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Aquest capitol s’estructura en 5 apartats diferents. En el primer apartat (3.1) es descriuen els
conceptes generals de la radioactivitat natural i quin sén els principals radioatracadors
ambientals i les seves aplicacions en els estudis mediambientals. En 1’apartat 3.2 es descriu el
cicle del '°Pb (fonts, distribucié atmosférica, dipdsits ambientals) ja que és un radiotracador
que pren un paper destacat en el calcul dels ritmes de sedimentaci6 i datacions en els estudis
sedimentaris elaborats en aquest treball de tesi. En I’apartat 3.3 es resumeixen els diferents
comportaments dels radiontclids naturals segons el sistema on es troben (riu, estuari o medi
mari). L’us del ?'°Pb com a radionticlid per a datar (models de datacid) es defineix en I’apartat
3.4. i finalment, en I’apartat 3.5 es descriuen altres radionuclid utilitzats per a tragar: el *’Cs i
el seu is com a marcador ambiental, i el ®°Co.

3.1 Radiotracadors ambientals

Quan s’estudia la radioactivitat cal tenir present els seus dos origens: 1’artificial i el natural.
Els radionuclids naturals es poden classificar en primordials i en cosmogenics:

1. Els primordials son els que es troben a la Terra des de la seva formacid i que, degut als
seus elevats periode de semidesintegracio (>10° a), encara els trobem a I’actualitat.
D’aquests radioelements uns es desintegren de forma directa formant un element
estable, com ara el YK o el 87Rb, 1 d’altres formen part de cadenes radioactives
naturals, on a partir d’un element progenitor es van produint successives
desintegracions radioactives. En I’actualitat existeixen 3 series radioactives naturals, la
de ’urani, el tori i I’actini. Els progenitors d’aquestes cadenes, amb uns periodes de
semidesintegracié similars a I’edat de la terra, es desintegren en una serie de fills
radioactius fins a arribar a un isotop estable de Pb (figures 3.1, 3.2 i 3.3.). Les dues
séries que més contribueixen a la radioactivitat natural son la de 1’urani (***U) i la del
tori (***Th), i en menor mesura la de lactini (*°U). Existi també una quarta serie
radioactiva, la del neptuni (*'Np), pero s’ha desintegrat completament degut al seu
relativament curt periode de semidesintegracio (7= 2.2 10° anys), de manera que ja
no es troba present en el planeta, excepte com a residu en certes instal-lacions
nuclears.

2. La radioactivitat d’origen cosmogenic ¢és la que es produeix majoritariament en les
parts altes de I’atmosfera a través de la interaccid dels components atmosferics 1 la
radiaci6 d’alta energia provinent de I’espai exterior. La radiacid, formada per protons
en un 10% d’ions d’*He (UNSCEAR, 2000), interacciona amb la matéria i
desencadena reaccions nuclears que formen els radioelements cosmogenics com ara el
*H, 'Be, '*C, *Nai el **Si.

La radioactivitat artificial és d’origen antropogenic i1 es produeix en les proves d’armament
\ . . . . . 90 13
nuclear, atmosfériques i terrestres, i en el cicle del combustible nuclear (p.e. " Sr, Cs,
+
239:240py 241 A B E e ).

Els elements radioactius naturals i artificials s’han convertit en una eina cada vegada més
important en els estudis mediambientals, ja que ens permeten tracar i quantificar alguns dels

processos fisics, quimics, geologics i bioldgics que hi tenen lloc.

Els requisits basic per I’eleccié d’un bon tracador ambiental son:
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1. Identificar i conéixer un terme font, com per exemple la produccié de *'°Pb a partir de
I’exhalacio de ***Rn de I’escorga terrestre, o la introduccié de *’Cs en el medi mitjangant
les proves nuclears realitzades durant els anys cinquanta i seixanta. A Europa, se li suma
I’entrada de *’Cs procedent de ’accident del reactor nuclear de la central de Txernobil
I’any 1986.

2. Que el tracador presenti un periode de desintegracidé comparable amb el temps
caracteristic del procés que volem estudiar. Un exemple és 1’us del 'Be, radioelement amb
un periode de desintegraci6 curt (53.29 d) i que s’utilitza per a tracar fenomens
sedimentaris molt rapids.

Les principals aplicacions dels radiotracadors en els estudis mediambientals son:

1. Elaborar estudis atmosferics: mecanismes de dispersid, transport 1 barreja a
diferents escales (3 H, 14C, 222Rn), fluxos atmosferics de particules (210Pb, "Be, 13 Cs,
?°Sr), dinamica dels aerosols (*'°Pb, 'Be).

2. Estudis de la hidrosfera en medi continental: ritmes de sedimentacid en llacs i
embassaments (210Pb, 137Cs, 7Be, mTh), interaccié aigua-sol (9OSr, 137Cs, 226Ra,
228Ra, 21U, P*U, #7*%Pu), estudis de dinamica hidrica fluvial CH, °°Sr).

3. Estudis de la hidrosfera oceanica: circulacié i processos de barreja CH, '*C, ¥Kr,
?Sr, ¥7Cs), datar masses d’aigua (H, "“C, *°Ar, ¥Kr), descripcié de fluxos de
particules en medi aquatic (7Be, 210Pb, 21°Po, 23°Th, 239Pu), datacio i ritmes de
sedimentacid en sediments (14C, B7cs, 210Pb, 239Pu), transferéncia de CO,
antropogénic als oceans ('*C).

4, Estudis de la litosfera: datacions de roques i minerals (39Ar, 40K, 87Rb, 174Hf, 176Lu,
1 els radionuclids de les séries radioactives naturals d’U i Th), datacions de
sediments lacustres (14C, 137Cs, 210py, 230Th, 234U, 29py, 241Am), avaluacio dels
processos erosius d’una regié (*'Cs, 2'°Pb, "Be), estudis sismics (***Rn), datacions
9262 diposits de carbonats ('*C, #*°Th, 2**U), estudis de volcanologia ('*Be, *°Al, **Cl,

Rn).

3.2  Elcicle del 2'°Pb

3.2.1  EI?"°Pbila seva distribucié a I’atmosfera.

El 2'°Pb és un radioisotop d’origen natural que es produeix a la cadena de desintegracié de
1"’>*U (Fig. 3.1). Es I’tnic radioisotop del plom estable durant periodes de 1’ordre d’anys (T
=22.3 a). El **°Ra (T, = 1600 a) també és un radioelement de la série de 1’urani i el trobem
formant part dels sols i de les roques. El radi de ’escor¢a decau per desintegraci6 alfa fins a
formar el gas noble “?Rn (T, = 3.8 dies), que no reacciona amb les substancies que
I’envolten. El gas s’escapa facilment de les particules solides del sol per retrocés alfa i difusio,
i s’allibera cap a I’atmosfera degut al gradient de concentracid vertical. Decau a través d’una
série de radionuclids amb un periode de semidesintegracid molt curt (entre minuts i ps) fins al
21%p. E1 #'°Pb decau en *'°Bi (Ty, = 5.01 dies) i aquest, respectivament, en *'°Po. El '°Po es
un emissor alfa, amb una energia maxima de 5.31 MeV i un periode de semidesintegraci6 de
138 dies, que es desintegra en el darrer element de la cadena, el **°Pb estable. Com que només
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Fig. 3.1. Cadena de desintegracié de 1”**U on s’indica la situacié del *'’Pb, i el *’’Po passant pel
21°Bi amb els respectius semiperiodes de desintegracié. (Font: Appleby i Oldfield, 1992)
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Fig 3.3 Cadena natural de desintegracié radioactiva de 1°°U. (Font: Appleby i Oldfield, 1992)

una fraccié del *?Rn pot escapar de I’escor¢a abans que es desintegri, una fraccié de *'°Pb és
forma in situ com a producte d’aquesta desintegracio, 1’anomenat *'’Pb de base, i la seva
activitat és igual, en equilibri secular, a I’activitat del **°Ra. Anomenem doncs *'’Pb en excés
a la fraccié de *'°Pb que prové de la deposicio atmosférica directa, i en el cas que hi hagi una
columna d’aigua, també se li afegeix el *'’Pb format a la propia columna. El seu calcul
consisteix en restar ’activitat de “**Ra del sediment (*'°Pb base) a la concentraci6 total de
*19Pp mesurada.

El *'°Pb produit per la desintegracié del “’Rn és molt reactiu i s’uneix rapidament als
aerosols i és transportat i eliminat de 1’atmosfera per deposicié humida i seca. Els seu temps
de residencia atmosféric s’estima d’entre 1 a 10 dies (Turekian et al., 1977).

E1 *'°Pb es distribueix per I’atmosfera en direccié horitzontal i vertical i es diposita segons els
segiients factors:

1. Factors geografics: latitud, continentalitat de la zona, tipus de litologia (intensitat de
les fonts), climatologia, influéncia d’aire mari (important en les zones costaneres).
L’hemisferi nord, pel simple fet de tenir més massa continental, presenta uns fluxos de
21%ph més elevats que 1’hemisferi sud. Segons Rangarajan i collaboradors (1976), les
concentracions més elevades de *'°Pb atmosféric s’observen en les latituds
subtropicals i temperades de 1’hemisferi nord. Aixi, les concentracions de *'°Pb en
I’aire superficial de les latituds mitjanes de I’hemisferi nord oscil-len entre 0.16 a 0.75
Bq m™ (Chamberlain, 1991; Preiss et al, 1996). En zones oceaniques, illes o zones



Capitol 3. Radiotracadors ambientals 51

recobertes per gel o neu, les concentracions atmosfériques de *'°Pb son menors a causa
de la baixa exhalacié de rado (Robbins, 1975). Aixd comporta que el flux de *'°Pb
excés prengui un interval de valors que vagin des dels 3 Bq m™~a”, en oceans, fins als
200-300 Bq m~ a” en certes zones continentals (Preiss ef al., 1996; Winkler i Rosner,
2000). En el cas del continent europeu, Turekian i col-laboradors (1977) estimen uns
fluxos atmosférics de *'°Pb d’entre 80 i 120 Bq m™a™'. Garcia-Orellana (2004) estima
un flux mitja de *'°Pb en excés de 78+13 Bq kg’ en la conca oriental del mar
Mediterrani i de 71423 Bq kg en la conca occidental mediterrania, a partir de
diversos sols mostrejat a la costa i a diferents illes mediterranies (vegeu capitol 6, Part
V).

1. Els processos i intensitat d’eliminacié del *'’Pb de I'atmosfera. El *'°Pb presenta
molta afinitat per les particules 1 s’associa rapidament als aerosols atmosférics. Segons
Winkler i col-laboradors (1998), el *'°Pb s’associa majoritariament als aerosols amb
un diametre compres entre els 0.5-0.6 um. Posteriorment, el radionuclid és eliminat de
I’atmosfera per deposicié humida i, en menor mesura, seca, segons la pluviometria de
la regi6. Per tant, la quantitat de *'°Pb atmosféric incorporat als sediments dependra,
principalment, de la quantitat de ***Rn (T.,= 3.8 dies) exhalat pels sols de la zona i del
régim climatic de la zona (Appleby 1 Oldfield, 1978)

Els diposits ambientals on arriba finalment el 210pp atmosferic son els sediments, els sols, les
torberes, les glaceres i les masses d’aigua (Fig. 3.4). Un cop dipositat el >'’Pb excés, la seva
concentraci6 va disminuint amb el temps per desintegracié radioactiva i per tant es pot
establir una relacio entre la concentraci6 inicial dipositada i la concentraci6 present en cada
capa profunda. El seu periode de semidesintegracio és de 22.3 anys, fet que el converteix en
un marcador apropiat per a datar fenomens compresos entre els darrers 100 — 150 anys.

3.2.2  Les fonts de *'’Pb en medis lacustres: llacs i embassaments

El '°Pb i el *'°Po son radiotragadors que presenten unes propietats fisiques i biogeoquimiques
utils per a I’estudi de les fonts, la modelitzacié del transport i deposicio d’aerosols (Koch et
al., 1996), estudis paleoclimatics (Goldberg, 1963; Giaggeler et al, 1983), del material
particulat i elements traga a I’atmosfera i en el medi aquatic, aixi com per avaluar els ritmes
de sedimentaci6 i datar episodis sedimentaris (Appleby & Olfield, 1978; Campbell et al.,
1980; Murchie, 1985; Carroll et al., 1999) i1 de contaminacié (Palanques ef al., 1998; Cochran
et al., 1998; San Miguel, 2001).
La técnica de datacio per *'°Pb es va aplicar per primera vegada en una glacera de
Groenlandia (Goldberg, 1963) i posteriorment Krishnaswami i col-laboradors (1971)
I’utilitzaren en sediments lacustres. Ha estat precisament en aquests sistemes on la técnica de
datacid per *'°Pb en excés s’ha utilitzat més habitualment, ja que molts llacs presenten una
sedimentaci6 relativament constant en el temps, fet que permet un Us viable de les técniques
de datacié per *'°Pb. Les principals fonts de *'°Pb en els sediments d’un embassament o llac
son dues:



52 Processos de sedimentacio i distribucio de radioactivitat en sistemes aquatics continentals de Catalunya

210Pb > 210P0

222Rn

222Rn

226Ra (Particules sedimentaries)

NN

Sediments

DIPOSITS
AMBIENTALS| | sols Glaceres Torberes

Figura 3.4. Cicle del *'’Pb

e Deposicié directa del *'Pb atmosféric sobre les masses d’aigua i els continents, que té
lloc majoritariament en forma humida (precipitacions) i seca (Fig. 3.4).

e Deposicié indirecta de *'°Pb. En la conca de drenatge dels embassament o Ilacs 1’entrada

indirecta de *'°Pb es pot produir per diferents vies:

» La progressiva erosié de la conca hidrografica provoca una incorporacio de
210 . . . . .
Pb en el corrent fluvial associat als sediments erosionats, que sedimenten en
els llacs 1 embassaments.

