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El capitol 5 de Resultats 1 Discussio s’estructura en 4 parts:

Part I. Es presenten els resultats de les mesures de radioactivitat natural dels fangs dels 5
lobuls de contaminacié de I’embassament de Flix. Amb 1’objectiu d’avaluar la possible
mobilitzacio dels residus de Flix, també s’ha mesurat la radioactivitat natural i artificial
dels sediments superficials de I’Ebre en el seu tram compres des de la vila de Miravet
fins a I’Illa de Buda, a la desembocadura de I’Ebre.

Part II: Es presenten els perfils de *'’Pb en excés i °'Cs dels testimonis sedimentaris de
I’embassament de Camarasa, els inventaris dels radionuclids, les datacions, els calculs
dels ritmes de sedimentacid, els fluxos de massa i de *'°Pb en excés (testimonis
sedimentaris i1 trampa de sediment) i una estimacié del temps de vida util de
I’embassament.

Part III. Es presenta un estudi de la distribucié del flux de *'Pb en excés a partir d’un
grup de sols obtinguts a la conca de la Noguera Pallaresa. Es correlaciona el flux de 2'°Pb
amb la precipitacio i es calculen els factors de focusing o d’acumulacié en les diferents
parts de I’embassament de Camarasa.

Part IV. Es presenten els resultats de la distribucio de les analisis de *'°Pb i *’Cs dels
sediments superficials (0.5 cm) de 73 llacs dels Pirineus. En aquest apartat estudiem
I’aplicacié del *'Pb en excés com a potencial normalitzador de les concentracions dels
contaminants presents en els llacs (Zn, Cd, HCB, HCH, DDE).
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5.1.1 Introduccio

Hem determinat els perfils de concentracid d’alguns isotops de les cadenes naturals radioactives
de I'’>*U (*'°Pb, **°Ra) i del ***Th, aixi com també els perfils de *’K i de '*’Cs. Val a dir que les
dades granulometriques 1 de metalls pesants 1 elements majoritaris que es citen en aquest apartat
han estat realitzats a 1’Institut de Ciéncies del Mar (ICM-CSIC) de Barcelona sota la direccio del
Dr. Albert Palanques en el marc de la tesi doctoral en preparacio d’en Marc Belzunces. Les
dades de contaminants organoclorats que apareixen en el treball han estat elaborades pel
Departament de Quimica Ambiental del Centre d’Investigacié i Desenvolupament (CID-CSIC)
dirigit pel Dr. Joan Grimalt.

La part I del capitol 5 es divideix en dos blocs:

e En un primer apartat es presenten els testimonis sedimentaris dels deltes de contaminacié de
I’embassament de Flix. Es descriuen els perfils granulomeétrics, els perfils d’activitat dels
radioelements de la cadena de 1'**U i del ***Th en profunditat i s’estudien les correlacions
entre els residus NORM 1 alguns dels metalls pesants i compostos organoclorats més
rellevants.

e En un segon bloc (apartat 5.1.9.) es tracta la remobilitzacié de radionuclids en el tram catala
del riu Ebre mitjancant la determinacié de les activitats dels radioelements naturals presents
en els sediments superficials del 1lit del riu.

5.1.2 Granulometria dels testimonis sedimentaris de Flix

Granulometria

Els residus presents en els lobuls de contaminacié de I’embassament de Flix es caracteritzen per
ser molt homogenis, amb poques oscil-lacions granulometriques al llarg de tota la seva longitud 1
amb una distribucié mitjana del 98% en fins (llims i argiles, <63um) (Fig 5.1.1) i del 2 % en
grollers (sorres, >63 um). En la Fig. 5.1.1 es mostren els perfils granulométrics (fraccié de fins)
en profunditat dels 5 testimonis mostrejats a Flix.

5.1.3 Perfils de radionuclids naturals

En aquest apartat 5.1.3 es descriuen de manera detallada els perfils dels radiontclids naturals de
la cadena de I’**U i del 2**Th estudiats en els testimonis mostrejats a Flix, aixi com el perfil de
7Cs en el testimoni VCI. Els resultats es presenten des de la figura 5.1.6 fins a la figura 5.1.13.
i des de la taula 9.1 fins a la taula 9.5. A la taula 5.1.1 es resumeixen els rangs de concentracions
obtingudes per *'°Pb, *°Ra i ***U en els fangs de I’embassament de Flix separant entre tram
contaminat i tram sense contaminar.
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Fig 5.1.1 Distribucio granulometrica de la fraccio fina dels sediments de ['embassament de Flix
(elaborada per Palanques i col-laboradors)

Testimoni VC1
Perfil de *'’Pb

El testimoni VC1 es troba aigiies amunt del complex electroquimic, a les proximitats de la cua de
I’embassament (vegeu Fig 4.9). La poténcia del testimoni és de 154 cm i esta formada per lutites
o fangs amb una tonalitat dominant de marrd groguenc moderat, amb laminacions puntuals
intercalades de color gris, gris-oliva i negre. La concentracio de *'’Pb en la secci6 analitzada més
propera a la superficie del testimoni (3-6 cm) és de 370 + 21 Bq-kg™. El perfil '°Pb mostra unes
oscil-lacions importants al llarg dels primers 102 cm. L’activitat maxima de *'°Pb és de 41011
Bqkg' i es registra a la seccid 99-102 cm. El perfil mostra una clara reduccié de les
concentracions a partir de la seccié 105-108 (57 + 3 Bqkg™"). Aquest descens coincideix amb un
canvi sobtat en el color del sediment que passa de marr6 oliva moderat a negre intens (108 — 116
cm), indicant un canvi en la naturalesa del material. Posteriorment, 1’activitat de 21%ph es manté
baixa i constant, al voltant dels 30-40 Bq-kg™ fins al final del testimoni (150-153 cm). Els valors
d’activitat de la part baixa del testimoni son similars a les concentracions naturals mesurades en
els sediments superficials del tram baix del riu Ebre (vegeu I’apartat 5.1.9). Tanmateix la
coloracié que mostra el tram final no és la caracteristica de sediments fluvials no contaminats,
amb un color marro clar o fosc, sind que s’observa la clara laminaci6 de negre intens (108 al 116
cm), esmentada anteriorment, juntament amb diverses laminacions intercalades de color gris 1
gris-oliva (135 al 138 cm, 138 al 139 cm) (vegeu Fig 5.1.5 1 Fig. 5.1.2).
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Perfil de **°Ra

El perfil de *°Ra en profunditat presenta concentracions més elevades que el perfil de 2'°Pb.
Tanmateix, el dos perfils presenten un comportament similar. La concentraci6 de **°Ra a la
superficie és de 770 + 16 Bqkg”' amb un maxim de 900+42 Bqkg" a la seccio 12-15 cm. A
partir d’aquest maxim, ’activitat decreix progressivament en profunditat fins a la secci6 84-87
cm amb una activitat de 280 + 5 Bq-kg™. Les darreres tres seccions analitzades, per sota dels 87
cm, presenten nivells naturals tipics de la superficie del llit del riu Ebre, amb unes
concentracions de 24 + 5 a 42 + 9 Bqkg™.

Perfil de *U

L’***U presenta les activitat més elevades en aquest testimoni. L activitat d’***U en superficie és
de 1334 + 32 Bqkg™, 1.7 vegades superior a I’activitat superficial del radi i 3.6 vegades superior
a I’activitat de *'°Pb (3-6 cm). L’***U mostra la seva activitat maxima, de 1700 + 52 Bq'kg™, a la
seccid 12-15 cm, coincidint també amb el maxim de radi. A partir d’aquesta seccio el perfil
mostra un decreixement suau fins a la seccié 84-87 cm, amb 860 + 30 Bqkg' d’activitat.
Seguidament, les activitats disminueixen fortament cap a uns valors baixos i constants, de
manera similar a la tendéncia que presenta el perfil de radi, prenent uns valors d’activitat de 37 +
9, <73 i <70 Bqkg" per a les seccions 116-119 cm, 147-150 cm i 150-153 cm respectivament.
Els nivells d’***U caracteristics dels sediments superficials del llit del riu Ebre presenten un valor
mitja de 20.7+0.9 Bq-kg™, relativament proper al valor observat a la seccié 116-119 cm.

Si comparem els 3 perfils estudiats fins al moment, observem com el ***Ra i I'***U mostren uns
perfils en profunditat similars. Ambdds presenten el seu maxim en la seccido 12-15 cm i un
decreixement sobtat a partir de la seccié 84-87 cm. Per contra, el perfil de *'°Pb presenta el seu
maxim en profunditat, a la seccid 99-102 cm. Posteriorment, a la secci6é 119-122 cm s’observa la
davallada d’activitat del *'°Pb com en els altres perfils. En el perfil de *'°Pb s’observa la capa de
transicié o barreja que s’estén des de la seccié 87-90 cm (140 + 6 Bq-kg™) fins a la seccid 105-
108 cm 57 + 3 Bqkg'). En aquesta capa entren en contacte el material autocton (lliure de
contaminacid) amb el material NORM, amb uns nivells d’activitat clarament superiors.

Perfil de '¥'Cs

El '¥’Cs només es detecta en les tres seccions més profundes del testimoni, 116-119 cm, 147-150
cm ia 150-153 cm, amb unes activitats respectives de 7.4 + 1.2 1 8 + 31 5.5 + 0.8 Bqkg™. El
P7Cs ¢és un radioelement d’origen artificial que es diposita sobre la litosfera per deposici6
atmosférica. Per aquest motiu, el '>’Cs s’utilitza com a datador (anys 1954, 1963 i 1986) i alhora
ens permet diferenciar entre el material lacustre (d’origen natural) del d’origen antropogenic
altament contaminat. Per tant, la preséncia de '*’Cs en les darreres seccions ens indica que el
material procedeix principalment de la propia dinamica sedimentaria de I’embassament, ja que
els residus abocats no mostren en cap cas la seva preséncia. També ens permet afirmar que la
columna sedimentaria contaminada ha estat depositada a partir de I’any 1954, primera data en la
que aquest radionuclid fou emes al medi.
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Fig. 5.1.2 Perfils de *'’Pb i ’Cs del testimoni VCI.

El testimoni VCI ha estat I’tnic dels cinc testimonis analitzats en el que s’ha pogut detectar
B7Cs. (Figura 5.1.2). En els altres testimonis els nivells de *’Cs es troben per sota del valor
minim detectable a causa de la forta dilucié amb els residus abocats.

Perfil de *°Th

El *Th (vegeu Fig 3.2) només és detectable en les seccions 33-36 cm, 116-119 cm i 150-153
cm amb uns valors respectius de 4848, 2743 i 23+2 Bqkg”. Els nivells observats en les dues
seccions profundes analitzades son similars a la concentracié mitjana dels sediments superficials
del riu Ebre mesurada en aquest mateix treball (18+5 Bq-kg™).

Perfil de 'K

El “K és un element que es troba ampliament distribuit a la biosfera de forma natural. Segons
I’informe de ’'UNSCEAR (2000) els nivells tipics de *’K en els sols es troben en un rang
d’activitats comprés entre els 290-700 Bqkg'. De la mateixa manera, és sabut que la roca
fosforica del Marroc presenta uns nivells molt baixos de **K (de I’ordre de 20 Bqkg")
(UNSCEAR, 2000, Hussein, 1994).
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Fig 5.1.3 Perfils del *'’Pb i *’K en el testimoni Fig 5.1.4. Correlacié lineal del “’K amb el **°Ra del
Vcl testimoni VCl, ”=0.67

Per tant, els nivells baixos de *’K en el material sedimentari sén indicadors de la preséncia de
material NORM (Martinez-Aguirre 1 Garcia-Leon, 1995; Azouazi et al. 2001; Bridgen et al.,
2002). Aquesta correlacidé s’observa clarament en la Figura 5.1.3 i Figura 5.1.4 del testimoni
VC1, on es representen conjuntament amb els perfils de 2'°Pb i de *°K i la correlaci6 lineal del
22°Ra amb el *’K, respectivament.

El perfil de **K del testimoni VC1 mostra una activitat superficial de 131 + 24 Bq-kg™ i assoleix
un maxim local de 270+55 Bqkg' prop de la superficie, als 6-9 cm. Aquests nivells de
concentracio es mantenen relativament constants dintre de 1’interval dels 110 =26 a 270 £ 55 Bq
kg™ fins a la seccié 116-119 cm, on Dactivitat s’incrementa rapidament (700+32 Bq'kg™). La
segiient seccidé analitzada, 147-150 cm, mostra una activitat lleugerament més elevada, de
820451 Bq-kg-1, i finalment, la darrera secci6 del testimoni, 150-153 cm, presenta una activitat
de 540+18 Bq-kg-1. Les seccions 116-119 i 147-150 cm mostren uns nivells de “’K més elevats
que les concentracions habituals observades en els sediments superficials de I’Ebre (de 480 a 500
Bgkg™). En canvi, la darrera seccio del testimoni si que presenta un valor caracteristic dels
sediments naturals del 1lit del riu Ebre. A 1’igual com en els demés perfils, les tres darreres
seccions analitzades mostren un canvi sobtat en les concentracions, fet que indica un canvi en les
propietats del material.

Testimoni VC2

Perfil de *'’Pb

La columna sedimentaria del testimoni VC2 mesura 195 cm i esta formada per fangs amb unes
tonalitats marrons-ataronjades i puntualment verdoses fins a la seccidé 129 cm. Des dels 129 cm
fins al final del testimoni els tons grisos (gris-oliva i negre) passen a dominar amb forma de
laminacions intercalades (Fig 5.1.6).
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El perfil de *'°Pb presenta una concentracid superficial de 260+16 Bq-kg' que s’incrementa
progressivament fins al seu maxim absolut de 800 + 37 Bqkg™, als 66-69 cm (Fig .5.1.6). A
partir d’aquesta seccid la concentracié disminueix fins a la seccido 125-128 cm, amb una
concentracié de 510+ 25 Bqkg'. Per sota d’aquesta seccio, als 129 cm, el perfil mostra un
decreixement sobtat de 1’activitat. Aquest canvi s’aprecia de forma evident en la coloracid del
testimoni, que adquireix unes tonalitats més grisenques. Aixi per exemple, les seccions de
transicié 128-131 i 135-138 cm, amb unes activitats respectives de 83 + 5 i 57 + 3 Bqkg™,
presenten una série de laminacions primes, inferiors al centimetre, de tonalitats grises, amb la
intercalacio d’algun nivell marré groguenc i taronja grisenc. El tram del perfil compres entre la
secci6 138-141 cm i 148-151 cm presenta uns valors baixos i constants d’activitat, de 1’ordre de
10-20 Bq-kg™, molt similars als valors de *'°Pb observats en el llit del riu. En aquest tram
s’observen unes laminacions de color gris més amples, de 1’ordre de centimetre. Finalment, la
part més profunda del testimoni, seccions 154-157 a 192-194 cm, les activitats prenen uns valors
baixos 1 constants, inferiors als nivells habituals en els sediments fluvials de I’Ebre, amb una
concentracié mitjana de 623 Bq-kg™. En aquest tram les laminacions també sén molt evidents,
amb unes coloracions grises blau i verd oliva, fet que evidencia la naturalesa antropica del
material.

