién mds detallada acerca del procedimiento quimico referido se encontrard mds
adelante en el capitulo correspondiente.
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E (keV) I(%)

121.78 28.40
24469 7.49
344.27 26.50
411.11 221
688.63 0.84
778.89 12.74
964.01 14.40
1112.02 13.30
1299.04 1.61

1407.95 20.70

Tabla 4.5. Fotones del >?Eu utilizados en la calibracidn.

modo, la dependencia, para cada energia, de la eficiencia en funcién del volumen de
la muestra.

Para cada una de las medidas de calibracién hemos procedido a realizar un ajuste
lineal por minimos cuadrados segin la expresién

Lney, = alnEy+b 4.10

utilizando el método de calculo habitual. También hemos probado otros tipos de
ajuste como el polinémico u otros méas complicados [Sanchez Reyes et al., 1987]
que dan una mayor precisién. Sin embargo, en nuestro caso de medida de bajas
actividades, nos es suficiente la aplicacién del primer ajuste debido a la incertidumbre
que se obtiene en las medidas. La mayor sencillez de calculo nos aconsejan la primera
opcidn.

En la Figura 4.10 presentamos un ejemplo de ajuste lineal Lne,, — LnE,. Un
resumen de los pardmetros de ajuste y los coeficientes de regresién correspondientes
se presentan en la Tabla 4.6. De acuerdo con lo que deciamos anteriormente obte-
nemos un coeficiente de regresién muy préximo a 1 y una precisién suficiente para
nuestros propdsitos.
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Figura 4.10. Eficiencia frente a Energia para una muestra normalizada de algas a
la que se le ha eniadido una cantidad conocida de 1°2FEu.
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Volumen (mt) a b r

50 1.2140.09 -0.89+0.01 -0.996
100 0.88+0.09 -0.87+0.01 -0.995
150 0.78+0.10 -0.88+0.01 -0.995
200 0.744+0.11 -0.88+£0.02 -0.994
250 0.04+0.09 -0.83+£0.01 -0.994

Tabla 4.6. Ajustes eficiencia - energia, de acuerdo con la recta de calibracion
In(Ef)= a + b In(En), para distintos volimenes de agua destilada en la geometria

de recuento.

Hemos realizado cinco ajustes eficiencia-energia para distintos volimenes de agua
comprendidos entre 50 y 250 ml. A partir de ellos hemos calculado la eficiencia de
recuento, en funcién del volumen, para diferentes valores de la energia que serdn de
nuestro interés. Estos valores de la energia corresponden a los fotopicos mas inten-
sos que producen los emisores v naturales y el 1*7Cs que se encuentran presentes,
presumiblemente, en las muestras que van a ser objeto de nuestro estudio. Estos
resultados los presentamos en la Tabla 4.7.

Con estas curvas de calibracién procedemos a calcular la eficiencia correspondien-
te a muestras de algas, asumiendo un valor medio para la densidad de las muestras
de 0.84 kg/ dm3, teniendo en cuenta el volumen que ocupan. La aplicacién de estas
curvas de calibracién, obtenidas con muestras de agua, a muestras de algas se puede
hacer considerando despreciable la diferencia de autoabsorcién de los fotones de
alta energia (por encima de 180 keV) que se puede producir por las variaciones de
densidad de unas muestras a otras.

En la Figura 4.11 presentamos los ajustes correspondientes a la energia del fo-
topico del 137Cs (13"™Ba) de la eficiencia en funcién de la masa. Como se observa
en dicha figura los valores obtenidos en muestras de agua son comparables a los que
se obtienen directamente en muestras de algas. Las diferencias que aparecen en los
ajustes pueden explicarse, sobretodo, por posibles fenémenos de inhomogeneidad
en las muestras de algas que dan lugar a una sobreestimacién de la eficiencia. En
cualquier caso, los ajustes realizados con ambos conjuntos de muestras de calibracién
no afectan al resultado final del cdlculo de la actividad.
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Figura {.11. Efictencia (%) en funcién del volumen de la muestra de algas. Esta
caltbracion se ha utilizado para la medida de muestras de algas, por espectrometria
v, utilizando un recipiente de eluminio.
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Energia (keV) a b r

185.7 3.3540.22 (-6.92+1.64)x107% -0.95
238.6 2.69+0.16 (-5.54+1.23)x107% -0.95
352.0 1.90+0.11 (-3.88+0.82)x107% -0.96
583.1 1.21+007 (-2.48+0.51)x107% -0.96
609.4 1.16+0.06 (-2.30+0.48)x107> -0.96
661.6 1.11+006 (-2.4440.34)x107> -0.98
727.2 1.00+0.06 (-2.02+0.41)x1073 -0.96
911.1 0.81+0.05 (-1.62+0.35)x107% -0.96
14608 0.54+0.03 (-1.08+0.19)x107% -0.97

Tabla 4.7. Ajustes eficiencia (%) - volumen (ml) para cada energia de interés de
acuerdo con la ecuacion Ef = a + b V. r es el coefictente de regresion.

4.4 Detector INa(TIl)

Para la medida del rendimiento quimico en el proceso de separacién de *°Tc de
muestras naturales hemos contado sucesivamente con dos detectores, de 3’x3’ y
4’x4’ respectivamente, de INa(Tl). Dichos detectores han sido conectados a la
electrénica tradicional de preamplificador/amplificador, siendo registrados los pulsos
en un multicanal Canberra Serie 30.

Aunque estos detectores tienen una resolucién de pico fotoeléctrico mucho peor
que los detectores de cristal semiconductor, su utilizacién es posible ya que medimos
sélo un radioniclido, ®®™Tc, y no es necesario proceder a la identificacién de picos.
Ademas, los detectores de centelleo, uno de los cuales es el INa(Tl), tienen la ventaja
sobre los detectores de semiconductor de contar con una mayor eficiencia de recuento.

Como ya sucedia con los otros detectores citados anteriormente hemos protegido
al detector con un blindaje de plomo en geometria casi 47 para reducir el fondo

ambiental.
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4.5 Sistema de Espectrometria «

Describimos en esta seccién las caracteristicas mas importante de un sistema de
espectrometria o, refiriéndonos a la cadena de medida utilizada en el International
Laboratory of Marine Radioactivity (OIEA) de Ménaco que se ha utilizado para la
medida de los niveles de transuranidos en muestras de algas recogidas en la costa de
Andalucia. Un sistema de espectrometria «, similar al que vamos a describir, se ha
utilizado en la Universidad de Sevilla para el analisis de isétopos de uranio en las

mismas muestras.

El poder de penetracién de la radiacién « es muy bajo: algunos centimetros en el
aire, algunas decenas de micras en el agua o en tejidos organicos y es suficiente una
hoja de papel para detenerla. Por esta razén el recuento se realiza en condiciones
de vacio.

Las muestras se colocan ante detectores de barrera de superficie de Si que tienen
las siguientes caracteristicas [Ballestra et al., 1991]:

e Superficie sensible: 300 a 500 mm?, segiin detector.
e Eficiencia de deteccién: variable, entre 0.2 y 0.3.

e Resolucién: varfa segin la calidad del depédsito que aparece tras la electrode-
posicion, alrededor de 30-50 keV.

e Ruido de fondo: en general inferior a 0.001 cpm en la regién de interés.

Debido a la interaccién entre la radiacién « y el detector, la energia cinética
de la particula se pierde por frenado en la regién activa del detector, donde existe
un campo eléctrico creado por la aplicacién de una tensién de polarizacién externa
(Figura 4.12).

La radiacién crea en el cristal, por interaccién con la materia, un gran nimero
de portadores de carga, arrancando los electrones de valencia y dejando los atomos
con carga positiva, lo que se denominan huecos. Se da la circunstancia de que el
ndmero de pares electrén-hueco creados es proporcional a la energia de la radiacidn.

La radiacién se absorbe completamente en el cristal si el volumen activo del
detector es lo suficientemente grande para contener en su interior todo el recorrido
de la radiacién. Nuestro sistema podré diferenciar las energias correspondientes a
cada emisién « con tal de que el campo eléctrico resultante de la polarizacién sea
suficiente para evitar la recombinacién de los pares electrén-hueco formados.
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Figura 4.12. Esquema de un detector de barrera de superficie.

En condiciones normales, una tensién de 50 a 100 voltios y una profundidad
de volumen activo entre 100 y 200 micras permiten detectar energias comprendidas
entre 0.05 y 10 MeV. Las cargas asi creadas se recogen en los electrodos y dan
lugar a una sefial eléctrica que es proporcional a la energia de la desintegraciéon o
considerada.

Como la senal eléctrica es demasiado débil para ser registrada directamente se
le somete a un proceso de preamplificacién y amplificacién antes de analizar y al-
macenar en una memoria de 1024 canales, que se pueden utilizar en cuatro partes
independientes de 256 canales en conjuncién con un distribuidor de sefiales (Figura
4.13). El selector de amplitudes, multicanal, consiste esencialmente en un conver-
tidor analégico-digital que transforma la amplitud de la sehal en un tren de impulsos
periédicos cuyo nimero es proporcional a esta amplitud y representa la direccion
del canal de la memoria en donde se cuenta esa senal.

Cada canal puede registrar todo impulso correspondiente a una fraccion con-
stante del rango energético correspondiente a la totalidad del espectro. Este rango,
de 4 MeV, se selecciona, entre la gama de emisores ¢, por el amplificador. Para un
espectro de 256 canales la eleccién corresponde a aproximadamente 15.6 keV por
canal.
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Figura 4.13. Esquema de una cadena de espectrometria o.
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Figura {.14. Tipico espectro o obtenido en la medida de una muestra natural.

El conjunto de deteccién y recuento de espectrometria o comprende entonces:
un detector de barrera de superficie (cristal semiconductor de Si), un preamplifi-
cador ORTEC tipo 125, un amplificador ORTEC tipo 471, un analizador multicanal
ORTEC tipo 6240A, asi como una impresora TTY (Figura 4.13).

Gréficamente, el resultado obtenido es una sucesién de picos de forma asimétrica:
la pendiente izquierda se ve afectada por las pérdidas de energia debido, entre otras
causas, a las imperfecciones de la fuente electrodepositada que no es siempre lo
suficientemente fina.

Los otros factores que son responsables de la anchura de los picos son el poder
de resolucién de la cadena de recuento que es del orden de unas decenas de keV (la
del detector es del orden de 20 keV) asi como, en el caso de ciertos radioisétopos,
la emisién miltiple de radiaciones o de energias muy préximas (ejemplo: el 24! Am
tiene una emisién de 5.49 MeV (85%) y otra de 5.44 MeV (13%)). En la Figura 4.14
presentamos un tipico espectro c.

La calibracién energia-canal en una cadena de espectrometria o consiste en es-
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tablecer una relacién E=f(i), donde E es la energia de la radiacién « incidente e 1 es
el nimero de canal. La utilizacién de fuentes de energias conocidas (#4Cm, ?*!Am,
239py, 233U, 23"Np) nos permite poner en evidencia el caricter lineal de la relacién

f)=a + bi (4.11)

obteniéndose coeficientes de correlacién, r, de 0.999. Lo cual prueba la validez de la
aproximacién [Radenac, 1983].

Para determinar la actividad de una muestra es necesario conocer la respuesta
del detector ante una fuente de emisiones a caracterizada por una actividad (desin-
tegraciones por segundo) dada. La probabilidad de deteccién de una particula o
depende de varios factores: geometria de la fuente, naturaleza y dimensiones del
detector y distancia fuente-detector (nocién de angulo sélido).

La eficiencia €(d), expresada en tanto por uno, que depende de la distancia
fuente-detector, puede calcularse segiin la expresién.

e(d) = 2L (4.12)

en donde

e 3(d) es el 4rea total del pico tras sustraer, eventualmente, el ruido de fondo.
e A es la actividad conocida de la fuente calibrada (en Becquerelios).

t es el tiempo de medida (en segundos).

I es la intensidad de la emisién expresada en tanto por uno.

La eficiencia del sistema de medida disminuye conforme la distancia fuente-
detector aumenta. Sin embargo, la anchura de los picos disminuye también con-
forme dicha distancia aumenta, encontrandose una resolucién mejor. Por ello es
necesario llegar a una solucién de compromiso para elegir el valor de la distancia
fuente-detector éptimo.

La medida de la actividad de una fuente obtenida tras aplicar un procedimiento
radioquimico a una muestra natural se puede calcular, entonces, segiin la expresién:
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b)

T e(d)tIRgq (4.13)

A

donde X es el 4rea del pico, €{d) es la eficiencia del detector, Rq es el rendimiento
quimico del anélisis, I es la intensidad de la emisién « y t es el tiempo de medida.

En el caso de que tratemos multipletes el calculo de la actividad se suele hacer
mediante aproximaciones. Asi, tenemos métodos de convolucién, que requieren la
utilizacién de grandes medios informdticos; o métodos semiempiricos basados en la
diferencia relativa entre los maximos de los picos que forman el multiplete.



Capitulo 5

METODOS
RADIOQUIMICOS

5.1 17Cs en agua de lluvia

En la Figura 5.1 presentamos un esquema del procedimiento radioquimico que hemos
aplicado para el analisis de las concentraciones de ¥7Cs y ®*Tc en una misma mues-
tra de agua de lluvia. Para la extraccién del cesio de muestras de agua de lluvia
utilizamos una técnica de separacién por adsorcién [Sdnchez Angulo y Garcia Ledn,
1988, [Garcia Leén et al., 1988]. Se afiade 0.1 g/l de AMP a 50 | de agua de lluvia
previamente acidificada. La mezcla se deja decantar durante aproximadamente 8
horas y se desecha el sobrenadante. El volumen restante se deja decantar de nuevo
durante toda la noche. Finalmente se realiza una filtracidon, con un filtro circular
de diametro fijo de poro fino. El didmetro se fija para que coincida con el de la
superficie superior del detector HPGe. El filtro, seco y convenientemente protegido,
se almacena hasta su posterior medida.

A pesar de que el proceso de adsorcién de cesio por AMP da rendimientos
quimicos cercanos al 100 %, el hecho de tratar grandes volimenes de agua (que
da lugar a pérdidas fortuitas de AMP) aconsejan la utilizacién de un trazador para
la medida del rendimiento quimico del proceso.

Hemos utilizado 3*Cs (T, /2=2.06 a) como trazador, afiadiendo una actividad
conocida de una solucién patrén del mismo (18146 Bq/ul [30.06.86]) al comenzar
el analisis. El rendimiento quimico se obtiene al medir el area del fotopico de la
emisién de 604.699 keV del 134Cs utilizando la expresién:

78
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= Znet 5.1

vAelt
donde X,.; es el nimero de cuentas registradas bajo el fotopico, v el volumen de
la disolucién de 3*Cs afiadido, A la actividad por unidad de volumen de dicha
disolucién, ¢ es la eficiencia de recuento para el fotén considerado en esa geometria,
I su intensidad de emisién, y t el tiempo de recuento.

La eficiencia, € correspondiente al 134Cs, en la geometria de recuento, se ha tenido
que calcular previamente de acuerdo con lo expuesto en la Seccién 4.3.4.

Una vez conocidos los diversos factores que influyen en su célculo (rendimiento
quimico del proceso y eficiencia del sistema de espectrometria v para la geometria
de recuento y la energia de 661.6 keV), la actividad de 137Cs presente en la muestra
de agua de lluvia analizada se obtiene segin la expresién:

by net

A=
RxexIxtxV

(5.2)

donde X,,.; es el nimero de cuentas netas registradas bajo el fotopico correspondiente
al 137"Ba, R es el rendimiento quimico del proceso calculado segin la expresién 5.1,
¢ es la eficiencia de recuento para el fotén de 661.6 keV en esa geometria, I es la
intensidad de la emisién, ¢ es el tiempo de recuento y V es el volumen de la muestra.
Si el tiempo de recuento se da en segundos y el volumen de la muestra en litros, la
actividad calculada vendrd dada en Bq/l.

La utilizacién de este método tiene la ventaja anadida de permitir el analisis
subsiguiente, en la misma muestra, del tecnecio presente en ella. Comprobaciones
realizadas anteriormente han dado como consecuencia que el tecnecio presente en el
agua de la muestra no es afectado por la adicién, y posterior filtracién, del AMP.
Este resultado nos conduce a la realizacién simultinea de medidas de 137Cs y 99Tc
en la misma muestra y nos permite un estudio mds detallado acerca de la presencia
de radiontclidos artificiales en agua de luvia.

5.2 %Tc en agua de lluvia

El tecnecio, en su estado de valencia mds bajo (+IV), coprecipita con Fe(OH)s en
medio basico. Por ello, se procede en primer lugar a una reduccién y precipitacién
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Figura 5.1. Esquema del método radioquimico aplicado a muestras de agua de lluvia
para el andlisis de la concentracion de 37Cs y ° Te.
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para la extraccién de tecnecio del volumen (=~ 50 1) de agua de lluvia [Sénchez
Angulo y Garcia Leén, 1988|.

El tecnecio se encuentra presente en las soluciones acuosas en forma de T'cO, .
Para reducirio a Tc(IV) se aftaden, a pH=3-4 para una mejor precipitacién, 0.7 g/1
de FeSO4 - TH;0. Ademés se afiaden 0.3 g/l de FeCls - 6H;0 para facilitar la

coprecipitacién posterior del tecnecio.

Una vez que el proceso de reduccién se puede considerar concluido {~ 1 hora) se
realiza la precipitacién de Fe3* y Tc(+VII) ahadiendo N H4OH cuidadosamente.

Cuando la precipitacién se ha producido eliminamos el sobrenadante mediante
dos procesos consecutivos de decantacién y centrifugacién. El precipitado obtenido
se disuelve en 300 ml de H2SO4 3M y se calienta afiadiéndole 60g de (N Hy)2S205 y
10 ml de H205. De esta forma conseguimos oxidar nuevamente el tecnecio recogido
y podemos pasar a la siguiente etapa del método. El hierro anadido al principio
puede estorbar el proceso de oxidacién del tecnecio, por lo que los agentes oxidantes
se deben anadir en grandes cantidades.

La solucidn se filtra y se calienta de nuevo afiadiendo 10 g de (N Hy)2S5205 y 3
ml de HyO; para asegurar la oxidacién.

Una vez enfriada, la solucién de H3SO4 3M el *°Tc se extrae con 15 ml de tri-
butilfosfato (TBP), previamente equilibrado con un volumen igual de H3SO4 4.5M,
utilizando 2 ml de HF como agente coadyuvante para la formacién de compuestos
complejos [Anderson, 1987]. La extraccién, agitando la mezcla durante dos minutos,
sélo se produce eficazmente si todo el tecnecio se encuentra en su estado de valencia
(+VII) [Garcia Leén y Sanchez Angulo, 1986].

Después de esperar 15 minutos para la separacién de fases, eliminamos la fase
acuosa (inferior) y lavamos la fase organica (superior) con 25 ml de H2SO4 3M y
0.5 ml de HF. Eliminamos de nuevo la fase acuosa y diluimos la fase organica en 30
ml de xileno. Afiadiendo 15 ml de una solucién NaOH 2M conseguimos traspasar el
tecnecio a la fase acuosa. La disoluciéon de sosa asi obtenida se somete a un proceso
de electrélisis haciendo pasar una corriente de 0.35A durante dos horas. En este
proceso el tecnecio se fija en una plancheta de acero inoxidable de 2 cm de didmetro
que ha actuado de cdtodo durante todo el proceso de electrdlisis anterior.

Para el célculo del rendimiento quimico afiadimos al comienzo del analisis unos
1500 Bq de ™ Tc¢ (T1/,=6.02 h). Para ello se colocan las muestras obtenidas en nue-
stro detector de INa(T1) 3°x3’ y se mide el fotopico de 140 keV que emite el 9™ Tc.
Este resultado se compara con el obtenido al medir una muestra patrén, marcada
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con la misma actividad afiadida a la muestra de agua, de la misma geometria y se

obtiene el rendimiento quimico.

Llamando ¥; al 4rea del fotopico obtenida para la muestra problema y X3 al
area del fotopico que produce la muestra patrén, en el mismo tiempo, tenemos que
el rendimiento quimico, Ry, vendra dado por la expresi6n:

¥

= 5.3
226_’“

Ry

donde t es el periodo de tiempo que pasa entre el recuento de la muestra patrén y
de la muestra problema y A = Ln2/T} /2 es la constante de desintegracién para el

99mTC

5.3 7Cs en algas

Para la medida de 1¥7Cs, y de emisores v naturales, en muestras de algas, hemos
procedido a su analisis por espectrometria .

Para ello las algas, tras su recogida, son sometidas a un pretratamiento que
da como resultado una muestra normalizada de la cual podamos calcular, con una
precisién adecuada, su eficiencia de recuento.

Dicho pretratamiento ha consistido en lavar con agua del mar, secar y pulverizar
las algas recogidas. Las muestras, convertidas en polvo seco, se han situado en el
interior de unas tarrinas de aluminio (ver Figura 5.2) y se han situado frente al

detector HPGe.

5.4 %°Tc en algas

El método radioquimico que hemos utilizado para la medida de %°Tc en muestras
de algas [Manjén y Garcia Ledn, 1990] es una evolucién del método utilizado en el
analisis de tecnecio en muestras vegetales [Martinez Lobo et al., 1986], aunque se
pueden encontrar precedentes de esta técnica de analisis muy anteriores [Holm et
al., 1984]. Un esquema del procedimiento radioquimico aplicado a muestras de algas
se presenta en la Figura 5.3.

Se toma una masa, entre 15 y 30 g, de una muestra de alga que ha sido previa-
mente desecada y pulverizada. La cantidad de alga que se toma ha resultado ser
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Didmetro 107 mm

Altura 43 mm

Figura 5.2. Tarrine de aluminio utilizada como soporte de las muestras de algas
(polvo seco) para su medida por espectrometria
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Figura 5.3. Esquema del método radioquimico aplicado a muestras de algas para el

andlisis de la concentracidn de °° Tec.
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muy importante a lo largo de nuestros trabajos, ya que es necesario incrementarla
en aquellas muestras cuya concentracién de tecnecio se presume muy baja. Sin
embargo los anilisis realizados demuestran que el tratamiento de grandes masas (~
30g) suelen dar rendimientos quimicos muy bajos por lo que es necesario tener en
cuenta ambos fenémenos para conseguir muestras con actividades por encima de los
limites de deteccién de nuestro detector GM. A la muestra se le afiaden, antes de
todo el proceso, unos 1500 Bq de °*™Tc, para el célculo del rendimiento quimico.

Las muestras se someten a un proceso de calcinacién a 600°C con objeto de
eliminar la materia orgdnica. Se anade dcido oxdlico eventualmente para acelerar el
proceso de calcinacién. '

Las cenizas se disuelven en HCl 2% para que el tecnecio del alga pase a la
disolucién acuosa en forma de sal soluble. Al mismo tiempo se inicia el proceso
de oxidacién del tecnecio afiadiendo (N H,4)2S203 y H20; y calentando la mezcla
suavemente durante unos minutos.

Afadimos a la disolucién FeCls [Garcia Leén y Sanchez Angulo, 1987] y provo-
camos una precipitacién de hidréxidos anadiendo N H4OH hasta que la disolucién
tenga pH basico. En el precipitado, que se desecha, se recogen una gran cantidad
de emisores a y/o B que podrian interferir en la medida de la actividad del **Tc.
E] tecnecio, que se encuentra en su mas alto estado de oxidacién, permanece en

disolucién?.

A la disolucién resultante se le anade H3S0, suficiente para que se encuentre
en una concentracién 3M. A esta disolucién se le aplica el método de extraccién
solvente con TBP ya sefialado en la seccién anterior para muestras de agua de lluvia
y la electrodeposicién. Finalmente se calcula el rendimiento quimico.

5.4.1 Estudio del control de la calidad de los andlisis

El método radioquimico utilizado en el analisis de °*Tc en muestras vegetales, y
en este caso aplicado a algas marinas, es muy complejo. El papel jugado por el
trazador del proceso, ®*™Tc, sobretodo en el proceso de calcinacién, ha sido un
tema de discusion, desde hace tiempo, en nuestro laboratorio [Martinez Lobo, 1985].
Por ello, durante los 1iltimos diez ahos se han ido desarrollando varios ejercicios de
intercomparacién, con otros laboratorios, con objeto de asegurar la buena calidad
de nuestras medidas [Garcia Leén, 1982)]. Los resultados de tales ejercicios nos han
permitido asegurar hasta ahora un buen grado de fiabilidad en nuestras medidas.

!Recuérdese que en el caso de la precipitacién del tecnecio con el hierro, en el anilisis de agua
de lluvia, al afiadirse NH4,OH, se requeriria el estado de oxidacién (+IV)
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Muestra Actividad (Bq/g) R(%) A

AG-I-2 (1) 114+7 2742 0.38

AG-I-2 (2) 8545 54+2 0.36

Tabla 5.1. Concentracidn de actividad (A), rendimiento quimico (R) y valor de A
obtenidos en una muestra de calibracion que se le ha aplicado el método de extraccion

para el °° Tc.

Ademéas, hemos podido comprobar también la bondad del método utilizado por
nosotros para la identificacién del *°Tc.

Continuando con esa serie de experimentos de control de la calidad analitica
de nuestras medidas de “*Tc, hemos aplicado nuestro método radioquimico a una
muestra de algas, AG-I-2, utilizada en un ejercicio de intercomparacién del OIEA
[Ballestra, 1990].

A las muestras, una vez tratadas quimicamente y medido el rendimiento quimico
correspondiente, se les midié su actividad f utilizando nuestro contador Geiger-
Mueller de flujo de gas. Los resultados que hemos obtenido los presentamos en la
Tabla 5.1. En la columna 2 se encuentra la actividad calculada para cada alicuota
de la muestra, en la columna 3 el rendimiento quimico obtenido y en la columna 4
el valor de A que se utiliza para la identificacién del *°Tc.