» Els processos d’escorrentia superficial de les lleres laterals de I’embassament,
que arrosseguen el 2'°Pb de la part superficial dels sols de les ribes.

» Producci6 in-situ. La columna d’aigua cont¢ ***Ra en forma dissolta i
particulada que es desintegra en 2'°Pb (Fig 3.4). Per tant es produeix una nova
incorporacié de 2'°Pb format a la columna d’aigua que romandra dissolt o
particulat en funcié de la disponibilitat de matéria en suspensioé per adherir-
s’hi.

33 El comportament dels radiontclids naturals en el sistema riu, estuari i costa
marina

Els radionticlids naturals presents en les aigiies fluvials provenen principalment dels materials
erosionats de la conca hidrografica per la qual transcorre el riu 1 a través de les aigiies
subterranies que han lixiviat pel substrat geologic i s’han enriquit en radiontclids. Aquests
radioelements s’han convertit en uns excel-lents tracadors dels cicles geoquimics de les
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particules en els rius i en les zones d’estuari (Borole et al., 1982; Scott, 1982; Cochran, 1982;
Sarin et al., 1990; Plater ef al., 1992) permetent avaluar processos que es troben en un periode
temporal d’aproximadament 5 vegades el seu periode de semidesintegracio. A la bibliografia
es troben nombrosos treballs que es centren en I’estudi del comportament dels radionuclids
naturals en la columna d’aigua, en la matéria en suspensio i en els sediments de sistemes
fluvials com per exemple al Riu Rhine (Mangini et al., 1979), el Riu Mississipi (Moore,
1967), el Riu Congo (Martin et al., 1978), I’Amazones (Moore, 1967; Moore i Edmond,
1984), el Riu Brahmaputra i el Ganga (Sarin et al., 1990; Somayajulu et al., 1993), el Riu
Kali (Balakrishna et al., 2001), el Riu Tajo (Carvalho, 1995; Carvalho, 1997) i el Riu Ebre
(Pujol 1 Sanchez-Cabeza , 2000). En aquests estudis s’avalua la influéncia que tenen variables
com ara la salinitat o la carrega de matéria en suspensi6 de la columna d’aigua sobre la
distribuci6 de la concentracié dels radionticlids en la seva forma dissolta o particulada.

A continuaci6 es descriuen les caracteristiques principals d’alguns dels radioatragadors més
utilitzats en els estudis mediambientals:

238
U

L’***U es troba majoritariament en forma dissolta tan en ’aigua dol¢a com en I’aigua marina
degut a la seva baixa afinitat pel material particulat. Tanmateix, en les zones d’estuari
apareixen factors com la salinitat, les condicions de Eh-pH o les concentracions de fosfats,
carbonats, ions de ferro i d’acids hiimics, que poden provocar que 1’i6 uranil U(VI') es
redueixi a la seva forma insoluble (IV"). Aquest fenomen puntual provoca que la concentracié
d’urani dissolt en les aigiies pugui disminuir, tal i com assenyalen Langmuir, (1978), Sarin 1
Church (1994) i Balakrishna i col-laboradors (2001). Aixi per exemple, en el tram catala del
riu Ebre, Pujol (1996) estableix unes activitats per I’>**U de 51417 mBq'L™" a I’embassament
de Mequinensa, de 69+18 mBq-L™ a Flix, i de 42+19 mBq-L" a la vila d’Amposta (novembre
del 1994).

Radi

El **°Ra és un radionticlid que s’associa facilment amb el material particulat. En els sistemes
d’aigua dolca el **°Ra es troba repartit entre la seva forma dissolta i particulada segons la
disponibilitat de matéria en suspensio a la que es pugui adsorbir (Carvalho, 1997). Aixi doncs,
en zones d’aigua dolca s’observa com a major disponibilitat de matéria en suspensiod, major €s
la proporcidé de radi particulat. Tanmateix, el radi és conegut per la seva capacitat de
desadsorcié en condicions de salinitat d’entre 2 a 20 g-L™' (Elsigner i Moore, 1984; Carroll et
al., 1993). El principal factor que controla la constant de distribucié o Kq del **Ra (activitat
en la matéria en suspensié (fase solid, en Bq-kg™) / activitat en aigua filtrada (fase liquida, en
Bq-L™)) és la concentracié d’ions Ca™ (Hakam et al. 2001). L’entrada d’ions Ca™" procedents
de I’aigua marina provoca un competéncia entre el *°Ra i el Ca™" per tal d’adherir-se als Ilocs
actius de les particules. Aquesta competéncia provoca que els ions de **°Ra es
desadsorbeixen, tot incorporant nou **°Ra dissolt a la columna d’aigua. Per tant, a mesura que
augmenta la salinitat també augmenta la proporcié de radi dissolt. Finalment, en la zona de
costa 1 de mar obert, el radi es troba en la seva totalitat en forma dissolta. Les concentracions
de radi en els rius sén molt variables depenent de la geologia de la conca hidrografica i poden
prendre valors des dels 0.5 als 40-50 Bq m™ en el cas de rius contaminats per abocaments
NORM (Vegeu Capitol 7 taula 7.2).
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De la mateixa manera, el **Ra segueix un patr6 de comportament similar al “*’Ra,
experimentant els nivells més elevats en dissolucié a mesura que augmenta la salinitat. El
22%Ra (5.75 a™) dissolt és un radiotracador de processos rapids de barreja horitzontal de les
aiglies superficials, 1 permet estudiar els processos d’incorporacié d’aigiies subterranies i
contaminants associats a aquestes (Moore, 1997; Swarzenski et al., 2000).

210Pb l-ZIOPO

El ?'°Pb i el *'°Po son metalls altament reactius amb les particules en suspensio que transporta
el riu. La seva associacié al material particulat té lloc a través de diferents mecanismes: per
adsorcio, precipitacio, floculacio dels col-loides, ingestid 1 posterior excrecido en forma de
paquets fecals, etc. (Masqué, 1999). Segons la IAEA, (1985) el seu coeficient de distribucio
pren un valor mitja de 1-10" Lkg’ (*'°Pb) i de 2:10" L-kg™" (*'°Po) en aigiies profundes
oceaniques, amb una tendéncia a ser més elevat en el ?'°Po que en el *'’Pb. Tanmateix, aquest
mateix informe destaca la variabilitat d’aquests valors de K4 ja que depenen de factors com
son el Eh, pH, salinitat, la concentracié de matéria en suspensio, la quimica de les aigiies
subterranies, la cinctica dels processos geoquimics, la preséncia de colloides i/o
microorganismes en el sistema, etc. En aigiies fluvials Carvalho (1997) reporta uns valors de
Kq en el riu Tajo de 3+1-10* i de 1.040.3-10° Lkg™ pel 2'°Pb i '°Po, i de 1.540.5-10° i 9+5
-10° L'kg” en la zona de I’estuari. En canvi, en I’aigua de mar la K4 d’ambdos radionticlids
decreix fins a un valor entre 1-4-10* Lkg" (Carvalho, 1997).

A mesura que augmenta la salinitat i la concentracid de particules en les aigiies, el *'°Pb i
1%y s’associen rapidament al material particulat. Aquest procés s’aprecia clarament en les
zones d’estuari, on la concentracié de materia en suspensié és més elevada que en el tram de
riu d’aigua dol¢a. En aquestes zones la practica totalitat de *'°Pb i 2'’Po es troba en la seva
forma particulada i sén eliminats posteriorment de la columna d’aigua quan les particules
sedimenten a la desembocadura fluvial (Carvalho, 1997; Somayajulu et al., 2002). Durant el
procés de sedimentaci6 cal tenir present que el 2'°Pb i 2'°Pb es poden reintroduir de nou a la
columna d’aigua per un efecte de resuspensid sedimentaria i per processos de dissolucio.
Carvalho (1995) descriu aquest procés en ’estuari del riu Tajo i comprova que ’activitat de
219 i 2%Po de la matéria en suspensié de 1’estuari és practicament igual a Dactivitat dels
sediments fins superficials del it de I’estuari, fet que demostra que part del *'°Pb i *'°Po
sedimentat es resuspen i s’incorpora de nou a la columna d’aigua.

Finalment, a la zona de la desembocadura i de la costa, la influéncia marina provoca una nova
entrada de *'°Pb i '°Po en forma dissolta. L’aigua marina, procedent de mar obert, presenta
una concentracid de materia en suspensio inferior a la dels sistemes fluvials. Aquest fet
provoca que quasi tot el 2'°Pb i *'°Po que transporta 1’aigua oceanica es trobi en la seva forma
dissolta per falta de particules on associar-s’hi.

Tori

El **Th és un radionuclid de la cadena de I’urani de gran afinitat a les particules (Bhat et al.,
1969; Cochran, 1982). El ***Th t¢ un periode de semidesintegracié de 24.1 dies i pot ser
utilitzat com a tracador de particules 1 estimar els temps de residéncia de metalls traga i
particules a partir del seu desequilibri ***Th/***U en un periode temporal d’uns 30 dies
(Baskaran et al., 1992, 1993a, 1993b; Buessler et al., 1992; Cochran et al., 1993). En les
zones d’aigua dolga el **Th es troba distribuit entre la seva forma dissolta i la particulada,
que s’incrementa a mesura que augmenta la concentracid de matéria en suspensid. En les
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zones d’estuari, I’elevada preséncia de particules en la columna d’aigua provoca que el >**Th
es trobi majoritariament associat al material particulat (Baskaran et al.,, 1992; Cochran ef al.,
1993). Finalment, en les zones de desembocadura del riu, les particules sedimenten juntament
amb el 2**Th, que s’eliminara de la columna amb més o menys velocitat segons la quantitat de
carrega sedimentaria present i el tipus de particula (Bhat et al., 1969; Kuafman et al., 1981;
Feng et al., 1999).

El ***Th és un radionticlid de la série radioactiva del tori que presenta una elevada afinitat a
les particules i es forma a partir de la desintegracio del **Ra (T,=6.9 a), passant per I"***Ac
(Ty,= 6.19 h). T¢ un periode d’1.9 anys i s’utilitza per a tragar processos sedimentaris molt
recents, de 1’ordre d’una década, i per estimar el temps de residéncia dels metalls traga i de
particules a partir del desequilibri ***Th/***Ra en medis aquatics (Buesseler e al., 1992;
Cochran et al., 1993).

’Be

El 'Be (Ty,= 53.3 d) és un radionuclid d’origen natural que es forma per la interacci6 dels raig
cosmics amb el nitrogen i I’oxigen de les capes altes atmosfériques. El 'Be s’associa als
aerosols atmosferics i arriba a ’escorga terrestre per deposicié humida i seca, i per tant es pot
dipositar sobre els sols, la vegetacid i associar-se a les particules en suspensio presents en els
sistemes aquatics continentals i marins (Olsen et al., 1986). El principal aport de 'Be a la
columna d’aigua i sediments dels ambients aquatics és per via atmosférica (Olsen ef al., 1985;
Dibb & Rice, 1989). Tanmateix, hem de tenir present que en els sistemes aquatics
continentals, ’escorrentia superficial pot ser una font important de 'Be en funcioé de la
superficie de drenatge del sistema aquatic (Baskaran et al., 1997). Per contra, la distribucio
del "Be en els sistemes oceanics dependra més de les variacions latitudinals de les
precipitacions i dels processos de barreja en les capes superficials sedimentaries (Silker, 1972;
Young i Silker, 1980).

Un cop a la columna d’aigua la distribucié del ‘Be depén principalment de la concentracio de
materia en suspensio, de la composici6 de les particules 1 de la salinitat (Olsen et al., 1985;
Dibb i Rice, 1989; Baskaran & Santschi, 1993). Segons Santschi i col-laboradors (1979) en
els ambients marins la fraccié de 'Be associat a les particules augmenta proporcionalment a la
concentraci6 de matéria en suspensid. De la mateixa manera, en els sistemes fluvials i
d’estuari la major part del 'Be es troba en la seva fase particulada (Olsen et al., 1986;
Baskaran & Santschi, 1993).

Les principals aplicacions del 'Be son 1’estudi del flux de particules (Olsen et al., 1986; Feng,
1997), els ritmes de sedimentaci6 en sistemes on dominen els processos sedimentaris recents
(estuaris 1 sistemes fluvials) (Dibb & Rice, 1989), estudi de processos d’avingudes fluvials
(Sommerfield et al., 1999) i els efectes de la barreja biologica (Krishnaswami ef al., 1980).