Perfil de “*°Ra

El perfil de **°Ra presenta una gran similitud amb el perfil de *'°Pb (Fig. 5.1.6.). Tanmateix,
mostra una major irregularitat en el seu tram central i1 presenta unes activitats sensiblement més
elevades al llarg de tot el perfil. L activitat superficial de radi és de 478 + 13 Bq-kg™'. Aquesta
activitat es manté relativament constant des de la superficie fins a la seccidé 6-9 cm, amb unes
activitats de 490 + 13 Bq-kg™' per a la seccié 3-6 cm i de 450 + 16 Bq-kg™' per a la seccid 6-9 cm.
En la segiient capa, 9-12 cm, amb una activitat de 790 + 24 Bq-kg™, el perfil experimenta un
increment progressiu fins al seu maxim de 990 + 21 Bqkg' de la seccié 12-15 cm, similar al
maxim de radi observat en valor 1 en profunditat en el testimoni VCI1. En les segiients seccions,
de la 24-27 cm fins a la 125-128 cm, les activitats es mantenen amb uns valors elevats, d’entre
700 + 15 a 960 + 20 Bq-kg™, exceptuant el valor minim d’activitat de la seccié 66-69 cm (460 +
14 Bqkg") similar a les activitats del tram superficial del testimoni. La segiient secci6
analitzada, 131-135 c¢m, mostra un decreixement de activitat (133+7 Bq-kg™). Finalment, les
darrers tres seccions analitzades presenten uns valors que varien entre els 56 + 5 Bq kq™ i els 21

Bq-kg', similars a les activitat habituals dels sediments de 1’Ebre observades en aquest estudi
(15-40 Bq'kg™).

Perfil d"7°U

El perfil d’***U mostra el mateix comportament que el perfil de **°Ra, amb els maxims i minims
localitzats practicament en els mateixos trams sedimentaris, si bé les concentracions de ***U s6n
dues vegades superiors a les de radi al llarg de tot el perfil (Fig 5.1.7). L’activitat superficial és
de 814 £ 35 Bq-kg™ i es manté constant fins a la seccié 6-9 cm. La capa 9-12 cm experimenta un
creixement de ’activitat, amb un valor de 1530 + 50 Bq-kg™, fins a assolir un maxim local, als
12-15 cm, de 1760 + 35 Bqkg”, en la mateixa profunditat que el maxim absolut de radi. Des
d’aquesta seccid fins a la 125-128 cm les activitats es mantenen altes amb valors entre 1230 £+ 36
i 1440 + 36 Bq'kg', exceptuant un minim local de 590 + 24 Bq-kg" a la seccié 66-69 cm, just
abans del maxim del perfil, a la seccid 82-85 cm amb 1900 + 32 Bqkg'. Després d’aquesta
secci6 les activitats decreixen fortament amb valors en el rang 42-130 Bqkg™” fins al final del
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testimoni. Val a dir que, tot i presentar uns valors baixos d’activitat, encara no son els nivells
habituals observats en el llit del riu (15-27 Bqkg™).

Perfil de **Th

El perfil de **Th pren unes concentracions baixes, que oscil-len entre els 20-60 Bqkg™'.
Tanmateix, presenta una tendencia similar a la del perfil de radi 1 d’urani, mostrant dos pic, un en
superficie (12-15 cm) i1 un altre en profunditat (82-85 cm) (Fig. 5.1.7). La seva activitat
superficial (3-6 cm) és de 26+5 Bqkg” i es manté constant fins a la seccié 6-9 cm. En les dues
segiient seccions, 9-12 cm 1 12-15 cm, ’activitat creix, amb uns valors de 51 £+ 10 Bq-kg'l, ide
61 +£9 Bq-kg™ (maxim del perfil) en la mateixa profunditat on s’observa el maxim de radi i el pic
en profunditat d’**U. A les seccions 82-85 cm i 104-107 cm s’observa un nou increment de la
concentraci6 de ***Th. Aquest comportament també s’aprecia en els perfil d’***U, que mostren el
seu maxim en aquesta secci6 (82-85 cm) i en el perfil de **°Ra, amb el seu pic en profunditat en
aquest mateixa secci6. L’activitat decreix en el tram final del perfil 2**Th amb un valor de 10 + 4
Bqkg' en la seccio 148-151 cm, similar a les concentracions que es troben als sediments
fluvials. En les dues darreres seccions del testimoni I’activitat es troba per sota del valor minim
detectable amb uns valors de <20.3 i <30.8 Bqkg™.

Perfil de 'K

Les activitats del perfil de **K es troben per sota dels nivells minims detectables que es troben en
un interval d’activitat comprés entre els <62 i els <302 Bqkg'. Malgrat tot, la baixa
concentraci6 de “’K d’aquests fangs és un bon indicador de que tot el material del testimoni esta
contaminat (NORM), fins i tot en les seves darrers seccions sedimentaries, i revela que no hi ha
presencia rellevant de material autocton del riu.

Testimoni VC3

Perfil de *'’Pb

La columna sedimentaria del testimoni mesura 148 cm i esta formada per fangs extremadament
laminats 1 amb una coloracié molt variada. Des de la superficie fins als 40 centimetres s’aprecia
un tram homogeni de color negre-verdos oliva molt destacat. Posteriorment, fins al primer metre
les coloracions presenten una tendéncia verdosa. El testimoni canvia de color en la seccié dels
127 als 144 cm amb una tonalitat marrd groguenca i en els darrers 4 cm (144-148) s’aprecia un
canvi cap a gris groguenc (Fig 5.1.8).

Les activitats més elevades de 2'°Pb s observen a la superficie del testimoni, en els primers 13.5
cm, i prenen uns valors elevats i constants de 1’ordre de 1300 Bq-kg™. En la seccid 10-13.5 cm es
registra el maxim del perfil de *'°Pb amb una activitat de 1350 + 49 Bqkg”, 1.7 vegades
superior al maxim de *'°Pb del testimoni VC2 i 3.3 vegades superior al maxim del VCI.
Posteriorment el perfil decreix progressivament en profunditat. El tram compres entre la seccid
16.5-19 cm i la 24.5-27.5 cm mostra unes activitats constants i lleugerament més baixes que les
de la part superficial, amb uns valors de 890 + 28 i 850 + 28 Bq-kg" respectivament. En la
segﬁenlt seccid analitzada, 36-39 cm, ’activitat es redueix a la meitat amb un valor de 440 + 17
Bqkg™.
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A partir d’aquesta secci6 el perfil €s més irregular i experimenta una forta davallada de I’activitat
fins a la seccid 55-62 cm, amb un valor de 25 + 2 Bq-kg™'. Val a dir que aquesta davallada en
Iactivitat del '°Pb coincideix amb la preséncia d’una capa de discordanga diagonal que creua el
testimoni des del centimetre 56 fins al 68. Aquesta discordanga separa dues zones de coloracid
diferent (gris/verd). Un cop superada aquesta discordanga I’activitat de la seglient seccid
analitzada, 17 cm més avall (79-82.5 cm), pren un valor novament elevat, de 450 + 24 Bq'kg'l,
que torna a disminuir a la secci6 97-98.5 cm amb una activitat de 170+6 Bq-kg™.

El tram baix del testimoni, des dels 112 fins als 146 cm no sembla estar tant afectat pels residus
NORM, ja que presenta unes activitats molt més baixes que les concentracions dels nivells
superficials. Tanmateix, podem afirmar que aquest tram no n’esta exempt. Les activitats que es
registren son molt fluctuants i es troben en un interval comprés entre els 6.3+0.7 i 66+3 Bq-kg™.
Per tant, a partir del perfil de '°Pb podem afirmar que totes les seccions del testimoni VC3 estan
afectades d’una forma generalitzada pels residus NORM.

Perfil de **°Ra

El testimoni VC3 presenta les activitats de “*°Ra més elevades de les obtingudes en els
testimonis de I’embassament de Flix. El maxim d’activitat de ***Ra és de 9631+181 Bqkg'ies
troba a la superficie del testimoni (0-5 cm) (Fig. 5.1.8.). La seccié analitzada immediatament
després del maxim de radi, la 10-13.5 cm, experimenta una forta reducci6 de 1’activitat, amb un
valor de 2465+44 Bqkg'. A partir d’aquesta secci6 fins als 36-39 c¢m es mantenen uns nivells
elevats que fluctuen entre els 1000-2400 Bq-kg™. Un cop superat aquest tram ’activitat de ***Ra
decreix rapidament assolint uns valors baixos i constants fins al final del testimoni (143-146 cm),
amb un rang comprés entre els 110-160 Bq-kg™'. A diferéncia de la tendéncia que s’observa en
les activitats mesurades en el tram final del perfil de *'°Pb, els valors de **°Ra sén més constants
en profunditat.

Perfil d*%U

La seccié superficial (0-5 cm), amb un valor de 11723+198 Bqkg™, té lactivitat d’***U més
elevada d’entre les mesurades en els testimonis de I’embassament Flix i, en general, la més
elevada d’entre tots els radionuclids estudiats. Fins als 39 primers centimetres els nivells
d’activitat es mantenen elevats, perd disminuint en profunditat, tot passant dels 4284+69 Bq-kg™
de la seccié 10-13.5 cm als 1883 + 29 Bqkg” de la seccié 36-39 cm. En el tram segiient, des
dels 65 cm fins al final del testimoni (146 cm), I’activitat d’urani es mostra constant i baixa, amb
uns valors entre els 100 i 260 Bq-kg™ (Fig. 5.1.8.).

Perfil de *°Th

El perfil de »**Th presenta el seu maxim en superficie (219+13 Bq-kg™) i esdevé el valor més
elevat de **Th d’entre tots els testimonis estudiat. Presenta un marcat perfil decreixent en
profunditat. Es poden diferenciar clarament dues part en el testimoni. En la part superficial, que
compren des de la superficie fins als 19-24.5 cm, s’observen uns valors elevats d’activitat de
I’ordre de 100-200 Bqkg'. En la part més profunda (65 a 146 cm), les activitats sén
relativament baixes i van des dels 20+15 Bq-kg™ (112-115.5 cm) fins als <44.1 Bq-kg™” (143-146
cm) .
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Perfil de K

Les activitats de **K mostren uns valors baixos en tot el perfil. En la part superior del testimoni
les activitats de *°K son sensiblement més elevades, amb valors de 283+55 Bq-kg™ en el cas de la
secci6 superficial, i de 217433 Bqkg" per la segiient secci6 analitzada (10-13.5 cm). A partir
dels 16.5 cm les concentracions son encara més baixes, amb valors que es troben entre els 48+14
i 130490 Bq'kg”, amb alguna secci6 intercalada on I’activitat de “°K pren valors per sota del
valor minim detectable.

En termes generals observem que el perfil de *'°Pb, **Ra, **U, i **Th presenten un
comportament molt similar en profunditat, amb un maxim en superficie, seguit d’un
decreixement en profunditat fins al final del testimoni.

Testimoni VC4

Perfil de *'’Pb

El testimoni VC4 ¢és el de major longitud, amb 240 cm. La seva litologia és fangosa, de color
marro, i finament laminat al llarg de tota la seva longitud (Fig 5.1.9).

El perfil de *'°Pb presenta la seva activitat maxima en superficie, amb un valor de 540 + 24
Bqkg', i decreix progressivament en profunditat fins al final del testimoni. Gracies a 1’elevat
grau de resolucio d’aquest perfil, amb la totalitat de les seccions analitzades, es pot apreciar en
detall les irregularitats en la concentracié de *'°Pb en els primers 70 centimetres.

En el perfil es poden classificar dues zones amb un comportament en 1’activitat diferenciat: un
tram superficial, fins als primers 73 cm, i dels 73 cm fins al final del testimoni. En els primers 73
cm Dactivitat experimenta un decreixement gradual amb alguns minims intercalats en les
seccions 20-23.5, 35.5-40, 42-45.5, 55-58, 1 67-70 cm amb unes activitats d’entre els 40 als 90
Bq-kg'. La coloracié d’aquests primers 70 cm també presenta variacions passant de verds oliva a
gris groguencs. En la secci6 30-46 cm apareixen uns nivells marrons amb dues intercalacions
sorrenques a 35-38 i 42-45.5 cm, coincidint amb les baixades puntuals d’activitat de *'°Pb
descrites anteriorment. Seguidament, des de la seccid 70-73 cm fins al final del testimoni (238
cm) s’observa un llarg tram d’1.5 metres amb uns valors d’activitat baixos i constants compresos
entre els 5.4 1 25 Bqkg'. Aquests sediments no presenten els nivells de radioactivitat fins ara
observats per a residus NORM. Tanmateix, els nivells puntuals extremadament baixos de *'°Pb
que s’observen, aixi com la preseéncia dels contrastos de color en forma de laminacions ens
indiquen 1’existéncia de contaminants, com ara compostos organoclorats i metalls pesants,
probablement abocats anteriors als residus de la produccio6 de fosfats.

Perfil de **°Ra

A I’hora d’estudiar el comportament dels radionuclids emissors gamma del testimoni VC4 s’ha
hagut de limitar el nombre de mostres analitzades a causa de la gran longitud del testimoni. Com
a conseqiiéncia, les fluctuacions que s’aprecien en els primers 70 centimetres del perfil de *'°Pb
no es poden observar amb la mateixa claredat en el cas dels perfils gamma. Tanmateix, si que es
poden apreciar dues zones d’activitat molt diferenciada. La part superficial, fins als 61-63.5 cm, i
un tram d’activitat més baixa i constant des dels 82.5-86 cm fins al final del testimoni.
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L’activitat de **°Ra en la superficie del testimoni és de 1280 + 22 Bq-kg'. Aquest valor és el

maxim que s’observa en el perfil i experimenta una reduccié important en la segiient seccid
analitzada, 23.5-26 c¢cm, amb una activitat de 300 + 22 Bqkg'. A partir d’aquesta secci6
Iactivitat és redueix a la meitat a la seccid 45.5-49 cm, amb un valor de 140+7 Bqkg' i es
redueix 1.6 vegades en la seccié 61-63.5 cm, amb una activitat de 87+4 Bq-kg'. Ja en el tram
final del testimoni les activitats son més constants, pero es registra un valor minim de 24 £ 10
Bgkg” en la seccio 82.5-86 cm i un maxim de 76+16 Bqkg” en la capa 198.5-202 cm. (Fig
5.1.9.)

Perfil d"7°U
L’activitat d’***U és maxima a la secci6 23.5-26 cm, amb 680+28 Bq-kg™. Disminueix en la capa
45.5-49 cm (43043 Bqkg') i en la segiient seccié analitzada, 61-63.5 cm, amb un valor de
140+14 Bq-kg". Finalment, des de la seccié 82.5-86 cm fins al final del testimoni, les activitats
prenen uns valors baixos i fluctuants, compresos entre els 49-110 Bq-kg™ (Fig 5.1.10.), similars
als valors observats en els sediments del 1lit del riu Ebre.

Perfil de ***Th

De manera similar als perfils de 2'°Pb i *°Ra, el perfil de ***Th mostra una activitat maxima de
70+ 7 Bq'kg" a la capa superficial, que disminueix fins als 20 + 8 Bq-kg" de la seccid 45.5-49
cm. Les segiients seccions analitzada mostren uns valors constants de ~*Th de I’ordre dels 10
Bq-kg™ fins al final del testimoni. (Fig 5.1.10.).

Perfil de 'K

El perfil de *’K mostra uns valors baixos i constants de concentraci6 al llarg de tota la columna
de material analitzada sense arribar mai a uns nivells naturals. Les concentracions es troben en
un interval que van des dels 44 als 140 Bq-kg™.