El valor medio obtenido en el ejercicio de intercomparacién fue de 79.1 Bg/g, con
un rango de resultados entre 62.9 y 105.8 Bq/g. En el caso de la alicuota AG-I-2 (2),
el resultado obtenido se encuentra en el centro del intervalo. Es un valor plenamente
compatible con el valor medio y se ha obtenido con un rendimiento quimico que se
puede considerar alto para este tipo de analisis.

En el caso de la alicuota AG-I-2 (1), el rendimiento quimico del proceso fue
mucho menor. La actividad obtenida fue més alta, quedando ligeramente por encima
del rango de valores encontrado en el ejercicio de intercomparacién. Esto podria
llevarnos a pensar que, en los casos en que el rendimiento quimico es muy pequeno,
el resultado de la actividad puede quedar sobrevalorado. Sin embargo, a pesar
del pequefio rendimiento quimico obtenido en la alicuota (1), su resultado, que se
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desvia en un 42 % del valor medio, puede considerarse compatible con el rango de
intercomparacién, cuyo valor maximo se desvia en un 32 % del valor medio.

Ademads, hemos procedido a identificar el radioniiclido presente en la muestra
analizada utilizando nuestro contador proporcional de flujo de gas. Los valores de
A que se obtuvieron fueron de 0.379 + 0.004 y 0.361 + 0.003 para cada alicuota de
la muestra AG-I-2. El valor de A hallado para una muestra de **Tc fue de 0.396 +
0.012, que es adecuadamente compatible con los otros dos.

Con todo lo anterior, considerando que tampoco se obtuvo ninguna contribucion
« a la actividad de la muestra, podemos concliuir diciendo que se comprueba una
vez mas la buena calidad de la aplicacién de nuestro método radioquimico para el
analisis de ®°Tc a muestras de algas.

5.5 Transuranidos en algas

Presentamos a continuacién el método radioquimico que hemos utilizado en el In-
ternational Laboratory of Marine Radioactivity (OIEA) de Ménaco para el analisis
de elementos transuranidos en muestras de algas recogidas en la costa de Andalucia
[Ballestra et al., 1978].

El objetivo de este procedimiento es la determinacién de los niveles de elemen-
tos transuranidos por espectrometria a. Para ello se requiere que el procedimiento
quimico aplicado pueda eliminar, no sélo los emisores & naturales que producen in-
terferencias, sino también algunos elementos estables como hierro, lantdnidos, etc.
que podrian afectar a la resolucién de los picos del espectro o cuando son elec-
trodepositados junto con los transurdnidos en los discos utilizados para realizar el
recuento de actividad. Los lantdnidos y los actinidos muestran un comportamiento
quimico muy similar. Por ello hemos de realizar una serie de pasos de purificacién
para eliminar los lantanidos, especialmente en las determinaciones de Am/Cm. En
la Figura 5.4 presentamos un esquema general de los pasos de separacién para medir
elementos transuranidos.

Pretratamiento

A la muestra de algas (~ 50 g de peso seco), previamente pulverizadas, se le
afiaden los trazadores del proceso radioquimico (normalmente 1-2 dpm tanto de
242py como de 24‘3Am). Después se calcina a 550°C durante 24 horas. Se mezcla
" medio gramo de acido oxilico por cada 10 g de muestra para fatilitar la calcinacién.
Un vez finalizada la calcinacién se anade HNOg3 concentrado a las cenizas en el vaso
de ceramica y se calienta hasta evaporar la disolucién. El vaso de cerdmica, con las
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Figura 5.4. Esquema del método radioquimico aplicado a muestras de algas para el
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cenizas aciduladas, se calienta a 400-500°C durante varias horas. Este tratamiento
facilita la disolucién de las cenizas. Las cenizas se atacan con agua regia y HoOz y
se realizan varias precipitaciones de Fe(OH)s.

Separacion del plutonio

La siguiente fase del procedimiento tiene como finalidad la separacién del plu-
tonio de la muestra [Ballestra et al., 1979]. El precipitado de hidréxido férrico
obtenido tras el pretratamiento descrito contiene los transurdnidos que queremos
analizar junto con otros actinidos y lantdnidos, asi como Pb, Po, Ra, etc. Los pro-
cedimientos quimicos de separacién adoptados ‘en este trabajo [Holm et al., 1971]
estan basados en los descritos por Talvitie [Talvitie, 1971] y se presenta en la Figura
5.5.

El plutonio se oxida a su estado tetravalente con HyO2 en medio HCl 9M y
es adsorbido en una columna de resina de intercambio iénico junto con Fe, Po, U,
etc., mientras que la mayor parte de las Tierras Raras, Pb, Bi, Ra, Th, Am, Cm,
etc. pasa a través de la columna sin ser adsorbidos. Tras eluir el Fe, U, y Po de
la columna con HNO3 TM, el plutonio se eluye con HCI 1.2M conteniendo H3Oq,
que reduce el Pu** de la columna a la forma inadsorbible Pu* en ese medio. Este
paso de separacion entre plutonio y otros emisores o puede a veces repetirse para
asegurar que no queden trazas, sobretodo de Th.

Separacion Am/Cm

La fraccién de americio, separada de la fraccién de plutonio mediante el paso
de intercambio idnico descrito anteriormente, contiene Tierras Raras, Pb, Bi, Ra,
Th, etc. junto con Am y, eventualmente, Cm. Como la espectrometria o puede
resolver ficilmente entre el 24'Am y el 2*2Cm o 2#*Cm, no es necesario separar el
Am del Cm en los procedimientos radioquimicos. Como ya hemos establecido, el
problema mas importante de la separacién americio-curio reside en la eliminacién
de los lantanidos. Los procedimientos adoptados para la separacién Am-Cm los
presentamos en la Figura 5.6.

La fraccién americio-curio [Ballestra y Fukai, 1983] se calienta hasta reducir su
volumen a unos ml. Se le afiade HyO hasta alcanzar un volumen de 300 ml. Se
ahaden 100 mg de calcio, en forma de CaCl,, y 20 g de 4cido oxdlico a la muestra.
Se calienta en una placa caliente durante 20 min. Se provoca la precipitacién de
oxalatos afadiendo amoniaco hasta pH=1.5. Se recogen los precipitados en unos
filtros que son calcinados a 550°C durante toda la noche.

Se disuelve el residuo en 10 ml de HCl 10M. Se pasa la solucién a través de
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una doble columna de intercambio i6nico. Se recoge el eluato y se evapora hasta

sequedad.

Se disuelve el eluato seco en 10-15 ml de HNOs 12M y se traspasa la dis-
olucién a un embudo de decantacién. Se afiade 1 ml de DDCP (Dibutil-N, N-
dietilcarbonilfosfato) y se agita durante 30 s. Una vez separadas las fases nos des-
hacemos de la fase acuosa. Afadimos 20 ml de tolueno y HNO3s 2M a la fase que
contiene el DDCP. Se agita y se recoge el Am/Cm en la fase acuosa que se evapora

hasta sequedad.

Separacién Am/Cm de Tierras Raras '

La separacién del americio y curio de las Tierras Raras se realiza pasando la
muestra, en forma de disolucién HNO3 1M - CH3;OH 93%. Tanto el americio/curio
como las Tierras Raras quedan adsorbidos a la columna de resina, mientras que el
uranio y elementos bivalentes pasan a través de ella.

Las Tierras Raras se arrastran de la columna haciendo pasar a través de ella una
disolucién HCI 0.1M - NH4SCN (38 g/1) - CH30H 80%. El ion SCN™ atrapa las
Tierras Raras mientras que el americio y el curio quedan en la resina.

Se eliminan los restos de hierro haciendo pasar nuevamente una disolucién HNOj3
IM - CH30OH 93%. El Am/Cm se reextrae de la columna eluyendo una disoluci6n
HCI 1.5M - CH3OH 86%, quedando el plomo retenido en la resina.

Electrodeposicion

La electrodeposicién del Pu o Am/Cm, una vez separados, se realiza segln el
método de Talvitie [Talvitie, 1972]. Los elementos transuranidos se ponen en dis-
olucién H3SO4 - NH4OH a pH=3 y son electrodepositados en discos de acero inox-
idable haciendo pasar por la disolucién una corriente de 1.2 A durante 1 hora.

5.6 Uranio en algas

A continuacién exponemos el método radioquimico que hemos puesto a punto para
la extraccién de isétopos de uranio a partir de muestras de algas [Manjén et al.,
1991¢].

Partimos de una muestra de algas que ha sido previamente desecada y pulver-
izada. Le ahadimos a la muestra una cantidad conocida de ?32U. Este radioniclido
sera utilizado para trazar todo el proceso de separacién.
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Las muestras se tratan con HNOg concentrado y agua regia repetidas veces y se
separa, por centrifugacién, la materia insoluble. Finalmente se hace una precipita-
cién de Fe(OH)3 que arrastra al uranio contenido en la muestra.

Se pone el precipitado en disolucién, en medio HCl y se hace pasar por una
columna de intercambio i6nico, AG 1x8, previamente acondicionada con HC] 8M.,
El uranio, conjuntamente con el hierro premanecen en la columna, mientras que el
torio y otros emisores « pasan a través de ella.

El uranio y el hierro se reextraen de la columna haciendo pasar una disolucién
HC1 0.2M a través de la resina. Se hace una precipitacién mediante la adicién de
amoniaco y se disuelve el precipitado en medio HNO3.

La disolucidén se vuelve a hacer pasar por otra columna de resina, acondicionada
previamente con HNO3s 7TM, y se retiene el uranio mientras que el hierro pasa a
través de ella.

Se acondiciona la resina con HC] 8M y se hace pasar una disolucién de HCI 0.2M
que arrastra el uranio.

Entonces se procede a la electrodeposicién de la muestra, utilizando el método
de Talvitie [Talvitie, 1972] reformado para adecuarlo a las medidas que hacemos en
nuestro laboratorio {Garcia-Tenorio et al., 1986], ya expuesto anteriormente para el
procedimiento de anélisis de transurdnidos en algas.

La muestra, una vez electrodepositada, se mide por espectrometria .



Capitulo 6

B7Cs Y ¥9T¢ EN AGUA DE
LLUVIA

En este Capitulo vamos a presentar los resultados que hemos obtenido en la medida
de la actividad de *°Tc y 37Cs en muestras de agua de lluvia que hemos recogido
en Sevilla desde 1984 hasta 1988.

Los estudios sobre la presencia de radiontclidos en la atmdsfera han sido abun-
dantes desde que se iniciaron los ensayos de armas nucleares. Asi, el 1¥7Cs ha sido
uno de los elementos radiactivos que ha recibido una mayor atencién en el analisis de
muestras atmosféricas. Su relativamente largo periodo de semidesintegracién (T,
= 30.17 a) le convierte en el principal causante de radiactividad en las muestras
afectadas por productos de fisién.

Sin embargo, otro radioniclido artificial, el *Tc, que también ha aparecido en la
naturaleza como consecuencia de los ensayos de armas nucleares no ha sido apenas
estudiado. Asi, los trabajos acerca de la presencia de *Tc en la atmésfera son muy
escasos hasta la actualidad.

Por ejemplo, en [Attrep et al., 1971] y [Ehrhardt y Attrep, 1978} encontramos
niveles de °*Tc en muestras de agua de lluvia recogidas en Estados Unidos en 1961

y 1974.

En nuestro Departamento de Fisica Atémica, Molecular y Nuclear hemos medido
9Tc en aerosoles recogidos entre 1965 y 1967 [Garcia Leén et al., 1984c|, [Garcia
Leén et al., 1988] en Sevilla.

Otra posibilidad que se puede escoger, para el estudio de estos radioniiclidos en
la atmésfera, ha sido la medida de *Tc en liquenes [Holm y Rioseco, 1983]. La con-

94
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centracién de ®°Tc en estas plantas da una idea de la evolucién de su concentracién
en la atmosfera desde 1960 hasta 1975.

La escasez de datos acerca del %°Tc, en general, es debida fundamentalmente a
la dificultad de su andlisis, puesto que la importancia de los trabajos que estudian
su comportamiento y distribucién por el medio ambiente ha sido reconocida abun-
dantemente. Asi, el %“Tc presenta un rendimiento por fisién similar al del *7Cs
(alrededor del 6%). La actividad de 9°Tc liberada al medio ambiente es unas 10*
veces menor que la actividad liberada de '37Cs durante el mismo periodo [Luykx,
1986], sin embargo el periodo de semidesintegracién (2.111 x 10° a) del 99T ¢ asegura
su presencia en la naturaleza durante largo tiempo.

Los datos aportados por este trabajo, tanto para el 137Cs como para el 9T¢, son
también importantes por estar realizados en una zona (Sur de Espafia) practicamente
inexplorada, desde el punto de vista radioecolégico, hasta nuestros dias.

Una conclusién muy importante de los trabajos citados ha sido que la razén de ac-
tividades **Tc / 908r se ha ido incrementando desde 1961 hasta 1974 y que sus valores
observados han sido considerablemente mds altos de lo que se esperaria encontrar si
considerdsemos a las armas nucleares como dnico origen de tales radioniclidos.

Para el anilisis de ®*Tc y 37Cs en estas muestras se ha utilizado el método
radioquimico de anélisis simultdneo de cesio y tecnecio de una misma muestra de
agua de luvia expuesto anteriormente en esta memoria.

Hemos aplicado un modelo muy simple para la descripcién de la evolucién tem-
poral de la razén de concentracién de actividad %°Tc/'37Cs en muestras de agua
de lluvia. De ahi hemos calculado un tiempo de residencia, para el **Tc, en la
estratosfera de 1.56 afios. Este resultado nos permite deducir un comportamiento
atmosférico para dicho radioniclido muy similar al del resto de los productos de
fisién. Por 1iltimo, hemos encontrado niveles de 37Cs que se pueden considerar que
tienen origen en la fuga de radioniclidos que tuvo lugar en el accidente de la central
nuclear de Chernobyl durante 1986.

En la Tabla 6.1 mostramos el conjunto de muestras de agua de lluvia que hemos
tratado en este trabajo . En la columna 1 se indica la identificacién de cada muestra
y en la columna 2 describimos los periodos de recogida. Como nuestra zona es
relativamente seca, las muestras estan formadas por volimenes de agua procedentes
de lluvias distintas. Asi, por ejemplo, la muestra 2 estd compuesta por lluvias que
tuvieron lugar entre el 5 y el 8 de noviembre de 1984, la muestra 4 estd formada por
lluvias que tuvieron lugar entre el 21 de noviembre de 1984 y el 7 de enero de 1985,
como se observa en la columna 2 de la Tabla 6.1.
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No. FECHA DE 137Cs OTc 97¢ /137Cs
RECOGIDA A(mBq/1) A(mBq/1) (x1072)

1 31.04.84 75+ 12 0.19 + 0.01  2.533 £ 0.004

21.05 - 19.06.84

2 05 - 08.11.84 34+10 0.17 + 0.07 50 +2.5

3 08 - 21.11.84 0.7+0.2 0.09 + 0.01 13.0 + 4.0

4 21.11.84-07.01.85 098+ 046 0.04 £ 0.01 41+ 2.2

5 18 - 22.01.85 2.0+ 1.2 - -

6 22.01 - 09.02.85 14+05 0.18 + 0.17 13 +13

7 09 - 18.02.85 45+ 1.3 0.10 + 0.17 2+3

8 18.02 - 23.04.85 9.5+ 2.2 - -

9 23.04 - 09.05.85 1.6+ 0.5 0.12 + 0.05 7.5+ 3.9

10 09.05 - 13.06.85 57+ 2.2 0.19 + 0.04 33+15
04 - 11.09.85

11 06 - 26.11.85 16 £05 0.06 + 0.01 3.7+1.3

12 05 - 28.12.85 09+ 0.4 0.08 + 0.01 8.9 + 4.1

13 28.12.85-17.0286 1.4+ 0.6 0.03 + 0.02 2.0+ 1.7

14 18.03 - 28.04.86 1.3+0.7 0.15 + 0.01 11.5+ 6.3

15 28.04 - 26.06.86 118 + 3 0.154+ 0.01  0.127 £ 0.009

26.06 - 16.11.86

16 16 - 26.11.86 16+ 05 0.06 + 0.01 38+1.3

17 10 - 29.01.87 6.7+ 1.0 0.02 + 0.01 0.3+0.1

18 24.02 - 05.04.87 6.2 £ 0.7 0.11 + 0.01 1.8+ 0.3

19 08 - 24.10.87 3.7+ 06 0.07 £ 0.01 1.9+ 04

20 28.10 - 08.12.87 3.5+ 1.1 0.009 %+ 0.006 0.3 +0.2

21 11 - 14.10.88 70+1.3 94+ 1.8

0.66 + 0.04

96

Tabla 6.1. Concentracion de actividad de °Tc y '37Cs obtenida en muestras de
agua de lluvia recogidas en Sevilla desde 198{ a 1988. Las razones de concentracion
de actividad °Tc / ¥7Cs para cada muestra se presentan en la columna 5. La
tdentificacion de la muestra, usada en el texto, aparece en la columna 1. Finalmente,

la fecha de recogida se encuentra escrita en la columna 2. Nota: -
medido o no puede ser calculado.

stgnifica no
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6.1 Niveles de ¥'Cs en agua de lluvia.

En la columna 3 de la Tabla 6.1 presentamos la concentracién de actividad del '37Cs
(mBq/1) en las muestras de agua de lluvia [Garcia Leén et al., 1988], [Garcia Ledn,
1990], [Garcia Leén et al, 1991]. En general, los niveles de *’Cs se encuentran
entre 1 y 10 mBq/l, excepto en el caso de la muestra 15 a la que nos referiremos

mas adelante.

Desconocemos la existencia de datos anteriores sobre este tipo de muestras co-
rrespondientes a nuestra regién, por lo que los resultados que aqui mostramos han
de considerarse como los primeros. Este hecho presenta, sin embargo, la contra-
partida de una mads dificultosa interpretacién de los datos. Por otra parte, las bajas
actividades que se encuentran en algunos casos dan lugar a unas incertidumbres
relativamente grandes en los resultados.

A pesar de todo ello, hemos encontrado algunas propiedades del 37Cs atmosférico
que se pueden afirmar con bastante seguridad. Asi, se ha observado una variacién
estacional tipica en la concentracién de 137Cs, con claros maximos durante los pe-
riodos de primavera. Este hecho se explica si tenemos en cuenta los intercambios de
aire que se producen entre las masas de aire de las distintas capas atmosféricas y
que dan lugar a la entrada en la troposfera de cantidades de 37Cs procedentes de
la estratosfera [Reiter, 1974]. Aunque, por supuesto, éste no es el inico hecho que
explica el comportamiento observado. Asi, por ejemplo, el pico de actividad que
aparece en la muestra 10 es probablemente debido a un intervalo de tiempo muy
seco. En efecto, en el periodo transcurrido entre mayo y septiembre de 1985, corres-
pondiente a la citada muestra, los indices de precipitacién fueron de 92 1/m?. En
estos casos no podemos despreciar posibles fenémenos de suspensién, como los que
se han encontrado para radiondclidos naturales en las mismas muestras [Martinez
Aguirre, 1990]. Sin embargo, cuando ha ocurrido que el periodo contaba con fuertes
lluvias, la concentracién de actividad en agua de lluvia ha descendido bruscamente.
Uno de estos casos es el periodo que va desde enero hasta marzo (250 1/m?) y desde
noviembre hasta diciembre (180 1/m?), ambos de 1985. Para los datos obtenidos
durante 1984 podemos hacer comentarios parecidos.

6.1.1 El accidente de Chernobyl

La muestra 5 fue recogida desde finales de abril hasta mediados de noviembre de
1986. Este periodo fue muy seco en Sevilla, con unos indices pluviométricos de 160
1/m?, cuyas precipitaciones tuvieron lugar esencialmente (84 %) durante los meses de
octubre y noviembre de 1986. La concentracién de actividad de 37Cs que se obtuvo
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fue de dos érdenes de magnitud mayor que los datos anteriores. Este incremento
de actividad no puede explicarse sélamente en funcién de un simple fenémeno de
resuspensién, sino que es seguramente una contribucién del accidente de Chernobyl
de cuyos efectos en otras partes de Espafia existen estudios publicados [Ferrero et al.,
1987]. Tras este periodo, siguid otro de lluvias fuertes y continuas pero, en general,
parece que en valor medio la actividad de 137Cs resulté ser un poco mas alta después
de Chernobyl, lo cual podria confirmar nuestra sugerencia.

Podria ser muy interesante presentar ahora el método utilizado para realizar los
calculos conducentes a la obtencién de la actividad de 3’Cs en la muestra 5. Un
calculo directo de la actividad de '37Cs, de acuerdo con la férmula ya conocida

bS] (1370 s)

! 6.1
verrv 2Y (6.1)

A(Cs) =

darfa un valor de unos 95 mBq/l. Sin embargo, si esta muestra contiene restos del
escape de Chernobyl, se espera que algo de 134C's, procedente de dichos residuos, se
encuentre presente en ella. Puesto que nosotros hemos usado 3*C's como trazador
del analisis radioquimico, hemos de hacer algunas correcciones para obtener un valor
de la actividad mas exacto. Asi, el 4rea neta, $(}37Cs), bajo el pico de *’Cs
(137™Ba), obtenido durante un tiempo de recuento 7T, seria

S(137Cs) = e7 I Y T {Aca(*®7Cs) + Ap(¥¥7Cs)} (6.2)

en donde €7 e I7 son la eficiencia de recuento del detector y la intensidad del fotén
del 137C's utilizados en la medida, respectivamente. Y es el rendimiento quimico,
mientras que Acp(137C's) y Ap(*3’Cs) son la contribucién de Chernobyl y de las
detonaciones nucleares a la actividad de '37Cs, respectivamente. Podria considerar-
se, a la vista de nuestros resultados, que Acx(137Cs) > Ap(*37Cs) y, entonces, la
ecuacién 6.1 se convierte ahora en

S(M¥Cs) ~ e Y T Acn(*¥Cs) (6.3)

Una ecuacién similar se puede escribir, para el caso del fotopico de 3*C's que
hemos usado en el cédlculo del rendimiento quimico. Asi,

S(1¥Cs) = €4 It Y T {Acr(**Cs) + As(**Cs)} (6.4)
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El significado de la notacién es similar al de la ecuacién 6.2, excepto en el caso
de As(*3*Cs) que es la actividad de !3C's, conocida, que se afiade al principio del
proceso quimico.

Por otra parte, la razén de actividades '34C's/ 37C's medida en Espafa en la
época de Chernobyl ha sido 0.4 [Ferrero et al., 1987]. Puesto que la muestra 15 ha
sido medida en noviembre de 1987, la razén debié ser corregida al momento de la

medicién. Entonces

A 134~
Acn(7C3) _ g (6.5)
Ach(137Cs)
Usando las ecuaciones 6.3, 6.4 y 6.5, se puede calcular Ag,(137Cs). El resultado
fue de 118 mBq/1, como aparece en la Tabla 6.1. Y, de este modo, se pudo calcular
la actividad de una manera més precisa.

6.2 %Tc en muestras de agua de lluvia

En la columna 2 de la Tabla 6.1 hemos presentado la concentracién de actividad de
99Tc para las misma muestras de agua de lluvia [Garcia Leén et al., 1988}, [Garcia
Ledn, 1990}, [Garcia Ledn et al., 1991]. Los niveles que se han medido se encuentran
entre 0.009 y 0.19 mBq/L1.

Podemos repetir aqui unos comentarios muy parecidos a los que realizamos en
los parrafos anteriores. Asi, se observa ficilmente que el Tc tiene el mismo com-
portamiento estacional que el 137Cs. Aunque era un hecho esperado, no nos consta
que se hubiera observado experimentalmente con anterioridad este fenémeno. Este
resultado revela que el °*Tc tiene un comportamiento en la atmésfera muy similar
al de otros productos de fisién. En los siguientes parrafos comentaremos esta idea
con mas profundidad.

Sin embargo, no hemos encontrado claramente la posible contribucién de Cher-
nobyl en la muestra 15, al contrario de lo que ocurrié para el 13’Cs. Efectivamente,
no hemos podido discriminar un incremento de actividad de ®*Tc debido al acci-
dente de Chernobyl del que se espera del comportamiento estacional del tecnecio
que produce maximos de actividad en las primaveras (ver resultado de las muestras
14 y 15).

Pero este resultado no deberia de sorprendernos. Si asumimos que el *Tc, que
ha sido producido durante el accidente de Chernobyl, procede tnicamente de un
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proceso de fisién, la razén de actividades 9¥Tc/137Cs que se espera obtener es de
1.43x10~%. Esto significa que seria del orden de 1072 mBq/1 la contribucién del ac-
cidente de Chernobyl a la actividad de °Tc de la muestra que estamos considerando.
Teniendo en cuenta que los niveles tipicos de *Tc que se encuentran en esta mues-
tra es de alrededor de 107! mBq/l (ver Tabla 6.1), se comprende ficilmente que la
contribucién de Chernobyl no puede ser distinguida sin ambigiedad. Algunos otros
comentarios acerca de ello apareceran en la seccién que sigue.

6.3 Razén de actividades ®*Tc/*"Cs

En la dltima columna de la Tabla 6.1 presentamos la razén de actividades **Tc/!37Cs
[Garcia Ledn et al., 1988], [Garcia Ledn, 1990], [Garcia Leén et al., 1991]. Como
hemos comentado anteriormente, nosotros esperariamos obtener una razén teérica
de 1.43x107* si el tinico origen del *°Tc fuera la fisién. Este no es nuestro caso,
puesto que las razones que hemos obtenido son de alrededor de 1072, Este resul-
tado no es nuevo, sino que confirma los que obtuvieron Ehrhardt y Attrep en 1978
[Ehrhardt y Attrep, 1978] y Holm en 1988 [Holm, 1988]. En el primer caso, los
autores encontraron un aumento continuo con el tiempo de la razén *°Tc/°CSr en
muestras de agua de lluvia recogidas en Fayetteville, Tejas.

Para comparar nuestros resultados, de *7Cs, con los de Ehrhardt y Attrep,
de °°Sr, y puesto que la razén 137Cs/%CSr en muestras precipitacionales tiene un
valor constante de 1.6 [Patti et al., 1981], podemos considerar, en lugar de la razén
99Tc/%8r, la razén %°Tc/*¥"Cs [Holm, 1988] (Tabla 6.2).