3.4 La datacié per 219p} j els seus models

L’aplicacio de diferents models fisico-matematics als perfils de desintegracio de *'°Pb en

excés ens permeten datar els testimonis sedimentaris. Els factors que intervenen en I’aplicacio
. . . 210 , ,

dels models i que influeixen en el flux de = "Pb en excés, F, son:

» Canvis en els ritmes de sedimentaci6 (Appleby & Oldfield, 1983; Oldfield, 1978;
Sanchez-Cabeza, 1999Db).
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» Aport postdeposicional a causa de 1’erosio d’altres zones (Appleby, 2000; Appleby, et
al., 2001).

» Compactacio.
» Barreja fisica, quimica i biologica. (Livens & Loveland, 1988).

» Activitat antropica a la zona (Periafez & Martinez-Aguirre, 1996; Martinez-Aguirre
& Garcia-Ledn, 1995; McDonald et al.,1996; Hull & Burnett, 1996; San Miguel,
2001).

Si considerem que no es produeixen processos postdeposicionals que provoquin una
redistribucié del 2'°Pb en excés o del material dipositat, i el flux atmosféric de *'°Pb és
raonablement constant, la relacid entre la concentracié de 210ph en excés inicial C,1la
concentracio C que s’observa al cap d’un temps ¢, ve donada per:

C=C, e (3.1

on A és la constant de desintegracio del *'°Pb.

Com que el periode de semidesintegracio del *'°Pb és 22.3 anys, la técnica de datacio
proposada permet d’establir I’edat d’una capa de sediment dins un interval de fins a uns 100-
150 anys, és a dir, aproximadament entre 4 1 6 vegades el periode de semidesintegracio.

3.4.1 Parametres dels models

Per explicar els models s’han de definir préviament un conjunt de parametres que
s’introdueixen a continuacio:

e E1?°Pb de base és el plom que es forma in situ com a producte de la desintegracio del
222Rn que no ha exhalat del sol o del sediment. El seu valor, per tant, ha de ser constant si
es considera que no hi ha canvis importants en el tipus de material de 1’arxiu sedimentari.
Per tal de quantificar-lo es mesura el *°Ra en cada seccié del perfil sedimentari.

e El ?’Pb en excés és el *'°Pb que prové de la desintegracio radioactiva del gas “**Rn
exhalat 1 que posteriorment es diposita en els arxius ambientals. Restant 1’activitat de
*%Ra, que equival al *'°Pb de base, a la concentracié de *'°Pb total mesurada en les
mostres sedimentaries, s’obté 1’activitat de 219 en excés.

e El flux atmosféric de *'’Pb, F, és lactivitat de *'°Pb en excés per unitat de superficie i
temps que s’incorpora als sistemes naturals provenint de I’atmosfera, i s’expressa en Bq
2 -l
m-a

o Inventari de °'°Pb en exces, fins a un determinat nivell és ’activitat de 210ph en excés per
unitat d’area integrada des de la superficie del sediment fins al nivell escollit expressat en
Bq m>.

o L’espessor massic (m) d’un sediment €s la quantitat de massa per unitat de superficie que
hi ha per sobre d’un nivell determinat, i s’expressa en kg m:
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m(z) = j o(2)dz (3.2)

on z ¢s la profunditat de la seccid 1 p és la densitat del material sedimentari.

| 3

e El ritme d’acumulacio de sediment: s’expressa com r =—, on m €s 1’espessor massic de

/4
la secci6 sedimentaria amb una edat t, en unitats de kg m~a’l. El ritme de sedimentacio, 7,
és el parametre que governa la incorporacié de *'°Pb en excés en el sediment, i per tant els
inventaris de *'°Pb en excés varien en diferents punts d’una cubeta sedimentaria
proporcionalment a la massa total de sediment acumulada en la zona.

3.4.2 Model CIC (Constant Initial Concentration)

Aquest model fou desenvolupat per Krishnaswami i1 col-laboradors (1971) i Robbins i1
Edgington (1975). La hipotesi fonamental d’aquest model consisteix en suposar que la
concentracié de 2'°Pb en excés que s’incorpora al sediment és constant (Cy).

C, és Dactivitat de 20ph en excés en el moment de formar-se la capa de sediment i1
correspondria a ’activitat inicial que tenen les capes sedimentaries en el moment de la seva
deposicid. C, es determina a través de 1’activitat especifica mesurada en la capa superficial del
testimoni. Segons aquest model, I’edat t d’una capa sedimentaria amb una concentraci6é C de
219pp en excés ve donada per 1’expressio:

C=C,-e" (3.3)

La condicié indispensable per aplicar aquest model és que el perfil (activitat vs. profunditat o
espessor massic) de *'°Pb en excés decreixi en profunditat.

Llavors, el pendent de la corba en una escala logaritmica permet determinar el ritme de
sedimentacio, segons

“Imc=-= (3.4)

3.4.3 Model CF:CS (Constant Flux: Constant Sedimentation)
Aquesta aplicacié de la técnica del *'°Pb es coneix com el model simple (Robbins, 1978) o
CF:CS (Flux Constant : ritme de Sedimentacié Constant). El model assumeix un flux de
massa constant 1 si suposem que les variables que controlen els processos d’acumulaciéd
sedimentaria es troben en estat estacionari, és raonable pensar que el flux de*'°Pb en excés
incorporat en el sediment, F, també sigui contant. El sediment dipositat t¢ la mateixa
concentraci6 inicial de 2'°Pb en excés, C, i que determina a 1’igual com en el model CIC.

La C en cada capa després d’un temps ¢ ve donada per la relacio segiient:
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C=C, e’ (3.5)

on m és la massa seca acumulada per unitat d’area per sobre de la capa considerada i el flux
de massa.

Si es compleixen les hipotesis anteriors, la corba de concentracié de *'°Pb en excés en funci6
de la massa acumulada en una escala logaritmica ¢és una recta de pendent - A/r. Per tant, el flux
de massa mitja es pot determinar per un ajust de minims quadrats.

210

Segons aquest model, el flux de “ "Pb en excés al sediment, F, s’expressa directament per

F=r-C, (3.6)

3.4.4 Model CRS (Constant Rate of Supply)

Aquest model fou proposat per Appleby & Olfield I’any 1978 i suposa que el flux de *'°Pb en
excés que arriba al sediment és constant. Per tant, I’activitat C de *'°Pb en excés varia de
forma inversament proporcional al ritme d’acumulacié sedimentaria.

210

Llavors, segons aquest hipotesi 1’inventari A(m) de ©"Pb en excés per sota d’una profunditat x

1 edat ¢ és:
A(m) = [ Cdm = [ pCax (3.7)

on m ¢és la massa seca acumulada per sota de profunditat x 1 p la densitat del material.

De I’equacié 3.7 es dedueix que 1’edat ¢ d’una capa de sediment a una fondaria x ve
determinada per 1’expressio:

Am)=A,_-e™* (3.7)
El model estableix que el ritme de sedimentacio6 » a cada moment s’obté d’aplicar 1’equacio.
A-A
r= ~ (3.8)
i el flux de *'°Pb en excés F al sediment es dedueix d’aplicar ’expressio
F=1-4 (3.9)

3.4.5 Model PF (Periodic Flux)

Aquest model ha estat desenvolupat per Sanchez-Cabeza i col-laboradors (1999b) i consisteix
en una modificacié del model CRS. El model PF considera que el ritme d’aport de *'°Pb en
excés al sediment es considera constant durant intervals de temps de I’ordre d’anys.
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Llavors, si q és el ritme d’aport de 2'°Pb en excés, que se suposa constant en un interval de
temps At (de I’ordre d’anys), I’inventari fins a una capa formada en un temps ¢ = n-A4¢, on n és
un enter sera:

—AnAt

n—1 _
A (t=n-At)=A1-q- > (e)" :At.q.lle__
—e

AAt
k=0

(3.10)

L’inventari en tot el testimoni el podem obtenir estenent la suma anterior fins a I’infinit:

0

—AAt Nk 1
As- =At-g-) (™) =At-q-m (3.11)

k=0

1, per tant, s’obté la mateixa expressid del model CRS per calcular 1’edat ¢ d’una capa de
sediment, fent t =nAt:

2 (3.12)

I la férmula per calcular el flux ¢ en el model CPF és:

y
q:xj-(l—e*ﬂm) (3.13)

3.5 Altres radionuclids

. : \ . 210 .
Els resultats cronologics que proporciona el metode de datacié per © "Pb en excés han de ser
contrastats 1 verificats a través d’altres metodes alternatius com ara:

. .., .. N
i. la deposicié atmosferica o fallout de 13 7Cs, 239 240Pu, 241Pu, 241Am, Y

il. metodes no radiometrics com ’estudi de la susceptibilitat magnetica, ’analisi del
pol-len, o la laminaci6 anual, que esdevé el millor de tots els métodes no radiomeétrics
quan ¢és possible la seva aplicacio.

iil. les empremtes que han deixat determinats processos naturals o artificials en les capes
sedimentaries, com ara I’inici d’una activitat industrial que introdueixi al medi
determinats contaminants, o el desenvolupament d’una activitat minera, incendis que
s’hagin produit a la zona, erupcions volcaniques, etc. Aixi, combinant el senyal que
deixen aquests fenomens en I’arxiu sedimentari i la data en qué han tingut lloc, podem
obtenir uns robusts marcadors cronologics.

3.5.1 Datacio per B37¢

En el nostre estudi ens hem centrat en la dataci6 per *’Cs com a métode complementari a la
\ . 21 r 1 o .

técnica de *'°Pb en excés. El *’Cs es comenga a detectar a I’atmosfera a conseqiiéncia de les

proves nuclears que es realitzaren entre les anys 1953-1954. Les concentracions més elevades
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es registraren entre els anys 1962-1963. Posteriorment, el mateix any 1963, s’aprova el tractat
de prohibicié completa d’assaigs nuclears (Limited Test Ban Treaty, LTBT, 1963). A nivell
Europeu també s’ha de tenir en compte I’accident de Txernobil del maig del 1986, ja que va
esdevenir una nova entrada de “'Cs a l’atmosfera (Cambray et al, 1989; Aarkrog i
Polikarpov, 1996; UNSCEAR 2000). Vegeu a la figura 3.5 la concentraci6 de *’Cs en ’aire
entre els anys 1958 1 1991 obtingudes pel laboratori danes Riso (Aarkrog ef al., 1992).

La técnica consisteix en determinar els dos pics de *’Cs més importants, el del 1986 (a
Europa) i el pic de 1963. Combinant el perfil de '*’Cs, amb els seus dos marcadors
cronologics, i el perfil de 2'’Pb en excés podem datar els darrers 100 anys amb precisio.

Tanmateix, a 1’hora d’utilitzar la dataci6 per *’Cs s’ha de tenir present que és un element
conservatiu en els masses aquoses 1 per tan pot provocar:

. ., 1 -

e la incorporacié retardada: el perfil de *’Cs en el sediment a vegades no presenta una
bona correlacié amb els nivells de *’Cs atmosférics, ja que la columna d’aigua és un
medi de transferéncia que retarda la seva incorporacio en el sediment.

e la mobilitat: aquesta tendéncia a romandre en la seva forma dissolta provoca la seva
mobilitat dins el testimoni sedimentari, de manera que és facil detectar '*’Cs en seccions
més profundes (Sanchez-Cabeza, ef al., 1999).

e la redissolucié: després d’haver-se incorporat en els sediments el '*’Cs pot redissoldre's
novament a la columna d’aigua (Mitchell ez al., 1990).