Testimoni VC5

Perfil de *'’Pb

El testimoni VC5 té una longitud de 87.5 cm i es troba a les proximitats de la presa de
I’embassament. Val a dir, que aquest testimoni integra tot el material sedimentari acumulat en
aquest punt des de la construccio de la presa, a I’any 1948, ja que en el moment del mostreig
s’assoliren els nivells bassals de graves lacustres corresponents al sediment fluvial primari. En
termes granulometrics, la darrera seccié mostra una davallada de la fraccio fina, passant del 98 %
de fins present de manera general en tot el testimoni, fins a un 60 % en el darrer centimetre. La
litologia del sediment és lutitica amb una gran preséncia de lamines mil-limétriques intercalades
al llarg de la seva longitud. Des de la superficie de la columna de material fins als 78 cm
dominen, basicament, els nivells foscos amb capes marrons intercalades. En el tram final els
nivells de fangs son més grisos i amb alguna preséncia puntual de codols centimétrics (Fig
5.1.11).
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El perfil de *'Pb presenta unes concentracions elevades i constants des de la superficie fins a la
seccid 61-64 cm. Les activitats es troben en un interval entre els 950-1180 Bq-kg'. En canvi, a
partir de la seccié 61-64 cm (1600 + 124 Bqkg') s’observa un increment considerable de
I’activitat amb un maxim en profunditat de 35001157 Bq-kg-1 a la seccid 64-67 cm, 3.6 vegades
superior a I’activitat de la secci6 anterior 61-64 cm, 1 que es manté fins a la capa 71-73 cm, amb
un valor de 3000490 Bq-kg™. Aquests 10 cm de fang on s’aprecia el maxim coincideixen amb un
canvi colorimeétric del testimoni que vira de tons marrons a grisos. L’activitat d’aquesta seccid
(64-67 cm) representa la més elevada de *'°Pb registrada en els testimonis de Flix, amb una
concentracio dues vegades superior al maxim superficial observat en el testimoni VC3. A partir
dels 71-73 cm les activitats de *'°Pb recuperen els nivells similars als observat en les seccions
anteriors al maxim, amb uns valors de 1’ordre de 820-1070 Bq-kg™', que es mantenen fins al final
del testimoni.

Perfil de “*°Ra

Les concentracions de **°Ra sén generalment superiors a les de *'’Pb, amb uns valors elevats des
de la superficie fins als 61-64 cm. El perfil mostra una activitat superficial de 1212+30 Bq-kg™
amb un maxim local a la seccid 19-22 c¢m de 1760 + 34 Bqkg', i un maxim absolut en
profunditat de 2050 + 26 Bq-kg™ a la seccié 61-64 cm. Podem observar com el maxim del perfil
de radi es localitza molt a prop del maxim del perfil de *'°Pb. Tanmateix, el maxim del radi no és
tan gran com el de *'°Pb. Des dels 19 cm fins als 64 cm les activitats del perfil son elevades,
perd cal destacar una capa de 3 cm, a la profunditat 46-49 cm, que pren un valor d’activitat molt
baix, de 150430 Bq-kg™. A partir dels 73-76 cm (300 =+ 10 Bqkg™) activitat decau fins al final
del testimoni, a diferéncia del perfil de *'’Pb, que manté una activitat elevada fins a la darrera
secci6 del testimoni (Fig 5.1.11.).

Perfil de **U

El perfil d’***U pren una activitat superficial de 1868+81 Bq-kg™. L activitat d’***U assoleix el
seu maxim de 3530 + 322 Bq-kg™' prop de la superficie (19-22 cm), a la mateixa profunditat on
s’aprecia el maxim local de **°Ra. A la secci6 55-58 cm el perfil d’***U experimenta un maxim
local profund de 2820+52 Bq-kg™. Val a dir perd, que la segiient seccio analitzada, 61-64 cm,
presenta una activitat practicament igual a la del maxim, amb un valor de 2730+58 Bqkg™”,
coincidint amb el pic del perfil de *'°Pb i **°Ra. Posteriorment, 1’activitat decau fins als 170+14

Bqkg” en la darrera seccié analitzada del testimoni, de forma similar a com ho fa el radi (Fig
5.1.12)).

Perfil de **Th
Els valors de ***Th fluctuen entre 20 i 69 Bq-kg™' sense mostrar una tendéncia clara. Els maxims

del perfil es localitzen als 7-10 cm 1 46-49 cm, amb unes activitats respectives de 69+9 1 69+6
Bqkg' (Fig. 5.1.12.).

Perfil de “’K

El perfil de *°K presenta uns valors constants al llarg del testimoni d’entre 75-170 Bqkg™,
exceptuant la darrera secci6 analitzada (73-76 cm) que pren un valor 4 vegades superior a la de
la resta de seccions, amb una activitat de 460+36 Bq-kg™, similar als valors que s’observen en els
sediments superficials de I’Ebre.
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Fig. 5.1.5. Perfils de *'’Pb, “°Ra i *U del testimoni VCI.
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Fig. 5.1.9. Perfils de *'’Pb i “°Ra del testimoni VC4.
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Fig. 5.1.10. Perfils de ***Th i “*U del testimoni VCA4.



Capitol 5. Resultats. Part I: L’ embassament de Flix i tram baix de [’Ebre

VC5

2400

*%Pb (Bq'kg") **Ra (Bq'kg")
0 1000 2000 3000 4000 0 400 800 1200 1600 2000
0 1 X 1 1 N 0 " 1 " | X | N | N |
°
N\
° o
—@—
¢ \
204 /o 20 - )
P /
o\\\\\
° R -
40 - 40 - \
° ////////,//o
.\
° °
. 60 \
60 - -
\\}.k\\\\\\\\\ﬁ.% °
.
. °
°
80 80

Fig. 5.1.11. Perfils de *'’Pb i **°Ra del testimoni VCS5.

113



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

232Th (Bq_kg-l) 238U (Bq_kg-l)
0 20 40 60 80 0 1000 2000 3000 4000
0 ) 1 ) 1 ) ] A 0 \ 1 A 1 ) ] ,
—@— '\.
N /i_._| 20 -+ \'_._'
e .\
R 2
40 40 \
[
/
—@— Y
60 - / 60 - /
—@— ®
[
80 80

Fig. 5.1.12. Perfils de 20pp i 22Ra del testimoni VC3.
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Taula 5.1.1. Rang d’activitats dels radionuclids presents en els 5 testimonis mostrejats en els
deltes de descarrega de |’embassament de Flix.

Testimoni Tram contaminat (Bq-kg™) Activitat en tram no contaminat (Bq-kg™)
210py, 26R, 238y 210py, 26R, 23815
vcr' 140 - 410 280 —-900 590 - 1700 30-57 24 — 42 37+ 9
vC2 83 -800 133 -990 590 — 1900 3-57 21-56 42 - 130
VC3 170 - 1350 110 -9361 1883 — 11723 6-39 10514
vVC4 97 — 540 140 — 1280 140 — 680 5-25 24 -176 49— 110
VC5 820 —3500 300 - 1620 170 — 3530

*El rang d’activitat del ¥ Cs en el testimoni VCI és de 5 a 8 Bq-kg”

5.1.4 Els factors d’enriquiment

El factor d’enriquiment és un parametre que relaciona la radioactivitat present en la matéria
primera inicial 1 la radioactivitat continguda en el residu final. La matéria prima emprada en el
procés de produccio del fosfat bicalcic a la fabrica de Flix és la fosforita procedent del Marroc.
Una mostra de fosforita del Marroc ha estat analitzada en el nostre laboratori i presenta unes
activitats de 1284 + 40 Bqkg" de *'°Pb, 1343413 Bqkg"' de **°Ra i de 836+11 Bqkg™' d’***U.
En la taula 5.1.1 es presenten els valors d’activitat de cadascun dels perfils dels testimonis
classificats entre tram fortament contaminat, amb uns nivells elevats de radioactivitat natural, i el
“no” contaminat, que inclou solament algunes de les darreres seccions dels testimonis VCI,
VC2, VC4. La resta de testimonis, VC3 1 VCS5, presenten una contaminacid generalitzada en tota
la seva longitud.

Els factors d’enriquiment per al 2'°Pb, *°Ra i **U es presenten en la taula 5.1.2, on es pot
apreciar un procés evident de concentracié de la radioactivitat natural en els residus NORM. Aixi
per exemple, els maxims de radioactivitat mesurats en els sediments de Flix, de 3500 £ 157
Bgkg' de *'Pb, 9361 + 181 Bqkg' de **°Ra (VC3) i 11723 + 198 Bq-kg' d’**U (VC3)
equivalen a uns factors d’enriquiment de ~6 pel 2'°Pb, de 7 en el cas del maxim de **°Ra, i de 14
per a I’>*U. Per tant, la concentracié de radiontclids que s’observa en els residus és una
conseqiiencia evident del procés de produccio del fosfat bicalcic.

5.1.5 Estimacio de ’inventari radioactiu

Les concentracions de radionticlids trobades en les diferents seccions dels testimonis de Flix es
poden utilitzar per a calcular I’inventari total de la radioactivitat present en els lobuls de
contaminaci6 submergits de I’embassament. En un estudi previ realitzat a I’embassament, sobre
la quantitat de sediments submergits acumulats als deltes de contaminaci6, s’obtingué¢ una
estimaci6 d’entre 200.000 i 360.000 tones metriques. Per tant, és possible fer una estimacio de
I’inventari radioactiu total mitjancant una associacid entre 1’activitat mitjana de cada
radioelement estudiat amb la massa total dipositada. Per tal de realitzar el calcul assumim que tot
el residu de Flix presenta una concentracions mitjana de 650 Bq-kg™ de *'°Pb, 1100 Bq-kg™! de
*°Ra i de 1900 Bq-kg' d’**U. Llavors multiplicant aquesta activitat mitjana pel rang de
quantitat total de residus (200.000-360.000 Tm), obtenim un interval de quantitats total de
radioactivitat de ’ordre de 130-240-10° Bq per al '°Pb, 220-420 10° Bq per al “*°Ra i de 380-
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Taula 5.1.2 Factors d’enriquiment pel’’’Pb, **°Ra i “°U en el tram contaminat dels testimonis
de Flix
Testimoni 210Pb 226Ra 238U

VCl1 0.11-0.32 0.21-0.67 0.71-2.03

vC2 0.06-0.62 0.10-0.73 0.71-2.27

VC3 0.13-1.05 0.08 -6.97 2.25-14.02

VC4 0.08 -0.42 0.10-0.95 0.17-0.81

VG5 0.64-2.73 0.22-1.21 0.20-4.22

*Radioactivitat natural de la fosforita del Marroc: 1284 +40 Bq-kg-1 de *'°Pb, 1343+13 Bq-kg-1de **°Ra i 836211 Bq-kg-1 d"***U.

Taula 5.1.3. Inventaris dels radionuclids naturals acumulats en els residus submergits de
["embassament de Flix.

Concentracio Quantitat

Radionuclid mitjana estimada
(Bqk) (10°Bq)

210py, 650 130-240
22Ra 1100 220-420
B8y 1900 380-730
Total 730-1390

730-10° Bq per a 1’>*U. Els resultats de I’inventari total present en els fangs submergits de
I’embassament de Flix per als radionuclids *'°Pb, **Ra i ***U es troben a la taula 5.1.3.

Les activitats mesurades a Flix son comparables a les concentracions que es reporten a la
bibliografia per a la industria dels fosfats i fertilitzants. En la taula 5.1.4 es resumeixen diversos
nivells d’activitat 1 es detalla en quina forma es troba el residu o producte fosforic. A Espanya
una de les zones més estudiades pel que fa als abocaments de residus NORM ¢s ’estuari del Riu
Tinto 1 Odiel (Martinez-Aguirre ef al., 1994; Martinez-Aguirre, 1996; San Miguel et al., 2003), a
la provincia de Huelva. Els rius Tinto i Odiel pateixen una forta pressié industrial que es remunta
ja a I’época dels romans (Davis et al. 2000). Els sediments i aigiies dels rius, aixi com les de
I’estuari, presenten uns registres elevats de metalls pesants (Davis et al., 2000, Martin et al.,
1998) procedents de la mineria i de radioactivitat natural procedents de la induastria de 1’acid
fosforic 1 del fertilitzants de la zona. El problema ambiental dels abocaments de fosfats de guix
del marge dret de la desembocadura del riu Tinto es remunta a la década dels 60, ocupant unes
grans basses descobertes d’aproximadament 1000 -1200 ha de superficie per 12 km de longitud i
una amplada mitjana de 1.5 km (Cancio et al., 1989). Les filtracions de metalls 1 residus
radioactius (per precipitacio, contacte directe amb 1’aigua del riu etc.) han provocat un fort
impacte en els ecosistemes de les maresmes del Pinar i gran part de la del Rincon i Mendafia. A
aquest fet cal afegir-li I’accident ambiental del dia 31 de desembre del 1998 quan les basses de
fosfats de guix (de pH 1.5), propietat de FMC Foret 1 Fertiberia, es rebentaren tot alliberant més
de 50.000 m’ de material NORM i metalls pesants a la Ria de Huelva (tributaria del Tinto)
(CSIC-LIM, 2003). Martinez-Aguirre & Garcia-Ledn (1997) en el seu estudi de sols de la zona
reporten un rang de
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Taula 5.1.4. Revisio bibliografica de les concentracions de les activitats de la materia prima
(fosforita), productes fosforics (fertilitzants (simple superfosfat), fosfat bicalcic per als animals),
productes intermitjos de produccio (precipitats de CaCl,) i residus de produccio de la industria
del fosfor (fosfat de guix derivat de la industria de I’acid fosforic i residus de la produccio del
fosfat bicalcic).

Activitat mitjana

Localitzacio Medi Material NORM Autors (Bgkg™)
210py, 26, 23875
Florida (USA) Acopis de residus Hull & Burnett (1996) 1600 1500
Portugal Estuari del Tajo Fosfat de guix Carvalho (1995) 1043 156
Fosforita del Marroc Carvalho (1995) 1083 1406 1003
Liban C"S(tge‘;z;gban Sim?Fl: nsiﬁgjft‘)“fat Bridgent ef al. (2002) 1043425
Fosfat de guix Bridgent et al.,(2002) 957+47
Suécia Acopis de residus Fosfat bicalcic (Producte) Gifvert et al. (2001) 169+7 15+1 954+38
Residus fosforics Gifvert et al. (2001) 100+£5 142+4 8.0+0.5
Acopis de residus Precipitat de CaCl, Gafvert, et al. (2001) 3480+252 7848
Italia Estuari de Venecia (1) Fosfat de guix Guogang et al. (2002) 6725+6063
(Te?iﬁiicearlo) Zona agricola Fosfat de guix Vand(elh9o9v 66) et al. 3500
Marroc Mines de fosfor Fosfat de guix Azouazi et al. (2001) 1420+330 <1700
Irlanda Seddimems delapartest  poGidus fosforics Poole et al. (1995) 837455 1477436 1377434
el mar d’Irlanda
Espanya Estuari Tinto-Odiel Sols-maresmes hé::g;:iggfﬁg;% 15.4 a 820 20.3a711
Espanya Riu Odiel Sediments fluvials Periafez et al. (1997) 341+12
Espanya Riu Ebre Fosforita del Marroc Aquest treball 623124 1343+13 836x11

concentracio de 15.4 + 10.1 a 820 + 27 Bq-kg™ per al >'°Pb, i de 20.3 + 17.7 a 711 + 45 Bq-kg™
per al **°Ra, indicant una clara remobilitzacié dels radiontclids naturals procedents de les zones
d’abocament de fosfat de guix aiglies amunt d’ambdos rius. Actualment la radioactivitat
procedent de les piles continua mobilitzant-se aigiies avall. Tanmateix, després de 1’accident del
1998, la politica de gestié dels residus NORM canvia completament amb ’implantaci6 d’un
sistema d’acumulacié de residus aillat dels efectes externs i amb un sistema de bombeig de
lixiviats de producci6 de nou cap a I’interior de la fabrica (Villa ef al. 2004).