Por otra parte, E. Holm [Holm, 1988], [Holm y Rioseco, 1983] ha obtenido valores
de la razén ®*Tc/137Cs, en Ménaco y Suecia, plenamente consistentes con los que
hemos obtenido nosotros. Parece, por tanto, que nos encontramos ante un efecto
global, aunque todavia poseemos muy pocos datos.

El hecho de que las razones de actividad que se obtienen son globalmente uno o
dos érdenes de magnitud superior a las que se espera obtener, sugiere que existen
otras fuentes de %°Tc atmosférico distintas a la fisién, como por ejemplo activacién
neutrénica. Esta hipdtesis ya ha sido propuesta por Attrep et al. [Attrep et al.,
1971]. Sin embargo, un comportamiento atmosférico diferente del °*Tc con respecto
del 137Cs no puede ser desechado.

Como veremos, el estudio de la evolucién con el tiempo de la razén de actividades
9T¢c/7Cs puede ayudar mucho a clarificar este problema.

En la Tabla 6.2 presentamos las razones de actividad %°Tc/!*7Cs. Alli incluimos
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las razones obtenidas en agua de lluvia hasta 1974 a partir de datos publicados por
Ehrhardt y Attrep en 1978 correspondientes a la razén *°Tc/°Sr, y los que hemos
encontrado en este trabajo (valores medios) derivados de la columna 5 de la Tabla
6.1. Obsérvese que ambos conjuntos de resultados corresponden a puntos situados
a parecida latitud en el hemisferio norte.

Cuando representamos la razén de actividades %°Tc/1%7Cs, R(t), en funcién del
tiempo en escala semilogaritmico (ver Fig. 6.1), obtenemos un comportamiento
lineal para los datos obtenidos antes del accidente de Chernobyl. Esto nos sugiere
que un modelo simple basado en el tiempo de residencia se puede usar para estudiar
R(t) en funcién del tiempo. Como es bien condcido [Pourchet y Pinglot, 1979], la
evolucién en el tiempo de la actividad, A(t), de un radioniclido en la estratosfera
viene dada por

A(t) = A(0) e X T B) ¢ (6.6)

siendo A(0) la actividad en el momento de la aparicién en la atmdsfera del ra-
diontclido, X es la constante de desintegracién y % es el tiempo de residencia en la
estratosfera para dicho radioniclido.

Consecuentemente,
A t A 0 —(ATC_’_kTC)t
R(t) = relt) _ Are(0) € (6.7)
A0s(t) ~ Acs(0) e Porthor)
cuya notacién tiene un significado obvio.
La Ec. 6.7 puede reescribirse como
R(t) = R(0) X + B ¢ (6.8)

con

Ar.(0)

R(O) - ACS(O) ’

A= Ags — Are
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ANO

99Tc / 137CS

REFERENCIA

1961
1962
1967
1974
1984
1985
19861
19862
1987
1988

(11+£0.7) x 1073
(1.5 +04) x 1073
(3.8 +1.3) x 1073
(2.5 £ 0.9) x 1072
(2.533 + 0.004) x 1072
(5.50 & 2.53) x 1077
(6.8 + 3.3) x 1072
(0.127 + 0.009) x 1072
(1.9:+0.4) x 1072
(9.8 + 1.8) x 1072

Ehrhard & Attrep, 1978
Ehrhard & Attrep, 1978
Ehrhard & Attrep, 1978
Ehrhard & Attrep, 1978
[Garcia Leén et al,1991]
[Garcia Leén et al, 1991]
[Garcia Leén et al, 1991]
[Garcia Leén et al, 1991]
[Garcia Leén et al, 1991]
[Garcia Leén et al, 1991
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Tabla 6.2. Razones de concentracidn de actividad °°Tc / *"Cs en nuestras de agua
de lluvia recogidas en Tejas (Estados Unidos) y Sevilla consideradas como medias
anuales calculadas teniendo en cuenta los valores mds precisos de cada ano. Notas:
1 Calculado antes del accidente de Chernobyl. 2 Calculado después del accidente de
Chernobyl. Las referencias se encuentran indicadas en la columna 3.
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RAZON DE ACTIVIDADES AGUA DE LLUVIA
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Figura 6.1. Cociente de actividades °° Tc /237 Cs en muestras de agua de lluvia recogi-
das en diferentes épocas en el hemisferio norte.
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k:sz - ch

Pero, A = 0.023 a=! y kg, = 0.75 a~! [Pourchet y Pinglot, 1979].

Entonces la Ec. 6.8 se puede expresar numéricamente como

R(t) = R(0) (078 ~*r)t | (6.9)

Tomando t=0 como el afto 1961 la Ec. 6.9 puede ajustarse a los datos de la Figura
6.1 para obtener kr.. Obviamente, nosotros asumimos que las pruebas nucleares
atmosféricas mas importantes tuvieron lugar durante 1961 y 1962 (300 MT en total).
Las pruebas que siguieron a continuacién no contribuyeron tanto a la actividad total
que hay en la estratosfera.

De este modo, resulta que R(0) = 1.47 x 1073 y k7. = 0.63 a=! con r=0.96.
Consiguientemente, el tiempo de residencia para el ®*Tc en la estratosfera resulta ser
de 1.56 a, que es parecido al del 37Cs, 1.33 a, de acuerdo con los datos aportados
por Pourchet y Pinglot en la referencia citada con anterioridad.

La escasez de datos sobre ®°Tc en la atmésfera, y en la naturaleza en general, no
nos permite realizar un calculo mas exacto. De todas maneras, desde nuestro punto
de vista, este resultado excluye un comportamiento atmosférico diferente para el ®Tc
respecto de los otros productos de fisién como una forma de explicar el anémalo valor
experimental de R(t) que se ha obtenido hasta ahora. Parece, por consiguiente, que
la sugerencia de Ehrhardt y Attrep podria explicar las razones anémalas obtenidas.
Estos autores propusieron que la reaccién °®Mo(n, '7)99Mo — %9Tc¢ puede tener
lugar durante la detonacién de armas nucleares debido a la probable presencia de
%Mo (abundancia isotépica 24.13 %) en la carcasa del artefacto. La produccién de
9T¢ por activacién contribuiria al aumento de R(t).

Podria ser interesante ahora estimar la razén de actividades 9ch/ 137Cs, Rop,
relacionada directamente con el accidente de Chernobyl. En principio, sélo se espera
un proceso de fisién como causa que daria cuenta del valor de R¢y,.

En la Tabla 6.1, podemos ver para la muestra 15 que R = 1.27 x 1073, A
esta razén de actividades contribuirdn las actividades procedentes de los escapes de
Chernobyl, Acy, y las procedentes del poso radiactivo normal, Ar. Entonces
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_ Ap(Tc) + Acn(T¢) (6.10)

Rf Ar(Cs) + Acn(Cs)

con un significado obvio para la notacién. Es evidente, a partir de nuestros datos,
que Ap(Cs) < Aci(Cs). Entonces, de la Ec. 6.7, podemos escribir que

(6.11)

Pero,

Ap (Tc) = R(t) Ap (CS) (6.12)

donde R(t) se puede obtener extrapolando la Ec. 6.9 al momento del escape de
Chernobyl. Y, usando el resultado de la muestra 15 (columna 3 de la Tabla 6.1)
para Ac,(Cs), tenemos que Ry, =~ 6.0 x 107*. Este valor es atin un factor 4 superior
a la razén tedrica esperada. Aunque no es ficil extraer conclusiones definitivas de
esta estimacion, el acuerdo obtenido con el valor teérico es relativamente aceptable,
sobretodo si tenemos en cuenta los errores que aparecen en las medidas ambientales.
Sin embargo, habria sido muy instructivo tener datos sobre las concentraciones de
9T¢ en muestras atmosféricas recogidas en los momentos siguientes al accidente de
Chernobyl en diferentes partes de Europa. Ello nos hubiera permitido interpretar
mucho mejor nuestros resultados.



Capitulo 7

NIVELES DE 9Tc EN ALGAS
DEL MAR DE IRLANDA

Presentamos aqui el trabajo que hemos realizado para estudiar el impacto ambiental
de las descargas de residuos liquidos radiactivos que desde la central de Sellafield
se realizan al Mar de Irlanda. Para ello hemos procedido al analisis de °Tc en un
conjunto de muestras de algas, Fucus vesiculosus, recogidas en 1985-86 en la costa
de Irlanda. El trabajo se ha completado con la medida de dicho radioniclido en
muestras del mimo tipo de alga recogidas en la misma época en la costa de Galicia.
Estos ultimos resultados nos dardn cuenta del fondo precipitacional tipico de esa
zona del Atléantico Norte. De la comparacién de los niveles de °Tc que se obtienen
en muestras recogidas en ambas zonas podemos deducir el impacto relativo de la
central de Sellafield respecto del puro efecto precipitacional.

7.1 La Central de Sellafield

El medio ambiente marino que rodea las costas de Irlanda y Gran Bretana se en-
cuentra mediatizado por el funcionamiento de la central de reprocesamiento de com-
bustible nuclear de Sellafield, situada en la costa de Cumbria (Gran Bretafia) cerca
de la localidad de Whiteheaven. La funcién de esta central consiste en recuperar
el uranio y el plutonio, a partir del combustible irradiado, para su reutilizacién en
centrales de energia o armas nucleares.

Dicha central estd gestionada por la British Nuclear Fuels plc (BNFL) que
también realiza otras muchas actividades relacionadas con el llamado ciclo del com-
bustible nuclear [Whichker y Schultz, 1982]. Cada una de estas actividades da lugar
a vertidos al medio ambiente de is6topos radiactivos. En el caso de la BNFL, sus
residuos radiactivos se liberan al medio ambiente bajo la regulacién del Department

106
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Afo 99TC 13408 137CS 238Pu 239,240Pu 241Pu 241Am

1976 NP 738 4289 47+ 1297 12.0
1977 NP 594 4478 36t 981 3.7
1978 178 404 4088 12 46 1800 7.9
1979 435 240 2600 12 37 1500 7.9
1980 56.8 240 3000 6.9 20 728 8.3
1981 5.8 170 2400 50 ° 15 600 8.8
1982 3.6 138 2000 4.7 16 485 6.4
1983 4.4 89 1200 29 8.7 331 2.2
1984 4.3 35 434 26 8.3 345 2.3
1985 1.9 30 325 0.8 2.6 81 1.6
1986 6.6 1.3 17.9 2.71 63 1.3

Tabla 7.1 Actividad (TBgq) de diferentes radioisétopos de vide larga que se encuen-
tran en los vertidos de la central de Sellafield al Mar de Irlanda. (BNFL). NP: este
dato se incluye como beta total y no estd publicado. 1: actividad total del plutonio,
los valores para cada uno de los isdtopos del plutonio no han sido publicados.

of the Environment y el Ministry of Agriculture, Fisheries and Food (MAFF) de
Gran Bretafia siguiendo recomendaciones internacionales (ICRP).

Aunque la mayor parte de los residuos radiactivos se almacenan en las propias
instalaciones, relativamente pequefias cantidades de residuos liquidos de baja ac-
tividad se liberan a la zona noreste del Mar de Irlanda a través de tuberias que
se adentran hasta 2.1 km en el mar a partir de la linea de marea baja [Camplin
y Aarkrog, 1989]. Estas descargas han dado como resultado un incremento de los
niveles de actividad en el Mar de Irlanda y el Mar del Norte [Hunt, 1988| llegando
a detectarse trazas de esos radioniclidos en las costas de Groenlandia [Hallstadius
et al., 1986].

Los vertidos anuales alcanzaron su maximo valor a mediados de los anos 70
(Figura 7.1) para reducirse gradualmente a continuacién con la introduccién de
nuevos sistemas para el tratamiento de los vertidos y unos limites de descarga mas
estrictos. En la Tabla 7.1 [BNFL, 1986] presentamos los vertidos de Sellafield al Mar
de Irlanda desde 1976 hasta 1986 para diferentes radioniclidos de vida larga.
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Figura 7.1. Actividad B de los vertidos ematidos por la central de Sellafield en funciin
del triempo.
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Sin embargo, la reduccién de los vertidos anuales ha conducido a una disminucién
general en las concentraciones de los radioniclidos en el medio ambiente marino
cercano a Sellafield.

El comportamiento de los diferentes radionticlidos en el medio ambiente marino
es muy diferente. Mientras que el plutonio y el americio pueden encontrarse asocia-
dos a los sedimentos depositados en la zona costera que rodea los desagiies, otros
radioniclidos, como el ®T¢, y el 137Cs tienden a distribuirse de una forma carac-
teristica a lo largo de la columna de agua. El tecnecio, en concreto, es disuelto
completamente en el agua que lo transporta hacia otros lugares sin que se haya
encontrado que en él tienen lugar procesos de sedimentacién o evaporacién.

7.2 Indicadores biolégicos

Para el estudio del transporte y la distribucién de los contaminantes radiactivos
en el medio ambiente marino se han utilizado indicadores biolégicos. La ventaja
mas importante sobre la medida directa en agua de mar es la gran capacidad de
acumulacion, hasta alcanzar altas concentraciones, de los diferentes radioelementos.
Por ejemplo, las algas pardas son unos excelentes bioindicadores, especialmente para
el tecnecio [Holm, 1988], en donde el factor de concentracién alga seca/agua de mar
es 100000.

El alga parda Fucus Vesiculosus, junto con otros miembros de su familia tales
como Fucus Spiralis y Fucus Serratus, que pueden recolectarse en abundancia en
las aguas costeras del Norte y Noroeste de Europa, se han utilizado frecuentemente
para el estudio de la contaminacién radiactiva.

Las concentraciones de %°Tc, plutonio y americio en aguas de la costa irlandesa
son mucho menores que las que se recogen en la costa de Cumbria por lo que el
empleo de Fucus para el estudio del impacto de los vertidos de Sellafield en la costa
irlandesa comporta una gran ayuda.

La capacidad de acumular sustancias, que aparecen como trazas en sus alrede-
dores, hasta alcanzar altas concentraciones por parte de muchos organismos marinos
se conoce desde hace tiempo. Estos organismos toman las sustancias en dos fases
claramente diferenciadas: primero se produce una rapida adsorcién en su superficie
exterior para después continuar con una més lenta toma por via metabdlica. En
el caso de algas, la radiactividad se encuentra adherida a los tejidos superficiales,
lo que da cuenta de un mecanismo fundamentalmente de adsorcién [Wong et al.,
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1972]. Junto a la especie de alga ya mencionada, Fucus vesiculosus, el mejillén
comtn (Mytilus edulis) son las especies preferidas como bioindicadores para el estu-
dio de los vertidos de centrales nucleares de produccién de energia. La eleccién de
estos bioindicadores esta basada, en general, en sus siguientes propiedades:

1. Dan lugar a una alta concentracién de radioniclidos comparado con la que
existe en el medio marino que los rodea, lo que permite estudiar niveles de
actividad mds bajos.

2. La evolucién de la radiactividad presente en ellos coincide con las variaciones

que tienen lugar en sus alrededores.

3. En el caso de Fucus, su puede encontrar en grandes cantidades en todas las
aguas marinas y salobres costeras del hemisferio septentrional; y

4. El alga Fucus es mucho mas facil de recoger, almacenar y tratar que grandes

cantidades de agua.

Los bioindicadores vienen caracterizados por su Factor de Concentracién (FC),

que se define por la expresién:

re — Concentracion de actividad en el organismo

Concentracion en el agua de mar

El factor de concentracién es diferente para cada elemento en condiciones de
equilibrio. El valor del factor de concentracién se ve afectado también por otros
parametros como el estado quimico del elemento contaminante, la salinidad, la tem-
peratura, la edad del organismo y las variaciones en la concentracién del elemento
contaminante en el agua que le rodea.

7.3 Recogida de muestras y analisis

Para la realizacién de este trabajo un equipo de recogida de muestras de la Uni-
versidad de Dublin realizé la coleccién de un conjunto de muestras de algas pardas,
Fucus Vesiculosus, en grandes cantidades (10 kg) en un buen nimero de puntos de
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Figura 7.2. Mapa de la zona del Mar de Irlanda en donde se han sefialado con puntos
numerados los lugares donde se han recogido muestras del alga Fucus vesiculosus.
Los nimeros son identificados en la Tabla 7.2.
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NUM. LUGAR CLAVE
1 Giant’s Causeway AAGCI1
2 Cushendall AIRCD1
3 Larne AIRL1
4 Bangor AIRBS1
5 Newcastle AIRN1
6 Clogher Hd. AIRCHI1
8 Dublin Bay AIRDB16
9 Wicklow AIRW1
10 Arklow AIRA1
11 Rosslare AIRR1
13 Ardmore Hd. ACSAH1
15 Cahermore AABBH1
17 Ballyvaughan AAGBI11
21 Rosses Pt. AARP1
24 Buncrana AALS1

Tabla 7.2. Muestras analizadas para obtener la concentracidn de °Tc que se en-
cuentra en ellas. Los nimeros de la primera columna se corresponden con los que
representan los puntos de recogida de muestras del mapa de la Figura 7.2. Se pre-
senta el nombre del lugar y la clave que se asigné a cada muestra en las columnas

seqgunda y tercera. FEsa clave es las que se utilizard para la presentacion de los

resultados en la siguiente seccion.

la costa irlandesa durante los afos 1985 y 1986. En la Figura 7.2 podemos encon-
trar los puntos de recogida. Los nimeros del 1 al 24 corresponden con los lugares
que aparecen en la Tabla 7.2. En todos los casos se trataba de plantas fuertemente
enraizadas a las rocas en zonas lejanas a la costa.

Tras su recogida, el equipo de la Universidad de Dublin procedié a enjuagar las
muestras en agua de mar para eliminar restos de material sedimentario. Dejaron
secar durante 15 minutos antes de pesarlas. Por ultimo secaron las muestras a 105°
C durante 24 horas, las molieron y las introdujeron en contenedores Marinelli para
su andlisis con detectores de Ge intrinseco o Ge(Li). Utilizando un sitema de
espectrometria v midieron las concentraciones de los emisores °K, 13Cs, 137¢s,
226 Rg, 228 Ac y 241 Am.
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Los analisis de 238Pu y 239.240Py, tanto en las muestras recogidas en 1982-83
como en 1985-86, los realizaron en el University College de Dublin.

e Nuestro trabajo, en el Departamento de Fisica Atémica, Molecular y Nuclear
de la Universidad de Sevilla, ha consistido en realizar los anélisis de %°Tc y
comparar los resultados con los que se obtienen para otros radionuclidos.

Los métodos de andlisis para el plutonio se describen en un trabajo publicado
por Mitchell et al. [Mitchell et al., 1988a] en 1988 y ya citado con anterioridad.
El método quimico aplicado por nosotros para la extraccién de %Tc de algas se
encuentra detallado, dentro de esta memoria, en la seccién correspondiente.

7.4 Medida de *°Tc en algas

El método radioquimico ya explicado se aplicé a las muestras de algas, Fucus vesicu-
losus, recogidas en las costas irlandesas entre agosto de 1985 y febrero de 1986. Va-
mos a centrar la discusién que viene a continuacién en explicar aquellos aspectos de
nuestro trabajo relacionados con la puesta a punto de la metodologia desarrollada.

Los valores del rendimiento quimico que se ha ido obteniendo se presentan en
la Tabla 7.3. En esta tabla las muestras estdn identificadas por la clave que in-
dica el lugar de procedencia. Al final de este trabajo se obtuvo un rendimiento
quimico medio, teniendo en cuenta las muestras analizadas, de alrededor del 50%,
lo que es un buen resultado ya que otros métodos aplicados a este tipo de muestras
dan rendimientos quimicos similares. No obstante, y como era de esperar, existe una
cierta variabilidad en el valor del rendimiento quimico para cada muestra. Por ejem-
plo, el rendimiento quimico minimo obtenido fue del 30%, mientras que el maximo
fue del 68%. Ello confirma la necesidad de usar un trazador interno para la esti-
macién del rendimiento quimico, debiéndose desechar cualquier método de calculo
previo al andlisis del mismo.

Al igual que sucedia con otros tipos de muestras [Garcia Leén et al., 1984c|,
[Martinez Lobo et al., 1986], las mayores pérdidas en los andlisis de tecnecio se
producen en el proceso de calcinacién de las mismas. Resulta asi que el proceso de
calcinacién tiene una gran importancia en la extraccién de ®*Tc [Martinez Lobo,
1985)]. Por ello, ha de evitarse, cuando se tratan dos o tres muestras a la vez, que se
encuentren sometidas permanentemente a diferentes temperaturas dentro del horno.
Esto se consigue haciendo rotar la posicién de las mismas durante el proceso de
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CODIGO DE ~ FECHA DE  RENDIMIENTO
MUESTRA  DE ANALISIS QUIMICO (%)
AAGC1 02/04/1987 61+ 1
AIRCD1 10/12/1986 41+ 1
AIRLI 22/12/1986 42+ 2
AIRBSI1 16/07/1987 67 + 2
AIRN1 10/12/1986 47+ 1
AIRN1 12/11/1987 35+ 1
AIRCHI 22/12/1986 43+ 1
AIRCH1 16/07/1987 64 + 2
AIRDB16 22/12/1986 35+ 1
AIRDB16 15/07/1987 53 + 2
AIRDB16 26/11/1987 30+ 1
AIRW1 26,/02,/1987 35+ 1
AIRW1 12/11/1987 55 + 2
AIRW1 10/02/1988 51+ 2
AIRA1 26/02/1987 45 £ 2
AIRRI1 02/12/1986 38+ 1
AIRR1 02/12/1986 44 £ 1
ACSAH1 02/04/1987 68 £ 1
AABBH1 24/03/1987 53 £ 1
AABBHI 15/07/1987 49 + 2
AAGBI1 26/02/1987 46 + 2
AARPI1 24/03/1987 51+ 1
AALS1 24/03/1987 44+ 1
AGAFVI 15/12/1987 111+ 06
AGAFM5 15/12/1987 28 + 1

Tabla 7.8. Rendimiento quimico obtenido para cada muestra. Las claves de las
muestras se refieren al lugar de procedencia. En algunos casos, para comprobar los
resultados, se han realizado varios endlisis a cada muestra.
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calcinacién. Asi se realiza un tratamiento igual para cada una de las muestras y un
aumento en el rendimiento quimico obtenido.

En el caso de muestras de algas procedentes de Galicia, se han obtenido rendimien-
tos quimicos extraordinariamente bajos. Esto es explicable, en gran parte, porque
en los analisis de estas muestras se han tomado masas mayores que compensasen
la menor concentracién de actividad de %Tc que se esperaba encontrar en ellas.
La utilizacién de masas cada vez mayores dificulta én gran medida el proceso de
calcinacion.

La actividad de 99Tc presente en la muestra se realizé midiendo su emisién S
de 292 keV con nuestro detector multicontador Geiger-Mueller de flujo de gas ya
descrito en otra parte de esta memoria.

Las muestras se midieron en periodos de 600 minutos, en ciclos de unas nueve
medidas e intercambiando de ciclo a ciclo las muestras en los distintos detectores.
El nivel de cuentas para cada muestra se tomé como el valor medio de las medidas
de cada ciclo, y su error como la desviacién estandard de dicho conjunto.

El fondo que se utiliza, para cada contador, se calcula a partir de un conjunto de
alrededor de diez medidas de 600 minutos que se han realizado durante un periodo
inmediatamente anterior al momento de la medida. Para ello se utiliza el mismo
procedimiento que el descrito anteriormente para las muestras. El resultado se
sustrae al nimero de cuentas obtenido al medir la muestra dando lugara a un valor

neto (cpm).

A continuacién procedemos a interpolar en la recta de ajuste de cada detector
In(dpm) frente a In(cpm) que se calculé a partir de un conjunto de muestras cali-
bradas, el valor neto que se obtiene de la medida de cada muestra en cada detector.

Una vez que conocemos el valor de la actividad, en dpm, para cada muestra en
cada detector procedemos a considerar el valor medio de las medidas procedentes
de los cuatro detectores. El error que se les atribuye, en este caso, se calcula por
propagacién de errores.

Finalmente procedemos a calcular la concentracién de **T'c en la muestra (en
mBq/g) utilizando la expresién

_ (dpm)
A= Bx m(g) x 60000 (7.1)
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donde A es la concentracién, R es el rendimiento quimico (en tanto por uno) y m
es la masa (en gramos) de alga que se ha utilizado en el andlisis.

Los resultados que hemos obtenido en cada caso los reflejamos en la Tabla
7.4. Algunas muestras de algas han sido sometidas a dos e incluso tres analisis
radioquimicos con objeto de validar sus resultados. Esto es debido a que, en al-
gunos casos, obteniamos comportamientos anémalos en la distribucién de actividad
de %°T'¢c a lo largo de la costa irlandesa y considerabamos conveniente asegurar estos

resultados.

Comparando los resultados de las medidas presentados en la Tabla 7.4 con los
rendimientos quimicos correspondientes que aparecen en la Tabla 7.3 encontramos
una correlacién entre ambos factores. Efectivamente, si observamos aquellas mues-
tras en las que se han realizado varios andlisis encontramos que los valores mds altos
de actividad se corresponden con los valores mas bajos del rendimiento quimico.
Este dato supone que la funcién de trazador que realiza el 99mT¢ no es perfecta
pues tiende a sobrevalorar la actividad final en los casos de valores de rendimiento
quimico mas bajos, aunque hemos de considerar posibles efectos de inhomogeneidad
de la distribucién del tecnecio en la muestra. En todo caso, nosotros hemos optado
por calcular, en general, el valor medio de los niveles obtenidos en todos los analisis
y tomarlo como valor real de la muestra correspondiente.

Después de calcular el valor de la concentracién de %°Tc en las muestras de
algas, es necesario asegurarse de que las muestras no se encuentran contaminadas
por emisores ¢ u otros emisores f.

Los métodos mas cominmente utilizados para la identificacién de un radioisétopo
son la espectrometria v y la medida de su periodo de semidesintegracion.