3.5.2 9co

El ®°Co és un altre radionticlid present en les aigiies i sediments del riu Ebre. E1 “°Co és un
radionticlid artificial emissor gamma originat per la captura neutronica del ’Co, element
natural que es troba formant part de la composicié dels materials d’acer. En el cas de les
centrals nuclears la problematica associada al ®°Co és un fet quotidia i es controla
periodicament. En les centrals, el nucli del reactor esdevé la font de neutrons que
interaccionen amb les tuberies d’acer i en especial, amb les valvules del material del circuit
primari de refrigeracio (p.e. estelita) (Iniguez-Saez et al., 1997). Aquestes valvules s’obren i
es tanquen repetitivament per tal de regular el pas de 1’aigua que circula a elevada pressio i
esdevenen la principal font de ®*Co de les centrals nuclears. El fort flux d’aigua erosiona
lleugerament les valvules i transporta i distribueix el “’Co per les tuberies del circuit (Fig.
3.6). Per tal de mitigar el problema, aquesta aigua es fa recircular per un sistema de resines
amb la finalitat de retenir i extreure el “’Co de ’aigua. Finalment, la petita fraccié de cobalt
que roman, i que no pot ser eliminada, s’emet directament al medi de forma controlada,
respectant els limits legals permesos (Ifiguez ef al., 1997). En el tram catala del riu Ebre,
Pujol (1996) registra uns nivells de **Co procedent de la central nuclear d’Asco de 0.07+0.01
a 0.11+0.02 Bq L™ a la sortida de la central d’Asco durant els mesos de febrer i marg del
1990. Aigiies avall de la central, també registra uns valors de 0.18£0.02 Bq L™ a Miravet
(12/12/91) 1 de 0.160.05 Bq L' a Mora d’Ebre (05/08/91).
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Figura 3.5 Concentracié de "’Cs calculada a partir de les mostres d’aire recollides al laboratori de
Riso (Dinamarca) en el periode 1958-1991 (Aarkrog et al., 1992).
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Fig 3.6. Procés de formacié del *’Co ( captura neutronica del °*Co)(Q=7.492 MeV) en una central
nuclear.
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Resumint, en aquest estudi utilitzarem gran part dels radiontclids descrits en aquest capitol.
Aixi, descriurem la distribucié de les concentracions dels radionuclids naturals de la cadena
de I'urani 1 del tori, en concret del 23 8U, 226Ra , 210py § 22Th en els residus industrials situat
davant de la planta electroquimica de Flix. També estudiarem la distribucié d’aquests
radionuclids i del ®°Co, procedent de la central nuclear d’Asco, en els sediments superficials
del tram baix del riu Ebre fins a la seva desembocadura, i la concentracié de **’Ra present en
les aigiies del riu Ebre des de la presa de Flix fins al delta. Els radiotracadors de *'’Pb i *’Cs
s’utilitzaran en I’estudi de la dinamica sedimentaria de 1’embassament de Camarasa i
s’elaboraran datacions i estimacions dels ritmes de sedimentacio en les diferents regions
sedimentaries del vas. Finalment, ambdés tracadors també s’aplicaran com a eina
normalitzadora dels contaminant metal-lics 1 organoclorats presents en un conjunt de llacs del
Pirineu.



4 PY METODES




64 Processos de sedimentacio i distribucio de radioactivitat en sistemes aquatics continentals de Catalunya

4.1 Campanyes 1 metodologies de MOSIIEIZ ......cceeruieriieiiieierieriieie ettt see e see e eee 65

4.1.1 Embassament de Camarasa...........cecueeueeieruieniieitieie et seiesiee st e steeseeeee e saeeneeeneeeneeeneesseenseenneas 65
412 Embassament de Flix i tram catala del riu Ebre.........ccooooioiiiiiiiiiee 68
413 LIACS PITINGIICS ...ttt ettt ettt ettt ettt s et et e bt et e e see s aeesseesaeeneenteeneesseesseeeneesseenneas 74
4.14 Sols de la conca de la Noguera Pallaresa............ccccovereiiiieiiieieeee e 74
4.2. F N A 1 ) OSSPSR 76
4.2.1  GranUIOMELIIA ..e..evieeieiceiiete ettt ettt eet e st et e et et e e bt eaeebe e st enbe s eabesbeebeeseeneeneesenean 76
422, ANALISE e 2P 1 71OP0 ... ioeeeiii e e 77
423, ANALISEAE P RA.couurieerieiiiriiies ittt e 78
424, ANALISEAE PPRIccuuiiiooeriiiieeeiseee e eeise sttt e 78
4.3. Sistemes de deteccid d’espectrometria alfa.........cccoecvevieienieciinieeee e 79
4.3.1. DIBLECTOTS ...ttt ettt et e b e e s et eb e s a et ae e saeennenae 80
4.3.2. Moduls duals 1 cambres de DUIL ......cc.eoueririririiieiec e 80
4.3.3. Analitzador multicanal (IMCA) ......c.eiiiiieieeiieeee ettt ettt srae et et eebaeeaae s 2eens 80
43.4. Calibrat@e del dETECLOT ......eeiuieiiiie ettt ettt et sttt et e e eneeeneeens 81
4.3.5.  AnALISi deIS @SPECIIES....cuuieuiieeiietietieti ettt ettt et e sttt et eee et e bt e e enteenee b e nneeeeeneeenes 81
4.3.6. Control de QUALILAL .........cviiiiiiiieeie ettt e e s s re e reebeeteeaseereereenreens 83
4.4. Sistemes de deteccid d’espectrometria AmMMA ..........cc.evuerereeerereeieieeee ettt eee e 84
4.4.1. DIBLECTOTS ..ttt ettt et e bttt s h e s bt s bt e sb e e bt e at e eae e eae e e b e e bt et e enteebeesbeenbean 84
442, Calibratge dels AEtECIOTS ....iivieeiieiieriieiiete ettt e te et e e e sbe b e eraeeteesteesseesseessessnansaensens 86
4.43. Control de QUAITEAL ......c.cccvivieiieiieie ettt et e e ae e e e esbeesbesseesaeesseesaenseens 88
4.5. Determinaci® del 2'%Pb total.............co.oveveerveeeeeeeeeeeeeeee e 88

4.6. Espectrometria beta per centelleig lquid .......c.ocoveeeerierieeciiiieice e 90



Capitol 4. Metodes 65

4.1  Campanyes i metodologies de mostreig

Les campanyes de mostreig que s’han dut a terme en el decurs del nostre estudi s’emmarquen
dintre de dos projectes:

e El projecte MORE “Modelizacion del relleno de embalses” (CICYT, 2FD97-1133). El
seu objectiu principal era modelitzar els processos de reompliment sedimentari en el
sistema d’embassaments format pel panta de Sant Antoni, Terradets i Camarasa, a
partir d’un estudi de les granulometries del material sedimentari, sismica de reflexio i
batimetria, magnetisme, carbd organic del sediment, caracteritzaci6 de la columna
d’aigua (temperatura, conductivitat, velocitat dels corrents) i datacions dels testimonis
de I’embassament mitjangant tragadors radioactius (*'°Pb i '*’Cs).

e El projecte “ Estudi de la dinamica dels compostos d’organoclorats persistents en els
sistemes aquatics continentals”, que té per objectiu estudiar els contaminants
organoclorats, metalls pesants i radionuclids naturals i artificials en els sediments dels
principals rius 1 llacs de Catalunya i especialment a la zona de 1I’embassament de Flix i
tram baix del riu Ebre.

4.1.1 Embassament de Camarasa

S’han recollit perfils sedimentaris de I’embassament de Camarasa amb 1’objectiu d’estimar el
ritme de sedimentacié de I’embassament en les diferents parts del seu vas sedimentari. El grup
de mostres el formen 5 testimonis sedimentaris representatius de la cubeta 1 24 mostres d’una
trampa de sediment instal-lada en el fons de I’embassament (Figura 4.1 i taula 4.1).

Sediments

Els testimonis sedimentaris s’han obtingut amb un sistema de gravetat model UWITEC amb
tubs de metacrilat de 90 cm de longitud i de 9.9 cm de diametre (Fig. 4.2.a i b). El
funcionament és el segiient: s’enllaga una corda a una estructura que suporta un tub de
metacrilat 1 es deixa caure I’aparell suaument per la borda de I’embarcacio. L’equip incorpora
un sistema de tancament format per una goma elastica de cautxu amb una bola agafada al seu
cap 1 lligada a una pestanya metal-lica. El tub, un cop ha arribat al fons, es deixa clavar
suaument en vertical. Generalment, la capacitat de penetraci6 és de 1’ordre de 40 a 60 cm,
depenent de la constituci6 del sediment i de la longitud de la columna d’aigua. Una vegada el
sediment ha entrat en el tub es produeix una distensi6 de la corda que subjecta I’aparell que
provoca que la bola s’alliberi 1 obturi I’entrada. D’aquesta manera quan es procedeix a la
recuperacid del testimoni el sediment no es perd. Finalment, es recupera 1’equip de mostreig a
I’embarcacio i es fa el canvi de tub a coberta amb la retirada de la bola i col-locant uns taps de
goma troncoconics en els dos extrems.

El testimoni es secciona a la riba de I’embassament a intervals d’1 cm. Les mostres s’han
tallat amb un seccionador (Fig. 4.3.c) que permet obtenir lamines de fins a 0.3 cm de gruix i
esta format per un émbol que s’acciona girant una maneta graduada situada a la part inferior.
Cada seccio es retira del cos del testimoni mitjangant un parell de planxes primes de
metacrilat. Posteriorment, s’extreu la part externa de la mostra amb una espatula de plastic per
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Taula 4.1. Localitzacio dels testimonis de sediment de ['embassament de Camarasa i trampa
sedimentaria.

. . Loqgltuq Altitud Coordenades UTM .
Testimoni  testimoni Data de mostreig Campanya
(m) X,Y)
(cm)
SCA-1 62 323 324225 4642081 11/07/00 MORE 1
SCA-2 50 334 322511 4648948 11/07/00 MORE 1
SCA-4 16 343 321347 4650857 12/07/00 MORE 1
SCA-5 60 329 322050 4642260 11/07/00 MORE 1
SCA-8 60 332 323230 4642078 24/01/01 MORE 2
Trampa- ] 334 322511 4648948  17/07/00 al 16/09/01 ~ MORE-
SCA-2 MORE-2

tal d’evitar possibles contaminacions per arrossegament de material d’una capa a [’altra
durant el procés de tallat. La part exterior i la interior es guarden separadament en una bossa
de plastic precintada 1 es desen a la nevera de camp. Un cop finalitzat el seccionament dels
testimonis les mostres es porten al laboratori, on es pesen les parts interiors i exteriors amb la
finalitat d’establir el pes humit total. Seguidament s’assequen a 50 °C en una estufa 1 es
determina el pes sec. Amb aproximadament 3 dies a 1’estufa la mostra ha perdut tota la seva
humitat i1 assoleix un pes constant, moment en que es retira. Una part de la massa de cada
seccio es separa per fer I’analisi granulomeétrica (contingut en sorres, 1lims 1 argiles). La resta
de la massa s’homogeneitza completament en un morter de porcellana i se n’agafa una petita
aliquota d’aproximadament 150 mg per a I’analisi destructiu del *'°Po. La massa restant es
destina a 1’analisi gamma no destructiu.

Trampa de sediment

S’instal-la una trampa de sediment a la cubeta central de I’embassament de Camarasa a
I’estaciéo de mostreig SCA2 (Fig. 4.1). La trampa consisteix en un contenidor cilindric que
recull, a través d’un embut interior, el flux de massa que s’hi diposita procedent de la columna
d’aigua. El material acaba dins d’un vial col-locats en un tambor circular amb capacitat per a
12 vials que gira automaticament en periodes programats (en el nostre cas de 15 dies). El
model utilitzat és el Technicap PPS 4/3 de 1.20 m d’al¢ada per 250 mm de diametre i
s’instal-1a en una linia de fondeig a 1’estacié SCA2 a 2.5-3 m del fons (Fig. 4.4).

S’han recollit un total de 24 mostres sedimentaries entre el 17/07/00 al 16/09/01. Les mostres
han estat pretractades segons el protocol del GRC-Geociéncies Marines del Departament de
Estratigrafia 1 Paleontologia i Geociéncies Marines de la Universitat de Barcelona (UB). El
procés consisteix en mesurar 1’alcada del sediment, fraccionar la mostra en parts
representatives del sediment original, netejar la mostra d’organismes nedadors (“swimers”) i
assecar-la. A partir d’aqui es pot determinar el flux de massa i el de *'°Pb en excés (Heussner
et al., 1990; Heussner ef al., 1999)..

El calcul del flux de massa 1’ha realitzat el grup de la UB i consisteix en dividir el Pes sec

durant el periode d’estudi per la superficie de la trampa i pels dies de mostreig, en unitats de
2, -1

gm~d.
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Fig 4.1. Ortofotomapa de ['embassament de Fig 4.2. Situacio de les mostres de ['embassament de
Camarasa. Font: L’hipermapa de Catalunya Camarasa.
(web).

Figura 4.3. a. i b. Recollidor de testimonis sedimentaris de gravetat. c. Tallador de testimonis sedimentaris
d. Embarcacio model Zodiac per a realitzar el mostreig.
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Figura 4.4. Trampa de sediment instal-lada en I’embassament de Camarasa, Technicap PPS 4/3.

P
Flux(F) = —— (4.1)
Txr- xdies

mostreig

onr=0.125m.
4.1.2 Embassament de Flix i tram catala del riu Ebre
Sediments de Flix

Durant els mesos de gener i febrer del 2001 es realitza la campanya de mostratge de
sediments a I’embassament de Flix amb 1’objectiu de descriure i estudiar la distribucio dels
radionuclids de les cadenes natural de desintegraci6 presents en els lobuls de contaminacid
situats davant del complex electroquimic.

La metodologia de mostreig utilitzada per a 1’obtencio dels testimonis sedimentaris consisteix
en un sistema mecanic de penetraci6 del sol lacustre, anomenat vibrocorer instal-lat damunt
d’un vaixell, que permet extreure columnes sedimentaries de fins a 3-4 metres, segons la
tipologia del sediment (Fig. 4.5)

Els lobuls de contaminaci6 estudiats es distribueixen lateralment des de la vora de la riba
dreta del riu en direccid cap al centre de la cubeta en forma de ventalls sedimentaris (Fig. 4.6
a 4.9). Per aquest motiu, a ’hora de mostrejar un gruix adequat de sediment fou necessari
treballar a prop de la llera de I’embassament a molt poca profunditat, de I’ordre de 2-3 m.