En el port de Whitehaven, a la costa de Cumbria (Anglaterra) McCarteney i col-laboradors
(2000) han mesurat unes concentracions en els sediments del port de 685+17 Bq-kg™! per '>*U,
de 140+2 per al *'°Pb i de 7750+200 Bq-kg" per al ?'’Po, com a resultat dels abocaments d’una
planta de producci6 d’acid fosforic localitzada a les seves proximitats. A Thessalonika (Nord de
Grecia), Papastefanou (2001) estima les emissions atmosfeériques anuals d’una factoria de
processat de roca fosforica en 10 MBq per 1'>*U, i de 10.7 MBq per al *°Ra. A Portugal,
Carvalho (1995) estudia el comportament dels radiontclids naturals en el Riu Tajo, aixi com els
senyals de radiacio de les descarregues del complex industrial de fertilitzants ubicat a les seves
ribes. Segons Carvalho (1995) les emissions anuals de *'’Pb dissolt a I’estuari per mitja de les
descarregues totals de residus de fosfor es quantifiquen en 21 GBqa™.
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5.1.6 Datacio dels testimonis de Flix

La tecnica de datacidé mitjangant el 219pp s basa en la desintegracié en profunditat del *'°Pb en

excés dipositat en els sediments per via atmosférica. Lamentablement, en aquest cas la
contaminaci6 antropica en els fangs de I’embassament de Flix invalida la técnica. Malgrat aixo,
la preséncia d’aquest radionuclid, juntament amb el *°Ra i ***U, permet determinar almenys una
data en els perfils sedimentaris estudiats, que correspon a l’inici de 1’increment d’aquests
radionuclids 1 que es pot relacionar amb les dades de produccio de la fabrica de Flix. Aixi, la
produccid de fosfats s’inicia a ’any 1973 i és raonable, per tant, assignar aquesta data als nivells
corresponents a I’increment d’aquests radionuclids.

Degut a la major resolucié dels perfils de *'°Pb s’ha utilitzat per a assignar la data de 1973 als
testimonis obtinguts a I’embassament de Flix. Aquesta data es pot situar a les profunditats de
102, 130, 115, 70 1 77 cm en els testimonis VC1, VC2, VC3, VC4 i VCS5 respectivament

A través de la datacio per °’Cs podem afirmar que tot el testimoni VC1 és posterior a I’any
1954, ja que detectem la preséncia de '*’Cs fins a la darrera secci6 del testimoni (Fig. 5.1.5). En
canvi, en els demés testimonis el *’Cs es troba sempre per sota del minim valor detectable. La
deteccio del *'Cs en el testimoni VC1 ha estat possible gracies a la poca preséncia de residus al
tram final del testimoni. En canvi, en els demés testimonis la preséncia de residus es
generalitzada de manera que dilueixen els senyal atmosféric del *’Cs.

Val a dir, pero, que juntament amb la data de referéncia del 1973 s’ha pogut establir una nova
data complementaria en els testimonis VC1 i VCS5:

e En el testimoni VCI, el mercuri i la preséncia dels compostos organoclorats ens
ofereixen una nova dataci6 indirecta que permet datar la seccié 111-116 cm a principis
dels anys ’60 any. Per aquestes dates es produi una ampliacié de les plantes de sintesi de
clor, fet que coincideix amb un espectacular pic de compostos organoclorats registrat en
aquesta seccid sedimentaria (vegeu Figura 5.1.15 i apartat 5.1.7).

e En el cas del testimoni VC5 la data complementaria a ’any 1973 s’obté a partir de la
granulometria del testimoni. Durant el mostreig es van assolir els nivells de graves
lacustres de naturalesa similars a les que s’acumulen en el tram fluvial aigiies avall
(seccid 76-87.5 cm). Per aquest motiu, podem assumir que tota la columna sedimentaria
acumulada en aquest punt de I’embassament data de I’any 1948, any en qué es finalitza la
construccid de I’actual embassament hidroeléctric de Flix (Fig 5.1.13).

5.1.7. Associacié d’altres contaminants en els residus fosfatats NORM

Les dades de metalls pesants i compostos organoclorats que apareixen en aquest apartat han estat
realitzades per I’Institut de Ciéncies del Mar (ICM-CSIC) de Barcelona, sota la direccié del Dr.
Albert Palanques en el marc de la tesi doctoral en preparacié d’en Marc Belzunces, 1 pel
Departament de Quimica Ambiental del Centre d’Investigacié i Desenvolupament (CID-CSIC)
dirigit pel Dr. Joan Grimalt, respectivament. Per tant, aquestes dades s’utilitzen exclusivament en
aquest apartat per a poder interpretar possibles correlacions entre els residus NORM i els demés
contaminants trobats en els fangs residuals de Flix.
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Els residus de la producci6 del fosfat bicalcic van associats a nivells elevats de fosfor i de silici.
Si comparem els perfils d’activitat de *'°Pb, *°Ra o **U amb les seves concentracions en fosfor i
silici observarem una bona correlacio en tots els testimonis, ja que tant els radiontclids com el
fosfor 1 silici son tragadors del mateix tipus de residu. En la figura 5.1.14 es mostren els perfils
en profunditat de P i de Si del testimoni VCI. En la fig 5.1.16. es pot observar la correlaci6 lineal
entre el 2!°Pb i el P del testimoni VC4, amb un coeficient de =0.88.

L’interval de concentracié de fosfor en els residus de produccid son de 0.01-2.6 % (Grimalt et
al., 2003). Per contra, la concentracio habitual en sediments fluvials no contaminats és de I’ordre
del 0.03-0.15%. Per tant, els valors elevats de fosfor reflecteixen la perdua de grans quantitats de
roca fosforica en el decurs del tractament industrial que s’acaba concentrant en el residus de
produccio del fosfat bicalcic abocat en els deltes.



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

Si, P (%)

00 02 04 06 08 10 12 14

T ‘ T
20 -
40 -
e
60
Bl
S
g
5 80
=]
2
2
[=}
100
120 @
140 ¢ f
160 4+—F——7————F——F—
0 100 200 300 400 500 600
210. -1
Pb (Bqkg")
ETAR
ZIUPb
& p

Fig 5.1.14. Perfils de P, Si i *'’Pb en testimoni VCI

El calci és un dels altres components majoritaris que es troba associat a la produccid del fosfat
bicalcic. Tal com comenten en el capitol 2 (apartat 2.8.3.3), el calci s’aporta en el procés
productiu en forma de roca calcaria i s’acaba repartit entre el producte final (el fosfat bicalcic) i
en els residus de produccid (clorur calcic 1 altres). El calci és el component majoritari que
presenta les concentracions més elevades, amb un interval de 12-46 %. En canvi, les
concentracions de calci dels sediments fluvials no contaminats no superen el 2-4%. Tanmateix,
les concentracions de calci només segueixen el comportament dels residus NORM en el cas del
testimoni VCI1. En els altres testimonis no es produeix aquesta correlacid, mostrant nivells
elevats de calci en parts dels testimonis on la preséncia de  NORM ¢és baixa (Fig 5.1.17). Per
exemple, en el testimoni VC3 la preséncia dels residus fosforics s’observa fins als 98 cm de
profunditat i posteriorment, les concentracions dels radiontclids son molt baixes. En canvi, la
concentracio de calci es manté constant, al voltant del 30 %, fins als 98 cm i1 experimenta un
creixement de la concentracid en les darreres seccions del testimoni, assolint valors de fins al 39
%. Aquest mateix comportament també s’observa en el testimoni VC2 on es detecten residus
NORM fins a la seccidé 125-128 cm, amb uns percentatges de calci d’entre 29-37 %. Un cop
desapareixen els residus fosforics (125 cm), el calci experimenta un augment en la distribucid
arribant fins al 46 % en la secci6 172.5-177 cm. Per tant, aquests exemples ens confirmen que el
calci s’aboca com a residu durant el procés productiu del bicalcic, aixi com també en altres
processos que no estan lligats directament als nivells elevats de NORM.
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Metalls pesants

Els metalls pesants de Cr, Ni, Cd i Zn també¢ presenten unes concentracions elevades en els fangs
residuals de Flix molt superiors als nivells naturals. En la Fig 5.1.18. es pot apreciar la correlaci
dels metalls amb el *'°Pb, ***Ra, ***U. Les correlacions no son especialment ajustades,
exceptuant el bon ajust del perfil de 2'°Pb del testimoni VC2 versus el Cr (+*=0.92). Tanmateix,
si que s’observa clarament com en els trams on hi ha preséncia de residus NORM també es
registren les concentracions més elevades de metalls (Williams & David, 1973).

Segons Kongshaug i col-laboradors (2002) la fosforita del Marroc és rica en Cr, Cd i Zn, amb
uns valors de 225, 30, 261 mg kg™, respectivament. En canvi, la roca és pobre en Pb i Hg, amb
uns valors de 7 mg kg™ Pb i de 0.04 mg kg de Hg. En el cas dels fangs de Flix també s’observa
una tendencia similar, amb uns nivells elevats de Cr, Cd i Zn i, per contra, nivells baixos de
plom. Krarikov i Smetana (2000) també reporten que la fosforita del Marroc és rica en cadmi (30
mg kg™), seguida de la fosforita de Tunisia, amb 21 mg kg™, i de la roca fosforica d’Algéria,
amb 16 mg kg™

Mercuri

Els testimonis extrets dels deltes de contaminaci6 de I’embassament de Flix presenten uns nivells
molt elevats de mercuri. Les concentracions mitjanes dels testimonis, VC1, VC2, VC3, VC4, i
VCS5, son de 142, 31, 23,541 16 pg g'1 , respectivament, amb uns maxims que prenen uns valors
de fins a 700 vegades superiors als nivells considerats naturals en fangs sedimentaris (0.04-0.3
ng g'). Dels cinc testimonis analitzats per I’Institut de Ciéncies del Mar (ICM-CSIC) de
Barcelona, el VC1 és el més contaminat per mercuri. Si comparem la seva concentracidé mitjana
(142 pg g') amb la dels demés testimonis observem que aquest darrer presenta unes
concentracions que son 4.5, 6, 2.6, 1 8.9 vegades superior a la dels testimonis VC2, VC3, VC4 1
VS, respectivament. Val a dir que el mercuri és un metall que presenta una concentracié molt
baixa en la fosforita sedimentaria del Marroc (Kongshaug et al., 2002, veure taula 2.8 del Capitol
2). Per tant, la seva preséncia esta estretament vinculada a la planta de produccié de clor i
organoclorats adjunta a la fabrica de fosfats. Com ja hem comentat en el capitol 2 dedicat als
processos industrials de la factoria electroquimica, el mercuri és un subproducte derivat de la
utilitzacio de les cel-les de mercuri en el procés d’electrolisi.
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Fig 5.1.17. Representacié grafica de la concentracié de Ca i de Iactivitat de *'’Pb en profunditat en el

testimoni VC2.
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Fig. 5.1.18. Correlacio dels residus NORM amb el Cr, Cd, Ni, Zn i Cu en els testimonis VC2, VC4 i VC5.

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

70 T T

Testimoni - VC4
60

50
<

~ 304
3 n

C
ot .
\

\

x

20-m

[y

T T
0 100 200

600 . .

T T
300 400
Pb (Bq kg™)

210,

T T
500 600

Testimoni - VC2

500

4004

1
)

300

Cr(ugg

200

1004

T T
0 100 200

25 T T

T T T
300 400 500

210p) (Bq kg-w)

T T
600 700 800

Testimoni - VC2
2,0

0,54

0,0

T T
0 100 200

T T T
300 400 500
210py, (Bq kg")

T T
600 700 800

Ni(ugg")

Zn (ugg')

110

100 o
90 4
80
70
60 -m
50 Mu—
n
404 "
30

20

Testimoni - VC2

500

T T
100 200

360 4(‘)0 5(‘]0
210py, (Bq kg")

T T
600 700 800

450

400

350

300

250

200

150

100

50

Testimoni - VC5

0

T T T
200 400 600

T T T
800 1000 1200
*Ra (Bq kg")

T T T
1400 1600 1800 2000



Capitol 5. Resultats. Part I: L’embassament de Flix i tram baix de I’Ebre 125

-1
Hg(mgg )
0 100 200 300 400 500
0 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I

20+
40 4 l/

\

[ ]
60 -

Inici de|la produccio6 de

/ fosfat bicalcic (1973)

80

Profunditat (cm)

100

120
Maxim de mercuri (1961)

140

160

v T v T v T v T v T v
0 100 200 300 400 500 600

“'Pb (Bqkg)
—o—Hg
ZIOPb

Fig 5.1.19. Distribucié del mercuri i del *"’Pb en profunditat en el testimoni VCI.

Mitjangant la dataci6 indirecta amb el *'°Pb observem com ja era habitual en alguns dels deltes
d’abocament eliminar subproductes clorats abans del I’any 1973 (inici de la preséncia de residus
rics en radioactivitat natural). A més a més, en el cas concret del testimoni VC1 s’ha utilitzat la
concentracié de mercuri per obtenir una data complementaria a la del 1973 establerta a partir del
1%p. S’observa un gran abocament de mercuri a la seccié 102-105 cm, amb una concentraci6 de
440 pg g, que podria possiblement ser el resultat de 1’ampliacié de les plantes de sintesi de clor

de I’any 1961 i que coincidiria amb les datacions proposades mitjancant el *’Cs i el *'°Pb (Fig
5.1.19).

e Els organoclorats

La preséncia d’organoclorats €s generalitzada en tots els sediments de Flix i no mostren una
tendencia definida en profunditat (Fig 5.1.20). Els principals compostos organoclorats que ha
detectat el Departament de Quimica Ambiental del Centre d'Investigacio i Desenvolupament del
(CID-CSIC) dirigit pel Dr. Joan Grimalt, son I’hexaclorobenze, pentaclorobenze, DDTs,
policlorobifenils, policloronaftalens i policloroestirens, amb unes concentracions molt elevades
en comparacié amb els nivells habituals citats a la bibliografia.
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L’unic perfil que presenta un comportament decreixent en profunditat és el del testimoni VCI1
(Fig. 5.1.20 1 taula 5.1.5). En la darrera secci6 del VCI (150-153 cm) la concentracid
d’organoclorats és molt baixa, similar als nivells habituals en sediments lacustres (Grimalt,
2003) 1 només es detecten petites concentracions de DDT (DDE) i altres, procedents molt
probablement de les filtracions de les capes superiors afectades. En la segiient seccié les
concentracions de compostos organoclorats augmenten fins al seu maxim absolut a la seccid
111-116 cm, just per sota la seccié 100 cm datada a I’any 1973 a través del *'°Pb. El maxim
correspon a un abocament massiu de residus (hexaclorobenzeé, pentaclorobenze,
hexaclorociclohexans, policloronaftalens i policloroestirens) que destaca fortament pel seu color
negre intens des dels 108 al 116 cm. Si revisem la taula 2.5 del capitol 2, on es descriu
I’ evoluci6 historica de les linies de produccié de la fabrica, podem observar com a I’any 1945
s’inicia la linia de produccié de DDT, cloral i clorobenze (1947-1948) i entre I’any 1949, i
principalment el 1961, s’incorporaren a la factoria dues noves plantes de sintesis d’organoclorats
que incrementaren notablement la producci6 d’organics. Aquest maxim coincideix, per tant, amb
el desplegament de les noves linies de produccio 1 amb la posada en marxa d’aquestes noves
plantes. Aquesta data del 1961 que s’observa en el testimoni VC1 esta plenament d’acord amb la
dataci6 per B7Cs 1 2'°Pb (residus NORM).

Després de 1’any 1973 les concentracions continuen essent molt elevades en tots els compostos
organoclorats, perd amb uns valors inferiors als de I’abocament registrat a la seccio 111-116 cm
(Taula 5.1.6).