En nuestro caso, por carecer el **Tc de emisiones v y tener un periodo de
semidesintegracién demasiado largo (2.13 x 10%a), no podemos aplicar ninguno de
los dos métodos anteriores. Por ello hemos de proceder a la identificacién del °T'c
atendiendo directamente a la energia de las particulas § que emite.

Se podria utilizar un detector de barrera de Si, pero los hechos de que exista un
espectro continuo en las emisiones 8 de un radioisétopo, que dificulta su identifi-
cacién, y el alto fondo con que cuentan estos detectores en nuestra zona de interés
nos desaconsejan dicha opcidn.

Del mismo modo a como se ha venido realizando en ocasiones anteriores [Garcia
Leén et al., 1984b], [Martinez Lobo, 1985] nosotros hemos utilizado para la identi-
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Num. CODIGO MEDIDA 1 MEDIDA 2 MEDIDA 3

1 AAGC1 65 + 2 - -
2 AIRCD1 109 + 4 - -
3 AIRL1 253 + 11 - -
4 AIRBS1 410 = 20 - -
5 AIRN1 308 + 12 270 + 12 -
6 AIRCHI1 214 = 8 230 =+ 10 -
8 AIRDBI16 238 + 9 134 £ 6 206 £ 9
9 AIRW1 97 + 3 30+1 121 £ 5
10 AIRA1 67 + 2 - -
11 AIRR1 241+ 05 - -
13 ACSAH1 6.2+ 0.2 - -
15 AABBH1 6.3 £ 0.2 6.7 &+ 0.3 -
17 AAGBI11 31 +0.1 - -
21 ARP1 14+ 0.1 - -
24 AALS1 14+ 0.1 - -

Tabla 7.4. Actividad (mBg/g peso seco) de °Tc en las muestras de algas. Nota: -
significa no medido.

ficacién del %°T¢ nuestro contador proporcional (Canberra Inc, Mod 2200) de flujo
de gas. Una descripcidn de este contador, asi como del método de identificacién A
aplicado, puede encontrarse en la seccién correspondiente de esta memoria.

En nuestro caso hemos aplicado el método delta, como se denomina, a un con-
junto de doce muestras y los resultados obtenidos se encuentran detallados en la
Tabla 7.5.

Los resultados que hemos obtenido por la aplicacién del método A a nuestro
conjunto de muestras del Mar de Irlanda y de Galicia se pueden encontrar en la
Tabla 7.5 [Manjén, 1990], [Garcia Leén, 1990], [Manjén y Garcia Leén, 1990].

Como consecuencia de lo expuesto en la Tabla 7.5 deducimos que el valor de A
obtenido para casi todas las muestras de algas es aceptablemente compatible con el
valor de A hallado para un conjunto de muestras calibradas de *°Tc.
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MUESTRA ACTIVIDAD  DELTA
(mBq/g)

AAGC1 65+2 0.409+0.001
AIRCD1 10944 0.43+0.01
AIRLI1 253411 0.40-+0.01
AIRN1 308+12 0.46-+0.01
AIRCHI1 21448 0.42+0.01
AIRDB16 23849 0.45+0.01
AIRA1 67-+2 0.43+0.01
ACSAHI1 6.2+40.2 0.43+0.02
AABBHI 6.3+0.2  0.46140.003
AARP1 1.440.1 0.2440.26
AAGBI11 3.140.1 0.36-20.06
AALS1 1.440.1 0.140.1

118

Tabla 7.5. Valores de A de un conjunto de muestras calculados para la identificacion

del ®°*Tc. Ap, = 0.46 + 0.02
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En el caso de muestras poco activas obtenemos unos resultados con un error
relativo mucho mayor, e incluso incompatibles (AALS1) con el valor de A para
el 99T¢. Esto no significa necesariamente que nuestra muestra no contenga *°T'c
sino que la influencia del fondo del detector es demasiado grande para calcular can
precisién la actividad de la muestra. El origen del error estd en la misma definicién
de A. Hablando en términos globales, los valores del rendimiento quimico, asi como
los de A, reflejan que el procedimiento puesto a punto es adecuado para la medida
de %Tc.

7.5 Niveles de *Tc en algas

A continuacién vamos a estudiar los resultados que hemos obtenido en este trabajo
acerca de la presencia de %°T'c en algas, Fucus Vesiculosus, procedentes del Mar de
Irlanda y de la costa de Galicia.

En la Tabla 7.6 mostramos los valores de concentracién (mBq/g peso seco) de
9T¢ que hemos encontrado en el conjunto de muestras de algas pardas, Fucus
Vesiculosus, que hemos analizado [Manjén, 1990|, [Mitchell et al., 1988a}, [Garcia
Leén, 1990], [Manjén y Garcia Leén, 1990]. Ademas de las muestras procedentes
del Mar de Irlanda hemos analizado dos muestras, AGAFV1 y AGAFMS5, de algas,
Fucus Vesiculosus, procedentes de la costa de Galicia que utilizaremos como refe-
rencia para distinguir el efecto local de la Central de Sellafield de la influencia del

poso radiactivo.

En el mapa de la Figura 7.2 se encuentran representados los valores de la activi-
dad de **T'c en mBq/g (peso seco) obtenidos para cada muestra en este trabajo.

De nuestros datos de °°T'c deducimos, en primer lugar, un gran contraste entre
la actividad encontrada en la costa norte y este de Irlanda (25-410 mBq/g y un valor
medio de 256 mBq/g) y la actividad encontrada en la costa oeste (1-6 mBq/g y un
valor medio de 2 mBq/g).

Hay también otra caracteristica diferenciadora de los resultados que se obtienen
en ambas costas. Mientras que en la costa oeste no encontramos una relacién clara
entre la disminucién de la actividad y la distancia a Bangor (punto de maxima
actividad), en las costas norte y este podemos encontrar una disminucién de la
actividad como una funcién decreciente con la distancia [Mitchell et al., 1988a}. En
la Figura 7.3 representamos los niveles de °°*T'c en algas, Fucus Vesiculosus, frente
a la distancia a Bangor, punto de maxima actividad. La caida de los niveles de
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Lugar de Fecha de  Actividad
recogida recogida (mBq/g)
Giant’s Causeway 2/86 65+ 2
Cushendall 2/86 109+ 4
Larne 2/86 253 £ 11
Bangor 3/86 410+ 20
Newcastle 1/86 290 + 27
Clogher Hd. 12/86 220+ 11
Dublin Bay 11/85 206+ 9
Wicklow 11/85 109 + 17
Arklow 11/85 67 1+ 2
Rosslare 11/85 2411+ 0.5
Ardmore Hd. 12/85 6.2+0.2
Cahermore 12/85 6.5+0.3
Galway Bay 8/85 3.1+0.1
Rosses Pt. 2/86 14+0.1
Buncrana 2/86 1.4+0.1
Valor medio Costa NE 256
Valor medio Costa O 2.0
Galicia 1985 0.32+0.06
Galicia 1985 0.56 +0.03

Tabla 7.6. Concentraciones (mBq/g peso seco) de °*Tc en Fucus Vesiculosus recogido
a lo largo de la costa de Irlanda durante 1985 y 1986. Se incluyen resultados
obtenidos por nosotros en la misma especie procedente de Galicia para utilizarlos
como referencia del tmpacto del poso radiactivo sobre la zona.
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99T ¢, tanto hacia el norte como hacia el sur de Bangor, reflejan el comportamiento
potencial al que haciamos referencia anteriormente.

En el caso de los puntos situados al sur de Bangor, apreciamos dos compor-
tamientos diferentes. Por una parte, una variacién mas suave desde Bangor hasta
Wicklow y, por otra, una variacién mas brusca de Wicklow hacia el sur.

En nuestro trabajo sobre Fucus Vesiculosus hemos encontrado un valor medio
en la concentracién de %*Tc en la costa de Galicia de 0.44 mBq/g (peso seco),
correspondiente a muestras recogidas en esa misma época (1985-86). Este resultado
se confirma con los niveles detectados en Cascais y Vigo en 1985, que fueron de 0.56
y 0.74 mBq/g respectivamente, sobre Fucus Spiralis por otros autores [Aarkrog et
al., 1987].

Si consideramos los valores obtenidos en Galicia como el efecto del poso radiactivo
sobre esta zona del Atlantico, e incluso sobre la zona del Mar de Irlanda, podemos
considerar que, ademas del claro efecto de Sellafield en los resultados obtenidos
en las costas norte y este de Irlanda, existe una cierta penetracién de los vertidos
radiactivos incluso en las aguas costeras occidentales de Irlanda. Para ver esto no
tenemos mas que comparar los valores que se obtuvieron en Galicia {entre 0.3 y 0.7
mBq/g), que corresponden a un efecto precipitacional, con los que aparecen en la
costa oeste de Irlanda (alrededor de 2 mBq/g).

Este dltimo resultado no es sorprendente si tenemos en cuenta que se han publi-
cado efectos de vertidos de Sellafield en Groenlandia [Aarkrog et al., 1983], [Holm,
1988]. En general, los niveles en la costa oeste fueron entre uno y dos érdenes de
magnitud inferiores a los de la costa este.

Podemos ahora comparar los vertidos de %9Tc en 1982 y 1985 efectuados por la
central de Sellafield (3.6 y 1.9 TBq/a), que suponen una disminucién relativa del 60
%, con el resultado de comparar los resultados publicados por Holm [Holm, 1988)] y
los nuestros, Figura 7.2, en lugares préximos a Sellafield, que dan una disminucién
entre el 56 % y el 63 %. Con ello se verifica, una vez mas, una relacién directa entre
la cantidad de vertidos que se arrojan al mar y los niveles que se pueden detectar
en las algas de las zonas més préximas.

Este dltimo resultado también nos muestra el comportamiento bien diferente -
que tiene lugar en las algas, o cualquier otro ser vivo, respecto de sistemas muertos,
como sedimentos. Mientras que en los sedimentos se pueden encontrar rastros de
la presencia en el medio ambiente de diferentes radioniclidos a lo largo del tiempo,
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Figura 7.8: Actividad de 137Cs y ®°Tc (mBg/g peso seco) frente a la distancia a
Bangor, en escala logaritmica, la actividad para el Pu viene dada en mBq/kg (peso
seco).
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en los organismos vivos no sucede de igual forma, debido al continuo proceso de
intercambio de radionuclidos entre él y sus alrededores.

Tecnecio-99 y radiocesio

En la Tabla 7.7 presentamos las concentraciones de 3’C's en Fucus Vesiculosus
obtenidas tras el andlisis de las muestras recogidas en la costa irlandesa durante el
periodo 1985-86, en las cuales nosotros hemos estudiado su contenido en *°Tc.

Podemos apreciar la misma distribucién geografica que aparecia para el caso del
tecnecio (Tabla 7.6), lo que da idea de que nos encontramos ante comportamientos

analogos.

Este efecto se observa mas claramente si consideramos la razén de actividades
—1?:-%”; que aparece también en dicha Tabla 7.7. Asi, tenemos una razén tecnecio a
cesio de 4.4 en Sellafield y unos valores entre 3 y 8, con un valor medio de 5.7, en
las costas norte y este de Irlanda, lo que da idea de la influencia de Sellafield en esa

Zona.

El valor de 1.1 que se encuentra para la razén 1—93977'7‘3 en la costa oeste de Irlanda
es, por otra parte, compatible con la razén tipica que se encuentra para el poso
radiactivo. Esto se comprueba fijdndonos en las razones encontradas en Cascais y
Vigo de 0.9y 0.8.

Ambos comportamientos nos conducen, por otra parte, a la conclusién de que
la distribucién por el medio marino de ambos radioniiclidos es similar, aunque se
aprecia un caracter mas conservativo en el caso del tecnecio. Este cardcter mas con-
servativo del %°Tc, respecto del *7Cs, se pone claramente de manifiesto observando
las pendientes de las curvas correspondientes a ambos radioniclidos que aparecen
en la Figura 7.3. Una pendiente més pronunciada, en el caso del 1¥7Cs, da cuenta
de la mayor capacidad del ®°Tc para permanecer en la columna de agua y, por con-
siguiente, es mds conservativo. Por ello, la posible influencia de Sellafield en la costa
oeste de Irlanda, para el caso del 137C's, no es tan facil de ver.

En nuestro estudio hemos encontrado un valor medio en la razén 1—22,%% para la
costa NE de Irlanda de 5.7, siendo esta relacién en Sellafield de 4.4. Asi confirmamos
el valor de 5.0 que se obtuvo en 1983 [Aarkrog et al., 1984] para la misma zona
(Tabla 7.8). En este trabajo, en el que colaboraron el Risg National Laboratory y la
Universidad de Lund, se obtuvieron niveles, tanto de tecnecio como de radiocesio,
significativamente mas altos en Abril de 1983 que los que hemos obtenido en el
periodo 1985-86.
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Lugar Fecha 13706 1—9397%6;
1. Giant’s Causeway 2/86 19 3.4
2. Cushendall 2/86 39 2.8
3. Larne 2/86 46 5.5
4. Bangor 3/86 58 7.1
5. Newcastle 1/86 50 5.8
6. Clogher Hd. 12/86 42 5.2
7. Balbriggan 3/86 37
8. Dublin Bay 11/85 37 5.6
9. Wicklow 11/85 19 5.7
10. Arklow 11/85 7.8 8.6
11. Rosslare 11/85 3.7 6.5
12. Hook Hd. 11/85 15
13. Ardmore Hd. 12/85 14 4.4
14. Old Hd. Kinsale 12/85 2.0
15. Cahermore 12/85 1.0
16. Ballyheigue 12/85 1.1
17. Ballyvaughan 8/85 2.2 1.4
18. Murrisk 8/85 1.3
19. Mulrany 3/86 0.8
20. Balderg Harbour 3/86 1.2
21. Rosses Pt. 2/86 1.7 0.8
22. Rossan Pt. 2/86 0.8
23. Bunbeg 2/86 1.5
24. Buncrana 2/86 1.3 1.1
Valor medio Costa NE 45 5.7
Valor medio Costa O 1.3 1.1
Sellafield® 1985 850 4.4
Heysham® 1985 475
Carcals® 5/85 0.63 0.9
Vigo® 5/85  0.88 0.8

124

Tabla 7.7. Concentraciones (mBq/g peso seco) de 3'Cs y razdn de actividades
9 Tc /13" Cs en Fucus Vesiculosus recogido a lo largo de la costa de Irlanda durante
1985 y 1986. Se incluyen resultados obtenidos en otras zonas (Cascais y Gali-
cta) para utilizarlos como impacto del poso radiactivo. Notas: * En Fucus Spiralis
[Aarkrog, 1987]. ° [Mitchell et al., 1988a).
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Lugar Especie ¥re BICs l—i,%
1. Inishowen Hd. F. Serratus 140 10 14.0
2. Waterfoot F. Serratus 450 77 5.8
3. Donaghadee F. Serratus 690 153 4.5
4. Minerstown F. Spiralis 350 94 3.7
5. Balbriggan F. Vesiculosus 500 86 5.8
6. Dun Laoghaire F. Spiralis 280 64 4.4
7. Mizen Hd. F. Vesiculosus 172 40 4.3
8. Courtown F. Spiralis 250 27 9.3
9. Wexford F. Vesiculosus 41 12 3.4
10. Rosslare F. Spiralis 52 7.0 7.4
11. Easky F. Vesiculosus 7.3 1.2 6.1
12. Laghy F. Vesiculosus 7.2 NP

13. Dunfanaghy F. Vesiculosus 15 1.7 8.8
Costa NE Fucus 498 103 5.0
Seascale® F. Vesiculosus 19700

Whitehaven® F. Vesiculosus 6100

Burrow Hd.“ F. Vesiculosus 3150
Ardnamurchan Pt.2 F. Vesiculosus 1430

Islandia ® Fucus 1.0
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Tabla 7.8. Concentraciones (mBq/g peso seco) de los radioisdtopos ©°Tc y 137Cs y
razon de actividadas en Fucus recogido a lo largo de la costa de Irlanda durante el
mes de Abril de 1984 [Aarkrog, 1984]. Se incluyen puntos de la costa de Cumbria

cercana a Sellafield y de Islandia pare que sirvan de comparacion. Notas:

a

Muestras recogidas en Junio de 1982. * = Muestras recogidas en el periodo 1980-83.

NP = no publicado.
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Asi, los niveles medios, tanto para %°Tc como para radiocesio, a lo largo de
la costa noreste podrian haber disminuido en un factor aproximadamente de 2 en
dicho periodo considerado. Esta reduccién en ambos niveles, sobretodo en la costa
noreste, se confirma teniendo en cuenta el estudio desarrollado independientemente
por Mitchell en el periodo 1981-83 [Mitchell et al., 1984], el cual muestra también
més altos niveles de radiocesio a lo largo de la misma costa, como se muestra en la

Tabla 7.9.

Podemos concluir diciendo que la disminucién en los niveles de °°T'c que hemos
encontrado en la costa NE de Irlanda entre 1983 y 1985-86, producida por una
disminucién en las descargas procedentes de Sellafield, se ve confirmada por el com-
portamiento analogo que se ha observado en el caso del BB7C's.  Ademas, de la
comparacién de los datos correspondientes a ambos radioniclidos, hemos deducido
un comportamiento mds conservativo, en la columna de agua, para el tecnecio que

para el cesio.
Tecnecio y transuranidos

Vamos a comparar a continuacién los resultados que hemos obtenido nosotros
para el ®°T¢, con los que obtuvieron en la Universidad de Dublin, para transurdnidos
[Mitchell et al., 1988a], en el mismo conjunto de algas. Las concentraciones de 138py,
239,240 py, y 241 49 que obtuvieron al analizar estas muestras de algas se muestran
en las Tablas 7.10 y 7.11.

Nuevamente encontramos un comportamiento geografico similar al que hemos
obtenido para el %°Tc. Los niveles maximos de actividad se concentran en la costa
NE de Irlanda, disminuyendo tanto hacia el norte como hacia el sur de Bangor,
mientras que en la costa oeste se obtuvieron niveles muy poco por encima del efecto
precipitacional medido en las muestras recogidas en Galicia.

En la Figura 7.3 también hemos presentado las concentraciones de 23%:240 Py en
Fucus frente a la distancia a Bangor. De las pendientes de estas curvas se deduce que
el plutonio es el elemento menos conservativo en la columna de agua, mientras que el
tecnecio es ligeramente mds conservativo que el cesio.En esta figura se ha sustraido
el efecto del poso radiactivo encontrado en regiones no afectadas por Sellafield. Se
encuentra un claro punto de inflexién cerca de Balbriggan en los tres casos, que se
puede relacionar con las corrientes de agua del Mar de Irlanda.

En el mapa de la Figura 7.4 podemos ver el esquema de corrientes en el Mar
de Irlanda. Una corriente atraviesa el Mar de Irlanda de Sur a Norte provocando
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Tabla 7.9.

tado.

Lugar Fecha 37Cs
1. Belfast Lough 8/83 159
2. Carlingford Lough 5/81 290
3. Skerries 4/82 146
4. Howth 2/82 115
5. Blackrock 9/82 79
6. Mizen Head 11/83 23
7. Arklow 11/83 25
8. Dungarvan 8/83 4.7
9. Youghal 8/83 2.7
10. Valentia 9/82 1.2
11. Dunquin 9/82 0.7
12. Ballyheigue 9/82 1.3
13. Ballyvaughan 7/82 1.3
14. Aughinish 7/82 09
15. Kinvarra 7/82 1.2
Costa NE 178
Costa O 11
Galicia® 4/84  0.86
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Concentraciones (mBg/g peso seco) de 37Cs en Fucus Vesiculosus
recogido a lo largo de la costa de Irlanda en el periodo 1981-83 [Mitchell, 1984].
Notas: * = Muestra recogida en Abril de 1984 [Mitchell, 1988b). ND = no detec-
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un transporte neto de materia hacia el Canal del Norte. Sin embargo una pequena
corriente hacia el sur, desde Bangor hasta Wicklow, facilita el transporte de ra-
dioisétopos por esa zona y explica la pequena pendiente obtenida.

., 99 99
En la Tabla 7.12 presentamos las razones de concentracién Wg—,% y Wg%

que hemos calculado para nuestro conjunto de muestras. En las algas recogidas
en los desagiies de Sellafield el impacto directo de los vertidos de la central da
lugar a unas razones de 99 y 26 respectivamente para los casos 22211;2 y 23::{0}“.
Estas razones se incrementan hasta alcanzar en la costa NE de Irlanda unos valores
medios de 361 y 79 respectivamente. Esta variacién da una idea del cardcter mucho
mas conservativo del 9°T¢, y consecuentemente del ¥7C's, que de los isétopos de
plutonio en la columna de agua. Efectivamente, el incremento de estas razones se
debe béasicamente a la deposicién, en las proximidades de la Central de Sellafield,
del plutonio. Sin embargo, el tecnecio permanece en la columna de agua un tiempo
mucho mayor, por lo que es posible detectarlo a mds largas distancias. En la Figura
7.5 mostramos varias razones de actividad que describen el comportamiento anterior.

Si nos fijamos ahora en la costa oeste de Irlanda encontramos unas variaciones
muy diferentes en las dos razones de concentracién. Mientras que la razén %ﬁz
tiene un valor parecido al de la costa NE, 400, no sucede lo mismo en el caso de la
razén ﬁg}"f?; que baja desde 79, en la costa NE, hasta 20, en la costa O, situdndose
en valores parecidos a los que hemos calculado en Sellafield. Este ultimo resultado
contrasta con la relacién que se obtiene en Galicia, 9, que se puede considerar tipica

de un efecto precipitacional.

Las causas de este diferente comportamiento las encontramos en las Tablas 7.10
y 7.11. Mientras que los niveles de %°T'c encontrados en la costa oeste de Irlanda son
tres veces superiores a los encontrados en Galicia, los niveles de plutonio estdn muy
poco por encima de los niveles tipicos del poso radiactivo. Esto nos lleva a deducir
un origen bien diferente del plutonio medido en la costa NE, Sellafield, y el plutonio
medido en la costa O, precipitacional.

En el caso de la costa oeste, el °*T'c procede de Sellafield y el plutonio es de origen
29

P . P . 9
precipitacional, obtenemos légicamente relaciones 73—3% y WZ%‘OEFE mucho mayores
que en Galicia, debido a los més altos niveles de %°Tc.

Sin embargo, en la costa NE, tanto el **Tc como el plutonio proceden de Sella-

field, y, mientras que la relacién 5539,—;%}3; aumenta (desde 20 hasta 79), la relacién

99 . .. . .,
-2—38% se mantiene practicamente constante. Esto da una idea de que la relacién

ﬁ:—ﬁ;‘,u es diferente dependiendo del origen de dicho radioisétopo. En efecto, la
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Lugar Fecha 238py 289240py 2ipm
1. Giant’s Causeway 2/86 432 2024 <230
2. Cushendall 2/86 617 2747 409
3. Larne 2/86 1040 4525 1265
4. Bangor 3/86 1220 5565 2464
5. Newcastle 1/86 680 3220 503
6. Rostrevor 12/85 424 1966 NA
7. Clogher Hd. 12/85 536 2542 398
8. Balbriggan 3/86 436 2042 <230
9. Dublin Bay 11/85 347 . 1670 <230
10. Wicklow 11/85 143 696 <180
11. Arklow 11/85 66 349 NP
12. Rosslare 11/85 12 84 NP
13. Hook Hd. 11/85 11 102 NP
14. Ardmore Hd. 12/85 8 73 NP
15. Old Hd. Kinsale 12/85 7 94 NP
16. Cahermore 12/85 5 96 NP
17. Ballyheigue 12/85 2 51 NP
18. Ballyvaughan 8/85 4 78 NP
19. Murrisk 8/85 NA 97 NP
20. Mulrany 3/86 6 111 NP
21. Belderg Harbour 3/86 5 116 NP
22. Rosses Pt. 2/86 6 132 NP

Tabla 7.10. Niveles (mBq/kg peso seco) de transurdnidos en Fucus del Mar de Ir-
landa [Mitchell et al., 1988a]. NA significa no analizado. NP significa no publicado.
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Figura 7.5. Razones de actividad entre los niveles de actividad de los radioniclidos
18705, 238 Py g 289,240 Py respecto a los niveles de °T'c en Fucus Vesiculosus recogido
en la costa de Irlanda situada al sur y norte de Bangor independientemente frente
a la distancia a Sellafield, en escala logaritmica.
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Tabla 7.11.

Lugar Fecha 238py 239240p, 241Am,
23. Rossan Pt. 2/86 5 71 NP
24. Bunbeg 2/86 7 134 NP
25. Buncrana  2/86 3 84 NP
Costa NE 708 3230 1008
Costa O 5 97 NP
Sellafield® 1985 38000 145000 60000
Heysham? 1985 5000 23000 9500
Cascais® 5/85 NP 80 21
Vigo ¢ 5/85 NP 86 NP

132

Niveles (mBgq/kg peso seco) de transurdnidos en Fucus del Mar de

Irlanda (continuacidn de la Table 7.10). [Mitchell et al., 1988a]. NP significa no

publicado.
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Lugar Fecha 229822 23: ZZ:,CP ”
Giant’s Causeway 2/86 . 150 32
Cushendall 2/86 177 40
Larne 2/86 243 56
Bangor 3/86 336 74
Newcastle 1/86 426 90
Clogher Hd. 12/86 410 86
Dublin Bay 11/85 594 123
Wicklow 11/85 762 157
Arklow 11/85 1015 192
Rosslare 11/85 2000 286
Ardmore Hd. 12/85 775 85
Cahermore 12/85 1300 68
Galway Bay 8/85 775 40
Rosses Pt. 2/86 233 11
Buncrana 2/86 280 17
Valor medio Costa NE 361 79
Valor medio Costa O 400 20
Sellafield 1985 99 26
Vigo 1985 192 9

Tabla 7.12. Razones de actividad de °°Tc frente a varios isdétopos de plutonio cal-
culadas para muestras de algas pardas, Fucus Vesiculosus, recogidas en el Mar de
Irlanda durante los ands 1985-86. Se incluye las razones calculadas en muestras
recogidas en Vigo para que sirva de comparacion.
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razon de actividades 5—3%{—")% en vertidos procedentes de plantas de reprocesamiento
de combustible nuclear es del orden de 0.28, mientras que para el poso radiactivo
es de 0.026 [Holm, 1986] con lo que confirmamos el origen de los diferentes ra-

dioniclidos.