El grup de mostres recollides el formen 5 testimonis de I’embassament de Flix (Taula 4.2 i
Fig. 4.9) amb unes longituds que comprenen des dels 87.5 cm del VCS5 als 2.40 del VC4. Cal
destacar que aquests testimonis es van poder extreure gracies al treball de mostreig realitzat
per I’equip del CMIMA-CSIC dirigit per A. Palanques. Un cop es van recollir els testimonis
es transportaren al laboratori 1 es guardaren a la nevera del CMIMA-CSIC en espera de ser
analitzats. Posteriorment es seccionaren per la meitat i es fotografiaren per tal de realitzar una
descripci6 visual 1 litologica de les mostres. El seglient pas fou transportar els testimonis al
Centre d’Investigacid i Desenvolupament (CID-CSIC) per continuar amb el mostreig.
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Taula 4.2. Testimonis recollits a I’embassament de Flix

Testimoni Penetraci6  Recuperacio Coordenades UTM Comentaris
(cm) (cm) X,Y)
vCl 260 151 293392 4567717
vC2 320 193 293560 4567682
VC3 250 144 293705 4567700
VC4 350 241 293901 4567649
VCs 120 87.5 294119 4567589 ~ Contacte amb el socol

de I’embassament

Figura 4.5. a, b, ¢, d, e. Imatges del mostreig dels testimonis de Flix. f. Treballs al laboratori
(Fotografies cedides pel grup de recerca CMIMA-CSIC).

_____ Al

Fig 4.6. Ortofotomapa on s aprecia el meandre de  Fig 4.7. Vista aéria de la plata lectroqul'mica de
{lix, la localitzacio de la poblacio i la presa. Flix. Detall dels deltes de contaminacio abocats a

les ribes de [’Ebre.
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Fig. 4.8. Mapa de [’embassament de Camarasa a escala 1:50.000 on es destaca la planta
electroquimica.
Font: Hipermapa de Catalunya (Atles electronic de Catalunya).
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Fig. 4.9. Mapa batimetric de ['embassament de Flix, on es localitzen els punts de mostreig dels
testimonis.

El seccionament sedimentari es realitza a una resolucié de 5 cm intentant separar les zones de
laminacions 1 evitar aixi possibles mescles de materials de naturalesa diferent. El procediment
de mostreig es realitza sobre una superficie de zeflo mitjancant unes espatules d’aquest mateix
material, per tal de reduir el risc de contaminacid en els estudis de metalls 1 organoclorats.
Cada seccié de 5 cm pesava aproximadament 80 g en pes humit i es dividi en 5 porcions de
10-20 g. Cada porcid es desa en bosses de plastic 1 s’emmagatzemaren a la nevera del CID-
CSIC. Les porcions es repartiren per a dur a terme les segiients analisis: determinacio dels
organoclorats, metalls pesants 1 distribucidé granulometrica, determinacié de 1’activitat dels
radionuclids naturals 1 artificials 1 finalment determinacié dels pigments presents en els fangs.
La darrera porcio es guarda com a arxiu, 1 resta a disposicid de tots els grups de recerca
col-laboradors per si en un futur es requereix disposar de més material d’estudi. Cal destacar
les mesures de proteccid que es van prendre en el laboratori durant el mostreig del fangs, ja
que es tenia constancia prévia que el material contenia nivells importants de metalls pesants i
organoclorats associats al procés productiu de la fabrica electroquimica. Es treballa durant un
periode de 3 setmanes de forma intensiva, sota dues campana extractores, amb caretes dotades
de filtres per organoclorats i guants de nitril.
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Posteriorment, les mostres destinades a 1’analisi dels radionuclids es transportaren al nostre
laboratori. El procediment metodologic fou exactament el mateix que I’emprat en el cas de les
mostres de I’embassament de Camarasa (vegeu apartat 4.1.1)

Sediments superficials del riu Ebre

Durant el mes de Juliol del 2000 (14/07/2000 1 18/07/2000) es realitzaren dues campanyes de
mostreig amb una embarcacio al llarg del tram fluvial compres entre I’embassament de Flix 1
la desembocadura de I’Ebre. L’objectiu de la campanya era avaluar la preséncia d’elements
radioactius (cadena natural de ’urani i artificials: “’Co, *’Cs) en els sediments superficials
del 1lit del riu.

[+l D" 45

El sistema de mostreig sedimentari =

utilitzat fou el de dragues tipus “box- ﬁ:avet 00\9@_1/

core” de 15 per 15 centimetres, que 4rw L #1700
permetien recollir els primers 5 cm de T /

sediment del 1lit del riu. El mecanisme \

esta format per una petita caixa o pinga
lligada a una corda que, un cop entra en
contacte amb el sediment es recupera
tot tensionant la corda. Al fer tensio la
caixa es tanca automaticament i reté el
material sedimentari en el seu interior. v
El criteri metodologic a 1’hora de
mostrejar el riu fou escollir els
sediments de fraccid fina, ja que son
aquests els que retenen els principals
contaminants (metalls pesants,
organoclorats o elements radioactius,
Carvalho (1995). Per aquest motiu, el
mostreig fou dificil de dur a terme ja s
que el riu presentava moltes zones amb
acumulaci6 de codols 1 sorres. ) Ll

[ENIN ooz Mow o 1o uomn | NG - Marin weineit 4] 3 10
Com a resultat de la campanya s’han Fig. 4.10. Localitzacio dels punts mostrejats al llarg del
obtingut 15 mostres de sediments ¢ram baix del riu Ebre.
superficials d’onze punts de mostratge
distribuits al llarg del tram baix del riu Ebre (Taula 4.3). En els punts de mostreig OEB1700 1
OEB1800, situats a I’estuari de I’Ebre, es van obtenir simultaniament dues dragues i dos
testimonis sedimentaris per tal d’estudiar les variacions en profunditat dels radiontclids.
Ambdos testimonis, de 17 1 19 cm de longitud respectivament, es mostrejaren seguint la
mateixa metodologia que els testimonis de I’embassament de Camarasa i se seccionaren a una
resolucio d’1 cm.
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Fig. 4.11. Ampliacio del tram del delta de I’Ebre on es detalla la localitzacio de les dragues OEBIS,

OEB19, OEB20, i OEB21.

Taula 4.3. Localitzacio de les 11 dragues mostrejades en el tram baix del riu Ebre des de Miravet fins

a la desembocadura al delta de |’Ebre.

Codi Coordczr;zcﬁlgs UT™M Localitzacid
OEB1100 297343 4544904 Miravet
OEB0200 291497 4524944 Tram Xerta-Tortosa
OEB1300 290790 4517391 Tram Xerta-Tortosa
OEB1400 295149 4511451 Entrada d’Amposta
OEB1500 299354 4509188 Sortida d’ Amposta
OEB1600 301988 4510061 Illa de Sapinya
OEB1700 306770 4509703 Deltebre
OEB1800 310505 4509110 Sortida Deltebre
OEB1900 315997 4508813 Canal de lo Migjorn
OEB2000 316461 4508566  Canal de lo Migjorn
OEB2100 317894 4509629 Illa de Buda (desembocadura Ebre)

Mostres d’aigua del riu Ebre

Durant el mes de juliol del 2003 es mostrejaren 14 estacions al llarg del tram catala del riu
Ebre (Taula 4.4), des de Riba-roja fins al delta de I’Ebre. En cada punt s’agafaren 20 L
d’aigua amb 1’objectiu de determinar la concentracié de radi i avaluar la possible influéncia
aigiies avall del fangs contaminats de I’interior de I’embassament de Flix. Les mostres d’aigua
s’emmagatzemaren en bidons de polietileé 1 es filtraren immediatament després de la seva
recollida mitjangant un filtre de plat (Schleicher & Schuell) de 0.22um 1 de 142 mm de
diametre. Posteriorment s’acidificaren a pH 2-3 amb HCI (37%). Després d’aquest
pretractament les mostres es transportaren al laboratori on es continua amb el corresponent

procediment analitic.
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Taula 4.4. Localitzacio de les mostres d’aigua obtingudes en el tram Catala del riu Ebre.

Codi Localitzacio UTM 31T (E/N)

A24 Ribaroja 289035 4569613
B24 Empresa de Flix 294272 4567218
C24 Presa de Flix (sortida) 294501 4567653
D24 Flix-pas de barca 204837 4567108
F24 Asco-Pont 296306 4562404
G24 Pas de I’Ase 299623 4559916
H24 Garcia 302505 4556414
124 Mora d’Ebre (embarcador) 301923 4551931
124 Miravet 298195 4545612
K24 Xerta 288820 4592736
L24 Tortosa 290944 4521167
N24 Amposta-Deltebre 299253 4508696
P24 L’Encanyissada 304356 4502909
024 Ampolla platja (aigua de mar) 305969 4519212

La materia en suspensio del riu s’ha determinat a partir de la diferéncia de pes sec dels filtres
de 0.22um i de 142 mm abans i després de filtrar els 10 litres d’aigua de cada estacio.

Mostres d’aire-rado

S’han obtingut 10 mostres d’aire durant el
mes de juliol 2003 (Taula 4.5) amb la
finalitat d’estudiar els nivells de gas rado
en diferents punts de la vila de Flix.
L’objectiu fou comprovar si el procés
industrial de la factoria de fosfats
bicalcics era una font emissora de rado6 i
si esdevenia un risc radiologic per a la
poblaci6 veina. Les mesures es van
obtenir mitjangant un detector de
centelleig portatil anomenat PRASSI
model 5S, de la firma italiana Silena
S.p.A., amb un temps de mostreig de 15
minuts per mostra i a una altura de mig
metre del terra (Amgarou, 2002).

Fig. 4.12. Monitor portatil PRASSI.

Plantes d’arros del Delta de [’Ebre

S’han analitzat 125 g de la planta de I’arros (Oryza Sativa) d’un
dels camps d’inundacio6 del delta de I’Ebre (UTM 31T, 308108E,
4505268N) amb 1’objectiu de fer una mesura puntual dels seus
nivells de radioactivitat ambiental. La mostra fou assecada,
homogeneitzada i1 col-locada en una geometria T-100. Després
de 21 dies, un cop arribat a I’equilibri secular del “*Rn i els seus
descendents alfa amb el 226Ra, es mesura al detector de gamma. A
A més de la planta d’arros també mesurarem una mostra d’arros || T I

comercial del delta utilitzant una geometria Marinelli. Fig. 4.13. Oryza sativa.
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Taula 4.5. Localitzacio de les mostres d’aire obtingudes a la poblacio de Flix per tal de determinar
la concentracio de gas rado en exteriors.

Codi mostra UTM X UTMY  Descripcid

(22/07/03)
A 0293546 4567244  Entrada de I’electroquimica
E 0294063 4567362  Aparcament
C 0294779 4567488  Plaga església
H 0294731 4567337  Biblioteca ptblica
F 0294729 4567318  Escola de secundaria
G 0294733 4567351  Pas de la barca-Flix
D 0294779 4567488  Plaga Espanya
B 0294251 4567009  Escola primaria

4.1.3 Llacs pirinencs

Es mostrejaren 74 llacs repartits per tot el Pirineu amb una superficie superior a les 0.5
hectarees durant el mes de juliol del 1987 en el marc del projecte europeu “Ecosistemes dels
llacs d'Alta Muntanya Europeus: Regionalitzacio, Diagnostic i Avaluaci6 Socioecondmica”
(EMERGE) (Fig. 4.14). Les mostres de sediment es van obtenir aproximadament de la zona
més profunda del vas sedimentari de cada llac mitjangcant un mostrejador de gravetat. Un cop
a la riba, el testimoni es secciona “in situ” per a evitar la barreja del sediment durant el seu
transport. Els sediments es manipularen amb estris de feflo 1 es guardaren en vials de vidre
que posteriorment foren congelats fins al moment de la seva analisi. El seccionament es
realitza a dues profunditats diferents: la seccio superficial, els primers 0.5 cm 1 una seccidé més
profunda, a 15-17 cm. Degut a la baixa taxa de sedimentacid dels llacs dels Pirineus es suposa
que la capa superficial integra els darrers 5-20 anys, mentre que la capa més profunda
representa probablement 1’época pre-industrial. Hem analitzat les capes superficial per tal de
determinar les concentracions en >'’Pb en excés i °’Cs i elaborar un mapa de concentracid
superficial d’aquests radioelements, aixi com valorar la potencialitat del '°Pb en excés com a
element normalitzador dels contaminants organoclorats i metalls pesants presents en els
sediments lacustres.

4.1.4 Sols de la Conca de la Noguera Pallaresa

Es mostrejaren un total de 7 sols sense alterar repartits en un transecte al llarg de I’eix central
de la conca de la Noguera Pallaresa (Taula 4.6 i Fig. 4.15). Els sols es van obtenir en dues
campanyes durant els mesos de febrer del 2001 1 juliol del 2003 amb 1’objectiu d’estimar el
flux de *'°Pb en excés i I’inventari de *'Cs, i avaluar la seva relacié amb la pluviometria.

Tots els sols han estat escollits seguint els criteris de mostreig que es detallen a continuacio:
1. S’ha procurat agafar el maxim espectre pluviométric de la conca (des dels 390 mm a”

fins als 1500 mm a™) i per poder avaluar la correlacié entre el flux de '°Pb en excés i
la precipitacio.
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Fig. 4.14. Localitzacio dels llacs pirinencs estudiats.