Malgrat que la tendéncia general és trobar els compostos organoclorats arreu dels testimonis, en
alguns casos concrets s’observen diferéncies. Aixi per exemple el y-Hexaclorociclohexa es troba
present en tots els testimonis de Flix exceptuant el testimoni VCS5. El g-HCB es un subproducte
de la fabricaciéo de molts de compostos clorats i és altament soluble en aigua. La preséncia de
concentracions elevades d’aquest subproducte en els residus de Flix reflecteix un increment
general de la produccio dels compostos fabricats. En el testimoni VC5 no hi ha preséncia de
nivells de y-Hexaclorociclohexa., molt probablement per la seva situacid al costat de la presa,
sota la influéncia dels corrents d’aigua (captacié de la hidroeléctrica i obertura de comportes)
que han rentat el g-HCB i no s’hi ha acumulat. De la mateixa manera, el testimoni VC4 mostra
unes concentracions molt elevades de 4.4’-DDT (ex: 44000 ng g a la capa superficial), en canvi
les concentracions son molt més baixes en els testimonis VC2 1 VC3 1 VC5, amb un interval de
valors de 0 a 700 ng g'. Per tant, s’observa una contaminacié global per organoclorats en tots els
lobuls i en alguns casos es pot observar una contaminacié selectiva per alguns compostos.

5.1.8. Discussio dels resultats obtinguts en I’embassament de Flix

Els lobuls residuals presents en I’embassament de Flix mostren un impacte radiologic ambiental
evident a causa del procés de concentracio de radionuclids naturals durant 1’elaboracié del fosfat
bicalcic. Cal tenir en compte que aquests residus NORM es troben dipositats dintre del lit del
riu, a 95 km de la desembocadura al delta de I’Ebre. El sistema fluvial de la zona és molt
dinamic 1 per tant aquests fangs son susceptibles a ser remobilitzats i1 transferit a ecosistemes
sensibles o a la cadena alimentaria i afectar finalment a la poblacio.



Capitol 5. Resultats. Part I: L’embassament de Flix i tram baix de I’Ebre 127

Taula 5.1.5. Concentracions de DDT i PCB-
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Fig 5.1.20. Perfil de 200pp i PCB-28 en el testimoni *En cursiva es senyala la seccié 111-116 corresponent a
VC4, on es comprova com els compostos clorats la posf’da en marxa de {a produccio _d’organoclorats
s’aboquen segons la produccio de clor de la factoria i (19491 1961) amb tecnologia alemanya UHDE.

que no estan directament vinculats a la produccio del

fosfat bicalcic.

En la normativa espanyola (Real Decreto 1836/1999), europea (96/29/Euratom) ni internacional,
no hem trobat uns limits de contaminacid per a residus, ni limits de residus radioactius referents
a elements radioactius naturals. En general es considera que es un tema pendent de resoldre.
Legalment només es contempla 1’impacte dels residus NORM en termes de dosi rebuda per la
poblaci6 i pels treballadors de I’empresa assumint els criteris de proteccid radiologica. Aixi
doncs, el sistema de proteccio6 radiologica estableix que la dosi maxima rebuda per a la poblacid
no pot ser superior a 1 mSv per persona i any, i en el cas de personal professionalment exposat a
la radiaci6 la legislacio estableix 100 mSv per persona durant un periode de 5 anys oficials
consecutius subjecte a una dosi efectiva maxima de 50 mSv en qualsevol any oficial. Per tant,
segons la normativa 1’impacte de Flix només és quantificable si s’elabora un estudi dosimétric
detallat a I’interior de la planta de DCP, en el cas de personal treballador, i si s’avaluen totes les
possibles vies que poden afectar a la poblaci6 (vegeu Capitol 8. Estudis prospectius, estimaci6 de
dosi).

La directiva europea 96/29/Euratom només estableix uns limits de concentraci6 i de quantitat
total en el cas de les practiques en instal-lacions radioactives. Segons la normativa europea, les
activitats exemptes de declaracié son aquelles en que les quantitats o concentracions no superen
els limits de: 10000 Bq d’activitat total o bé 10000 Bq-kg™ per al *'’Pb i **°Ra, i de 10000 Bq
d’activitat total 0 bé 1000 Bq-kg™ per 1'***U (Taula 5.1.6). En tot cas, perd, aquests nivells
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Taula 5.1.6. Limits de concentracio i quantitat establerts per la directiva 96/29/Euratom.

Radionuclid (96/29/Euratom)
Quantitat Concentracio
(Bg) (Bqkg")

2Ra+ 10* 10.000
210pp+ 10* 10.000
210p 10* 1.000

BITh 10° 1.000

28y 10° 1.000

el limit pel radionuclid és computant incloent els seus fills.

s’apliquen estrictament a les fonts radioactives i no als residus generats, que solen presentar uns
nivells d’activitat d’un o més ordres de magnitud per sota de les activitats de les fonts. Per tant,
no podem comparar directament les activitats dels NORM de Flix amb els limits de concentracio
de la normativa 96/29/Euratom. Tanmateix, la [AEA Draft Safety Guide DS161, (2004) si que
recomana uns limits d’excepcid per a residus solids rics en radioactivitat natural derivats de la
industria no nuclear (NORM) (Wymer, 2004). Les recomanacions s’estableixen en
concentracions de 1000 Bq-kg™' per als elements de la cadena de 1*°*U i de 10000 Bq-kg™ per al
“K. Segons aix0, algunes de les seccions analitzades per *'°Pb i **Ra son inferiors, perd
significativament properes als limits de la IAEA. Per contra, una gran part de les seccions
analitzades superen els limits de la IAEA per **U.

Malauradament, 1’aplicacié d’aquests limits recomanats per la IAEA en els paisos de la Unio
Europea ¢s molt complex, ja que s’acaba d’aprovar recentment la normativa (96/29/Euratom) per
a regular, entre d’altres aspectes, aquest tema. Es evident que la 96/29/Euratom presenta un buit
legal pel que fa a la regulaci6 de les industries NORM (mineria de 1’urani, industria dels fosfats,
mineria del carbo i de centrals térmiques, industria del petroli i del gas, industria dels oxids de
titani, induastria del zirconi i1 ceramiques, produccido de material de construccio, i les diverses
aplicacions dels radionticlids de radi i tori) ja que no dona cap indicacid, a part del criteri de dosi,
per tal de controlar i gestionar els residus generats. L’inic pas que la comunitat ha fet en relacio
a la gestio dels NORM ¢és elaborar diversos estudis preliminars per tal de localitzar les industries
productores de residus i quantificar d’una forma preliminar el volum de residus que es generen
en els estat membres (Radiation Protection 122 (2001); Vandenhove (2002); Vandenhove et al.,
1996; Karsten et al., 2002 en el marc del project EU-project TENORMHARM). Per tant, encara
falta elaborar un estudi serios del volum de residus historics NORM que es troben repartits per
tot Europa.

En resum, les recomanacions de la TAEA so6n un bon punt de partida per a una gran majoria de
paisos que encara no han desenvolupat normativa per a la regulacid dels residus NORM
(Wymer, 2004) i s’espera que en un futur es converteixi en un referent a seguir per a millorar
I’actual directiva europea en materia de radioproteccio.

Propostes de remeiacio

Una vegada descrita la magnitud de la problematica associada als fangs NORM de Flix cal
plantejar-nos quines teécniques de remeiacid es poden aplicar en aquest tipus d’ambient
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sedimentari. L’objectiu final és reduir el perill potencial que suposen les 300.000 tones
metriques de residus contaminats que es troben emplagades al mig del curs fluvial del riu Ebre, a
95 km de la seva desembocadura, i que només ¢és total o parcialment retinguts per la presa de
I’embassament.

a) Mesures de remeiacio

Vandenhove i col-laboradors (1996), Lambers i col-laboradors (1999) i Bousher i Jackson (1999)
proposen diverses linies d’actuacié per tal de pal-liar el problema dels abocaments de residus
radioactius NORM derivats de la industria no nuclear. Vandenhove 1 col-laboradors (1996), en el
seu informe de la comissid6 Europea DG XI, 96-ET-006, proposen un model anomenat
Assessment Model for a Common Aproach to Restoration of Contaminated Sites (AMCARE)
pensat per escollir la mesura de remeiacid6 més adient a cada tipus de residu NORM. Les
variables que el model t¢ en compte son la naturalesa del residu, el tipus d’abocament, el volum,
el nombre d’habitants de les proximitats de la zona afectada, I’accessibilitat al residu, i les
principals vies d’exposicid que intervenen (veure capitol 3, apartat 3.3.2). Finalment, un cop
escollida la técnica més adient es modelitza la dosi per la poblacio després de 1’aplicacio de la
mesura correctora.

L’eleccid de la millor técnica, o combinaci6 d’aquestes, estara sempre subjecte a la relacié cost-
benefici (capital disponible, volum de residus a tractar, el temps necessari per implantar la
tecnica, la quantitat de ma d’obra contractada, etc.).

1. Trasllat del material NORM des de la zona afectada a una localitzacié més segura i
controlada (dragat de sediments, eliminaci6 dels residus, eliminacid dels sols).

El dragat dels 5 1obuls de I’embassament de Flix és una operaci6 d’un elevat cost economic pero,
que elimina definitivament la preseéncia dels residus en les aigiies de I’Ebre i resol el problema
per a les generacions futures.

Primerament s’hauria de dissenyar un canal que permeti trasvassar les aigiies de I’Ebre des de la
sortida de I’embassament de Riba roja fins a ’altura del meandre de Flix. Posteriorment, un cop
I’embassament ja esta sec, s’han de dragar i retirar les 200.000-360.000 tones de contaminacid
que s’estimen en els deltes submergits i tot el material emergit dels deltes, encara per quantificar.
L’operacié és molt delicada degut a la contaminacié en radioactivitat natural i sobretot en
metalls pesants 1 compostos organoclorats presents en els fangs. Per tant s’han de prendre fortes
mesures de protecci6 a I’hora de minimitzar 1’exposicid del personal treballador en 1’obra. A més
a més, durant el temps que es deixin les piles de material al descobert, s’incrementa el risc
radioactiu per exhalaci6 de rad6 i d’alliberaci6 d’altres contaminats volatils (organoclorats, zinc,
cadmi, mercuri). Per tant €s una operaci6 que tamb¢ s’ha de realitzar en el minim temps possible.
Paral-lelament a aquesta operacio6 s’ha de preveure la construccio de diposits especials per acollir
aquests fangs dragats (Vandenhove et al., 1996). Un cop finalitzat el dragat de la zona afectada,
s’ha d’impermeabilitzar seguint el protocol utilitzat en el segellat dels abocadors urbans, amb
I’objectiu d’assegurar la completa immobilitzaci6 del material contaminat que hi pugui
romandre.
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Cal remarcar, que I’opcié de dragat del riu sense un previ assecament és completament inviable
ja que llavors s’agreujaria seériament el problema de la mobilitzacié dels contaminants aigiies
avall del riu.

2. Confinament o aplicacio de barreres fisiques que impedeixin la migraci6 dels
contaminants, evitant la seva interaccié amb el medi no contaminat (cobriment del
residus amb material impermeable, sistema de capes, malles geotéxtils, cimentacio)

Una altra opcié molt menys costosa i que redueix el risc de mobilitzacié dels contaminants d’una
forma temporal és el confinament in situ del fang. En aquest cas també s’ha d’assecar totalment
el panta i posteriorment s’han d’aplicar les barreres fisiques més adients. En el mercat hi ha
diversos tipus de malles de geotextil usades habitualment en la clausura d’abocadors que
s’apliquen de manera intercalada amb diverses capes de material impermeable (roca calcaria i
argiles). Posteriorment, la propia dinamica sedimentaria de la zona cobrira [’area
impermeabilitzada. Una altra barrera fisica aplicable, pero més agressiva amb ’entorn, és la
cimentacio dels lobuls. El procés consisteix en aplicar ciment directament sobre la zona afectada
que, un cop solidificat, ailla el residu de I’exterior. Tanmateix, la inestabilitat sedimentaria dels
lobuls, juntament amb [’elevada toxicitat dels residus (pH acids, productes dissolvents,
organoclorats), podrien dissoldre la barrera de ciment (CSIC-LIM, 2003) tot alliberant el residu
progressivament a 1’entorn. Aixi doncs, la maxima impermeabilitzacié s’aconseguiria combinant
els dos tipus de barreres: primer una capa de geoteéxtil amb lamines de roca calcaria intercalades 1
finalment una coberta de ciment que segelli definitivament la zona.

3. La immobilitzacié dels contaminants.

El procés consisteix en aplicar determinats productes quimics a la zona afectada amb 1’objectiu
d’immobilitzar els contaminants i reduir el seu grau de dispersid. La técnica es basa en la
immobilitzacié quimica a partir de la formacié de complexos insolubles que acaben retenint el
elements toxics en els seus enllagos.

Es poden aplicar diversos agents quimics directament sobre el residu de Flix. Tanmateix aquesta
via no ¢és del tot adequada al tipus de problema que ens ocupa. La totalitat del fang a tractar es
molt elevat 1 alhora concentrat, per tant la immobilitzacié6 amb agents quimics en la propia zona
esdevindria laboriosa, costosa, i no asseguraria el tractament de la totalitat del volum residual.

4. Separacio o extraccié del contaminant.

L’objectiu final de la separacid o extraccio és la de concentrar el producte toxic en el minim
volum possible. Com a resultat tenim un material ric en contaminant i un material més empobrit.
Aquesta mesura es basa en separar els elements més contaminants (metalls, organoclorats) del
material afectat, mitjancant ’aplicacié d’agents quimics que formen un precipitat, per dissolucio
mitjancant un rentat amb acids minerals o solucions alcalines que capturen els metalls (***U,
22°Ra, !°Pb etc.) (Watanabe et al., 2001), a través de columnes d’intercanvi ionic (p.e. columnes
de EDTA), electro-refinaments, volatilitzacid, etc. (Choopin & Morgenstern, 1999). Aixi per
exemple, Watanabe i col-laboradors (2001) conclouen que I’aplicacié de la sal alcalina de
carbonat d’hidrazina és un bon agent separador de 1I’U(IV) que forma part dels acids
organofosforics (acids debils) derivats de la industrial dels fosfats. En la gestio de basses de
fosfat de guix de la industria del fosfor, o en el tractament fisicoquimic de les plantes de
depuracid i de potabilitzacid, s’utilitzen agents quimics que interactuen de manera selectiva amb
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els agents més contaminants, separant-los en forma de precipitat i floculaci6. Juntament amb la
separacié quimica també es combinen les técniques de separacid per filtracid i flotacio. Aixi per
exemple, Gifvert 1 col-laboradors (2002) descriuen 1’eficiéncia d’eliminacié de radionuclids
naturals i1 antropogénics en les aigiies potables de la provincia d’Scania (Suecia). El métode
utilitzat es basa en fer passar 1’aigua per un procés que combina la coagulacid (p.e. Alx(SO4)s,
FeCl;) amb la floculacid, seguit d’una filtracié amb sorra (filtracié rapida i lenta). Els resultats
demostren una bona eliminacié de I'urani, el tori, 1 el poloni. Per contra el procés no és tan
eficient en el cas de I’estronci i el radi, que s’escapen del procés de purificacio.

La separacio dels radionuclids presents en el fang de Flix és una mesura molt costosa que
implica un dragat, desplagament del residu, procés de tractament (assecat del fang, tamisat, atac
amb acids selectius depenent del contaminat, etc.) en una planta especialitzada, i finalment
transportar el residu, que és molt divers, altament concentrat i toxic, en uns diposits de contencio
especials. A més a més, aquests residus ja presenten uns nivells de radioactivitat natural elevat en
origen i es troba en unes grans quantitats que fan la seva separacié molt dificil.