Capitulo 8

ALGAS MARINAS DE LAS
COSTAS DE ANDALUCIA

8.1 Motivaciones del estudio

Un estudio sobre la situacién radioecolégica de una zona no perturbada (estudio:
de punto cero) tiene como objeto establecer los niveles de radiactividad de origen
natural y artificial de los diferentes compartimentos del medio marino. Estos resul-
tados son muy ttiles a la hora de compararlos con zonas afectadas por la puesta en
marcha de instalaciones nucleares que sufren incrementos de radiactividad debidos
a los vertidos liquidos o gaseosos que aquéllas realizan, directa o indirectamente, al
medio ambiente marino. También es interesante para detectar situaciones anémalas.

En términos generales, un estudio de estas caracteristicas nos facilita un conjunto
de datos de referencia que nos permite conocer:

e El impacto de las fuentes radiactivas que afectan realmente al ecosistema es-
tudiado, lo que nos permitird cuantificar el impacto que origine la aparicién
de nuevas fuentes radiactivas.

e La parte de actividad que procede de los ensayos atmosféricos de armas nucle-
ares, de los residuos industriales, y de los que tengan origen natural.

e La variacién de los niveles de actividad que pudieran provocar la descarga
de residuos liquidos contaminados a los rios o al mar desde complejos de la
industria nuclear.

135
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e La distribucién de los radiomiclidos en los diversos compartimentos del medio

marino: agua, sedimentos, fauna y flora.

Desde el punto de vista radiolégico, Andalucia es una regién practicamente in-
explorada. Por ello, nuestro Departamento de Fisica Atémica, Molecular y Nuclear
inicié en 1988 un proyecto de investigacién cuyo objetivo es el estudio sistemdtico
de los niveles de radiactividad en muestras medioambientales recogidas en nuestra

Comunidad Auténoma.

Este programa consiste en la medida de %°Tc, 137Cs, isétopos de uranio, radio y
torio y 21%Po en un amplio conjunto de muestras (agua y sedimentos fluviales, agua
subterranea, agua de lluvia, ...).

En este Capitulo de la memoria.vamos a presentar la parte de este trabajo
que se dirigié al estudio radioecoldgico de las costas de Andalucia y cuyo objetivo
experimental es el estudio de los niveles de actividad de varios radioniclidos, funda-
mentalmente artificiales, en muestras de algas de diversas especies que se recogieron
durante los meses de verano de 1988 y 1989. Se trataba de un recorrido por toda
la costa de Andalucia, desde Palomares (Almeria) hasta Ayamonte (Huelva). Un
mapa de la zona, con los puntos de recogida, se muestra en la Figura 8.1. En la
Tabla 8.1 presentamos los lugares senalados en el mapa de la Figura 8.1.

Los objetivos de este trabajo son fundamentalmente dos: en primer lugar, pre-
tendemos obtener los niveles precipitacionales de algunos radioniiclidos artificiales
de vida larga en nuestro ecosistema marino para, en segundo lugar, conocer cuales
son las especies marinas que pueden ser mas adecuadas para ser usadas como bioindi-
cadores.

Una vez conseguidos estos resultados, queremos realizar un estudio comparativo
con los niveles de actividad que se encuentran, para los mismos radioniclidos, en
otros ecosistemas marinos afectados por diversos tipos de fuentes de radioniclidos.

Hemos dirigido una especial atencién a las especies Fucus vesiculosus y Fucus
spiralis, por ser los tipos de algas mdis estudiados en otros medio ambientes y sus
datos, por tanto, son directamente comparables.

Como ya hemos visto, diversos ecosistemnas marinos han sido objeto de estudio
durante los dltimos afios. Un estudio de estas caracteristicas nunca se habia realizado
en el caso del litoral de nuestra Comunidad Auténoma de Andalucia, lo cual realza

su Interés.
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Figura 8.1. Mapa de la costa de Andalucia en donde estdn senalados los puntos de

recogida de muestras de algas.
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Lugar de Denominacién Lugar de Denominacién
recogida recogida

1 Ayamonte 12 Punta Palomas
2 Isla Cristina 13 Getares

3 Rio Piedras 14 Estepona

4 El Portil 15 Fuengirola

5 Mazagdn 16 Vélez-Mdlaga
6 Matalascanas 17 Nerja

7 Chipiona 18 Motnil

8 Rota 19 Castell de Ferro
9 Cédiz 20 Adra

10 Sancti-Petri 21 Cabo de Gata
11 Cabo de Gibraltar 22 Palomares

Tabla 8.1. Lugares de la costa de Andalucia en donde se han recogido muestras de
algas durante las campanias de 1988 y 1989. La numeracion de cada uno de los
puntos se corresponde con la utilizada en el mapa de la Figura 8.1.
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8.2 Fuentes de radionticlidos en el medio marino de
Andalucia

Los radiontclidos artificiales presentes en el medio ambiente de Andalucia, y en
particular en su ecosistema marino, tienen su origen en las explosiones atmosféricas
de armas nucleares que se han desarrollado desde 1954.

El hecho de que en el territorio de Andalucia no se encuentre radicada ninguna
instalacion nuclear (centrales de reprocesamiento, centrales de produccién de energia
eléctrica, etc.) elimina cualquier otro posible aporte de radioniclidos artificiales al
medio ambiente a través de vertidos controlados.

El accidente de aviacién que se produjo el 7 de enero de 1966, entre un avién
cisterna KC-135 y un bombardero B-52 de la fuerza aérea de los Estados Unidos,
sobre Palomares (Almeria) di6 lugar a una contaminacién local de 2*°Pu y 240py,
Dos de las cuatro bombas termonucleares que portaba el B-52 sufrieron una ignicién
que liberé una cierta cantidad de plutonio al aire y suelo de la zona. Las otras dos,
una de las cuales cayé al mar, se recobraron intactas.

8.3 Indicadores biolégicos

Los radioniclidos artificiales presentes en el ecosistema marino de Andalucia, como
ya hemos visto, tienen un origen puramente precipitacional. Como resultado de ello,
sus niveles de concentracién de radiactividad en las muestras naturales, como agua
de mar, son muy bajos. Esto nos conduce a la utilizacién de un biocindicador.

Tras un estudio previo acerca del bioindicador que podria ser mas adecuado,
decidimos elegir como objeto de estudio las especies de algas presentes en los mares
de nuestras costas. Sus altos factores de concentracién, asi como el conocimiento de
sus técnicas de anilisis, fueron los argumentos que mdas pesaron en la eleccién.

8.4 Recogida de muestras

Para la recogida de muestras se realizaron dos expediciones durante los veranos de
1988 y 1989. Estas expediciones consistieron en un recorrido por toda la costa de
Andalucia, desde Palomares (Almeria) hasta Ayamonte (Huelva). Un mapa de la
zona, con los puntos de recogida, se muestra en la Figura 8.1.
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Especie Tipo  N° de muestras
Fucus spiralis Parda 9
Ulva rigida Verde 9
Halopteris scoparia Parda 12
Cystoseira ericordes Parda 5
Sargassum vulgare Verde 6
Codium Verde 7
Dyctiota dichotoma Parda 6
Ploccamium coccineum Roja 4
Rodofita-Jania Rubens Roja 2
Corallina mediterranea Parda 1
Clodostephus verticilletas Roja 1
Holopitis incunous Roja 1
Cimodocea modosa Parda 1
Zostera marina Verde 3
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Tabla 8.2. Especies de algas recogidas en la costa de Andalucia. Se muestra el tipo
de alga para cada especie y el nimero de muestras que se han recogido en lugares

diferentes durante 1988 y 1989.
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Mientras que en la primera excursién se recogieron muestras de una gran variedad
de especies (Tabla 8.2), en el segundo viaje las especies se recogieron mas discrimi-
nadamente centrdndonos en aquéllas que por su abundancia y/o por la existencia
de otros estudios acerca de ellas tenian mayor interés para nosotros.

A pesar de ello, las muestras que se tomaron tenfan pequefias masas (20-200
g de peso seco) lo que va a influir decisivamente en todo el proceso de medida
(esencialmente en las medidas por espectrometria 7).

Exceptuando las playas arenosas que van desde Huelva hasta Chipiona, con-
seguimos recoger muestras de algas de practicamente todo el litoral andaluz. Sin
embargo, debido a la ausencia de grandes cantidades de algas cerca de la linea de la
costa, no obtuvimos muestras de una misma especie que se encontrase distribuida
abundantemente por toda la costa. Por ello, en nuestro trabajo, no vamos a poder
obtener un unico bioindicador que sea representativo de la zona.

En contrapartida, el nimero de especies recogidas, que se pueden catalogar en
los tres grupos ya conocidos de algas verdes, pardas y rojas, nos van a aportar una
gran riqueza de datos por el gran niimero de variedades consideradas.

Por ultimo, al haber realizado la recogida de algas en dos afios consecutivos
nos permite estudiar si existe claras variaciones temporales en las actividades que
presentan las algas.

Tras la recogida de muestras se procedié a su pretratamiento para su almace-
namiento y posterior medicién de la actividad de '37Cs y otros emisores naturales
por espectrometria v, tal y como se describe en el Capitulo 5. Después se realizaron
los anélisis de °*Tc en un conjunto de muestras escogidas de forma que se obtuviesen
datos de un gran niimero de especies, por una parte, y de la mayor parte de la costa
de Andalucia, por otra. Por ultimo procedimos al anilisis de transurdnidos en al-
gunas de las muestras que creemos que son mas representativas del medio marino
estudiado.

8.5 Niveles de 137Cs

El 1¥7Cs producido en las explosiones atmosféricas de armas nucleares a partir de
la fisién inducida del 23°U /2%°Pu se distribuye por la atmésfera terrestre asociado a
una nube de materia en suspensién [Whicker y Schultz, 1982].
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Especie Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p-s.)
Fucus spiralis 1988 Palomares 0.61+0.2
Fucus spiralis 1989 Palomares 1.3+£0.5
Fucus spiralis 1989 Palomares 1.60.4
Fucus spiralis 1988 Cabo Gata 1.5+0.3
Fucus spiralis 1988 Punta Palomas 1.0+04
Fucus vesiculosus 1989 Isla Cristina 1.2+0.4
Fucus vesiculosus 1988 Ayamonte 1.5+04
Fucus vesiculosus 1989 Ayamonte 0.84+0.3
Fucus Mediterraneo 1.24+0.4
Fucus Atlantico 1.1+0.3
Fucus 1988 1.2+0.5
Fucus 1989 1.2+0.3
Fucus Valor medio 1.2404

Tabla 8.3. Niveles de 137Cs (mBg/g peso seco) en Fucus vesiculosus y Fucus spiralis
recogido a lo largo de la costa de Andalucia.

Por deposicidn seca o, sobretodo, con la caida de la lluvia el radiocesio presente
en la atmésfera cae a la superficie del mar y se distribuye por toda la columna de

agua.

Los diferentes organismos vivos que habitan el medio marino asimilan el 1¥7Cs en
sus procesos metabdlicos facilitando asi la entrada del cesio en la cadena alimenticia
humana.

Vamos a presentar a continuacién los valores de *’Cs que hemos obtenido en las
muestras recogidas en las costas de Andalucia [Garcia Ledn et al., 1990], [Manjén y
Garcia Leén, 1991], [Manjén et al., 1991a].

8.5.1 Fucus

La especie Fucus, Fucus spiralis y Fucus vesiculosus, es probablemente una de las
algas mas utilizadas como bioindicador de radioniclidos en diferentes ecosistemas
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afectados por fuentes emisoras de radioniclidos artificiales.

En la Tabla 8.3 vemos los niveles de concentracién, entre 0.6 y 1.6 mBq/g (peso
seco), de radiactividad de 137Cs en Fucus que hemos encontrado en el litoral andaluz.
Como se esperaba, por la ausencia de focos locales de contaminacién, no encontramos
ningin tipo de dependencia geogréifica en los niveles de 1¥7Cs, tanto en lo que se
refiere a las comparaciones de un punto de recogida a otro, como si comparamos,
en valor medio, los niveles encontrados en la costa mediterrdnea (1.21+0.4 mBq/g
(peso seco)) con los encontrados en la costa atlantica (1.1+0.3 mBq/g (peso seco)).
Los niveles de actividad de 37Cs que hemos encontrado en Palomares, 0.61+0.2
(1988) y 1.3+0.5 mBq/g (peso seco) (1989) coinciden con los del resto de la costa
de Andalucia. Este resultado da cuenta de la ausencia de fisién nuclear durante el
accidente de 1966.

Tampoco se detecta ninguna variacién anual en los niveles de 37Cs, lo cual es
consecuente con la ausencia, en ese periodo, de pruebas atmosféricas que den lugar
a un incremento en los niveles de radiocesio.

Todo lo anterior nos lleva a calcular un valor medio, caracteristico del litoral
andaluz, para la concentracién de '3’Cs en algas Fucus de 1.2+0.4 mBgq/g peso
seco. Recordemos que los niveles atmosféricos de '*’Cs dependen esencialmente
de la latitud del lugar de recogida y que las costas de Andalucia no se producen
variaciones significativas en la latitud de sus puntos.

Los niveles de '3’Cs que hemos encontrado son directamente comparables con
los que se han observado en las costas de Galicia, también en Fucus, en muestras
recogidas en 1985 y que dieron una media de 0.8f mBgq/g peso seco y que fueron
atribuidos esencialmente al poso atmosférico [Mitchell et al. 1988b]. Como se ob-
serva, la concordancia entre ambos estudios es buena.

Los niveles que hemos encontrado son atribuibles, por tanto, al efecto del poso
radiactivo. La importancia de estos datos queda destacada al comparar los niveles
tipicos alcanzados en zonas afectadas por otras fuentes de radiontclidos. Asi, en la
costa de Finlandia, que se encuentra afectada por los vertidos de varias plantas de
produccién de energia, se han encontrado niveles de 13’Cs en Fucus vesiculosus entre
80 y 670 mBq/g peso seco [Ilus et al., 1988]. Unos niveles similares se han encontrado
en 1985 en Sellafield (850 mBq/g peso seco) [Mitchell et ol., 1988a], cuyos vertidos
contaminan gran parte del Mar de Irlanda. Un estudio muy detallado sobre esta
zona se presenta en otro capitulo de esta memoria.

La especie Fucus también se ha utilizado para estudiar los niveles precipita-
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cionales que aparecen en las zonas polares [Holm, 1991]. Mientras que los niveles
que se obtienen en el Polo Sur (0.86+0.07 mBq/g) son claramente inferiores a los
que hemos obtenido nosotros, debido al menor impacto en el hemisferio Sur de las
pruebas de armas nucleares y a la escasa mezcla de aire entre las capas atmosféricas
que tiene lugar en las zonas polares; Holm [Holm, 1991] da unos valores de 1.8+0.6
mBq/g muy parecidos a los nuestros para muestras de Fucus Vesiculosus recogidos
en Groenlandia. En este ltimo caso, una posible contribucién de los vertidos de Se-
llafield puede haber incrementado los niveles de 1¥7Cs respecto de los que se hubieran
obtenido sdlo teniendo en cuenta el efecto precipitacional.
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Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p-s.)
1989 Palomares 1.34+0.7
1988 Adra 1.6+0.3
1989 Adra <19
1989 Castell de Ferro 1.0+0.6
1989 Vélez-Mailaga 1.1+0.3
1989 Fuengirola 4 <09
1988 Estepona <1
1988 Rio Piedras 2.01+0.4
1988 FEl Portil 2.3+0.3

Mediterraneo 0.940.4
Atlantico 2.1+£0.2
1988 1.61+0.8
1989 0.84+0.4
Valor medio 1.240.4

Tabla 8.4. Niveles de 37Cs (mBq/g peso seco) en Ulva rigida recogida a lo largo de
la costa de Andalucia durante 1988 y 1989. Presentamos también los valores medios
calculados para los puntos situados en la costa mediterrdnea y atldntica. Por dltimo
caleulamos valores medios para cade uno de los periodos de recogida.

8.5.2 Ulva rigida

Los niveles de *37Cs que hemos encontrado en el alga verde Ulva rigida son
ligeramente superiores (Tabla 8.4), esencialmente en la costa del Atlantico, a los
que aparecieron en el alga Fucus. Aunque en este caso la afirmacién anterior hay
que hacerla con muchas reservas, por la escasez de datos y la imprecisién de los
resultados, otros estudios [Pentreath, 1976] realizados sobre el mismo alga confirman
esta conclusién.

Al contrario de lo que sucedia con la especie Fucus, en este caso parece claro que
los niveles encontrados en los dos puntos situados en el Atldntico dan valores algo
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superiores a los que se obtienen en el Mediterrdneo. Una posible causa de que esto
ocurra podria ser la baja salinidad de las aguas, por tratarse de la desembocadura
del Rio Piedras, en que se encontraron las muestras de Ulva rigida!. A pesar de todo,
el hecho de que sean sélo dos datos hace que cualquier discusién a este respecto no

sea concluyente.

Ademais, aunque el alga Ulva rigida ha sido, en general, menos estudiada que el
género Fucus, existen algunos resultados publicados que pueden restar importancia
a estas variaciones en la actividad de 1%7Cs.

Algunos de ellos se corresponden con la costa mediterranea francesa [Tine et al.,
1982] y se pueden comparar con los nuestros. Los niveles detectados de 137Cs, que
corresponden a 1978, de 137Cs en Ulva varian segiin los sitios entre 1.1y 4.5 mBq/g,
por lo que nuestros valores de 0.9 mBq/g para la costa mediterrdnea, e incluso el de
2.1 mBq/g para la costa atldntica, son perfectamente compatibles.

8.5.3 Halopteris scoparia

El caso del alga Halopteris scoparia ha contado con la doble particularidad de
que se encuentra en relativa abundancia por toda la costa andaluza, desde Palomares
hasta Rota, por una parte, y que no hemos encontrado ningiin dato en la bibliografia
que muestre estudios realizados sobre dicha especie.

Los niveles de 137Cs que hemos medido en este alga tienen un comportamiento
geogréfico y temporal similar al que atribufamos al alga Fucus. Asi, (ver Tabla 8.5),
los niveles medios en la zona mediterrdnea (1.6+0.5 mBq/g peso seco) pueden ser
considerados iguales a los obtenidos en la costa atldntica (1.3+0.7 mBq/g peso seco),
teniendo en cuenta los errores tipicos con que presentamos nuestros resultados. Esta
misma conclusién también puede deducirse de los resultados si se ordenan segin el
ano de recogida.

Como estamos viendo, los niveles de '3’Cs resultan ser los mismos para cada
una de las especies consideradas. Este resultado viene dado, probablemente, por el
tipo de fuente que los origina. Efectivamente, el poso radiactivo da lugar a niveles
muy bajos que, unido a los errores experimentales y a diversos factores fisicos que

'Una salinidad menor en el agua de mar que rodea un alga disminuye la concentracién de iones
que compiten con el cesio en el metabolismo del alga, por lo que podria ocurrir que la cantidad de
radiocesio que puede asimilar es mayor. En ambientes pobres en potasio, las concentraciones de
cesio en los organismos se ve favorecida [Katthren, 1984]
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Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p-s.)
1989 Palomares 1.14+0.3
1988 Adra 1.24+0.2
1989 Castell de Ferro 1.74+0.5
1988 Fuengirola 2.2+0.3
1989 Punta Palomas 1.04+0.3
1988 Cabo de Trafalgar 0.94+0.5
1988 Cabo de Trafalgar 1.1+0.5
1989 Cabo de Trafalgar 0.7+£0.2
1989 Cabo de Trafalgar 1.1+£0.7
1988 Cadiz 2.9+40.3
1989 Rota 1.540.3
Mediterraneo 1.61£0.5
Atlantico 1.34+0.7
1988 1.7+0.8
1989 1.2+0.4
Valor medio 1.41+0.6
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Tabla 8.5. Niveles de 37 Cs (mBgq/g peso seco} en Halopteris scoparia procedente de

las costas de Andalucta.



CAPITULO 8. ALGAS MARINAS DE LAS COSTAS DE ANDALUCIA 148

Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p-s.)

1988 Nerja <1

1988 Rota 1.4+0.6

1988 Chipiona 0.6+0.4

1989 Chipiona 1.3+1.0

1989 Punta Umbria 0.84+0.6

1989 La Antilla 1.240.5
Valor medio 1.14+0.3

Tabla 8.6. Niveles de '37Cs (mBg/g peso seco) en Dyctiota dichotoma procedente de
las costas de Andalucta.

influyen en el factor de concentracién de cada especie, impiden diferenciar los factores
de concentracién de unas especies a otras.

8.5.4 Dyctiota dichotoma

La especie Dyctiota dichotoma ha sido muy dificil de localizar y recoger, quizis
por motivos estacionales. Ademaés, al ser las masas de las muestras recogidas muy
pequenas (~20 g), los errores experimentales son muy acusados y los resultados no
se pueden dar con la precisidn que se requeriria.

No obstante, si asumimos un valor de alrededor de 1 mBq/g para nuestro con-
Jjunto de resultados (Tabla 8.6), obtenemos un buen acuerdo con los niveles obtenidos
en Moénaco, para esta misma especie en los dias anteriores al accidente de Chernobyl,
y que pueden considerarse representativos del poso radiactivo [Holm et al., 1988].

8.5.5 Codium

El alga verde Codium, en sus dos especies Codium tormentosum y Codium ver-
milara, se pueden encontrar a lo largo de toda la costa de Andalucia.

Los niveles de 1*’Cs que hemos encontrado en Codium, tiene una variacién mas
acentuada que en el caso de las algas pardas. Al igual que sucedia con el otro alga
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Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p.s.)

1989 Palomares 1.0+0.9

1988 Sancti-Petri 1.6+0.7

1989 Cadiz 0.7+0.3

1988 Rota 3.8+1.7

1988  Chipiona 2.8+1.1

1989 Chipiona "~ 0.410.3

1989 La Antilla 3+1
Mediterraneo 1.04+09
Atlantico 2.3+14

Tabla 8.7. Niveles de 1¥"Cs (mBq/g peso seco) en Codium tormentosum y Codium
vermilara procedente de las costas de Andalucia.

verde, Ulva rigida, encontramos niveles mas elevados en costa atlantica (2.3+1.4
mBq/g) que en la costa mediterranea (1.0+£0.9 mBq/g)?. Da la impresién de que en
estas algas verdes, cuyo factor de concentracién es mds elevado que el de las algas
pardas para cesio, influyen con mayor intensidad los pardmetros fisicos (salinidad,
pH, temperatura, ... ) que afectan al factor de concentracién.

Por ello, se pueden encontrar niveles de 137Cs que son muy diferentes (0.7+0.3
mBq/g en Cédiz y 3.8+1.7 mBq/g en Rota) pese a que el origen del 3’Cs en todos
los lugares estudiados es el mismo.

Los niveles que hemos obtenido (0.4-4 mBq/g peso seco) son en general mayores
que los que se obtuvieron en Ménaco antes del accidente de Chernobyl (0.5 mBq/g
peso seco) y podrian dar cuenta del incremento en lo niveles de 137Cs que ha sufrido
la atmoésfera tras dicho accidente de Chernobyl. Aunque esto dltimo hay que afir-
marlo con muchas reservas ya que variaciones entre 0.4 y 4 mBq/g también se han
encontrado en otros trabajos que estudiaban la costa mediterranea francesa para
estas mismas especies.

2En realidad, en la costa mediterrinea sélo tenemos datos de un solo punto, Palomares, por lo
que no se puede decir que dicho valor sea representativo de toda esa parte de la costa.
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Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p-s.)
1689 Nerja 0.71+0.4
1988  Vélez-Malaga 2+1
1988  Fuengirola-Mijas 1.0+:04
1989 Estepona 0.9+-0.3
1688 Punta Palomas 1.54+0.9
1989 Punta Umbria 0.8+0.3
Mediterréneo 1.1£0.6
Atlantico 1.1£0.5
1988 1.5+£0.5
1889 0.8z0.1

Tabla 8.8. Niveles de 37Cs (mBq/g peso seco) en Sargassum vulgare procedente de
las costas de Andalucia.

8.5.6 Sargassum vuligare

No hemcs encontrado ningtn trabajo que se haya dedicado al estudio de los
niveles de 1%7Cs en Sargassum vulgare en el area dei Mediterraneo. En este caso
no kemos encontrado una dependencia geogréfica ciara para esta especie, por tanto
se puede tomar un nivel medio de 1.1+0.5 mBq/g peso seco como ei valor tipico
de concentracidn de actividad de *37Cs en Sargassum vulgare para toda la costz de
Andalucia. Obsérvese(Tabla 8.8) que los valores medios tanto en la costa atldntica
como en !a costa mediferranea coinciden con exactitud.

Curiosamente hemos encontrado una disminucién en los valores medios anuales
desde 1.5+0.5 mBaq/g en 1988 a 0.840.1 mBq/g ¢n 1989. Este hecho estd rela-
cicnado més cor la imprecisidn de los resultados que con un supuesto fendémeno de
disminucién del ¥7Cs presente en la atmésfera.

8.5.7 Plocecaminm coccineum

En las algas rojas, como Ploccamium coccineum, también se pueden detectar
niveles precipitacionales de *37Cs. Hemos encontrado este alga en tres puntcs de la
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Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p-s.)
1988 Adra <0.3

1989 Adra 1.1+0.6

1988 Castell de Ferro 0.6+0.4

1989 Sancti-Petri <0.5

Tabla 8.9. Niveles de 37Cs (mBq/g peso seco) en Ploccamium coccineum procedente
de las costas de Andalucia.

costa andaluza: Adra, Castell de Ferro y Sancti-Petri. La concentracién de actividad
que se ha encontrado varia entre 0.2 y 1.1 mBq/g, como se observa en la Tabla 8.9.