2. La zona de mostreig no ha d’haver sofert alteracions en el decurs dels darrers 100
anys, ja sigui per conreu, erosido o per acumulaci6 de material d’altres zones, i aixi
poder garantir un senyal del flux atmosféric de *'°Pb en excés inalterat. A més a més,
la morfologia de I’area d’estudi ha de ser plana i fins i tot lleugerament convexa per tal
d’evitar el fenomen de focalitzacio (focusing). Es a dir, si la zona es troba deprimida
en relacié a les lleres laterals es produeixen processos d’escorrentia superficial i
d’erosi6 que acaben acumulant els radiontclids en el seu centre, fet que incrementa les
concentracions de *'Pb i ""'Cs i distorsiona el senyal directe per deposicio
atmosfeérica.

3. Evitar fer el mostreig dels sols en les proximitats de les vies de circulacid (carreteres)
ja que s6n una font de contaminacié de plom a través dels combustibles fossils i per
tant, alteren el senyal atmosféric de *'°Pb en excés.

Els sols s’obtenen amb un mostrejador de 4.5 cm de diametre i una longitud de 40 cm (Fig.
4.16). L’aparell es clava en la seva totalitat amb un martell de fusta o de plastic per tal de no
danyar I’equip. El testimoni es secciona amb una resolucid de 5 cm amb una espatula de
plastic. Les seccions es guarden en una bossa de polietile fins a ser analitzades en el
laboratori. Un cop en el laboratori es determina el pes humit de cada secci6 1 s’asseca a
I’estufa per obtenir-ne el pes sec. Després d’assecar la mostra es passa a la seva molturacid i a
la separaci6 de la fraccié de pedres, ja que aquestes incrementen el pes de la mostra perd no
incorporen 2'°Pb en excés ni ’Cs. Seguidament se n’agafa una petita aliquota
d’aproximadament 150 mg per a I’analisi destructiu del 2'’Po. La massa restant es destina a
I’analisi gamma no destructiu.
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Fig. 4.15. Situacié dels sols mostrejats en I'estudi de flux de *'°’Pb atmosféric sobre un mapa
topografic de Catalunya.

4.2 Analisi

4.2.1 Granulometria
Sediments de Camarasa

L’analisi granulométrica dels testimonis sedimentaris de Camarasa s’ha realitzat mitjangant
un difractometre de raigs laser (750 nm) COULTER LS 100, amb un rang de deteccio de 0.4-
1000 um. Aquest metode es basa en comparar cada particula amb una esfera tot assignant-li
un diametre equivalent. L’analitica ha estat realitzada pels nostres col-laboradors del GRC-
Geocieéncies Marines del Departament de Estratigrafia i Paleontologia de la Universitat de
Barcelona (UB).

Sediment de Flix

L’analisi granulomeétrica dels testimonis de Flix ha estat realitzada pel grup de recerca de
I’Institut de Ciéncies del Mar, CMIMA-CSIC. El procediment consisteix en atacar la mostra
amb aigua oxigenada al 7% durant una setmana per tal d’eliminar per oxidacié la materia
organica. Posteriorment, la matéria organica es renta de les particules de sediment i es
procedeix a un tamisat en humit mitjangant un sedas de 50 pm. Aplicant una soluci6 d’1 g-L™
de pirofosfat de sodi s’aconsegueix eliminar I’agregacié entre particules i es pot diferenciar
entre la fraccio la fraccid de lutites (fins), amb un diametre inferior als < 63 um, i la fraccié de
sorres, de diametre superior als > 63 um (Riba, 1997). El Sedigraph 5100 és I’equip que s’usa
per determinar la granulometria de les particules <63 um i es fonamenta en la llei d’Stokes
aplicada a un interval de valors del nimero de Reynolds. La llei consisteix en la deteccio de la
variacid6 de la concentraci6 de particules que sedimenten, en funcié del temps,
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Taula 4.6. Localitzacio i caracteristiques dels sols mostrejats en aquest estudi.

. . Loqglmq Altitud Coordenades UTM Data de S
Testimoni testimoni . Localitzacid
(m) xY) mostreig
(cm)
SOLE-1 23 323 293896 4615934  26/02/01 Lleida (camp militar)
SOCA-1 33 391 321594 4649975  26/02/01 Panta Camarasa
SOBA-1 35 316 315270 4631531  26/02/01 Balaguer
SOAG-1 32.5 460 318786 4652363  26/02/01 Ager
SOPO-1 32.5 627 331526 4679188  26/02/01 Pobla de Segur
SOSO-2 33 842 345656 4696850  26/02/01 Sort
SOCRAM 34 1649 316829 4721399  14/07/03 Vielha

Figura 4.16. Sistema de mostreig dels sols.

en una dispersiod liquida a través de la mesura de la transmissibilitat d’un feix de raigs-X
finament col-limat. Amb el valor de la transmissio es realitza el calcul del percentatge per
cada diametre esféric equivalent, en funcidé de la velocitat de sedimentacié de cada diametre
(Gir6 1 Maldonado, 1985).

Per a determinar la fraccid superior als 63 um s’ha utilitzat el tub de sedimentacid. Aquest
sistema es basa en la llei de Stokes per a la caiguda lliure de particules dins d’un fluid de
densitat coneguda 1 funciona mesurant la diferéncia de pressid entre dues columnes d’aigua
connectades hidraulicament per a la part inferior a través d’un transductor de pressio Validyne
(model DP103). A mesura que les particules de sediment cauen a una de les columnes, la
pressio decreix fins a retornar a la pressio inicial. De manera, que la variacido de pressio
permet fer el calcul del percentatge per cada diametre esfeéric equivalent en funcio de la seva
velocitat de sedimentacio (Giré i Maldonado, 1985). Finalment, totes les dades de la
distribuci6 granulométrica s’integren automaticament mitjangant un programa desenvolupat a
I’Institut de Ciéncies del Mar-CMIMA-CSIC.

4.2.2 Analisi de *'°Pb i *°Po

Totes les mostres sedimentaries obtingudes en aquest treball han estat analitzades amb la
técnica del '°Pb. La técnica es basa en quantificar el *'°Pb a través de la mesura de I’activitat
del '°Po. Ambdoés radionticlids es troben en equilibri secular en el moment de 1’analisi, de
manera que I’activitat de '°Po correspon a activitat de *'°Pb. En el calcul de I’activitat cal
realitzar la correccid per desintegracio des del moment de la recollida de la mostra fins al
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moment de la mesura al laboratori. La seva quantificacié ens permetra determinar els ritmes
de sedimentacio i fer les datacions corresponents quan sigui possible.

El metode radioquimic utilitzat en aquest treball ha estat desenvolupat en el nostre laboratori
per Sanchez-Cabeza i col-laboradors (1998). El metode es basa en la dissolucid total de la
mostra amb una digestio a alta temperatura i pressio en vasos tancats de feflo en un microones
analitic de la casa CEM, model MDS-2000 (Fig. 4.17). Es recomana que la quantitat de mostra
homogeneitzada separada per a I’analisi alfa de *'°Po sigui de I’ordre 150 a 200 mg, per tal de
garantir una digesti6 completa del material. Abans de la digestio afegim el tracador de **’Po i
una barreja de HCI, HNOs, HF 1 aigua destil-lada. El tracador radioactiu té el mateix
comportament al llarg del procés radioquimic que el *'°Po, isotop del mateix element, i ens
permetra calcular el rendiment quimic o recuperacidé del procés de separacid. La primera
digestid transcorre a una pressio de 130 psi durant 30 minuts. Un cop finalitzada s’afegeix
H3;BO; per tal de dissoldre les sals de fluor presents i es sotmet la mostra a una segona
digestié a 50 psi durant 30 minuts més. La diferéncia basica que presenta aquest métode en
comparacido amb els altres metodes de digestio és que assegura una total dissolucio de la
mostra ja que el procés es realitza simultaniament a elevada temperatura i pressio. D’aquesta
manera aconseguim també que la digestio es faci amb molt menys temps que en els cas

dels meétodes amb vasos de precipitats
oberts 1 s’asseguren unes bones condicions
de seguretat en el procés d’analisi. A
continuacid la mostra €és condicionada a
medi HCl 1M i a una temperatura de 80
°C. S’hi afegeix acid ascorbic per tal de
complexar el ferro present a la mostra que
interferiria en la deposicié del poloni en els f
discs de plata. El seglient pas ¢és la Figura 4.17. Sistema de digestio
deposicid, que consisteix en submergir un CEM, model MDS-2000.

disc de plata de 25 mm de diametre, préviament polit i lacat per una cara, dins de la mostra
durant 8 hores a 60 °C i amb agitacié constant. D’aquesta manera els isotops de poloni es
dipositen espontaniament sobre la cara no vernissada del disc, gracies a que el poloni presenta
un potencial d’ionitzacié més positiu que el de la plata. En acabar, el disc ja esta a punt per ser
mesurat en el sistema d’espectrometria alfa d’alta resoluci6 format per detectors de silici
semiconductor de barrera de superficie, models ORTEC Mod. SSB 450, i detectors de silici de
tecnologia implantada model PD-450.184AM CANBERRA Alpha Analyst.

“ie . 7 226
4.2.3  Analisi de ““°Ra
. . 222
Preconcentracio i emanometria del “**Rn

Les concentracions de “*°Ra en les mostres d’aigua del tram baix del riu Ebre han estat
determinades a través del métode de preconcentracié i emanometria del **’Rn (Burnett i Tai,
1992). El métode consisteix en agafar 10 L d’aigua, filtrats a 0.22 um 1 acidificats amb 50 mL
d’HCI al 37 % “in situ” en el moment del mostreig. Un cop al laboratori es mesura
exactament el volum de la mostra recollida. S’afegeixen 100 mg de carrier de bari a la mostra
1 s’homogeneitza. Les mostres es processen en grups de 7, més un blanc format per 200 mL
d’aigua ultrapura Millipore, 1 mL d’HCI concentrat i 2 mg de Ba. S’escalfa la mostra a 90°C i
s’afegeixen 40 mL de H,SO,4 concentrat per a formar sulfats de radi 1 bari. Al cap de 2 hores
es forma el precipitat i es retira el sobrenadant per aspiracid mitjancant una bomba de buit.
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Per tal d’extreure el sulfuric en excés que pugui contenir el precipitat, aquest es centrifuga 4 o
5 vegades durant 15 segons a 3000 rpm i es renta amb aigua ultrapura fins a assegurar-nos que
el liquid sobrenadant arriba a un pH aproximat de 6. Seguidament es cobreix el precipitat amb
10-15 mL de solucié de K,CO; (50% w/w) 1 s’escalfa en agitacié fins a que quedi un residu
sec per tal de provocar la precipitacio dels sulfats 1 nitrats en forma de carbonats. El segiient
pas consisteix en rentar el precipitat (Ba(Ra)COs) amb aigua ultrapura i centrifugant-lo 4 o 5
cops fins que el pH del sobrenadant passi de 12 a aproximadament 7. El proposit de rentar el
precipitat és el d’eliminar I’excés de carbonat potassic i sulfat potassic i aixi minimitzar la
interferéncia dels ions K en la mesura del **°Ra. D’aquesta manera, també s’elimina el “°K
que interferiria en la mesura del fons. Un cop disposem del vial amb el precipitat, se 1i afegeix
directament 5-10 mL de HNO; 0.5 M per dissoldre els carbonats que contingui la mostra i
s’evapora de nou 1 es porta a sequedat. Es redissol el residu, principalment BaRa(NOs),, amb
10 mL d’aigua ultrapura en forma de triple rentat per tal d’extreure tot el *°Ra que contingui i
que aixi passi a la solucio. Aquests 10 mL es transfereixen a un vial de centelleig liquid,
préviament pesat, del tipus Wallac® SLD.

Per a determinar la recuperacio del procés de separacio radioquimica, s’agafen 3 aliquotes de
50 uL de la mostra resultant del tractament radioquimic 1 es dilueixen cadascuna en 50 mL
d’aigua ultrapura. De les tres solucions s’agafen 10 mL que es disposen en els vials de ICP-
MS (Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry) de masses juntament amb 0.1 mL de
patré intern (soluciéo 100 ppm de Y). L’ICP-MS es un tipus d’espectrometre de masses que
porta acoblat una font de plasma (p.e. Argd) que permet determinar concentracions de metalls
a nivells traga i ultratraca (ppt i ppb). En el nostre cas, 1’espectrometria de masses de plasma
acoblat inductivament €és una técnica d’analisi quimica que ens permet mesurar la
concentracio de bari inicial.

Finalment els 9.85 mL de mostra restant del vial de centelleig es mesclen amb 10 mL de
liquid de centelleig (NEF-957 A, Packard). La determinacié del **°Ra es fa a través del seus
fills emissors alfa (***Rn, '*Po i ?'*Po) i per tant cal deixar reposar la mostra 21 dies per a que
el Rn i els seus descendents alfa *'*Po i ?'*Po estiguin en equilibri secular amb el **’Ra.
Seguidament, ja es pot mesurar 1’activitat de la mostra mitjancant espectrometria beta per
centelleig liquid amb el detector Quantulus 1220 de Wallac.