Resumint, 1‘opcid que basicament s’ha d’intentar dur a terme a I’embassament de Flix és la
retirada dels residus toxics del llit del Riu Ebre, per resoldre el problema definitivament 1 no
deixar-lo a les generacions futures. Posteriorment aquest residu es pot intentar tractar per reduir
el seu grau de toxicitat, o simplement s’inertitzar i confina en uns diposits especials lluny de la
poblacio.

En qualsevol cas, sigui quina sigui 1’opcié escollida, cal remarcar que el maneig i tractament
d’aquests residus ha d’estar estretament vinculat a un complet estudi dosimétric per tal d’estimar
la dosi rebuda pels treballadors encarregats de posar en marxa el sistema de remeiacid. També ¢€s
imprescindible fer un monitoreig dels nivells de dosi a les proximitats dels residus confinats i de
la contaminacié aigiies avall del riu per tal de comprovar que el confinament funciona
correctament.

Juntament amb aquest estudi dosimetric dels treballadors i de monitoreig ambiental cal elaborar
un estudi del risc on s’estimi la dosi rebuda per la poblacié després de I’aplicacié de la mesura
correctora. Tampoc s’ha d’oblidar, tal com apunta I’informe del CSIC-LIM (2003) on s’avalua
I’impacte radiologic de les basses de fosfat de guix derivades de la industria dels fertilitzants a la
provincia de Huelva, que per tal d’assegurar 1’¢xit de les operacions ¢€s imprescindible la
redaccid6 d’un pla d’actuaci6 que compti amb el consens i cooperacid de totes les parts
implicades (I’empresa, organismes publics i la poblacio afectada).

b) Mesures preventives

Les mesures de remeiacid proposades anteriorment estan pensades per a pal-liar el problema
quan ja no existeix cap altra alternativa que el simple tractament del residu final. Es a dir, les
mesures de remeiacidé només tindran sentit si s’apliquen conjuntament amb un seguit de mesures
preventives que assegurin la minimitzacio de la produccié de contaminants en origen. Un cop el
contaminant ja es troba dispersat en el medi el problema esdevé més dificil de controlar ja que
interactua amb les diferents variables ambientals de I’ecosistema. Per aquest motiu, les mesures
preventives son sempre més eficients i economiques que les mesures de remeiacio.

1. Es necessari invertir en noves tecnologies de produccio de fosfat bicalcic més netes que
garanteixin un residu final més lliure de metalls pesants i radionuclids naturals. El
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sistema de produccié de fosfat bicalcic ha d’incorporar una tecnologia que permeti
combinar processos de precipitacio selectiva (extraccidé quimica de Cd, As, de “*°Ra,
2381), amb sistemes de resines de retencié de radionuclids i metalls pesants (resines
d’intercanvi i0nic), que acabin concentrat finalment els contaminants en el minim volum
possible. Posteriorment, el residu final pot ser inertitzat, cristal-litzat (confinat en una
matriu cristal-lina), o simplement contingut en diposits especials.

2. Una altra actuacio preventiva és la reestructuracio dels fluxos industrials que tenen lloc
durant la produccié del DCP. El procés productiu ha de contemplar el reaprofitament 1
recirculacio dels fluxos dels diferents subproductes que es formen durant les fases
intermitges (Géfvert et al., 2001). L’optimitzacié de les matéries primes permetra tenir un
sistema de produccié més eficient (kg de matéria prima consumit per kg de producte final
elaborat) i menys costods. Per tant es reduira la quantitat final de residus generats, i
paral-lelament es podra llangar al mercat un producte més competitiu.

3. La prevencio6 de la contaminaci6 atmosférica és un altre punt a tractar. Es aconsellable la
utilitzacio de filtres (ex: filtres de manegues) que evitin la propagacié de ntivols de pols
de radiaci6 natural generats durant les descarrega i molturacié de la roca fosforica. La
finalitat és evitar el contacte potencial que pugui tenir la poblaci6 amb el nuvol.
Simultaniament, a la sala de molturacié de la roca, s’ha d’instal-lar un bon sistema de
ventilacié que minimitzi la dosi rebuda per 1’exhalacié del *’Rn de la fosforita.

4. En relacio a I’exposici6 del personal de planta s’ha d’assegurar la minima exposicié dels
treballadors en les operacions de descarrega, molturacio, recollida del producte final i
empaquetat, neteja de cubetes de precipitacio, aixi com també durant les operacions de
retirada dels fangs residuals (Géfvert et al., 2001).

5.1.9. Sediments superficials del riu Ebre

Les activitats dels radionuclids analitzats en els sediments superficials del riu Ebre, des de
I’embassament de Flix fins a la seva desembocadura, es mostren a la taula 5.1.7 1 a les figures
5.1.21, 5.1.22 1 5.1.23. A les taules 9.6a i 9.6b es presenten també les concentracions en
profunditat dels dos testimonis sedimentaris obtinguts en els punts de mostreig OEB1700 i
OEB1800, respectivament.

Radionuclids naturals
. 210 ,
Concentracions de “ "Pb en excés

Els nivells de concentracié de *'°Pb en excés son de 10-16 Bq-kg™ en les dragues OEB0200,
OEB1100, OEB1300, localitzades en el tram des del Castell de Miravet fins a les proximitats de
Tortosa. Posteriorment el *'°Pb en excés decreix fins a nivells indetectables en les dragues
OEB1400 i OEB1500, localitzades a 1’entrada i sortida d’Amposta, i la draga OEB1600
mostrejada al costat de la petita illa de Sapinya. L’abséncia de “'°Pb en excés indica que el
material que transporta el riu no s’acumula en aquest tram. Cal afegir que aquests trams son
navegables 1 que regularment son dragats per a facilitar la navegaci6. Aixi doncs, és
comprensible que no hi hagi preséncia de material acumulat en aquest sector fluvial.
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Seguint riu avall, i ja entrant plenament en el delta de I’Ebre, observem que les activitats de *'’Pb
en excés de les dragues OEB1700 fins a la OEB2100 (la darrera draga mostrejada) experimenten
un augment de concentracid, variant entre els 18-52 Bq-kg”. El maxim es localitza a la draga
OEB1800, a la sortida de la poblacié de Deltebre, amb 52+3 Bq'kg', i el minim a la draga
OEB2000, prop del canal de lo Migjorn, amb un valor de 18+3 Bq-kg™', molt similar a la draga
OEB1900 mostrejada practicament en el mateix punt. Finalment, la draga OEB2100, a 1’altura
de I’Illa de Buda (desembocadura del riu Ebre), mostra una activitat de 37 + 3 Bq-kg™ indicant
també una acumulacid del material transportat pel riu.

En les estacions de mostreig OEB1700 1 OEBI1800 també es van obtenir 2 testimonis
sedimentaris de 18 i 33 cm de longitud. El perfil de *'°Pb en excés del OEB1700 presenta una
concentracié superficial de 36 + 3 Bq-kg™ i de 39 + 3 Bqkg™ als 2.75 cm de profunditat. A partir
dels 3 primers centimetres comenga a mostrar un sensible decreixement en profunditat des dels
27.8 + 2.4 Bqkg” de la secci6 5.5 cm fins als 14.9 + 3.0 Bqkg” de la secci6 final (17.5 cm).
Tanmateix, I’activitat de *'°Pb en excés no arriba en cap moment a ser nul-la (Taula 9.6).

El perfil de *'°Pb en excés del testimoni OEB1800 mostra unes concentracions molt similars a
les del perfil de OEB1700, pero en canvi presenta una major irregularitat. L’activitat superficial
és més baixa que la del testimoni I’OEB1700 i pren un valor de 28.7 = 4.9 Bq-kg"'. Augmenta en
profunditat fins assolir el maxim a la secci6 9.5 cm amb un valor de 42.3 + 5.4 Bq-kg™', superior
al maxim del OEB1700. En la segiient secci6 (11.5 cm) I’activitat baixa rapidament fins als 25.3
+ 2.9 Bqkg™, perd recupera els nivells elevats a la seccio 18.5 cm amb un valor de 40.2 + 4.2
Bgkg”. Des d’aquesta seccié fins al final del testimoni, les concentracions baixen fins als 19.8 +
4.5 Bq'kg™ de la darrera secci6 a 32.25 cm de profunditat, amb un valor similar al de les darreres
seccions del testimoni OEB1700.

. 22
Concentracions de **°Ra

Les dragues del riu Ebre presenten una concentracié de “*°Ra mitjana de 22.0 + 0.9 Bq-kg ™', amb
un maxim en la zona del Castell de Miravet (OEB1100) amb 39.6 + 1.8 Bqkg'. A I’estacio
OEB1700 (Deltebre) es produeix un maxim local de radi, amb 27+3 Bq-kg”, i un minim a la
sortida de la mateixa poblacio (OEB1800) de 9.0 + 1.2 Bq-kg™.

En relacio als dos testimonis mostrejats a les estacions OEB1700 i OEB1800, les seves activitats
prenen uns valors d’entre 15-19 Bq-kg™ i de 14-24 Bqkg™, respectivament. En el cas de la draga
OEB1700 la seva activitat és sensiblement superior a la mesurada en el testimoni sedimentari. En
canvi, en el testimoni OEB1800 observem una activitat de radi sensiblement més elevada que la
de la draga OEB1800.

Concentracions d’>%U

L’activitat mitjana d’***U en les dragues és de 20.7 + 0.9 Bq-kg'. Presenta el seu maxim a la
poblacié de Deltebre (OEB1700) amb un valor de 49 + 3 Bqkg' en el mateix punt on es
localitza el maxim local de *°Ra i molt a prop del maxim de *'°Pb, localitzat a la sortida de la
mateixa poblacio (OEB800).

En el cas del testimoni OEB1700 mostrejat en el mateix punt, les activitats d’***U en profunditat
son molt constants i oscil-len entre els 20-24 Bq-kg™, per sota de la concentracié mesurada a la
draga OEB1700. En la draga OEB1800 1’***U presenta la concentracié més baixa, amb un valor
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de 9 + 2 Bq'kg'. Tanmateix, si comparem aquesta mesura amb les concentracions obtingudes en
el perfil d’*"U del testimoni sedimentari OEB1800, observem com el perfil d’**U en
profunditat pren uns valors compresos entre els 13-24 Bq-kg™, lleugerament més elevats que
I’activitat de la draga.

Concentracions de **Th
L’activitat mitjana de >**Th dels sediments superficials del riu Ebre és de 18.3 + 0.3 Bq-kg™', amb
uns valors molt similars entre les dragues. El seu valor maxim es troba en la draga OEB1700, a
I’igual com el maxim d’***U, amb un valor de 27 + 2 Bq-kg™. S’observa també un maxim local a
I’estaciéo de Miravet (OEB1100), en el mateix punt del maxim absolut de radi, amb un valor de
24.8+1.3 Bq-kg™. El minim es localitza a la draga OEB1800 a I’igual com el minim d’***U i de
26Ra, i on es localitza el maxim de *'°Pb en excés.

Les activitats de tori del testimoni OEB1700 prenen uns valors de 20-26 Bq-kg, similars al
valor de la draga. En el testimoni OEB1800, les activitats son d’entre 21-22 Bq-kg™”, exceptuant
a la seccio 18.5 cm on I’activitat esta per sota del minim detectable. En general, pero, la seva
activitat esta sensiblement per sobre de la mesurada en la draga OEB1800.

A partir d’aquestes mesures dels radionuclids naturals dels sediments del Riu Ebre podem
considerar que no hi ha un senyal evident de la preséncia de fangs NORM remobilitzats en el
tram baix del riu Ebre des de Miravet fins a I’'llla de Buda (al delta). A la taula 5.1.10. es
presenten les mesures d’activitat de radionuclids naturals en sediments superficials del tram
catala de I’Ebre (periode 1989-1993) reportades per Pujol (1996) 1 Pujol & Sanchez-Cabeza
(2000), on s’aprecien uns valors similars als que hem obtingut en aquest treball.

Concentracié de ‘°K

Les activitats de *’K es troben en un interval comprés entre els 241 + 12 i 447 + 17 Bq-kg', amb
una activitat mitjana de 347+98 Bqkg'. Aquests valors son tipics del lit del riu (Pujol, 1996;
Pujol & Sanchez-Cabeza, 2000). Pel que fa a les concentracions de *°K dels testimonis
sedimentaris OEB17 i OEB18, aquests mostren uns valors sensiblement superiors als observats
en les dragues, amb uns valors de 1’ordre de 450-500 Bq-kg™.

Radionuclids artificials
cr o3 137
Concentracio de “'Cs

El "'Cs presenta uns nivells molt baixos en totes les dragues, amb una activitat mitjana de 2.65 +
0.14 Bqkg'. El valor més elevat s’observa a la draga OEB1700, on també s’experimenta el
maxim de 226Ra, 238U, 22T}, Si observem les concentracions de '*’Cs en la columna sedimentaria
de I’estaci6 OEB1700 i OEB1800, els valors son els tipics dels sediments lacustres, amb el seu
maxim a la seccio 11.5 cm de 7.1 + 0.7 Bqkg™ pel OEB1700 i de 5.9 + 0.8 Bq-kg™" a la secci6
3.75 cm pel OEB1800.

Concentracié de *°Co

La preséncia de ®°Co en els sediments de I’Ebre és habitual ja que les centrals instal-lades en el
seu curs tenen permis per fer descarregues puntuals i controlades de residus liquids de baix
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Taula 5.1.7. Activitats mesurades en les dragues sedimentaries del tram catala del riu Ebre.

Codi K e 210pp excés 226Ra 22T 28y Co
OEB1100 271 +80 3.1+£0.5 12+3 306+1.8 248+1.3 16+3 1.2+0.3
OEB0200 250+8 1.5+0.4 16+ 4 21.9+£3.0 16.6+1.1 16+ 3 1.5+0.3

OEB1300 24112 0.7+0.4 10+2 203+1.0 15.1+1.5 14+ 4 <1.91
OEB1400 302+11 1.3+0.4 3+4 213+4.0 18.2+1.0 <16.5 <0.88

OEBI1500 462+17 <2.7 5+2 25.0+9.0 <10.0 27+ 4 <23
OEB1600 269+12 1.8+0.5 0+£0 21.1+£3.0 152+14 14+ 5 <23
OEB1700 492+3 6.6+0.8 27+ 4 27.4+3.0 2742 49+ 3 6.2+1.7
OEB1800 -£- 1.5+£0.3 52+3 9.0+12 11.1+1.2 9+2 <1.67
OEB1900 312+ 14 3.6£04 21+3 206+1.7 174+1.2 20+ 2 54=£03
OEB2000 423+15 3.1+ 04 18+ 3 19.1+1.7 199+13 21+3 <1.9
OEB2100 447+17 33+£04 37+3 164+1.8 17514 21£3 <2.4
Mitjana 347 £98 26+1.7 18§+15 21.9+0.1 18+4  20.7+£0.9

Taula 5.1.8. Concentracions dels radionuclids naturals i artificials en sediments superficials en el tram catala de
I’Ebre (periode 1989-1993) reportades per Pujol (1996) i Pujol i Sanchez-Cabeza (2000).