8.5.8 Otras especies

Pasamos a describir a continuacién los niveles de 13Cs que hemos encontrado en
muestras de algas, recogidas en la expedicién de 1988 en uno o dos lugares de toda
la costa. Las grandes dificultades que hemos tenido para encontrar dichas algas,
en puntos alejados y en cantidades importantes, nos obligaron a no recogerlas en
la expedicién de 1989. A pesar de ello, creemos que puede ser interesante mostrar
aqui los niveles de 137Cs que hemos obtenido en dichas muestras dada la escasez de
resultados que existen en la literatura.

Los niveles de 137Cs que se encuentran en estas algas, Tabla 8.10, son nuevamente
comparables a los encontrados en las otras especies descritas anteriormente. Es
interesante notar que en este trabajo no encontramos diferencias apreciables entre
unas especies y otras, a pesar del gran nimero de tipos de algas tratado, en las que
se incluyen algas verdes, pardas y rojas.

De algunas de estas especies se pueden encontrar resultados en la costa mediterranea
francesa. Asi, nosotros hemos encontrado un nivel de 1.6+0.6 mBgq/g en el caso del
alga Corallina mediterranea, mientras que en el sur de Francia se encuentran niveles
entre 0.5 y 3.4 mBq/g en la desembocadura del Rédano.

En Moénaco, antes del accidente de Chernobyl, se encontraron unos niveles de
0.61 mBq/g, llegdndose a alcanzar, tras producirse el escape, unos niveles de 38
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Especie Fecha Lugar 137Cs (mBq/g p-s.)
Rodofita 1988 Palomares 1.14+0.2
Rodofita 1989 Palomares 0.840.4
Corallina m. 1988 Cabo de Gata 1.6+0.6
Zostera m. 1988 Cabo de Gata 1.6+0.4
Zostera m. 1988 Adra 1.3+0.1
Zostera m. 1988  Vélez-Malaga 0.6+0.4
Clodostephus v. 1988 Punta Palomas <0.7
Cimodocea m. 1988  Sancti-Petri 1.2404
Holopitis i. 1988 Chipiona 0.8+0.3

Tabla 8.10. Niveles de 37Cs (mBgq/g peso seco) en varias especies de algas proce-
dentes de las costas de Andalucta.

mBq/g en los momentos de maxima contaminacién de las aguas costeras.

Hemos encontrado unos niveles medios de 1.2+0.5 mBq/g para el alga Zostera
marina. No conocemos otros trabajos en que se hayan llegado a detectar 37Cs en
este tipo de alga.

8.5.9 Distribucién de Poisson

Podemos ahora tener en cuenta todos los resultados que hemos obtenido sobre el es-
tudio de los niveles de ¥7Cs en algas de Andalucia. Si ordenamos convenientemente
el nimero de valores obtenido en funcién de la concentracién de actividad de !37Cs
obtenemos la grafica de la Figura 8.2.

Considerando todos los valores de los niveles de 137Cs que hemos encontrado en
todas las algas, podemos agruparlas en intervalos de 0.5 mBq/g desde O hasta 3
mBq/g. En la Figura 8.2 presentamos la funcién de distribucién de Poisson para el
valor medio que hemos calculado de los resultados experimentales. Asumiendo una
indeterminacién de /n para los valores experimentales, resulta que el ajuste entre
éstos y la curva de Poisson es notable (x* = 0.628, con x2 g5 = 0.2725 y x2 o5 =
2.0987 para n=T).
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DISTRIBUCION DE POISSON PARA 137—Cs EN ALGAS

NUMERO DE MUESTRAS

ACTMDAD (mBg/g)

UANION W-SEP- 10 168

Figura 8.2. Ndmero de valores obtenido en funcidn de la concentracidn de actividad
de 137 Cs considerando intervalos de 0.5 mBq/g. Como se puede observar obtenemos
un buen ajuste con una distribucidn de Poisson.
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De todo lo anterior deducimos que la variacién en los niveles de 137Cs que hemos
encontrado proceden casi completamente del hecho de que estamos realizando una

medida de radiactividad.

La radiactividad [Knoll, 1979] puede considerarse un proceso estocéstico donde
la probabilidad de desintegracién de un nicleo viene dada por

p(t) =1— ™ (8.1)

donde t es el tiempo en que se observa la posible desintegracién del nicleo y A es la
constante de desintegracion.

A partir de aqui podemos aplicar un modelo estadistico para el estudio de este
fenémeno. El primero que se puede aplicar es el de una distribucién binomia. En el
caso de la desintegracién radiactiva el nimero de ensayos del experimento, del orden
del nimero de Avogadro, es mucho mayor que el nimero de cuentas registradas por
lo que podemos hacer la aproximacién p < 1y obtener la funcién de distribucién
de Poisson, cuya distribucién de probabilidades viene dada por la expresién:

(@) *

. (8.2)

p(z) =

donde z es el nimero de cuentas que se ha obtenido en cada medida y Z es el
valor medio de todos ellos. La desviacién estdndar predicha por esta funcién de

distribucién es justamente

o=z (8.3)

De esta forma, los niveles de !3’Cs que hemos encontrado en las algas han
de seguir una distribucién poissoniana. La aproximacién siguiente hacia una dis-
tribucién de Gauss no puede hacerse ya que los niveles medidos son muy pequenos.

Los niveles de 137Cs que hemos medido en nuestro conjunto de algas son de origen
fundamentalmente precipitacional. Asi, podemos descartar que puedan aparecer
dependencias geograficas caracteristicas de fuentes puntuales. Ademas, el hecho de
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que los niveles de 37Cs sean extraordinariamente bajos en el agua que rodea las
algas nos conduce a no considerar diferencias, en los factores de concentracién de
las distintas especies, relacionadas con su metabolismo. Esto se puede hacer en el
caso del cesio debido a la sencillez de su quimica.

El hecho de que, a pesar de que los niveles de 37Cs tienen una indeterminacién
muy grande, se ajusten tan extraordinariamente bien a una distribucién poissoniana
corrobora la conclusién adelantada acerca del origen de dichos niveles en el medio
ambiente considerado.

8.6 Niveles de ®°Tc en algas. Relacién de actividades
9Tc/13"Cs. Factores de concentracién.

El *Tc es uno de los productos de fisién de vida larga que menos se ha estudiado
en la naturaleza. Por ello, los resultados que hemos obtenido en algas procedentes
de las costas del sur de Espaiia, suponen una aportacién muy importante al estudio
de la presencia de radioniiclidos en el medio ambiente.

En el caso del %°Tc, hemos seleccionado un conjunto de algas que dieran cuenta
de los niveles precipitacionales para toda la costa de Andalucia. Hemos podido
medir niveles de °*Tc en algas pardas, sobretodo Fucus, con facilidad. Sin embargo,
en algas verdes y rojas nos hemos encontrado con nmiveles inferiores al limite de
deteccién de nuestro detector. Este resultado es consistente con el hecho de que,
al contrario de lo que ocurria para el cesio, los factores de concentracién para el
tecnecio son mucho mayores en algas pardas que en algas rojas y verdes.

Vamos a presentar a continuacién los niveles de ®°Tc que hemos encontrado en
cada una de las especies de algas [Garcia Ledn et al., 1990], [Manjén et al., 1991a|.
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Fecha Lugar 9Tc (mBq/g p-s.)
1988 Palomares 0.25+0.04
1989 Palomares 0.311+0.03
1988 Cabo de Gata 0.15+0.04
1988 Punta Palomas 0.43+0.06
1989 Rota <0.3
1989 Isla Cristina 0.301+0.03
1988 Ayamonte 0.14+0.03
Mediterraneo 0.23+0.08
Atldntico 0.291+0.14
Valor medio 0.24+0.12

Tabla 8.11. Niveles de %°Tc en Fucus spiralis y Fucus vesiculosus recogidas en la

costa de Andalucia.

8.6.1 Fucus spiralis y Fucus vesiculosus

Sélo hemos encontrado Fucus vesiculosus en Ayamonte e Isla Cristina. Tanto en
la costa de Almeria como en la de C4diz hemos encontrado la especie Fucus spiralis.
Dada la semejanza existente entre ambas especies, y los pocos puntos en que las
hemos encontrado, hemos procedido a discutir sus niveles de tecnecio conjuntamente
(Tabla 8.11).

Hemos encontrado niveles de °°Tc en Fucus entre 0.1 y 0.4 mBq/g peso seco
homogéneamente distribuidos por toda la costa [Manjén et al., 1991]. Los valores
medios son analogos en ambas costas, resultando ser de 0.3+0.1 y 0.240.1 mBq/g
para la atldntica y la mediterrdnea respectivamente. Vamos a resaltar el caso de
Palomares en que, al igual que pasaba con el 137Cs, no se aprecia ningtin incremento
en los niveles de °*Tc como consecuencia de no producirse fisién nuclear durante el
accidente de aviacién. De esta forma, podemos considerar un valor medio de 0.2+0.1
mBq/g como el nivel tipico precipitacional para %°Tc en Fucus recogido en las costas
de Andalucia.

Estos valores son cercanos a los que hemos encontrado para Galicia en trabajos
anteriores [Manjén, 1990], [Garcia Leén, 1990] entre 0.3 y 0.6 mBq/g, también
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Fecha Lugar 97 / 137Cs
1988 Palomares 0.44+0.1
1989 Palomares 0.240.1

1988 Cabo de Gata 0.09+0.03
1988 Punta Palomas 0.440.1

1988 Rota : -

1989 Isla Cristina 0.240.1

1988 Ayamonte 0.0940.01
Mediterrdneo 0.231+0.16
Costa Atlantica  0.231+0.16
Valor medio 0.23+0.14

Tabla 8.12. Relacidn de concentracidn de actividades *°Tc / 37Cs en Fucus spiralis
y Fucus vesiculosus recogidas en la costa de Andalucta.

para Fucus vesiculosus. Otros trabajos [Aarkrog et al., 1987] realizados sobre las
mismas muestras recogidas en Galicia en 1985 dieron entre 0.6 y 0.7 mBq/g. De
la comparacién de ambos resultados parece deducirse que hemos encontrado unos
niveles de ®Tc claramente inferiores a los que se obtienen en el Atléntico Norte,
en donde se considera como nivel tipico precipitacional 1.1+0.2 mBq/g peso seco
[Holm, 1988].

Hemos encontrado una relacién °Tc/137Cs de 0.240.1 para Fucus en toda la
costa de Andalucia (Tabla 8.12). La misma razén para aguas superficiales del mar
Mediterrdneo, en 1985-86, es de 0.02 [Holm et al., 1988b| coincidente con la razén en
agua de lluvia, con unos niveles de **Tc de 7x107% Bq/l. Tomando como referencia
estos Ultimos valores obtendriamos unos factores de concentracién (peso hiimedo)?
para Fucus en la costa de Andalucia de 6020, en el caso del 1*7Cs, y de 580-+290, en
el caso del **Tc. Para el primer radionticlido, nuestro resultado coincide plenamente

3Recordemos que el Factor de Concentracién de un radioniclido en un organismo se define
como la actividad del radiondclido por unidad de masa del organismo vivo (Bq/g) dividido por la
actividad del radioniclido por unidad de volumen de agua (Bq/ml) en muestras recogidas en el
mismo lugar. Estos Factores de Concentracién se suelen obtener en experimentos de laboratorio,
por lo que nuestro intento de deducirlos a partir de muestras recogidas en escenarios naturales
reafirma el interés de nuestros resultados.
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Fecha Lugar 9T¢ (mBq/g p.s.) *°Tc / ¥¥7Cs
1989 Adra 0.18+0.04 -

1989  Castell de Ferro 0.134+0.04 0.08+0.03
1989 Punta Palomas <0.009 -

1989 Cabo de Trafalgar 0.07+0.02 0.10+0.04
1988 Cadiz <0.06 -

1989 Rota <0.05 =

Tabla 8.18. Niveles de °°Tc (mBg/g peso seco) y relacion de concentracién de ac-
tividades °Tc / 137Cs en Halopteris scoparia recogidas en la costa de Andalucia.
Nota: — significa no calculado.

con otros factores de concentracién que se encuentran en la literatura [Pentreath,
1976], [IAEA, 1985]. Sin embargo, para el %Tc, encontramos un factor de concen-
tracién cien veces inferior al que se ha obtenido en el Mar de Irlanda [Aarkrog et
al., 1986, aunque se encuentra comprendido dentro del rango de valores aportados

por el OIEA [IAEA, 1985].

La relacién % Tc / 37Cs varia mucho de unos tipos de muestras a otras. Miiltiples
parametros influyen en que la razén tedrica por fisién, del orden de 1074, se vea
corregida en los sucesivos fenémenos de transporte y concentracién. En el caso de
Galicia la razén que se ha encontrado es entre 0.8 y 0.9. En muchos lugares del
Atlintico Norte se encuentran razones mucho mayores, pero son consecuencia del
impacto de los vertidos radiactivos que alli se producen.

8.6.2 Halopteris scoparia

Para la especie Halopteris scoparia las dificultades que hemos encontrado para
la medida de °*Tc¢ han sido grandes. El factor de concentracién de este alga para
el tecnecio, 340+113, es menor que en ¢l caso de Fucus. Esto conduce a niveles
de 99Tc muy inferiores, y en muchos casos no detectables, como se observa en la
Tabla 8.13. Las razones *Tc / 137Cs son consecuentemente menores, acercandose
a las relaciones que se encuentran directamente en la atmésfera. Para !3’Cs hemos
estimado un factor de concentracién de 80+34.



CAPITULO 8. ALGAS MARINAS DE LAS COSTAS DE ANDALUCIA 159

Especie Fecha Lugar 9Tc (mBq/g p.s.) %Tc / ¥7Cs
Ulva rigida 1988 Adra <0.07 -

Ulva rigida 1988 Estepona <0.07 -
Corallina m. 1989 Cabo de Gata 0.41+0.1 0.240.1
Cystoseira e. 1988 Fuengirola 0.281+0.05 0.3+0.1

Tabla 8.14. Niveles de %° Tc (mBq/g peso seco) y relacidn de concentracidn de activi-
dades ®°Tc / 137Cs en diversas especies de algas recogidas en la costa de Andalucia.
Nota: - significa no calculado.

En el caso del alga Halopteris scoparia, no tenemos constancia de otros trabajos
publicados sobre su comportamiento frente a la presencia de radioniclidos en el
medio ambiente que habita. Por ello no hemos podido comparar nuestros resultados
con otros que se pudieran encontrar en la literatura. Asi, queremos destacar, en este
caso, la originalidad de los niveles obtenidos.

8.6.3 Otras especies

En el caso de algas rojas y verdes (ulva rigida), ver Tabla 8.14, no hemos po-
dido detectar niveles de *Tc. Esto estd de acuerdo con los més bajos factores de
concentracién que poseen dichas especies para el tecnecio [Masson et al., 1981].

En el caso de otras especies de algas pardas, Corallina mediterranea y Cystoseira
ericoides, hemos encontrado niveles de °*Tc similares a los que vimos para el género
Fucus {0.3-0.4 mBq/g). En estos casos los factores de concentracién calculados son,
respectivamente, de 1140+285 y 860+143%.

“Los Factores de Concentracién que aparecen en trabajos publicados dan valores de cardcter
general para todas las algas y se han estimado a partir de experimentos de laboratorio. Los factores
de concentracién estimados en muestras recogidas en su habitat natural se han obtenido a partir
de sélo algunas especies (Fucus). Por ello, los factores de concentracién que aportamos para estas
especies, en el medio ambiente estudiado, suponen una novedad.
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8.7 Transuranidos en algas de Andalucia

Durante estos tltimos afios hemos desarrollado un trabajo de colaboracién, con el
International Laboratory of Marine Radioactivity (OIEA) de Moénaco, cuyo obje-
tivo es el estudio de radiontclidos artificiales en el medio marino. De esta forma
hemos podido realizar un rico intercambio de experiencias, en los anélisis de varios
radiontclidos artificiales, entre ambos laboratorios. Uno de estos trabajos de colabo-
racién ha consistido en la medida de elementos transurdnidos, plutonio y americio,
en muestras de algas del litoral de Andalucia [Manjén et al., 1991b], cuyos resultados
mas relevantes pasamos a describir a continuacién. "

Anélogamente a como hicimos para los analisis de cesio y tecnecio, hemos elegido
varias especies de algas para poder dar niveles de radiomiclidos artificiales de la
mayor parte de la costa de Andalucia. Recordemos que esto es debido a la dificul-
tad con que nos hemos encontrado para hallar especies de algas con la suficiente
abundancia para poder ser consideradas como representativas de toda la zona.

Tanto los procedimientos radioquimicos, como los métodos de medida utilizados,
los describimos en los Capitulos 4 y 5 de esta memoria. Atendiendo a su importancia
radioecolégica y su mejor tratamiento, hemos estudiado cuatro transuranidos dife-
renlltes: 238Pu, 239Pu, 240Py y 241Am. La actividad del *°Pu y del 2*°Pu la damos
sumada (2*°t240Pu) ya que sus emisiones a estdn muy préximas y las técnicas de
analisis por espectrometria a que hemos utilizado no son lo suficientemente potentes
para discriminar ambos radionuclidos.

8.7.1 Fucus spiralis y Fucus vesiculosus

En la Tabla 8.15 presentamos las concentraciones de actividad que hemos obtenido
para elementos transurdnidos, plutonio y americio, en muestras de las especies de
algas Fucus spiralis y Fucus vesiculosus. Hemos encontrado unos niveles medios para
la costa de Andalucia (excepto Palomares) de 0.0041+0.0024 mBq/g (peso seco) de
238py, 0.088+:0.035 mBq/g (peso seco) de 23°+24°Py y 0.014+0.006 mBq/g (peso
seco) de #!Am. Estos niveles son directamente comparables con otros resultados
encontrados también en Fucus recogido en otras partes del mundo y atribuidos al
efecto precipitacional. Asi, para el caso del 23¥Pu, se han encontrado niveles de
0.0026 mBq/g (peso seco) en Galicia durante 1981-83 [Aarkrog et al., 1984}, mien-
tras que en la costa oeste de Irlanda, también en Fucus recogido en 1985-86, los
niveles obtenidos han sido de 0.005 mBq/g (peso seco) [Mitchell et al., 1988a]. Si
nos fijamos ahora en el 23°+2%0Py |a situacién es parecida. En Galicia, durante
1981-83, los niveles obtenidos fueron de 0.075 mBq/g (peso seco) y en la costa oeste
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Lugar(Fecha) Especie 238py 239+240py MlAm
Palomares (1988) F. spiralis 0.026+0.013 1.0810.60 0.17+0.02
Palomares (1989) F. spiralis 0.049+0.005 2.02+0.02 0.42£0.05
Punta Palomas (1988) F. spiralis 0.0034+0.0016  0.12+0.02  0.021:0.004
Isla Cristina (1989) F. vesiculosus 0.0021+0.0012 0.051+£0.009 0.009+0.002
Ayamonte (1988) F. vesiculosus 0.0068+0.0023 0.094+0.015 0.013+0.003
Palomares F. spiralis 0.037+0.016 1.5510.66 0.29+0.18
Resto Fucus 0.0041+0.0024 0.088+0.035 0.0141+0.006

Tabla 8.15. Niveles (mBg/g peso seco) de 238 Pu, 239+240Py 4 241 Am en muestras de
algas (Fucus spiralis y Fucus vesiculosus) recogidas en la costa de Andalucia durante
1988 y 1989. Presentamos los valores medios calculados para el caso de Palomares
y el resto de los puntos de muestreo.

de Irlanda (1985-86) de 0.097 mBq/g (peso seco). También en Galicia y Portugal
[Aarkrog et al., 1987, durante 1985-86, se han encontrado niveles de 0.080 mBq/g
(peso seco) en Cascais y de 0.086 mBq/g (peso seco) en Vigo. Holm ha encontrado
niveles similares a los nuestros, 0.13£0.02 mBq/g (peso seco) en Svalbard (Groen-
landia), también en Fucus.

Para el 2!Am hemos encontrado unos niveles medios de 0.0144+0.006 mBq/g
(peso seco) para la costa andaluza (excepto Palomares). Este valor de 0.021+
mBq/g es comparable al obtenido anteriormente en Cascais en muestras recogi-
das en 1985-86. En muestras recogidas en el Antartico, Holm ha encontrado unos
niveles parecidos: 0.0141+0.005 mBq/g (peso seco).

Los resultados anteriores contrastan fuertemente con los niveles que hemos en-
contrado en la costa NE de Irlanda, zona afectada por los vertidos de Sellafield. Alli
los niveles medios que obtuvimos fueron de 0.708 mBq/g (peso seco) para 238Pu, de
3.230 mBq/g (peso seco) para 239+240Py y de 1.008 mBq/g (peso seco) para 24 Am.
Estos niveles, comparados con los que se han obtenido en la costa de Andalucia, son
veinte veces superiores para el 238Pu, treinta veces superiores para el 239+290py y
cincuenta veces superiores para el 24! Am.
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Lugar(Fecha) Especie 238py /239+240py  Z4lAp, /239+240py
Palomares (1988) Fucus spiralis 0.024 + 0.013 0.15 & 0.08
Palomares (1989) Fucus spiralis 0.024 £ 0.002 0.21 £ 0.02
Punta Palomas (1988) Fucus spiralis 0.028 + 0.014 0.175 £+ 0.044
Isla Cristina (1989) Fucus vesiculosus  0.041 £ 0.024 0.18 4 0.05
Ayamonte (1988) Fucus vesiculosus  0.072 + 0.027 0.14 £+ 0.04
Fucus 0.04 &= 0.02 0.17 £ 0.03

Tabla 8.16. Razones de actividad 238 Pu/23°7240py ¢ 241 g /2391240 Py en muestras
de algas, Fucus spiralis y Fucus vesiculosus, recogidas en la costa de Andalucia
durante 1988 y 1989. Presentamos los valores medios calculados para cada una
de las relaciones mencionadas incluyendo, en este caso, la muestra de Palomares,
puesto que las relaciones de actividad son parecidas.

En la Tabla 8.16 mostramos las relaciones entre los niveles de actividad de 2*®Pu,
241 A y 239+240Py que hemos calculado para muestras de Fucus recogidas en la costa
de Andalucia durante 1988-89. Hemos encontrado un valor medio, para la relacién
238py /239+240py | de 0.04.

Este valor es completamente compatible con las relaciones que se encuentran en
zonas afectadas exclusivamente por efecto precipitacional [Holm et al., 1986]. Pode-
mos encontrar varios ejemplos de autores que dan unos cocientes de concentraciones
de actividad parecidos en estas mismas especies de algas. Holm y Persson [Holm y
Persson, 1980] encontraron una razén de 0.041-0.02 en el mar Béltico en 1978.

En muestras recogidas en Galicia en 1983, [Mitchell et al., 1987] la razén media
238py, /239+240Py que se ha obtenido es 0.034 + 0.006. Para la costa oeste de Irlanda
hemos encontrado [Mitchell et al., 1988a] una razén de 0.05+0.01.

También se pueden encontrar razones de actividad parecidas en otros tipos de
muestras (suelos, agua de lluvia, sedimentos). En todos estos casos el origen de los

radioniiclidos es puramente precipitacional.

La razén 238Pu/239t240Py es completamente diferente en los casos en que el ori-
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gen de los radiontclidos presentes en la muestra natural es una industria nuclear.
Asi, la razén que hemos encontrado en la costa NE de Irlanda es de 0.218+£0.007 y
en las proximidades de Sellafield se encuentran razones de 0.217 y 0.213, respectiva-
mente [Hunt, 1988].

Sin tomar en consideracién el caso de Palomares, que discutiremos con detalle
en las paginas siguientes, deducimos que los resultados que hemos obtenido nosotros
para toda la costa de Andalucia corresponden a un efecto precipitacional.

Si tomamos como valores de referencia las concentraciones de actividad en agua
de mar calculados por Ballestra [Ballestra, 1980] para todo el mar Mediterrineo
podemos hacer una estimacién de los factores de concentracién para Fucus en el
litoral de Andalucia®. Las concentraciones medias, en agua superficial del mar
Mediterraneo, fueron (1.85+0.44) x 10~® mBq/ml de ?*®Pu, (3.88+0.67) x10™° mBq/ml
de 2391240py y (3.2240.41)x107® mBq/ml de **!Am. Tomando como valores repre-
sentativos de la concentracién de transuranidos en Fucus para el litoral de Andalucia
los siguientes: 0.0034:-0.016 mBq/g (peso seco) de >3®Pu, 0.120+0.002 mBq/g (peso
seco) de 239+240py y 0.021+0.004 mBq/g (peso seco) de ?*'Am; los factores de
concentracién, considerando peso hiimedo en el alga, son: 367+172 para el 2*%Pu,
6184103 para el 239t240Py y 13054248 para el 24'Am.

Estos factores de concentracién son claramente inferiores a los obtenidos por
Holm y Persson [Holm y Persson, 1980] en Oresund en 1978, que obtuvieron unas
factores de concentracién en Fucus de 2500 para el plutonio y de 4120 para el ameri-
cio. Los factores de concentracién recomendados por el OIEA [IAEA, 1985] son
también mas altos: 1000 para el plutonio y 2000 para el americio. Aunque nuestros
resultados dan valores inferiores, en ellos aparece una variacion relativa similar entre
la concentracién del plutonio y la del americio.

Palomares

En Palomares, lugar en donde ocurrié un accidente nuclear en 1966, se han en-
contrado niveles muy superiores para los elementos transuranidos estudiados: 0.0037
mBq/g (peso seco) de 2%3Pu, 1.55 mBq/g (peso seco) de 23°t290Py y 0.29 mBq/g
(peso seco) de 2! Am. Los resultados se presentan en la Tabla 8.15.

Estos niveles, obtenidos en Palomares en 1988-89, son diez veces superiores, para

SEstos factores de concentracién han de considerarse estimativos, ya que se toman datos de
niveles en agua de mar correspondientes a regiones diferentes y, sobretodo, a fechas anteriores, lo
cual es muy importante en el caso de elementos transurinidos.
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los cuatro radiontclidos considerados, a los valores que se han obtenido en Fucus en

el resto de la costa de Andalucia.