4.2.4  Andlisi de **’Rn

Les mesures de gas radd s’han obtingut mitjancant el detector portatil PRASSI (Fig. 4.12). El
detector esta format per una cella de centelleig de 1.83 L recoberta de sulfat de zenc activat
amb impureses de plata (ZnS(Ag)) connectada a un fotomultiplicador. El sistema esta equipat
amb una bomba que autoregula el flux d’aire aspirat, mantenint-lo constant a 3 L-min™.
L’equip efectua les mesures a intervals que van des de 15 minuts a 24 hores, 1 permet
transferir les dades obtingudes a qualsevol ordinador personal en format ASCII a través d’un
port de serie RS232 (Amgarou, 2002).

4.3  Sistemes de deteccio d’espectrometria alfa

El sistema d’espectrometria alfa d’alta resolucié esta format un detector de semiconductor
emplacat dins d’una cambra de buit 1 ’electronica associada formada per una font de tensio
d’alimentacid, un preamplificador, un amplificador, un generador intern de polsos de
referéncia, un discriminador d’energies, un conversor analogic digital (ADC-Analog to
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Digital Converter), un analitzador multicanal 1 un ordinador que controla el funcionament del
sistema mitjan¢ant un programa d'emulacio.

4.3.1 Detectors

El nostre laboratori disposa de 2 sistemes d’espectrometria formats per 8 detectors alfa de
barrera de superficie de silici instal-lats en el sistema ORTEC (EG&G Ortec Mod.450), 1 6
detectors alfa de silici de tecnologia implantada (Passivated Implanted Planar Silicon,
P.I.P.S) instal-lats en el sistema CANBERRA (model PD-450.184M) (Fig. 4.18).

Les caracteristiques principals del detector EG&G Ortec Mod.450 son les segiients:

e Area activa: 450 mm®.

e Planxa porta discs amb possibilitat de mesurar discs de 20 1 25 mm a 2 posicions de
comptatge.

e Corrent de fuga: 0.4 pA.

o Profunditat de la barrera de 100 um.

e Baix fons.

e Resolucié nominal del detector: 21 keV.

Les caracteristiques dels detectors CANBERRA model PD-450.184AM son les seglients:

e Area activa 450 mm®.

o Planxa porta discs amb possibilitat de mesurar discs de 20 o 25 mm, a 7 posicions de
comptatge.

e Corrent de fuga: 4 nA.

o Profunditat de la barrera de 140 um.

e Baix fons.

e Resolucié nominal del detector: 18 keV.

4.3.2 Moduls duals i cambres de buit

Els detectors del sistema ORTEC estan situats a l'interior de cambres de buit d’acer
inoxidable incorporades als moduls duals EG&G Ortec, Mod. 576A. Cada modul conté 2
detectors amb un canal de mesura independent. Cadascun d'aquests canals inclou una font de
tensio per a polaritzar el detector, un preamplificador, un amplificador, un generador intern de
polsos de referéncia, un discriminador d’energies 1 I’ADC. La sortida de cada canal de
deteccid consisteix en pulsacions positives d’entre 0.1 a 10 V de tensid que equivalen a un
interval d'energies de 2 0 4 MeV.

Els sistema d’espectrometria CANBERRA esta format per un rack de 12 cambres de buit
individuals muntades en moduls dobles (Doble nim model 7200) on es disposen els detectors.
Cada moduls porta incorporat un analitzador multicanal, un sistema de control de buit, un
discriminador d’energies, I’ADC i un sistema de comunicacions per xarxa del tipus Ethernet.

4.3.3  Analitzador multicanal (MCA)

L’analisi de I’amplitud dels polsos i el registre de I’espectre es realitza mitjancant un
analitzador multicanal (MCA). En el sistema ORTEC, ’analitzador multicanal és del tipus
“Buffer” (EG&G Ortec Spectrum MASTER™ Mod. 920-8) de 16 K de memoria en canals,
amb un microprocessador intern 80186 amb accés directe de memoria (DMA). La
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comunicacio amb la memoria interna de I'MCA es realitza a través d’una targeta de xarxa
Ethernet (ADCAM™/IBM) instal-lada a un ordinador. Finalment, mitjangant el programa
MAESTRO™1I les dades resultants son convertides i presentades en forma d’espectres. En el
cas del sistema d’espectrometria CANBERRA el programari d’emulaci6 per a gestionar les
dades és el GENIE-2000.

4.3.4 Calibratge del detector
Els detectors es calibren en energia i1 en eficiéncia de deteccio.

o El calibratge en energia permet d’identificar els diferents radionticlids emissors presents a
la mostra a partir de les seves linies d’emissido que s’enregistren com a pics definits a
I’espectre.

e Per altra banda, el calibratge en eficiéncia permet determinar la recuperacio radioquimica
de la mostra a partir del tragador afegit, que en aquest cas és el **’Po.

L’energia de les particules alfa es diposita integrament al volum sensible del detector i
I’al¢ada dels pols que es generen és proporcional a I’energia dipositada. Aixi, la funcié de
calibratge és una recta, obtinguda per regressid, de pendent igual al factor de guany en
keV/canal. A partir dels pics coneguts i prou desenvolupats d’un espectre es pot realitzar el
calibratge en energia del detector, amb la condicid que les energies dels pics siguin prou
diferents, és a dir, que 1’espectre presenti una bona resolucio en energia.

Aixi doncs, es determina el canal corresponent al centroide de cada pic i es realitza una analisi
de regressio lineal energia-centroide que s’utilitza com a recta de calibratge. Aquest procés es
pot portar a terme amb la mesura d’una font de diversos isotops coneguts (calibratge extern) o
bé amb els pics del mateix espectre que es vol quantificar (calibratge intern), en el nostre cas
el pic de **Po i el del '°Po (Masqué, 1999).

4.3.5 Analisi dels espectres

El tractament radioquimic de separacid que s’aplica a la mostra permet que al final del procés
només apareguin dos pics a 1’espectre: el del **’Po (tragador intern) i el ?'°Po (Fig. 4.19). La
separaci6 entre els dos pics és de 439 keV. L’energia d’emissié del *”Po és de 4.866 MeV i la
del *'°Po de 5.305 MeV, suficient diferents com per a poder interpretar facilment I’espectre i
no haver de fer cap correccio per interferéncies espectrals. El tractament dels espectres es
realitza amb els programes d’emulacié GENIE-2000 i MAESTRO™ II v.1.40, que presenten
en pantalla els espectres i parametres com ara el temps de comptatge, nimero de detector,
escala, etc.

El software també permet realitzar manipulacions de I’espectre, com ara les diverses opcions
de tractament d’arxius, la definici6 de regions d’interes i calculs estadistics relatius als pics, el
calibratge en energia i obtenir les dades més significatives de les regions d’interes definides.
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Figura 4.18. a. Sistema d’espectrometria  b.Vista interior de la planxeta porta disc del
alfa, CANBERRA Alpha Analyst. sistema CANBERRA Alpha Analyst.

Per a quantificar la mostra cal restar a I’espectre obtingut el fons del detector i el valor dels
blancs. Aquest calcul i el de I’activitat especifica es realitza en un full de calcul utilitzant el
programa Microsoft EXCEL.

L’activitat (4) del *'°Po i la recuperacié quimica (R) es calculen a partir de les segiients
expressions:

N210
— Po A

210 p,, N 209 p,
209
Po

(4.2)

N209
R(%)=——F 100
A, 1-Q

on

Az, @ activitat del 1% (Bq)
A o - activitat del tragador 209p (Bqg)

: temps de mesura (s)
: angle solid fraccional
: nombre de comptes a la finestra del *Po, corregides pel fons i el blanc

Nz 0T

: recuperacio (%)
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Figura 4.19. Espectre alfa caracteristic amb els dos pics ben diferenciats de *”Po i *'’Pb.

Cal destacar que el calcul de I’activitat es fa a partir de les comptes totals de les arees netes
dels pics. De fet, no és necessaria la utilitzaci6 del valor de la recuperacié radioquimica
descrit anteriorment ja que el **’Po i el *'°Po es comporten de la mateixa manera al llarg del
procés radioquimic pel fet de ser isotops d’un mateix element. Aixo permet considerar 1’angle
solid fraccional com a un parametre de rellevancia limitada que no intervé explicitament en el
calcul de I’activitat (Masqué, 1999).

4.3.6 Control de qualitat

Activitat del tragador de *”’Po

Durant el desenvolupament d’aquest treball s’ha utilitzat el **’Po com a patr6 intern o tragador
per a tracar i quantificar les peérdues de mostra que tenen lloc al llarg del tractament
radioquimic. Es disposava d’una solucié patré de **’Po procedent de la IAEA, de la qual es
van preparar diverses dilucions d’una activitat especifica apropiada per a les estadistiques de
comptatge que se solen obtenir en mostres del tipus ambiental.

En aquest estudi hem utilitzat una solucié de **’Po de 20 de novembre del 1998 amb una
activitat de 0.5884 + 0.0045 BqmL"' (Masqué, 1999) i una solucié de 0.7031 + 0.0050
Bg'mL™ preparada el 26 de febrer del 2002. La utilitzacié d’una solucio6 o altre depengué del
moment en que s’analitzaren les mostres.

Fons del sistema d’espectrometria alfa

Els detectors alfa utilitzats en aquest estudi presenten una taxa de fons molt baixa, fet que
permet mesurar mostres amb una baixa activitat de *'°Pb - 2'°Po.

Periodicament (cada 6 mesos) es realitzen mesures dels fons per a comprovar si es manté
invariable o per contra, si els detectors s’han contaminat. En aquest ultim cas s’ha
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de procedir a la descontaminacid del detector i a remesurar les mostres susceptibles de
presentar problemes en la determinacidé correcta de les activitats. La taxa de comptatge
caracteristiques dels fons dels detectors solen ser de I’ordre ~10 ¢-s™', negligibles davant les
mesures de I’ordre de ~10~ ¢-s™ de les mostres ambientals que es realitzen habitualment. A la
Taula 4.7 es presenten els valors de les mitjanes i el rang de valors de les mesures del fons de
cada detector realitzades durant el periode en que s’ha realitzat I’estudi.

Blancs analitics

Paral-lelament a cada grup de mostres s’ha preparat també un blanc analitic per a controlar la
possible contaminacié de les mostres durant el procés radioquimic, deguda a les impureses
que contenen els productes quimics utilitzats o per una contaminacié del material emprat.
Aquest blanc se sotmet exactament al mateix tractament que les mostres reals (mateixes
quantitats d’acids, mateixa activitat o quantitat de tracador, etc.), 1 per tant, en el moment de
quantificar les activitats de les mostres s’ha d’efectuar la corresponent correccid segons
I’activitat que presenti el blanc. Practicament tots ells van presentar valors de I’ordre del fons
dels detectors (Taula 4.8).

Durant el desenvolupament d’aquesta tesi el Laboratori de Radioactivitat Ambiental ha
participat en la intercomparaci6 del Consejo de Seguridad Nuclear, CSN-CIEMAT 2002, amb
I’objectiu d’establir un control de qualitat de les mostres analitzades. En la intercomparacio el
LRA va obtenir un valor de 2.73 + 0.40 Bq kg de *'°Pb que s’ajusta al valor certificat pel
CSN i que per tant certifica la qualitat de les nostres mesures alfa de *'°Pb (Figura 4.20). Cal
remarcar que aquest valor d’activitat és molt baix i que per tant confirma la qualitat de les
dades del laboratori.

4.4 Sistemes de deteccié d’espectrometria gamma

4.4.1 Detectors

L’espectrometria gamma amb detectors de semiconductor és una técnica molt utilitzada en les
mesures de mostres ambientals perqué presenta una elevada eficiéncia que permet mesurar
nivells molt baixos d'activitat radioactiva. A més a més, t€ una bona resolucid energetica que
permet distingir les emissions de diferents radionuclids. Finalment, 1’espectrometria gamma
amb detectors de semiconductor permeten realitzar una analisi no destructiva de la mostra, ja
que no requereix de cap tractament radioquimic previ per a obtenir la mesura.

El detector semiconductor coaxial de Ge amb blindatge de Pb (GMX-GM1).

El sistema GM1 (GMX-20190) marca ORTEC és un detector coaxial de Germani intrinsec
d’alta puresa recobert per un blindatge passiu progressiu de Pb, Cd i Cu de 10 cm, 1.00 mm 1
10 mm respectivament, per a minimitzar el senyal provinent de la radiacid cosmica i
ambiental. El detector esta format per un cristall de germani d’alta puresa situat en un criostat.
El cristall esta inversament polaritzat i el senyal de sortida €s tractat electronicament i
emmagatzemat a la memoria de 1’analitzador multicanal
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Taula 4.7. Mitjanes (n=4) i rang dels fons dels detectors ORTEC per a mesures de *'’Po (Garcia-
Orellana, 2004).