137CS 60CO 40K ZIOPb exces 226Ra 238U
Mostra (Bgke” Bgrkg'! Bgke'! Bk Bgrke' Bgrkg'!
qkg (Bgkg™) (Bgkg™) (Bgkg™) (Bgkg™) (Bgkg™)
Ribarroja 1.341.0 - 215429 12.3+5.8 212432 21.9+43
R 1.6£1.3 - 27838 6.6+8.8 31422 2316
Asco 2.9+1.9 1.6+2.8 286:+58 17+18 28+12 29+19
Miravet 543 2.342.6 299+42 14.847.7 30.7+9.9 34+17
Xerta 2.541.2 0.89+0.37 171459 6.6+5.7 19.2+4.6  13.346.5
Amposta 1.7+0.4 0.46+0.23  227+45 4.62+0.43 14.148.2  12.246.9

nivell. Les activitats de “°Co que s observen en els sediments son molt baixos i només s6n
detectables en les dragues on es produeix acumulacié de material, exceptuant la draga OEB1800,
que tot i presentar el maxim de *'°Pb en excés, no mostra *’Co.

El senyal de ®’Co s’observa en les dragues més properes a la central nuclear d’Ascé, OEB1100 i
OEB0200, pero amb un valor 5 vegades inferior al registrat al Delta de I’Ebre, punt on realment
acaben sedimentant les particules i acumulant el ®*Co. Els valors maxims s’observen per tant, en
els sediments superficials de les estacions OEB1700 1 OEB1900.

Els resultats dels radiontclids artificials obtinguts en aquest treball son similars als nivells
d’activitat reportats per Pujol (1996) i Pujol & Sanchez-Cabeza (2000) en un treball elaborat
durant els anys 1989-1993 (Taula 5.1.8).
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Figura 5.1.21. Nivells d’ 238U, 32Th 25Ra, 21°Ph en excés, ®°Co i ¥'Cs en les mostres seleccionades per Uestudi del tram del riu Ebre entre
I’embassament de Flix i la desembocadura (Bq-kg'). *U, I'alcada maxima de la barra correspon a 250 Bq-kg' . *°Th, 'alcada maxima de la barra
correspon a 69 Bq-kg' és a dir el valor del sediment VC5008 del testimoni VCS5, que s’inclou com a referéncia (Taula 9.5). **’Ra, I'al¢ada maxima de la
barra correspon a 140 Bq-kg" és a dir el valor del sediment VC5008 del testimoni VC5 dividit per 10, que s’inclou com a referéncia (Taula 9.5). *'°Pb,
’al¢ada maxima de la barra correspon a 108 Bq-kg” és a dir el valor del sediment VC5008 del testimoni VCS dividit per 10, que s 'inclou com a referéncia
(Taula 9.5). “Co, I'al¢ada maxima de la barra correspon a 8.2 Bq-kg”. '*’Cs, I'alcada maxima de la barra correspon a 6.6 Bq-kg.
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Fig 5.1.22. Distribucio de la radioactivitat natural i artificial en el sediments del tram baix del
riu Ebre.
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Fig. 5.1.22. (cont.) Distribucio de la radioactivitat natural i artificial en els sediments del tram
baix del riu Ebre.
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Fig. 5.1.23. Concentracions de 137Cs, 0pp o exces, 226Ra, 32T h, 3811 9°Co en els sediments
superficials mostrejats al llarg del riu Ebre des de |’embassament de Flix fins al delta de I’Ebre.
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PART I1
L’EMBASSAMENT DE CAMARASA
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Les eines d’analisi utilitzades per a la obtencié dels resultats de la Part II-Camarasa son els
perfils de concentracid del 2'°Pb en excés i *'Cs combinats amb els perfils de densitat, de
granulometria i tamany del gra, i de potencial redox (Eh). Mitjangant aquestes eines
s’estudien els aspectes que es detallen a continuacio:

La granulometria i potencial redox dels sediments.

Els inventaris de *'’Pb en excés i "*’Cs dels testimonis.
Les datacions dels perfils sedimentaris.

Els ritmes de sedimentaci6 a I’embassament.

Els fluxos de massa i de 2'°Pb en excés en la trampa.

Els perfils granulomeétrics i de potencial redox han estat realitzats pel Departament
d’Estratigrafia, Paleontologia i Geociéncies Marines de la Universitat de Barcelona (UB).

5.2.1. Granulometria i potencial redox (Eh)

Granulometria

Els sediments de I’embassament de Camarasa es caracteritzen per ser molt homogenis, tal i
com s’aprecia en els perfils granulomeétrics que s han realitzat en els testimonis SCA2, SCAS,
SCA1, 1 SCA4 (veure figures 5.2.1, 5.2.2, 5.2.4 1 5.2.5). La seva textura és fina 1 uniforme,
amb uns valors de I’ordre del 50 % de llims 1 50 % d’argiles amb petites oscil-lacions. En el
cas de la fraccio grollera, aquesta no s’ha representat a les figures ja que es despreciable en
front de la fraccid fina. El tamany del gra dels sediments de Camarasa es troba en un interval
d’entre 41 6 um.

Potencial redox (Eh)

Els perfils de potencial redox (Eh) proporcionen informacié del grau d’oxidacié dels
sediments 1 ens permeten observar els efectes de barreja a causa de I’activitat biologica. Els
perfils redox de tots els testimonis sedimentaris de Camarasa presenten uns valor similars en
profunditat (figures 5.2.1, 5.2.2, 5.2.4, 5.2.5). En la taula 5.2.1 es recullen els valors d’Eh en
les capes superficials de cada testimoni. Els testimonis SCA2 i SCA4 son els que presenten
els sediments més reduits en superficie, de I’ordre de -150 mV, seguits dels testimonis SCA1 i
SCAS amb uns valors de -102 mV i -73 mV respectivament, indicant una major difusié de
I’oxigen de I’aigua en les capes superficials del sediment.

5.2.2. Perfils de '°Pb en excés i de "*'Cs

En aquest apartat descrivim de manera detallada la forma dels perfils de '°Pb en excés i de
7Cs dels testimonis mostrejats en els diferents ambients sedimentaris de I’embassament

SCA2

El testimoni SCA2 presenta un perfil de disminucié de 1’activitat de *'°Pb en excés en funcid
de la profunditat, amb una concentracié mitjana de *'°Pb de base de 21 + 2 Bq kg™’ (Fig.5.2.1).
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Taula 5.2.1. Potencials de reduccio a la capa superficial dels testimonis sedimentaris.

. ) Potencial Eh
Testimoni

(mV)
SCA2 -151
SCAIl -102
SCAS -73
SCA4 -156

La concentracié de *'°Pb en excés a la capa superficial és de 49 + 3 Bq kg, amb un

decreixement de la concentraci6 al llarg dels primers 20 cm. Tot seguit s’inicia un tram de
baixa activitat que es manté aproximadament constant fins al final del testimoni, amb una
concentracié mitjana de *'°Pb en excés de 1642 Bq kg™

La densitat es manté constant fins als primers 22 cm amb un valor promig de 0.35 + 0.07
g cm™. A partir d’aquesta profunditat i fins als 48 cm la densitat mitjana s’incrementa i pren
un valor de 0.59 + 0.11 g cm™. Finalment, en els darrers 10 cm del testimoni la densitat
recupera de nou els valors superficials, de 1’ordre de 0.30 g cm™.

La granulometria també registra aquest canvi en la naturalesa del material 1 esdevé més
grollera. Els llims passen a dominar la distribuciéo amb un 70% (veure Fig. 5.2.1), 1 el tamany
del gra augmenta passant dels 3-4 um fins a un maxim de 10 um.

El perfil de *’Cs es troba sobreposat a un valor de fons constant de 4.0 + 0.6 Bq kg™, que
considerem el valor d’activitat de pre-Txernobil. El perfil presenta un doble pic entre els
centimetres 20.5 1 30.5 amb un fort descens de 1’activitat entre pics, amb una concentracio
similar al valor de fons.

SCA5S

El perfil de *'°Pb en excés d’aquest testimoni és molt semblant al del testimoni SCA2, amb
una concentracio en la seva capa superficial lleugerament més elevada, de 56 + 4 Bq kg
(Fig. 5.2.2) i amb una concentracié mitjana de *'°Pb de base de 21 + 3 Bq kg™. La part
inferior del perfil, a partir dels 25 cm fins als 58.5 cm, presenta una forma plana i de baixa
activitat amb una concentracié mitjana de 10+6 Bq kg™

El perfil de *’Cs presenta la mateixa estructura en profunditat que ’'SCA2. A la seccié 19.5
cm trobem el primer dels dos pics, que es troben separats per una disminucid de la
concentracié de "*'Cs a la profunditat dels 25.5 cm. En aquest tram, perd, a diferéncia de
I’SCA2, no detectem cap increment en el perfil granulométric ni en el tamany del gra.

La densitat es manté constant en la part superior del perfil i s’incrementa lleugerament entre
els 20132 cm. A partir d’aquesta profunditat la densitat es manté constant, de 1’ordre de 0.6 g
cm”, coincidint amb el tram de baixa activitat del perfil de plom.

La distribucié granulomeétrica mostra un 60 % en argiles 1 un 40 % en llims, fins als 35 cm de
profunditat. Després la preséncia d’argiles es redueix a un 50% de llims 1 50% argila fins al
final del testimoni. Tanmateix, el contrast granulométric no és tan marcat com en el cas del
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testimoni SCA2. El tamany del gra és lleugerament més baix en el tram on dominen les
argiles 1 augmenta sensiblement en el tram des dels 30 cm fins als 40 cm. Posteriorment es
manté constant fins al final del testimoni.

SCA8

El perfil presenta una estructura similar al SCA2 i SCAS5. La concentracié de *'°Pb en excés
en la seva capa superficial és de 48 + 7 Bq kg™ i decreix en profunditat fins als 25 cm.
Seguidament, el perfil presenta un tram amb una activitat baixa i constant fins al final del
testimoni, al centimetre 59.5 cm, amb una concentracié mitjana de 10 + 5 Bq kg™

La densitat dels primers 20 cm és constant, amb un valor mitja de 0.35 + 0.07 g cm™, molt
similar a les densitats que es registren en els altres testimonis. Posteriorment, a partir dels 25
cm, la densitat experimenta un progressiu augment fins als 30 cm on assoleix un valor de 0.60
+0.05 g cm™ que es manté contant fins al final del testimoni.

El perfil de '*’Cs presenta un doble pic de '*’Cs, perd amb una forma no tan definida com en
els testimonis SCA2 1 SCAS (vegeu 5.2.3). La concentraci6 de cesi en superficie €és més
elevada que en els altres testimonis, amb un valor de 5.7 + 1.0 Bq kg™

SCAI

La forma del perfil de *'°Pb en excés del testimoni SCA1 és diferent a la que presenten els
perfils dels testimonis SCA2, SCAS5 1 SCAS. La densitat tamb¢ és més elevada, amb un valor
mitja de 0.42 £ 0.11 g cm™ en els primers 25 cm i creixent fins a un maxim puntual localitzat
entre els 30 i 35 cm, amb un valor de 0.82 + 0.08 g cm™. En el tram final (38.5-49.5 cm) la
densitat decreix i1 recupera els nivell baixos, pero fluctuants, de les capes més superficials.

La concentracié de *'’Pb en excés en la seccio superficial és de 56 + 3 Bq kg™'. El perfil de
plom mostra un descens lent al llarg dels primers 30 cm fins a arribar a una davallada sobtada
en el mateix interval on s’incrementa la densitat, entre els 30-35 cm. La granulometria dels
primers 30 centimetres es troba dominada per les argiles amb un 60 — 70 % i un tamany del
gra baix, entre 4 i 5 um, amb un petit pic als 10 cm on arriba a 6 pm. A partir dels 30 cm la
distribuci6 passa a ser constant, amb uns valors de 55% de llims 1 45% d’argiles, amb un
augment del tamany del gra amb un valor constant de 6.5-7 pm.

En aquest cas el perfil de concentracié de *’Cs no presenta cap pic definit, perd si que
s’observa una tendéncia a augmentar fins al final del testimoni.

SCA4

El perfil de *'°Pb en excés presenta poca variacié al llarg dels 35 cm mostrejats, amb una
activitat mitjana de 28+4 Bq kg™'. La seva activitat superficial és de 30 + 3 Bq kg™, més baixa
que la dels altres testimonis estudiats, que prenen unes concentracions de l’ordre de 50
Bq kg'. La densitat es correlaciona bé amb les variacions del tamany del gra, marcant les
oscil-lacions entre els llims i les argiles. Al final del testimoni s’observa un augment
important de la densitat, de 0.6 a 1.2 g cm™, el tamany del gra passa de 5 a 11 pm, i els llims
dominen amb un 60% la distribucio.
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El *’Cs s’ha mesurat en les seccions 1.5, 4.5,19.5, 14.5, 1 36.5 cm. S’ha detectat la presencia
de "¥'Cs tan sols en les seccions 1.5 i 9.5 amb unes activitats respectives de 2.25 + 0.95 1 2.15

+ 0.60 Bq kg”. En la resta de seccions el seu valor d’activitat es troba per sota del valor
minim detectable: < 3 Bq kg™ (4.5 cm); <2 Bq kg™ (14.5 cm); <4 Bq kg™ (36.5 cm).

5.2.3 Datacions i ritmes de sedimentacio

Per tal de calcular els ritmes de sedimentaci6 s’ha utilitzat el model CF:CS mitjangant els
perfils de 2'’Pb en excés i la datacié per '*’Cs. També s’ha intentat aplicar el model CIC pel
210pp en excés en els sediments de Camarasa. Tanmateix, la dinamica sedimentaria de
I’embassament, que es reflecteix en uns perfils de *'°Pb en excés fluctuants en profunditat,
limiten la seva aplicacio. Pel que fa als altres models de datacid, CRS 1 PF que es descriuen en
el capitol 3, no s’han pogut aplicar ja que no es disposava de testimonis que integressin tot
I’inventari de plom des del socol de I’embassament fins a I’actualitat.

5.2.3.1 Model CIC

El CIC és un model simple (vegeu Capitol 3, apartat 3.2.2), de manera que la seva aplicacid
en els perfils de *'’Pb en excés s’ha de fer amb molta cautela. En general, cal que el perfil de
?1%Ph en excés sigui decreixent en profunditat, fet que no es déna estrictament en tots els
nostres testimonis. Si observem els perfils de concentracio de *'’Pb en excés que presentem a
les figures, aquest criteri es dona en el testimoni SCAS (Fig. 5.2.2) i en practicament tot el
SCA1 (Fig. 5.2.4). Per contra hi ha trams en el testimoni SCA2 i SCA8 amb fortes
oscil-lacions en la concentracio (Fig . 5.2.1 1 5.2.3), fent que en seccions més profundes es
trobin activitats més elevades 1 donant com a resultat edats inconsistents. Finalment, el
testimoni SCA4 no ¢és datable perqué no presenta practicament cap variaci6é de I’activitat de
21%p en excés en profunditat (vegeu taula 5.2.2 i Fig. 5.2.5).

SCA2

El testimoni SCA2 mostra variacions de la concentracio de *'’Pb en excés en tot el seu tram
datable, els primers 20 cm. Tanmateix, la tendéncia general és la de disminucid de I’activitat
en profunditat. El ritme de sedimentacio calculat és de 2.5 + 1.3 cm a”' amb una concentracid
de 40 + 3 Bq kg™ als 17.5 cm (any 1994) i una C, de 49 + 3 Bq kg™

SCAS5

Aquest testimoni presenta un perfil de disminucié del *'°Pb en excés en profunditat que
permet el seu tractament mitjancant el model CIC. La seccio 18.5 cm esta datada a 1’any
1993, amb una C de 43 + 4 Bq kg i una C, de 56 + 4 Bq kg™'. El ritme sedimentari que se’n
deriva és de 2.3 + 1.0 cm a™', lleugerament més baix que el testimoni SCA2. La secci6 22.5
cm, datada a I’any 1981, mostra una petita disminucié de I’activitat de *'°Pb en excés, i un

ritme de sedimentacié de 1.2 +0.2 cm a™.