Por otra parte, las razones de actividad 238Pu/239+240Pu, 0.024, y 241 Am/2391240Py,
0.18, son similares a las que se encuentran, en valor medio, para el resto de la costa:
0.038 y 0.17 respectivamente, y que hemos atribuido al efecto precipitacional.

Estos resultados son consistentes con el hecho de que haya existido un aporte de
transuranidos al mar en los alrededores de Palomares procedente del suelo contam-
inado al abrirse e incendiarse dos bombas atémicas en 1966.

Un accidente similar tuvo lugar en Thule (Groenlandia) en 1968. En este caso, se
han encontrado razones 238Py /23%+240Py de 0.016:£0.01 en el momento del accidente
y los niveles de 239t240Py encontrados en algas en los alrededores de Thule han
variado entre 0.06 y 0.8 mBq/g (peso seco) [Holm, 1991].

Al estar considerando dos accidentes distintos, la comparacién de los niveles en
algas de los diferentes transuranidos no aporta ninguna conclusién interesante. Sin
embargo, si nos fijamos en las relaciones isotépicas (238Pu/239+240Pu ) encontradas,
tanto en Palomares (0.024) como en Thule (0.016), si podemos deducir que en ambos
casos las bombas que portaban los aviones eran similares.

Tecnecio y transurdnidos

En la Tabla 8.17 presentamos las razones de concentracién de actividad 99T /238 Py,
9T /239+240py y 99Tc¢/?241Am que hemos calculado para las muestras de Fucus
recogidas en Andalucia. A pesar de la gran escasez de datos, hemos encontrado
para casi toda la costa unas relaciones tecnecio/transuranido compatibles con las en-
contradas. en otros lugares sometidos al efecto precipitacional. Asi, nosotros hemos
encontrado una relacién *°Tc/?38Pu de 126462 y 81186 en las costas mediterranea
y atldntica de Andalucia, mientras que la relacién encontrada en Vigo en 1985 es
de 192. Analogamente, hemos encontrado unas relaciones de 3.6+0.8 y 4+3 para la
razén 99Tc/239t240Py que es parecida a la encontrada en Vigo: 9.

En las zonas afectadas por vertidos nucleares se encuentra una relacién *°Tc/?3¥Pu
parecida, en Sellafield 99, pero que aumenta con la distancia al centro emisor por
el diferente comportamiento en la columna de agua de ambos radioniclidos. Sin
embargo, la razén *°Tc/?3%+240Py es mayor en dichas zonas, en Sellafield 26, de-
bido a la menor abundancia isotépica de estos transurdnidos en los vertidos de la
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Lugar(Fecha) 9OTc/238py 99T /239+240py  99T¢ /241Am
Palomares(1988) 1045 0.23£0.13 1474029
Palomares(1989) 6.3310.89 0.15+0.02 0.74+0.11
Punta Palomas(1988) 12662 3.58+0.78 20.48+4.83
Isla Cristina({1989) 143483 5.8841.19 33.33+8.12
Ayamonte(1988) 20+8 1.49:£0.40 1143
Palomares 8+2 0.191+0.06 1.1+05
Resto 96167 4+2 22+11

Tabla 8.17. Razones de actividad %° Tc/*38Pu, 9 Tc/239+240py y RO Tc /241 Am en
muestras de algas, Fucus spiralis y Fucus vesiculosus, recogidas en la costa de An-
dalucia durante 1988 y 1989. Presentamos los valores medios calculados para estas
especies en todala costa de Andalucia, excepto Palomares. Destacamos las razones
encontradas en Palomares, en donde se han encontrado niveles de plutonio en algas
eztraordinariamente altos.
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Lugar(Fecha) 238py 239+240py #41Am

Adra (1988) 0.0038+0.0026 0.11+0.02 0.027+0.0064

Castell de Ferro (1989) 0.0038+0.0019 0.10%+0.02 0.034:+0.005
Fuengirola (1988) 0.036+0.003 0.994+0.14 0.089+0.012
Punta Palomas (1989) 0.0254+0.005 0.69+0.10 0.0524+0.006
Cabo de Trafalgar (1989)  0.021+£0.012 0.74+£041 0.041+0.005
Cadiz (1988) 0.015+0.004 0.454+0.07 0.081+0.011
Rota (1988) 0.0184+0.011 0.624+0.35 0.02040.003
Adra y Castell. F. 0.0038+0.0019 0.114+0.02 0.030+0.005
Resto 0.023+0.008 0.704+0.20 0.057+£0.028

Tabla 8.18. Niveles (mBq/g peso seco) de 23 Pu, 397240 Py 4 24 A en muestras de
algas, Halopteris scoparia, recogidas en la costa de Andalucia durante 1988 y 1989.
Presentamos los valores medios calculados para esta especie diferenciando los casos
de Adra y Castell de Ferro, por una parte, y el resto de la costa, por otra.

industria®.

Las relaciones, en todos los casos, sufren una disminucién hasta valores diez veces
menores a la media en las muestras recogidas en Palomares. Alli hemos calculado
unas relaciones de 8+2 para %°Tc/2%8Pu, de 0.194:0.06 para *°Tc/23*240Py y de
1.14-0.5 para ®°Tc/?*! Am. Esta disminucién se explica si consideramos que, mientras
que todo el ®*Tc presente en Palomares es de origen precipitacional, una gran parte
del plutonio que aparece en las muestras de algas tiene su origen en las bombas
atémicas involucradas en el accidente de 1966. De esta forma se confirma una vez
mas la no existencia de fisién nuclear durante todo el proceso del accidente.

8.7.2 Halopteris scoparia

En el caso del alga Halopteris scoparia nos encontramos con dos conjuntos de
datos claramente diferenciados. En Adra y Castell de Ferro (costa mediterrinea)
(ver Tabla 8.18) hemos obtenido 0.0038 mBq/g (peso seco) de >38Pu y 0.10 mBq/g

“Recordemos que el objetivo del reprcesamiento del combustible nueclear es recuperar el material
fisil (***Pu) para su reutilizacién.
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Lugar(Fecha) 238py /230+240py 241y, /289+240py
Adra (1988) 0.034 £ 0.024 0.24 + 0.07
Castell de Ferro (1989) 0.037 £+ 0.020 0.33 £+ 0.08
Fuengirola (1988) 0.036 ¥ 0.006 0.09 £ 0.02
Punta Palomas (1989) 0.036 + 0.009  0.075 + 0.014
Cabo de Trafalgar (1989)  0.028 £ 0.022 0.055 + 0.031
Cadiz (1988) 0.033 £ 0.010 0.18 +£ 0.04
Rota (1988) 0.029 + 0.024 0.032 £+ 0.019
Valor medio 0.033 £ 0.003 0.14 £ 0.11

Tabla 8.19. Razones de actividad 238 Py 239+240py y 241 gy 2394240 Py en muestras
de algas, Halopteris scoparie, recogidas en la costa de Andalucia durante 1988 y
1989.

(peso seco) de 239+240py  Mientras que en el resto de la costa mediterrinea y en la
costa atlantica hemos encontrado una media de 0.023 mBq/g (peso seco) de 23%Pu,
0.70 mBq/g (peso seco) de 239+240py_ Estas diferencias no se han encontrado en el
caso del 2*!Am, pues se han medido niveles de 0.030+0.005 mBq/g (peso seco) en
Adra y Castell de Ferro mientras que los valores medios en el resto de la costa es de

0.05710.028 mBq/g (peso seco).

Aunque para el caso de Halopteris scoparia no es ficil encontrar niveles de refe-
rencia en otras partes del mundo, atendiendo a lo discutido para la especie Fucus,
podemos asumir que se trata de niveles precipitacionales.

Hemos encontrado unos factores de concentracién més altos, para plutonio y
americio, en esta especie de alga que en Fucus. Asi, teniendo en cuenta los niveles
encontrados en aguas superficiales del mar Mediterrdneo, los factores de concen-
tracién que obtenemos son 248611026 para 233Pu, 360411169 para 239t240py y
3541+1739 para 4!Am.

Las razones (Tabla 8.19) en las concentraciones en Halopteris scoparia son, en
valor medio, similares a las encontradas en Fucus. Sin embargo, mientras que la
razén 238Pu/ 239+240Py es muy constante, entre 0.028 y 0.037, en todos los lugares;



CAPIiTULO 8. ALGAS MARINAS DE LAS COSTAS DE ANDALUCIA 168

Lugar(Fecha) 9 /28py 9T /29+240py 9T /4 Am
Adra(1989) 47432 1.6:0.4 741
Castell de Ferro(1989) 34417 1.3+04 4+1
Cabo de Trafalgar(1989) 312 0.09+0.05 1.7:£0.5
Valor medio 28+23 1.0+08 4-+2

Tabla 8.20. Razones de actividad % Tc/*3Pu, % Tc/23%t20Py y 9 T¢ 241 Am en
muestras de algas, Halopteris scoparia, recogidas en la costa de Andalucia durante

1988 y 1989.

no sucede lo mismo para la razén 241Am/ 239+240py . que es mucho mas variable de
unos puntos a otros {entre 0.032 y 0.33).

Andlogamente a como hicimos en el caso del alga Fucus, podemos ver las razones
de actividad entre el ®Tc y los transuranidos que hemos estudiado. En todos los
casos (Tabla 8.20) las razones de actividad son cinco veces menor, en valor medio,
que en el caso de Fucus. Este resultado estd relacionado con el mayor factor de
concentracién que tiene esta especie para los transurdnidos mientras que para el
tecnecio es similar para el caso de Fucus.

8.7.3 Otras especies

Hemos obtenido niveles de transurdnidos en otras especies de algas como Coral-
lina mediterranea, Cystoseira ericoides y Cimodocea modosa. Los niveles encontra-
dos en estas algas (Tabla 8.21) son parecidos a los valores medios calculados teniendo
en cuenta todas las especies (excepto las muestras encontradas en Palomares). Por
tanto podemos hacer comentarios similares a lo ya expuesto para otras especies.

Las razones de actividad ?*3Pu/239+240Py son parecidas en todas estas especies
(Tabla 8.22) y presentan valores medios calculados similares. Como ya hemos dicho,
estas razones de actividad, entre 0.032 y 0.046, indican un origen precipitacional
(armas nucleares) del plutonio.
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Lugar(Fecha) Especie 238py 239+240py 241Am

Cabo de Gata (1988) Corallina med. 0.017+0.004 0.47+0.07 0.06240.009
Fuengirola (1988) Cystoseira e. 0.013+0.008 0.43+0.24 0.0321+0.004
Sancti-Petri (1988) Cimodocea m. 0.016+0.010 0.35+£0.20 0.020+0.003

Palomares Todas 0.037+0.016 1.55+0.66 0.29+0.18
Resto Medit. Todas 0.015+0.013 0.42+0.36 0.049+0.026
Atlantico Todas 0.013+0.008 0.39+0.28 0.032+0.024

Tabla 8.21. Niveles (mBg/g peso seco) de *3%Pu, 230+240py ¢ 241 4y en muestras
de algas recogidas en la costa de Andalucia durante 1988 y 1989. Presentamos los
valores medios calculados pare todas las especies, resaltando el caso de Palomares
en donde se han encontrado niveles mds altos.

Lugar(Fecha) Especie 238py, /239+240py  241Am/ 239+240py
Cabo de Gata (1988) Corallina med. ~ 0.036 + 0.010 0.13 + 0.03
Fuengirola (1988) Cystoseira er. 0.032 + 0.026 0.074 + 0.042
Sancti-Petri (1988)  Cimodocea m.  0.046 + 0.039 0.057 + 0.034
Palomares 0.024 £ 0.015 0.18 £0.13
Mediterraneo 0.035:0.002 0.17+0.11
Atléantico 0.0391+0.014 0.11+£0.06

Tabla 8.22. Razones de actividad 238Pu/le‘g"“uoPu y 241Am/l?’g*'uoPu en muestras
de algas recogidas en la costa de Andalucia durante 1988 y 1989. Presentamos los
valores medios calculados para todas las especies en la parte mediterrdnea y atldntica
de la costa. Destacamos también las razones encontradas en Palomares.
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Lugar(Fecha) Especie 99 /238py 99T /239+20py  9OTc /24 Am
Cabo de Gata(1988) Corallina m. 2318 0.8+0.2 6+£2
Fuengirola(1988) Cystoseira e. 21+14 0.6+0.4 912

Tabla 8.23. Razones de actividad %° Tc/?38Pu, 90 Tc/23%t240Py y O Tc /41 Am en
muestras de algas recogidas en la costa de Andalucia durante 1988 y 1989.

Las razones de actividad °°Tc/transuranidos (Tabla 8.23) son similares a los va-
lores medios encontrados en la especie Halopteris scoparia. En estas especies el factor
de concentracién ha resultado ser, para °*Tc, mas alto que en Fucus, Halopteris y
Ulva. Sin embargo, este efecto es compensado al tener un factor de concentracién,
para transuranidos, mas bajo que el que presenta el alga Halopteris scoparia.

8.8 Radiontuclidos naturales

El uso de una técnica de medida por espectrometria v nos ha facilitado el acceso al
conocimiento de los niveles de actividad de los emisores « naturales presentes en las
muestras de algas.

Nuestro trabajo tiene como principal objetivo el estudio de los niveles de ra-
diactividad artificial en el medio marino de Andalucia, sin embargo creemos que la
presentacién a continuacién de los resultados que hemos obtenido sobre los niveles de
algunos emisores naturales de radiactividad puede dar un conocimiento mas amplio
del medio ambiente estudiado.

La myoria de los radioniiclidos naturales presentes en el medio ambiente, y en
concreto en el medio marino de Andalucia, forman parte de tres series radiactivas
encabezadas, respectivamente, por el 238U, (serie del uranio), el 235U (serie del ac-
tinio) y el *Th (serie del torio). Las cadenas de radiactivas a que dan lugar se
presentan en las Figuras 8.3, 8.4 y 8.5. Cada uno de los isétopos mencionados an-
teriormente tienen un periodo de semidesintegracién comparable con la vida de la
Tierra, por lo que ain se encuentran presentes en la naturaleza en la actualidad.

Varios de los elementos naturales que forman parte de las cadenas naturales
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dan lugar a emisiones v en sus procesos de desintegracién. Hemos aprovechado
la utilizacién de 5?Eu para el calculo de la eficiencia del detector HPGe, que da
una calibracién en funcién de la energia del fotopico considerado, para conocer la
eficiencia del detector, para las energias correspondientes a los emisores « naturales
presentes en la muestra, en funcién del volumen. Las rectas de calibracién, (%) =
a + b V(cm?®), vienen detalladas en la Tabla 4.7.

Debido a la muy baja abundancia isotépica del 23U (0.720 %) respecto del 238U
(99.2764 %) y a tener un periodo de semidesintegracién muy grande (7.038x10® a},
los emisores 7y pertenecientes a la serie del actinio no van a ser ficilmente detectables
en nuestras muestras de algas, por lo que reduciremos nuestra discusién a los emisores
v pertenecientes a la serie del uranio y del torio.

En sistemas cerrados los elementos que pertenecen a cada una de las series na-
turales poseen una actividad que depende de la actividad de los precursores de cada
serie, U y Th, y del tiempo en que dicho sistema se encuentra sin interaccionar con
el exterior. Una vez cerrado el sistema, la actividad de los niicleos hijos de la serie
radiactiva se incrementa hasta igualar a la de sus progenitores estableciéndose lo
que se llama equilibrio secular. Sin embargo, en el medio ambiente natural, por
la influencia de factores fisicos y quimicos que dan lugar a migraciones de estos
radiontclidos, el equilibrio secular puede dejar de existir.

Ademas de los elementos radiactivos que forman parte de las series naturales,
vamos a estudiar los niveles de “°K en muestras de algas. El “°K es también un
radioniiclido cuyo periodo de semidesintegracién (1.3x10° a) es del orden de la vida
de la Tierra por lo que se encuentra presente en la naturaleza en la actudalidad.

En las Tablas 8.24, 8.25, 8.26, 8.27, 8.28, 8.29, 8.30 y 8.31 presentamos los niveles
de actividad de los emisores y naturales que hemos obtenido por espectrometria 7.
Cada una de las tablas se refiere a los resultados obtenidos en cada una de las especies
de algas que hemos estudiado: Fucus (spiralis y vesiculosus), Halopteris scoparia,
Ulva rigida, Cystoseira ericotdes, Ploccamium coccineum, Codium (tormentosum y
vermilara), Dyctiota dichotoma y Sargassum vulgare. La Tabla 8.31 presenta, sin
embargo, los resultados obtenidos en varias especies, que se especifican en ella, que
s6lo hemos encontrado en uno o muy pocos lugares.

El K es el radioniiclido que presenta una mayor concentracién de radiactividad
en muestras de algas. Se han encontrado valores entre 200 y 3600 mBq/g. Esta
variacién en los resultados se ha encontrado también en Galicia en muestras recogidas
en 1984 [Mitchell et al., 1988b]. Como es bien sabido, miltiples factores influyen
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Fecha Lugar 226R,  212pp 22Ac 2081
1988 Palomares 4149 18+2 1742 1442
1989 Palomares 56118 13+1  7.5+0.2 4142
1989 Palomares 5249 4.240.7 13%2 14+1
1988 Cabo de Gata 30+10  17+2 1243 13+2
1989 Isla Cristina 35+15 <1.7 <2 <2
1988 Ayamonte 549 8+2 10+2 612
1989 Ayamonte 23+8 2.840.6 611 3+1
Fecha Lugar 212g;  24pp 214B; 40K
1988 Palomares 18+4 1842 1942 1978182
1989 Palomares 348 T+2 4+1 215+17
1989 Palomares 12+4 16+1 15+1 1366+t41
1988 Cabo de Gata 1516 13+2 11+1  1520+57
1989 Isla Cristina 17+11 <4 <2 1168440
1988 Ayamonte <6 441 4+1 1018151
1989 Ayamonte <6 <1.1 2.4+0.8 1306138
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Tabla 8.24. Concentracién de radiactividad (mBg/g peso seco) de diversos emisores
~ naturales en Fucus spiralis y Fucus vesiculosus procedente de la costa de Andalucia.
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Fecha Lugar 26Ra  21ZpPb 228Ac 208
1989 Palomares 85+12 2242 21+2 2542
1988 Adra 74+10 342 3143 31+3
1989 Adra <20 2.56+0.7 3.0x14 <2.3
1989  Castell de Ferro <10 1.4+06 <13 <14
1988  Fuengirola 48+10  26+2 1942 2242
1989 Punta Palomas 14+11 5.1+0.8 4+1 5+1
1988 Cabo de Trafalgar <18 6+3 <5 <4
1988 Cabo de Trafalgar <23 612 6+3 7+3
1989 Cabo de Trafalgar 33+10 4.2+0.6 4.7x1.4 -
1989 Cabo de Trafalgar 40+18 7+1 14143 1142
1988 Cadiz 2747 9+1 <1.3 7+1
Rota <22 5+1 9+2 5+2
Fecha Lugar 212p; 214pp 214p; 40K
1989 Palomares 2516 26+2 23+2 62627
1988 Adra 36+5 30+2 25+1 632+42
1989 Adra <8 33+1.4 3.3+0.9 267116
1989 Castell de Ferro <10 2.3f+1.5 <0.8 165+14
1988  Fuengirola 20+4 17+1 14+1 675140
1989 Punta Palomas 33+7 8+2 7+1 454126
1988 Cabo de Trafalgar <78 <5 241 614193
1988 Cabo de Trafalgar 13+7 5+2 8+1 677163
1989 Cabo de Trafalgar <8 641 443 402118
1989 Cabo de Trafalgar <12 6+2 911 598120
1988 Cadiz 13+4 7+1 4+1 302413
1988 Rota <14 812 5x1 266121
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Tabla 8.25. Concentracién de radiactividad (mBgq/g peso seco) de diversos emisores
~ naturales en Halopteris scoparia procedente de la costa de Andalucia.
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Fecha Lugar 226Ra  212Pb 2B8Ac 2081
1989 Palomares <18 1.3+0.7 4+3 <2
1988 Adra 29+18 1243 11t4 8+4
1989 Adra <26 1.5+0.8 <4 <4
1989 Castell de Ferro 41117 2+1 542 542
1989 Vélez-Mélaga 18+12 3+1 8+1 14.1+£0.1
1989  Fuengirola <21 24409 <4 5+1
1988 Estepona 13+12 13412 9+3 11£3
1988 El Portil <19 4+1 <24 412
1988 Rio Piedras 32+13 412 <4 -
Fecha Lugar 2125 214pp 214p; 40K
1989 Palomares <13 <4 <3 935+32
1988 Adra <9 743 3+2 615+79
1989 Adra <10 3.4106 <2 837127
1989 Castell de Ferro <8 4+2 2+1 591419
1989 Vélez-Malaga 11+8 1142 10+1 788+26
1989  Fuengirola - 3+1 2+1 808+20
1988 Estepona <6 6+2 3+1 700460
1988 El Portil 5+4 1.7+1.2 1.8409 455140
1988 Rio Piedras <6 <2 2.3+13 984453
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Tabla 8.26. Concentracidn de radiactividad (mBg/g peso seco) de diversos emisores

~ naturales en Ulva rigida procedente de la costa de Andalucia.
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Fecha Lugar 226Ra  M2pp 28Ac 208
1988  Nerja 31+18 <5 <4 <4
1989 Nerja 23+9 4.2407 4+2 7+3
1989  Vélez-Malaga 1349 4.5£0.7 4+1 6+1
1988 Fuengirola 2249 2.51+0.6 2+1 2+1
1989  Fuengirola 46+10 8.7+09  13%2 15+1
Fecha Lugar 211B; 24py 24p; 40K
1988 Nerja <7 <3 <3 35894110
1989 Nerja - 6.4+09 5.5+0.9 2328+70
1989  Vélez-Malaga - 5.34+09 4.9+0.9 1001129
1988  Fuengirola <8 4+1 11+0.5 2564191
1989 Fuengirola 1445 8+1 7+1 1220+32

Tabla 8.27. Concentracidn de radiactividad (mBgq/g peso seco) de diversos emisores
~ naturales en Cystoseira ericoides procedente de la costa de Andalucia. Nota: —
stgnifica no medido.
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en los niveles de “°K presentes en el alga por lo que esta gran variabilidad puede

considerarse normal.

Comparando los niveles de 40K con los de 137Cs, obtenidos en las mismas mues-
tras de algas, no encontramos ninguna relacién clara. Asi, mientras que los niveles
de 137Cs se pueden considerar practicamente constantes (aunque distribuidos segin
una funcién poissoniana), los niveles de 40K sufren grandes variaciones (tanto entre
diferentes lugares como entre diferentes especies). Una medida de la salinidad, o del
contenido de “°K en agua de mar, podria ayudar a la discusién de estos resultados.
Sin embargo, creemos que una relacién entre el 137Cs y el 4°K sélo puede ser sig-
nificativa en el caso de tratar con niveles mucho més altos del primer radioniclido,
como en el caso de zonas muy contaminadas o en experimentos de laboratorio.

Los otros emisores y que se encuentran en el alga son los descendientes del
2381 y del 232Th. De la serie' del uranio los radiondclidos cuya actividad se ha
medido por espectrometria v han sido el 226Ra, el 211Pb y el 214B;: mientras que
de la serie del torio tenemos niveles de 228Ac, 208T| 212p}, y 212Bj. Para la medida
de dichos radiontclidos se han elegido sus fotopicos de intensidad mas alta que
no tuvieran interferencias con picos. cercanos. Las energias correspondientes a los
fotopicos elegidos se pueden encontrar en la Tabla 4.7. En el caso del fotopico
del 22°Ra (182.6 keV), no hemos tenido en cuenta la posible contribucién del 35y
presente en la muestra, que produce un fotopico de 185.7 keV, por la gran diferencia
de concentracién de actividad de ambos radiontclidos en la muestra. Una discusién
que se realizar4 al final de este capitulo acerca de la medida de uranio en las muestras
de algas por espectrometria o confirmara esta idea.

Los niveles de 22°Ra son, en general, mucho mayores que sus descendientes en
la serie del uranio: el 214Pb y el 2MBi; los cuales si presentan el mismo nivel de
actividad en la muestra correspondiente. Esta diferencia en los niveles de actividad
se explica por la presencia del 22?Rn (T, J2 = 3.8229 d) entre el 226Ra y el 21*Pb en
la serie del uranio, que al ser un gas se escapa de la muestra durante todo el proceso
de almacenamiento y medida.