Taxa de comptatge (107 c's™)

Detector

ORTEC Finestra de *’Po Finestra de *'°Po
Mitjana Rang Mitjana Rang
1 6 1.1-10 0.7 0-1.6
2 3 14-4 1.2 0.6-1.6
3 6 3-9 1.0 0.6-1.7
4 5 3-6 1.6 1.2-2.1
5 7 4-8 0.6 0-09
6 4 2-5 5 22-64
7 3 1.1-5 6 48-17.6
8 5 0.8-11 3 1.2-6.1

Taula 4.8. Taxa de comptatge de’’’Po en alguns dels blancs representatiu obtinguts al llarg d’aquest

estudi.
Mostra Detector Temps Taxa de Tipus mostra
comptatge comptatge
(s) (107 c.s)

SCAIRBI10 isa 346000 40 + 1.1 sediment Camarasa
SCA1RB20 3G 261253 .1 £ 07 sediment Camarasa
SCA2RB30 la 79768 11 + 4 sediment Camarasa
SCA2RB40 6G 342714 120 + 19 sediment Camarasa
SCA2RB50 5G 85979 13 + 4 sediment Camarasa
SCASRB10 2G 232016 82 £ 19 sediment Camarasa
SCASRB30 7G 340734 82 = 1.6 sediment Camarasa
SCASRB60 la 257878 47 £ 13 sediment Camarasa
SCASRB10 5G 257528 08 + 0.5 sediment Camarasa
SCA8RB20 1b 351505 7.1 = 14 sediment Camarasa
SCA8RB30 6G 341978 9.1 + 1.6 sediment Camarasa
VCIRBI1O 5G 257528 08 £ 05 sediment Flix
VCIRB20 1G 444173 70 + 1.3 sediment Flix
VC2RB10 2a 258660 23 + 09 sediment Flix
VC2RB20 6G 259759 54 + 14 sediment Flix
VC3RBI10O 8G 64079 88 + 35 sediment Flix
VC3RB20 5G 178115 107 + 24 sediment Flix
VC4RB20 6G 339507 100 = 1.7 sediment Flix
VC4RB30 6G 348257 126 = 19 sediment Flix
VC5RBI10 1G 257608 35 = 1.2 sediment Flix

OEBRB 8G 260459 69 + 1.6 Dragues Ebre

PYRRB 7G 438889 46 + 1.0 Llacs Pirineu
Mitjana 69 * 4.1

(MCA). L analitzador multicanal consta de 8192 canals i permet determinar les activitats dels
radionuclids presents en una mostra en un rang d’energies d’entre 3 keV 1 10 MeV, si bé per a
baixes energies es produeixen fenomens d’autoabsorcié en la propia mostra dificils de
corregir. Exemples amb problemes d’autoabsorci6 son el *'°Pb, amb una linia d’emissié a
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46.52 keV, o 1’241Am, amb una linia d’emissio a 59.54 keV. El detector presenta un 19 %
d’eficiéncia relativa i una resolucié nominal de 1.88 keV pel ®*Co a la linia de 1332 keV. Les
mostres son introduides en una geometria troncoconica graduada per a diferents volums (10,
20, 30, 40, 50, 60, 80 i 100 mL). L’espectre resultant de cada mesura es pot visualitzar en un
monitor i la seva analisi es realitza amb el programa Genie 2000.

En aquest estudi s’ha utilitzat el GM1 per a mesurar les activitats dels emissors gamma dels
sediments de Camarasa i1 dels sols de la conca de la Noguera Pallaresa. En concret, s’ha
utilitzat per a la determinaci6 sistematica dels continguts de '*’Cs a través de la linia de 661.6
keV i el *°Ra a través de la linia 351.92 keV del seu descendent *'*Pb. Les geometries
caracteristiques d’aquestes mostres son de 20 mL de volum, denominades T-20, amb una
massa aproximada de 14 a 20 g, i les geometries de 30 mL (T-30) amb una massa de 28 a 35
g. En la taula 4.9 es mostren el rang d’activitat del valor minim detectable per a les mostres
mesurades amb el detector GM1.

Detector de pou de semiconductor de Ge amb blindatge de Fe

El detector de pou (HPGe, model GCW3522, CANBERRA) esta format per un cristall de
germani d’alta puresa emplagat dintre d’un blindatge passiu de 15 cm de ferro, en linia amb
un analitzador multicanal estabilitzat de 8192 canals de resolucio6 (Fig. 4.21). El detector GM3
presenta un 35% d’eficiéncia relativa i una resolucié nominal de 2.1 keV pel ®°Co a la linia de
1332 keV. El GM3 es caracteritza per poder mesurar amb gran eficiéncia els emissors gamma
utilitzant molt poca massa. Les mostres sén introduides en una geometria cilindrica de 6 cm’,
vials Zinsser©, graduada per a diferents volums: V1= 6 cm’ ,V5=1.2 cm’ , V7=0.86 cm’, V8=
0.75 cm’. Les analisis i manipulacié dels espectres resultants es realitzen mitjangant el
programa Genie 2000.

En aquest estudi el GM3 s’ha usat per a determinar les concentracions de radiontclids en els
sediments de Flix, les dragues superficials del 1lit del riu Ebre i per als sediments superficials
dels llacs d’alta muntanya. En la Taula 4.10 es descriuen els radionuclids 1 els valors minims
detectables mesurats a través del detector GM3.

4.4.2 Calibratge dels detectors

El calibratge en eficiéncia del detector de GM1 s’ha realitzat a partir de la mesura d’un patrd
d’Eu-Sb subministrat pel National Institute of Standards and Technology (NIST) (solucid
SRM-4276-B-148), per a diferents geometries. Seguidament el programa GENIE 2000
elabora un fitxer de calibratge. En el cas del detector de pou (GM3), el seu calibratge en
eficiencia s’ha realitzat mitjangant un programa de simulacio per ordinador elaborat pel propi
laboratori que treballa amb el codi MCNP (Luna, comunicaci6 personal).

El calibratge en energia es porta a terme mitjangant el programa GENIE 2000. El calibratge es
realitza per a cada espectre analitzat en base a la identificacido dels pics d’emissio dels
radionuclids identificables en el mateix espectre que es reparteixen a ra¢ d’aproximadament
un pic cada 1000 canals al llarg de I’espectre. Els pics usualment utilitzats a tal efecte son els
de *'°Pb (46.52 keV), Z*Th (92.60 keV), *'*Pb (351.92 keV), *"*Bi (609.31 keV), *'Cs
(661.65 keV) i K (1460.81 keV).
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Taula 4.9. Radioelements mesurats amb el GMI, les seves linies d’emissio i [’interval dels valors

minims detectable.

L Linia d’emissor principal MDA

Radionuclid -
(keV) (Bqkg"

B7cs 661.60 1.8-2.6

226Ra 351.92 6.4-8.0

Taula 4.10. Radioelements estudiats, les seves linies d’emissio i [’interval dels valors minims
detectables per als testimonis sedimentaris.

Radiontclid Linia d erzllizs\?)r principal (é\g 221) Comentaris
B7Cs 661.65 6-52
YK 1460.81 62-156
226R4 (*Pb) 351.92 6-8
“2Th (***Ac) 911.60, 338.32 20-160
28U (P*Th) 63.29, 92.60, 112.81 16-200
210pp 46.52 12-24 Només en els llacs d’alta muntanya
Co 1332 0.9-2.4
5 T T T T T T T T T T
4 } [
LRA 1
<34 .
1, J0 W N NN TSN [
@
o i
[
0 T T T T T T T T
8 11 6 16 3 14 4 7
Laboratori

Figura 4.20. Intercomparacio alfa del Consejo de Seguridad Nuclear, CSN-CIEMAT 2002.

*El laboratori 7 presenta una =24 Bq kg. Per tant la seva mesura no és fiable.
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Taula 4.11. Intercomparacio del Consejo de Seguridad Nuclear CSN-CIEMAT 2000 i CSN-CIEMAT
2002.

Activitat de Activitat Activitat de ..
N o Activitat reportada pel
Radioelement referéncia CSN- reportada pel referéncia CSN- LRA
CIEMAT 2000* LRA CIEMAT 2002 (Bake)
(Bqkg™) (Bqkg™) (Bgkgh e
g 273+ 16 25449 480 + 34 452 £25
ey 82 +4 81+2 4.60 +0.37 5.17 £0.37
28AC 1842 19+1
226Ra 2742 25+1

Les incerteses representen £1 .. *Valors obtinguts a partir dels laboratoris de referencia

1500

210

1250~ Pb

Comptes

T T i T
4000 6000 8000
Canal

Figura 4.21. a. Sistema d’espectrometria gamma (GM3 detector de pou) . b. Espectre tipic de
I"analisi gamma d’una mostra de sediment.

4.4.3 Control de qualitat

El laboratori de radioactivitat ambiental manté un control de la qualitat de les seves mesures
gamma a través de la participacié en intercomparacions de mostres ambientals que organitza a
nivell nacional el Consejo de Seguridad Nuclear, CSN, i a nivell internacional 1’Organisme
Internacional de I’Energia Atomica, IAEA. Al llarg del present estudi es participa en la
intercomparacio CSN-CIEMAT 2000 1 CSN-CIEMAT 2002 del CSN (Taula 4.11 i Figura
4.22). L’exercici consistia en certificar 1’activitat de diferents radionuclids d’una mostra de
sOl 1 de fauna marina respectivament. La correlacio dels resultats valida les mesures gamma
que s’han realitzat en aquest estudi.

4.5 Determinacié del *'’Pb total

En aquest apartat es comparen els resultats de *'’Pb mesurats per espectrometria gamma i alfa
de 15 mostres de sediment superficial de llacs d’alta muntanya del Pirineu. La mesura del
219pp total a través d’espectrometria alfa és una técnica ampliament usada i contrastada en el
nostre laboratori. Tanmateix, i degut al volum de mostres de 1’estudi que ens ocupa, les
activitats dels radiontclids dels llacs d’alta muntanya es mesuraren integrament per
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Figura 4.22. Representacié dels valors de ’Cs i 'K de la intercomparacié CSN-CIEMAT

2002. El laboratori 32 correspon al LRA.
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Fig 4.23. Comparacié de les activitats de *'’Pb total dels llacs del Pirineu mesurades per
espectrometria alfa amb les concentracions de *'°Pb total mesurades per espectrometria

gamma.

&9

gamma en el detector de pou (vegeu Capitol 5. Part [V) d’elevada eficiéncia de deteccio i que
ens permet mesurar els emissors gamma fins i tot a baixes energies i amb molt poca massa.

Per tal de comprovar la validesa de les mesures de *'°Pb total reportades s’han intercomparat
internament les dues técniques. En la figura 4.23 es mostra la regressio lineal de les mesures
de *'°Pb total obtingudes a partir dels dos sistemes d’espectrometria i s’observa un bon factor
de correlacié entre ambdues mesures (r°=0.99). Llavors, a partir d’aquest recta de regressio
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podem corregir la lleugera diferéncia entre les dues técniques d’espectrometria corregint les
mesures gamma dels llacs pirinencs per el factor 0.95.

4.6  Espectrometria alfa i beta per centelleig liquid

El **Ra en mostres d’aigua s’ha mesurat per espectrometria beta amb el detector Quantulus
1220 de centelleig liquid, que permet mesurar mostres amb baixos nivells d’activitat alfa i
beta (Fig. 4.24 1 4.25).

Per tal de reduir el senyal del fons, el detector disposa d’un blindatge passiu, a través d’un
recobriment de plom, 1 un d’actiu, format per un tanc reomplert amb un liquid de centelleig
que envolta dos tubs fotomultiplicadors que detecten la radiacié cosmica i la radiaci6 gamma i
permeten eliminar-les del comptatge de la mostra.

El detector també disposa d’un analitzador de polsos (PSA) que permet discriminar els polsos
produits per la radiacié alfa i beta d’una mostra, mitjangant la comparacid de les seves
respectives arees després dels primers 50 ns de mesura (Pujol, 1996). L equip també té de dos
multicanals duals (MCA), on cadascun pot emmagatzemar les dades en 2 x 1024 canals.Per
tant, és possible mesurar simultaniament quatre espectres diferents per a cada mostra amb una
resolucio de 1024 canals. El tractament de les dades es realitza mitjangant un paquet
informatic (SpA) instal-lat en un ordinador personal que permet emmagatzemar i processar les
dades dels espectres de cada analitzador multicanal (Fig. 4.26).

Finalment, I’activitat de *°Ra de cada mostra mesura ve donada per I’equaci6 (4.3):

A= _N-B 4.3)
etV-R

on

A= activitat total del radionticlid del **°Ra

N = numero de comptes del radionuclid a I’espectre
B = numero de comptes del blanc a ’espectre

e¢= eficiéncia en el procés de deteccid

R= recuperacio6 radioquimica

V = volum de la mostra analitzada

Fig. 4.24. Vista del detector de Fig. 4.25. Vista interior del Quantulus on es pot
centelleig liquid Quantulus 1220 apreciar la disposicio dels vials de mesura
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Figura 4.26. Espectre tipic dels fills del **°Ra ( **’Rn, *"*Po i *'*Po ) mesurat amb el detector
Quantulus 1220 de centelleig liquid. (Figura adaptada de Garcia-Orellana (2004)).
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