En el caso de comparar las actividades del 228 ¢ y sus descendientes: el 212pp el
212B;j y el 208TY; la situacién es mucho mas compleja. Por una parte, entre el 228Ac
y el 212Pb aparece el gas noble 220Rn (T, j2 =553 s) que puede dar lugar a pérdidas
de actividad en la muestra, mientras que el mayor factor de concentracién (peso
seco) que tienen las algas para asimilar 228Th (7700) que para adquirir 232Th (700)
[Holm y Persson, 1979)] influye de manera contraria para incrementar la actividad del
212p}, y siguientes respecto al 228 A¢. Esto explica que en algunos casos encontremos
niveles mas altos de 2'2Pb que de 228Ac.
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Fecha Lugar 226Ra  212pb 2Z8Ac 208
1988 Adra 10+7 <1 <2 <2
1989 Adra <13 1.4+1.1 3+2 241
1988 Castell de Ferro 41+15 6.8+0.8 5+2 6+2
1989  Sancti-Petri 20£7  2.240.5 4+1 5+1

Fecha Lugar 212gj  2l4pp 214p; 40K
1988 Adra <3 <1 <1 635+39
1989 Adra - 3+1 3+1 473+14
1988 Castell de Ferro <15 842 6+1 467+22
1989  Sancti-Petri <6 4540.8 4.61+0.7 1249437

Tabla 8.28. Concentracion de radiactividad (mBg/g peso seco) de diversos emisores
~ naturales en Ploccamium coccineum procedente de la costa de Andalucia. Nota: -
stgnifica no medido.
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Fecha Lugar 226Ra 2P 228Ac 2087]
1989 Palomares <86 <3 1246 <9
1989 Sancti-Petri <11  1.8+0.7 <2 <1
1989 Cadiz <16 3.4106 4.3+1.8 1.8%1.6
1988 Rota 49+46  <2.5 <6.2 <b.7
1988 Chipiona <38 712 <9 <6
1989  Chipiona 20+8 7.1+£0.7 13%£1 161
1989 La Antilla <43 3+2 <6 <4

Fecha Lugar 212 2l4py 214B; 40K
1989 Palomares <34 <10 <5 311452
1989 Sancti-Petri <10 <4 2+1 1493141
1989 Cadiz <8 3+2 3+1 617423
1988 Rota 4431 <6.8 <3.7 1219168
1988 Chipiona <22 <5 543 609442
1989 Chipiona 8+4 9.3+09 9.0+0.9 542415
1989 La Antilla <28 616 <3 2675176

Tabla 8.29. Concentracién de radiactividad (mBg/g peso seco) de diversos emisores
~ naturales en Codium procedente de la costa de Andalucia.
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Fecha Lugar 226Ra  212pp  2ZAc 2087
1988 Nerja <25 16+4 <12 1045
1988  Chipiona <26 11£3 1243 9.51+04
1989  Chipiona <38 13+2 16+4 1543
1988 Rota <13 8+1 <2.6 3+2
1989 Punta Umbria 45+14 10%1 20+£2 19+2
1989 La Antilla 17411 7.1409 6+£2 10+1
Fecha Lugar ng;  pp  214B; 40K
1988 Nerja <16 9+4 9+3 1218+109
1988  Chipiona <10 512 5+1 766+73
1989  Chipiona - 11+3 T+2 480+10
1988 Rota <7 3+1 <1.7 240+18
1989 Punta Umbria  8+£7 16+2  15+1  673£20
1989 La Antilla <11 5+1 5%1 847121

Tabla 8.30. Concentracién de radiactividad (mBq/g peso seco) de diversos emisores
v naturales en Dyctiota dichotoma procedente de la costa de Andalucia. Nota: -
stgnifica no medido.
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Fecha Lugar 226Ra  212PDb 228pc 208
1989 Nerja 28+11 3.2+06 29+15 3.5%t1.4
1988 Vélez-Méalaga 47130  12+2 1444 9+4
1988 Fuengirola 34412 8.64+0.8 7+2 8+1
1989 Estepona 13+8 1.0+0.4 2.6+1.3 <1.7
1988 Punta Palomas <30 <2 <6 <3
1989 Punta Umbria 45+10 5.2£0.7 1742 18+2
Fecha Lugar unpg 214pp 24B; 10K
1989 Nerja <13 3.4+1.7 1.5£09 1115431
1988 Vélez-Mailaga 27+19  10+4 10+3 1010+43
1988 Fuengirola <15 9+2 8+1 1688144
1989 Estepona <6.4 <1.7 <0.7 1601%50
1988 Punta Palomas <31 <6 <2 178045
1989 Punta Umbria 17416 16+2 13+1  1060+37

183

Tabla 8.81. Concentracidn de radiactividad (mBgq/g peso seco) de diversos emisores
~ naturales en Sargassum vulgare procedente de la costa de Andalucia.



CAPITULO 8. ALGAS MARINAS DE LAS COSTAS DE ANDALUCIA 184

Los rangos de concentracién de actividades que hemos encontrado en algas de
Andalucia, para los emisores v naturales, coinciden con los que se han obtenido en
otros estudios realizados sobre algas en otros lugares diferentes.

Asi, en Galicia en 1984 [P. 1. Mitchell et al., 1988] se obtuvieron, en Fucus,
unos niveles de 950-1608 mBq/g (peso seco) de “°K, 10.1-33.8 mBq/g (peso seco) de
226Ra y 1.1-16.8 mBq/g (peso seco) de 228Ac. Mientras que, en Irlanda en 1985-86
[Sanchez Cabezas, 1989], los resultados fueron de 808-1570 mBq/g (peso seco) de
10K 2.5-16.0 mBq/g (peso seco) de 2?°Ra y 2.6-11.2 mBq/g (peso seco) de ?28Ac.
En la costa mediterranea francesa, como ya dijimos en el Capitulo 3, se han obtenido
unos niveles de *°K en algas marinas comprendidos entre 83 y 3176 mBq/g (peso

seco).

La existencia de un fondo muy alto, respecto a los niveles en que aparecen en las
muestras, de emisores v naturales en nuestro detector ha dado lugar a una impre-
cisién muy alta (a veces por encima del 100%) en la medida de dichos radioniiclidos.
En los casos en que se ha contado con masas suficientemente grandes (~ 200 g)
hemos podido obtener estos resultados con una precisién méas aceptable (10-40 %).

En general, el procedimiento utilizado para la medida de las muestras por espec-
trometria v nos ha servido para dar cuenta de la presencia de emisores ¥ naturales
en nuestro conjunto. Sin embargo no nos da informacién acerca de la concentracién
en dichas muestras de los elementos naturales, como el uranio, precursores de las

cadenas naturales.

Nos hemos planteado el problema de comprobar si las relaciones de actividad
isotépicas 235U /#38U en nuestras muestras de algas son naturales o si, por el con-
trario, se presentan casos de uranio enriquecido’.

Por ello, y con objeto de profundizar algo mas en nuestro trabajo, hemos proce-
dido al anélisis por espectrometria o de algunas muestras de algas para estudiar su
contenido en uranio. El procedimiento radioquimico utilizado para la extraccion de
uranio de las muestras de algas lo hemos resumido en el Capitulo 5 de esta memo-
ria, mientras que la técnica de medida por espectrometria &, asi como los sistemas
de deteccién y medida usados se han descrito en el Capitulo 4. En la Figura 8.6
presentamos un tipico espectro « de los que hemos obtenido al medir las muestras
electrodepositadas.

7Este problema se dirige fundamentalmente al caso de las muestras de algas recogidas en Palo-
mares, en donde hemos detectado una contaminacién de plutonio producida por un accidente nu-
clear. Se trata de comprobar si alguna de las bombas arrojadas sobre Palomares contenian uranio
enriquecido.
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Especie Lugar 226Ra  212pp 2287 ¢ 2087
Rodofita Palomares 28+6 - 15+1 941 11+1
Rodofita Palomares 40+9 7.9+40.8 13+1 17+1
Corallina m Cabo de Gata  27+16  19+2 1743 162
Zostera m Cabo de Gata 37419 2+1 <5 3+2
Zostera m Adra <28 <2 <2 <2
Zostera m Vélez-Malaga 23+13 4.4£038 712 512
Clodostephus v Punta Palomas 1449 16+1.4 <2.9 3.7+2.1
Cimodocea m Sancti-Petri 27+18 1.6+0.7 <2 <2.7
Holopitis 1 Chipiona 22+9 11+1 7+2 10+2
Especie Lugar 2y 4pp 24p; 10K
Rodofita Palomares 543 13+1 9+1 338+15
Rodofita Palomares 1345 16+1 15+1 561+16
Corallina m Cabo de Gata  324+10  18+2 18.54+0.1 5251426
Zostera m Cabo de Gata <17 <4 <3 615129
Zostera m Adra <1 243 <1 857431
Zostera m Vélez-Malaga <12 412 4+1 774144
Clodostephus v Punta Palomas <5 1.6+1.4 <1 1374451
Cimodocea m Sancti-Petri 1412 <4 - 640428
Holopitis 1 Chipiona 6+4 9+1 7+1 439134

Tabla 8.32. Concentracidn de radiactividad (mBgq/g peso seco) de diversos emisores
v naturales en diversas especies procedentes de la costa de Andalucia recogidas en
1988. Nota: — significa no medido.
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Figura 8.6. Espectro o, en el que se observan los picos correspondientes a las ema-
siones a del 38U, 235y 24y y B2y éste viltimo utilizado para trazar el proceso
de extraccion, obtenido en la medida de muestras electrodepositadas tras aplicarse

a nuestras muestras de algas el procedimiento radioquimico puesto a punto para la
extraccion del uranto.
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Actividad (mBq/g peso seco)
235

Especie Lugar 238y U 34y
Fucus s. Palomares 9.54+0.5 0.43+£0.06 10.7+0.5
Jania r. Palomares 7.3+0.5 0.32+0.09 8.1+0.6

Halopteris s. Fuengirola  11.0+0.7 0.63+£0.06 12.0+0.7
Halopteris s. Sancti-Petri 10.0+0.6 ° 0.43+0.04  11.04+0.7

Valor medio 9.4+16 0.45+0.13 10.45+1.66

Fucus Oresund? 11.1 0.45 12.7

Tabla 8.83. Concentraciones de actividad (mBgq/g peso seco) de los isétopos de
urnio 238U, 50 y 234U en muestras de algas marinas recogidas en la costa de
Andalucia. Presentamos también los resultados obtenidos en Oresund (Suecia) para
su comparacidn. t: [Holm y Persson, 1979].

En la Tabla 8.33 presentamos los niveles de los diversos isétopos de uranio que
hemos medido, usando una técnica de espectrometria ¢, en varias muestras de algas
de Andalucia. En la misma Tabla 8.33 presentamos los niveles obtenidos por Holm
y Persson en Fucus recogido en Oresund (Suecia) en 1978. Como se observa, los
niveles encontrados en ambos trabajos son similares.

Si tomamos los niveles de uranio medidos en Torre del Loro (Huelva) [Martinez
Aguirre, 1990], 31.1+1.7 mBq/] para 238U y 38.0+2.0 mBq/1 para 2%4U, como rep-
resentativos de la zona®, obtenemos unos factores de concentracién (peso seco) para
algas de 270460 para 233U y 213440 para ?34U. Estos factores de concentracién
(peso seco) coinciden con los valores recomendados por el OIEA, alrededor de 500,
y se encuentra dentro del rango de valores aportado por la literatura (250-1000). El
factor de concentracién (peso seco) calculado en Oresund [Holm y Persson, 1979

fue de 700.

8En este trabajo, que nos sirve de referencia, también se presentan unos niveles parecidos de
ambos isétopos de uranio en muestras de agua recogidas en la desembocadura del rio Gualdalquivir
(32 + 4y 41 4+ 5 mBq/l, respectivamente). La consideracién de estos niveles, para el cdlculo de los
factores de concentracién en algas, no modifica los resultados.
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Niveles de ??°Ra
(mBgq/g peso seco)

Especie Lugar Sin corregir Tras corregir
Fucus spiralis Palomares 5249 4518
Jania rubens  Palomares 4019 35+8
Halopteris s.  Fuengirola 48+10 3748
Halopteris s.  Sancti-Petri 57+9 5018

Tabla 8.834. Niveles de ?*°Ra (mBg/g peso seco) medidos en algas de Andalucia.
En la tercera columna presentamos los resultados calculados sin tener en cuenta
la interferencia del 23°U al fotopico del 226Ra, mientras que en la cuarta columna
escribtmos los resultados una vez corregidos por la contribucidén del uranio.

Las relaciones de actividad 22°U/2%8U, que se pueden calcular a partir de los
resultados expuestos en la Tabla 8.33, coinciden con las que se espera encontrar de
forma natural. Esta relacién se mantiene también en Palomares, lo que da cuenta
de que durante el accidente nuclear de 1966 no se produjo contaminacién de uranio,
2357 en la zona.

Con los niveles de 23°U que hemos obtenido hemos procedido a corregir los niveles
de ??6Ra que antes habiamos calculado sin tener en cuenta la contribucién del isétopo
de uranio. En la Tabla 8.34 presentamos los niveles de 22°Ra que se obtienen antes
y después de corregir por la contribucién del 23U. Tal y como esperabamos obtener,
los resultados, una vez corregidos, se mantienen compatibles, dentro del error, con
los valores iniciales.

En la Tabla 8.35 presentamos los niveles de actividad que hemos encontrado
para algunos isétopos de la serie del uranio en nuestra muestras de algas. Los
niveles de 22°Ra (35-50 mBq/g peso seco) son superiores a los niveles de 238U (234U)
(7-12 mBq/g peso seco) debido al mds alto factor de concentracién que tienen las
algas para radio (1x10%) que para uranio (1x10!) [OIEA, 1985]. Ademas, como ya
dijimos, la menor actividad que aparece de 214Pb y 214Bi se explica, en gran parte,
por emanaciones de raddn.
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Actividad (mBq/g peso seco)

Especie Lugar 238y 34y 226Ra 214Pp  214B;j
Fucus s. Palomares 9.540.5 10.7+0.5 4548 16+1 1541
Jania r. Palomares 7.3+05 8.1+06 35+8 16+1 1541

Halopteris s. Fuengirola 11.0+0.7 12.0+0.7 37+8 17+1 14%+1
Halopteris s. Sancti-Petri 10.0+0.6 11.0£0.7 5048 16+5 19+1

Tabla 8.85. Concentraciones de actividad (mBgq/g peso seco) de algunos ra-
dioniclidos de la serie del uranio que se han medido por espectrometria o (isdtopos
de uranio) o espectrometria « (resto). Se aprecia claramente la existencia de equi-
librio secular entre los dos isétopos de uranio, por una parte, y entre el 214Pb y el
214B; por otra. El ?®°Ra, debido a que las algas tienen un poder de acumulacién
mayor, presenta niveles de actividad muy superiores a los de los isdtopos de uranio.
Los niveles mds bajos de los descendientes del 226Ra, en la serie radiactiva, se ez-
plican por la presencia del gas 222Rn que, por emanacién, da lugar a pérdidas de
activided en la muesira.
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Actividad (mBq/g peso seco)

Especie Lugar 228p, 2Zpp 22 2087
Fucus s. Palomares 13+2 4.240.7 12+4 14+1
Jania r. Palomares 13+1 7.940.8 13+5 17+£1
Halopteris s. Fuengirola  19+2  26+2  20+4 22+2
Halopteris s. Sancti-Petri 174+1 9.3+0.8 2044 13+1
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Tabla 8.86. Concentraciones de actividad (mBgq/g peso seco) de algunos ra-
dioniclidos de la serie del torio medidos por espectrometria «.

Los niveles medios de emisores 7 de la serie del torio (Tabla 8.36) son parecidos
a los niveles de 21*Pb y 21*Bi que hemos encontrado en las mismas muestras (Tabla
8.35). Teniendo en cuenta que los niveles de 232Th (?28Th) en agua de mar son muy
inferiores a los de 238U (234U), resulta que esa igualdad en los niveles de los emisores
~ de ambas series se explica por los diferentes factores de concentracién que tienen
el torio (1x10%) y el uranio (1x10%) [OIEA, 1985].



Capitulo 9

Resumen y Conclusiones

Técnicas y Sistemas de Medida de Radiactividad

1. La realizacién de este trabajo ha supuesto la calibracién y puesta a punto de va-
rios detectores de radiactividad. El trabajo de puesta a punto mas intenso se
ha realizado en nuestro detector multicontador Geiger-Mueller de flujo de gas,
marca RIS@, utilizado para la medida de la actividad 8 del ®°Tc. Ademas de
obtener las curvas de plateau correspondientes y su calibracién en eficiencias,
hemos hecho un seguimiento del fondo de los detectores, aplicando unos cri-
terios estadisticos que nos adviertan de posibles alteraciones de la estabilidad
de dicho fondo. Para realizar medidas por espectrometria <, hemos utilizado
un detector HPGe asociado a una cadena de amplificacién que termina en
un analizador multicanal (Canberra Serie 35 o tarjeta Nucleus asociada a un
PC). Hemos obtenido la eficiencia del detector para las energias y geometrias
de interés. Hemos utilizado nuestro detector proporcional de flujo de gas para
la identificacién del *Tc en las muestras de algas analizadas. Para ello hemos
aplicado el método A puesto a punto en nuestro Departamento. Con ello hemos
podido comprobar, con una buena precisién, que la actividad 8, medida con
el multicontador GM, de muestras analizadas para la extraccién de tecnecio,
procedia de la desintegracién del 9°Tc. La medida de elementos transuranidos,
plutonio y americio, y uranio en algas de Andalucia se ha realizado utilizando
una técnica de espectrometria &. Las medidas de plutonio y americio se han
realizado en el International Laboratory of Marine Radioactivity (OIEA) de
Médnaco, mientras que las medidas de uranio se han realizado en nuestro De-
partamento.

2. Hemos puesto a punto un método radioquimico para la extraccién de tecnecio

191
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de muestras de algas con objeto de medir su actividad . Hemos aplicado
dicho método, en primer lugar, a un conjunto de muestras de algas, Fucus
vesiculosus, procedentes del Mar de Irlanda y Galicia, y, en segundo lugar, a
muestras de algas de diversas especies recogidas en la costa de Andalucia. La
medida de algas procedentes del Mar de Irlanda, al ser muestras muy activas,
se ha realizado con mayor facilidad que el caso de algas procedentes de Galicia
o Andalucia, en las que la masa tratada en cada andlisis ha tenido que ser
mucho mayor. Los rendimientos quimicos han sido muy variables, dependiendo
de cada analisis, lo que confirma la necesidad del uso del trazador, en nuestro
caso ?°"Tc. Hemos comprobado la calidad de nuestros analisis analizando
muestras de calibracidn, facilitadas por el ILMR de Ménaco, en las que hemos
obtenido resultados compatibles con los medidos por otros laboratorios.

3. Hemos aplicado el método de analisis simultdneo de 37Cs y °°Tc en una misma
muestra de agua de lluvia puesto a punto en nuestro Departamento. Los
rendimientos quimicos que hemos obtenido, tanto para 37Cs como para *°Tc
son comparables con los obtenidos en otros laboratorios. Los anilisis ra-
diocquimicos de plutonio y americio en muestras de algas de Andalucia se han
realizado en el ILMR de Ménaco. Un estudio de los métodos quimicos utiliza-
dos ha sido realizado por nosotros en dicho laboratorio. Para el analisis del
contenido de uranio en las muestras de algas recogidas en Andalucia, hemos
aplicado un procedimiento radioquimico, basado en la utilizacién de resinas de
intercambio idnico, puesto a punto en nuestro Departamento para el analisis
de sedimentos marinos.

Medida de ¥7Cs y °Tc en agua de luvia.

4. Hemos medido los niveles de 137Cs y %°Tc en un conjunto de muestras de agua
de lluvia, recogidas durante el periodo 1984-1988, en Sevilla. El anilisis de
los datos obtenidos nos ha permitido comprobar la existencia de un ciclo esta-
cional, fundamentalmente en el caso del ®°Tc, en la evolucién de los niveles de
ambos radiontclidos relacionado con los intercambios de aire que se producen
entre las diferentes capas de la atmdésfera.

5. Hemos obtenido un incremento muy acentuado de los niveles de 1¥7Cs en agua
de lluvia en las muestras recogidas durante el tiltimo semestre de 1986. Esta
variacion, respecto a los niveles normales, se atribuye a la llegada de la nube
radiactiva que tuvo su origen en el accidente de la central nuclear de Chernobyl.
Un fenémeno de similares caractericas no se ha vislumbrado en el caso del %°Tc,
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el cual mantuvo sus niveles habituales en las muestras correspondientes a esas
fechas. La razén se explica en el texto.

6. Hemos calculado las razones %°Tc/'37Cs en muestras de agua de lluvia. Estas
razones de actividad han resultado ser mucho mayores que la razén tedrica que
se esperaria encontrar suponiendo que la fisién nuclear es el 1inico origen de
tales radioniiclidos. La posible activacién de los niicleos de ®®Mo presentes en
los materiales de las armas nucleares es una posible explicaciéon de estos valores
anémalos. Las razones de concentracién *Tc/ 137Cs, obtenidas por nosotros
en agua de lluvia, son comparables, en valor medio anual, a las obtenidas
en otros trabajos, correspondientes a muestras atmosféricas tomadas en las
mismas fechas, realizados en Suecia y Ménaco.

7. Hemos estudiado la evolucién de la razén de actividades %Tc/!37Cs en muestras
de agua de lluvia desde 1961 hasta nuestros dias. Para ello hemos repasado
los datos de medidas de '37Cs, ®°Sr y 9°Tc en muestras de agua de lluvia que
aparecen en la literatura. Utilizando un modelo matemadtico sencillo hemos
estimado el tiempo de residencia del %*Tc en la estratosfera, resultando ser
de 1.59 afios (similar al de 37Cs que es 1.33 afios). Hemos estimado la razén
9T/ 137Cs correspondiente al escape de la central nuclear de Chernobyl. El
valor de dicha razén ha resultado ser, aproximadamente, 6.0x107%, lo que se
acerca bastante al valor tedrico que se espera encontrar teniendo en cuenta
los rendimientos por fisién y los periodos de semidesintegracién de ambos ra-
dionuclidos.

Medida de *°Tc en Algas del Mar de Irlanda.

8. Hemos comprobado el impacto de los vertidos de la Central de Sellafield en el
medio ambiente del Mar de Irlanda midiendo los niveles de ®*Tc en algas par-
das, Fucus vesiculosus, recogidas en los afios 1985-86. Mediante el estudio
de la distribucién geogrifica de dichos niveles encontramos una clara depen-
dencia con la distancia a Sellafield de los niveles de ®*Tc en algas. Ademas,
hemos verificado la dependencia temporal de los niveles encontrados en al-
gas con los vertidos efectuados desde la central, utilizando estudios realizados
anteriormente.

9. Hemos comparado el comportamiento del ®*Tc con otros radioniiclidos artifi-
ciales presentes den el Mar de Irlanda. El %°Tc ha resultado ser el elemento
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més conservativo en la columna de agua de todos los radioniclidos consider-
ados. Encontramos que el 1¥7Cs tiene un comportamiento muy similar al del
99T¢, aunque no tan conservativo, en el medio marino estudiado. Por contra,
el comportamiento del **Tc es muy diferente al de los isétopos de plutonio.
Estos ultimos tienden a adherirse a la materia en suspensién y desaparecen
rapidamente de la columna de agua. Por ello las razones de actividad tec-
necio/plutonio tienden a aumentar conforme nos alejamos de Sellafield.

Algas Marinas de las Costas de Andalucia.

10. Hemos obtenido unos niveles de 137Cs muy similares para todas las especies de
algas. Dichos niveles coinciden con los encontrados en otros lugares, también
en algas, y que han sido atribuidos a un efecto precipitacional. No hemos
podido detectar diferencias entre unas especies y otras, ni entre unos lugares
y otros de la costa en que se han recogido. Por ello hemos considerado que el
137Cs atmosférico es la fuente de dicho radioniclido en el medio marino de la
costa de Andalucia.

11. Hemos medido los niveles de ®*Tc en varias muestras de nuestro conjunto de
algas. Este radioniclido es facilmente detectable sdlo en algunas especies de
algas pardas, Fucus, mientras que en el resto el anélisis de “*Tc presenta
muchas dificultades. Esto es debido a los menores factores de concentracién
que presentan las algas verdes y rojas para acumular %°Tc. Los niveles que se
han obtenido son claramente inferiores a las concentraciones que se han medido
en el Atléntico, incluso en zonas muy alejadas de los vertidos industriales como
es el caso de Galicia. Los niveles medios que se han obtenido, para Fucus,
han sido de 0.23+0.08 mBq/g (peso seco) para el area del Mediterraneo y de
0.29+0.14 mBq/g (peso seco) para el Atlantico.

12. Hemos calculado la razén de actividades ®°Tc/!37Cs para estas muestras de
algas. En el caso de Fucus la razén ha sido 0.2+0.1. Esta razén es diez veces
superior a la que se ha encontrado en agua del mar Mediterraneo (0.02), lo que
da cuenta de unos factores de concentracién mas altos para el °Tc que para el
137Cs. Para el alga Fucus los factores de concentracién (peso del alga hiimeda)
han sido 60420 para 37Cs y 5804290 para 9°Tc, lo cual est4 en buen acuerdo
con los resultados aportados por la literatura.

13. Hemos medido niveles de elementos transuranidos, plutonio y americio, en las
muestras de algas de Andalucia, utilizando técnicas de medida por espec-
trometria . Los niveles de 238Pu, 239+240py y 241Am son similares, en casi
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toda la costa, para una misma especie. Se observan niveles muy diferentes en-
tre unas especies, como Fucus y, a veces, Halopteris scoparia, que dan niveles
muy bajos (0.003 mBq/g) y otras, como Corallina mediterranea, Cystosetira
ericoides y Cimodocea modosa, que los dan més altos (0.02 mBq/g). En el
caso de la especie Fucus, hemos encontrado unos niveles diez veces mas altos
en Palomares (0.04 mBq/g) que en el resto de la costa (0.003 mBq/g). Esta
variacién puede ser explicada como un efecto del accidente nuclear ocurrido
en dicho lugar en 1966.

14. Las razones 238Py/239+240py y 24171y /2394240Py que hemos calculado, para
todas las especies y todos los lugares de la costa (incluido Palomares), han
variado entre 0.02 y 0.07 en el primer caso, y entre 0.05 y 0.33 en el se-
gundo. Todas estas razones se corresponden con las que se encuentran en
los residuos producidos en los ensayos de armas nucleares. La obtencién de
esta misma razon en Palomares es coherente con el hecho de que el origen del
plutonio presente en aquella zona proceda de las bombas termonucleares que
se abrieron e incendiaron durante el accidente. Las razones %9Tc/239t20Py y
187 /239+240Py son, sin embargo, muy diferentes en Palomares que en el resto
de la costa. La ausencia de fisién nuclear durante el accidente de Palomares
explica la variacién de esas razones de actividad.

15. De los resultados obtenidos, se concluye que las actividades de radioniclidos
naturales medidas en algas presentan gran variabilidad en funcién de la especie,
lugar o aho de recogida, lo que es frecuentemente encontrado en la literatura.

16. Las concentraciones de actividad encontradas para los isétopos de U, usando
técnicas de espectrometria o, son equivalentes a las que se encuentran en
la literatura para otros escenarios. Las relaciones isotépicas entre ellos se
corresponden con lo esperado en muestras naturales.
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