Profunditat (cm)

Capitol 5. Resultats i discussio. Part II: L’embassament de Camarasa

0

Tamanydel gra ~—O0— Mitjana (um)

1 234567389101

112
P |

104

20

304

404

50
0

50
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Distribucio (%)
argila I [lim

Figura 5.2.1. Granulometria i tamany del gra, perfils de densitat i Eh, *!’Pb en excés i ¥ Cs del testimoni SCA2.

Densitat (g-cm”) “"Pb (Bqkg") “'Cs (Bakg')
100 2 4 6 8
0 ‘
»—A—\«
e 4[)7A—<
101 — A
—A—
1 A
—A——
—A—
A
30- >H
—AS
40- —A—
—A—
59 v ol
T . 50 (UPb, ;2% 2 Bqkg 50
-200 -150 -100
Eh 210 210 90
—— —o—"P ] Pb —A—
Eh —0— Densitat b total base
o 2pp

147

10



148

Profunditat (cm)

01234
| PR I

Tamany del gra —o— Mitjana (um)

- W
F N
F
- o0
- o

10 11 12
1 ]

104

204

301

404

501

604
0

60
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100  _

Distribuci6 (%)

argila I [lim

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

Densitat (g-cm'3)

0,0 1,0
10
20
30
40
50
200 0

—e—Eh

—o— Densitat

Figura 5.2.2. Granulometria i tamany del gra, perfils de densitat i Eh,

137

2% (Bqkg") Cs (Bqkg")
0 20 40 60 80 100 2 4 6 8
0 n ’_I-_‘ n 1 n ] n 1 0 L L L L
10 10
b —A—
20 4 FH 204 A
: A
304 ¢ = 30 A
s
] o
o
40 - 404 A
o l
g ” —A—
o
504 & ™ 504 —a—
=i \
| & m ; R N—
& Pb, :21+3Bgkg’
“OHIH base” arg
60 OHs 60 —A—
210
" total . Pb base —Ah— 137CS
o 210

20pp en excés i 7 Cs del testimoni SCAS



Capitol 5. Resultats i discussio. Part II: L’embassament de Camarasa

Densitat (g-cm'3) 210py, (Bqkg ) YCs (Bgkgh)
0,0 0,5 1,0 0 20 40 60 80 100 O 2 4 6 . 1o
O | | | 0 — | ‘ ‘ ‘ ‘ L 0 * ‘»/—A‘—« .
10 104 @ﬂ o N
| N
N 7= 20 B
2 304 30 . o 0 B
] .
50 - Nbs N
7 e 210 .
60 60 % Ph, 22+ 3 Bykg o
—o— Densitat —e— 2%y - o 2%y . o
o 210Pb

Figura 5.2.3. Perfils de densitat,”’’Pb en excés i ¥’ Cs del testimoni SCAS8

149



150

Figura 5.2.4. Granulometria i tamany del gra, perfils de densitat i Eh, *'°Pb en excés i *'Cs del testimoni SCAI.
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152 Processos de sedimentacio i distribucio de radioactivitat en sistemes aqudtics continentals de Catalunya

SCAS8

El perfil fluctuant del testimoni SCA8 no permet un aplicacié fiable del model CIC, ja que
I’activitat presenta unes fortes davallades als 10 cm 1 als 20 cm. El seu tram datable
correspon als primers 25 cm on hi ha *'’Pb en excés. Si apliquem el model a la seccid 22.5
cm obtenim una edat de 8 £ 3 anys, €s a dir, de I’any 1993, 1 un ritme de sedimentacié de 2.8

+1.1cma’.

SCAI

Finalment, en el testimoni SCA1 el model CIC és aplicable si es combina amb la dataci6 per
B7Cs, com es descriu en I’apartat 5.2.3.2.

5.2.3.2 Model CFCS i la datacié per "*'Cs

SCA2

Els resultats de 1’aplicacio del *’Cs per a estimar el ritme de sedimentacid en troben
recollits en la taula 5.2.3. Per a poder realitzar aquests calculs s’ha considerat que el primer
pic en profunditat present en els perfils de '*’Cs correspon al pic de Txernobil de I’any 1986.
Per tant, en el testimoni SCA2, el pic de Txernobil es troba a la profunditat de 20.5 cm, i ens
permet calcular un ritme de sedimentacio de 1.37 + 0.14 cm a'. L’error associat a aquest
calcul s’ha estimat considerant la meitat de la distancia en profunditat per sobre i per sota de
la seccid corresponent al pic de Txernobil.

Els calculs del ritme de sedimentaci6 a partir del model de *'°Pb CFCS es troben resumits a
la taula 5.2.4. Amb el métode CF:CS aplicat al perfil de *'°Pb del testimoni SCA2 obtenim
un ritme de 1.2 + 0.2 cm a”', similar a la dataci6 per *'Cs, i data la seccié 20.5 cm a ’any
1982 (figura 5.2.6). Si comparem el ritme de sedimentacié proposat pel model CFCS amb el
model CIC, observem com el CIC estima un valor 2.1 vegades superior al resultat estimat
pel model CFCS.

SCAS

A partir del perfil de "*’Cs, el ritme de sedimentaci6 del testimoni SCA5 pren un valor de
1.30 + 0.14 cm a”'. Amb el model CF:CS s’obté un ritme de sedimentacié de 1.4 + 0.2
cma’ i data la seccid 21.5 cm a I’any 1984 (veure figura 5.2.7). El model CIC data la secci6
22.5 cm a I’any 1981, en aquest cas coincidint amb el model CFCS i la dataci6 per "*’Cs.

SCA8

El ritme de sedimentacio del testimoni SCAS8 calculat amb el "*'Cs a partir del pic en
profunditat situat als 25.5 cm és de 1.7 + 0.2 cm a. L’aplicacié del CFCS en aquest
testimoni s’ha desestimat ja que el perfil de *'°Pb en excés és molt irregular i no permet un
ajust per minims quadrats en cap tram del perfil de plom.
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Taula 5.2.2. Datacions i ritmes de sedimentacio aplicant el model CIC.

’ " Profunditat Seccio Clorilc.entracic') Cogc’entracié en ¢ Ritme 5
Testimoni (cm) datada inicial (-C1°) seccio dataga © (anys) Any sedlmen_tiacm
(cm) (Bgkg™) (Bgkg™) (cma’)

SCA2 17-18 17.5 49 +3 39 £3 7 £3 1993 26 £13
SCAS 22-23 22.5 48 +3 37 £3 8 £3 1993 28 +1.1
SCALl 24-25 - 56 +4 32 +3 18 £3 1982 14 +£03
SCAS 18-19 18.5 56 +4 43 +4 8 +4 1992 23 +1.0
SCAS 22-23 22.5 56 +4 31 £3 19 +4 1981 1.2 £0.2

SCAI

El calcul del ritme de sedimentacio en el perfil SCA1 és dificil. El perfil de *’Cs no
presenta cap pic definit perd mostra una tendéncia clara a augmentar en les darreres
seccions. Com que el pic de *’Cs es troba a una profunditat minima de 50 cm, llavors

obtenim un valor minim de sedimentacié de 3.3 + 0.2 cm a™’.

Pel que fa al perfil de *'’Pb en excés, la davallada de la concentraci6 s’aprecia a partir dels
25.5 primers centimetres, assolint un valor minim de 16 + 2 Bq kg™ a la secci6 30 cm.

Considerem que el tram del perfil de *'°Pb del testimoni SCA1 comprés entre els 25.5-49.5
cm correspon al mateix fenomen sedimentari registrat entre els 5-10 cm dels perfils de plom
dels testimonis SCA2 1 SCAS8. En aquests testimonis, ’interval de profunditat des dels 5 als
10 cm mostra un minim d’activitat de *'°Pb en excés, amb uns valors de 27 + 3 Bq kg™ i 19
+ 4 Bq kg de *'°Pb per I’'SCA2 i SCAS, respectivament. A partir del ritme de sedimentaci6
calculat amb el perfil de 7Cs del testimoni SCA2 (1.37 + 0.14 cm a™") datem la seccié 10.5
cm a I’any 1993. En el testimoni SCAS el ritme de sedimentacié calculat amb el perfil de
B7Cs (1.7 +£ 0.2 cm a™) ens permet datar la seccié 10.5 cm a I’any 1995. D’aquesta manera,
podem afirmar que 1’edat de la secci6 25.5 cm de I’'SCAL es troba entre els anys 1993 1 1995
estimats a partir dels perfils SCA2 i SCAS. Per tant, el ritme de sedimentacié que es dedueix

a partir de la combinacié d’ambdos perfils és » = 3.6 + 0.3 cm a”', acumulant-se 25.5 cm en
7 anys (1993-1994).

Aquesta datacié també ens confirma la hipotesi de 1’existéncia d’un pic de "*’Cs als 50 cm,
ja que el ritme de sedimentacid, assumint el pic als 50 cm, coincideix amb |’edat
determinada a partir de la combinaci6 dels perfils de cesi dels testimonis SCA2 i SCAS al
testimoni SCAL.

L’aplicacio directa del metode CIC 1 CFCS en aquest testimoni ens dona uns ritmes de
sedimentacié menors al estimats a través del *’Cs. EI CFCS estima una sedimentacié de 1.2
+0.2 cm a' (taula 5.2.3, figura 5.2.8.) i data la seccié 25.5 cm amb una edat de 22.2 anys
(any 1978). Aquest ritme de sedimentacio és 2.7 vegades inferior al ritme obtingut a partir
del perfil de "*’Cs. El model CIC data la secci6 25.5 cm a I’any 1982, amb una concentraci6
C és de 32 + 3 Bq kg i una concentracié inicial C, és de 56 + 4 Bq kg'. El ritme de
sedimentaci6 que se’n deriva és de 1.4 + 0.3 cm a™, 2.3 vegades inferior a la sedimentacid
proposada pel *’Cs (r=3.33 + 0.2 cm a', considerant que el pic de Txernobil es troba com
a minim a la seccié 50 cm). A la figura 5.2.9 es resumeixen graficament els ritmes de
sedimentacio segons els models CIC, CFCS i la datacio per *’Cs en les diferents parts de
I’embassament de Camarasa. En les taules 5.2.5, 1 5.2.6 es presenta un recull bibliografic
dels ritmes de sedimentacio calculats en diferents llacs i embassaments.
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Taula 5.2.3. Ritmes de sedimentacié a partir dels perfils de concentracié de "’ Cs.

. Taxa de
Estacions Profunditat Any sedimentacio
(cm) (cma™)
SCA2 20.5 1986 137+ 0.14
SCA 5 19.5 1986 1.30 £ 0.14
SCALl 50 1986 33+ 02
SCAI1* 25.5 1992-1994 3.60 £ 0.13
SCAS 25 1986 1.7+ 0.2

* Datacié combinant els perfils de "’ Cs dels testimonis SCA2 i SCAS.
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Taula 5.2.4. Ritmes de sedimentacio aplicant el model CF:CS
. Densitat mlg ana Flux de massa Flux de massa R tme .
Estacions* al tram aplicat ( e d'l) ( cm’za'l) Sedimentacio
(gem®) g g (cma™)
SCA 2 0.30£0.07 10+ 2 036+ 0.07 12+0.2
SCA'S 0.31+0.07 2+ 2 043 £ 0.08 14+02
SCA1 0.37+0.10 2+ 2 043 £ 0.07 12+02
*Exceptuant els testimonis SCA4, SCAS.
Taula 5.2.5. Ritmes de sedimentacio calculats en diferents embassaments.
Localitzacio embassament Autor Taxa de sedlr_lllentacm
(cma’)
Embassaments dels Estats Units Callender ef al. (1993) 1-20
Embassaments dels Estats Units Van Metre et al. (1997) 0.26-0.31 - 20
Embassament Livingston (E.U.A) Van Metre et al. (1996) 2,416alacua
Moldavia (Romania) Ionita et al. (2000) 4.6 de mitjana ;i;)-lS al delta de
Wyresdal Park Reservoir (Regne Unit) Rowan et al. (2001) 5.6
Barasona (Osca) Navas et al. (1998) 4
Embassament de Camarasa Aquest treball 1.40 + 0.07
3.60 +0.13

T T T T T T T 5
[ Model CF:CS
I Datacio "*'Cs
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Figura 5.2.9. Resum de les taxes de sedimentacio a diferents parts de |’embassament de Camarasa.
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Taula 5.2.6 Punta de cabal (cresta) i cabal relatiu de diferents estacions de les conques afectades
per ’avinguda del 6 al 8 de novembre del 1952.

Cabal mitja

Riu Estacions Conia Cr3e SF? Caba_ll rela_tziu anual
(km”) (m™s™) (L's™-km™) (m’-s)
Ebre Tortosa 84230 3200 38 540
Puigcerda 297 600 2020
Seu d’Urgell 1233 1000 811
Oliana 2700 2000 740 32
Lleida 11369 3200 281
Noguera Pobla de Segur 1950 620 318
Pallaresa Camarasa 2820 1300 460 47
E&i‘;f;m Pinyana 1757 180 409

Font: Batlle & Llasat (2000).

Observem com, en termes generals, la sedimentacié en els llacs és menor que en els
embassaments. Tanmateix s’aprecia certa variabilitat de les mesures segons el tipus de llac
(profunditat de la columna d’aigua, superficie de la conca hidrografica, forma del vas
sedimentari, situacié geografica etc.). En els embassaments (taula 5.2.6) l’interval de
variacié en el ritme sedimentari és més ampli que en els llacs i oscilla entre 1120 cm a™.

5.2.4 Discussié dels perfils de *'°Pb i *'Cs

La disminuci6 sobtada de 1’activitat de *'°Pb en excés a partir dels 20-30 cm que s’observa

en els testimonis SCA2, SCAS i SCAS, indica una forta dilucié del senyal de plom
atribuible a un elevat ritme de sedimentacio. El perfil de densitat d’aquests testimonis tamb¢é
mostra un increment en aquest mateix interval de profunditat, indicador d’un canvi en el
tipus de material 1 per tant d’'un canvi en la font de sediments. L’explicacio d’aquest
increment en la dinamica sedimentaria la trobem en el fenomen de les riuades, que
provoquen una entrada de material de forma puntual 1 massiva en els embassaments. La
inundaciéo més important que ha sofert la conca de la Noguera Pallaresa en els darrers anys
ha estat la del 1982. Aquesta data estaria d’acord amb les nostres datacions sedimentaries
proposades en I’apartat 5.2.3. Com a conseqiiéncia d’aquesta riuada es produi una gran
entrada de material que dissolgué el senyal de *'°Pb en excés.

Segons Batlle 1 Llasat (2000), la inundaci6 de la primera setmana de novembre del 1982 fou
la més important des del 1940 1 afecta a tot el Sud-est de Franga, el Pirineu andorra, el
Pirineu catala 1 Aragonés. Les pluges van sobrepassar en alguns casos els 500 mm en 48
hores en diversos punts de la conca del Segre, del Tet i del Tech. El dia de més
precipitacions, el 7 de novembre de 1982, es van registrar a la conca de la Noguera Pallaresa
valors de 100 mm, amb un registre maxim a I’estaciéo de Cabdella de 252 mm. El Segre, en
els seu pas per Lleida, portava 3200 m® s™', de manera que la laminacié dels embassaments
no suavitza prou la cresta de 1’avinguda i moltes poblacions riberenques, com ara la Pobla
de Segur i Balaguer, s’inundaren. A la taula 5.2.7 detallem les puntes de cabal registrades
durant I’avinguda del 1982.

El senyal de I’avinguda també es troba registrat en el perfil de '*’Cs en forma d’un doble pic
en profunditat. El segon pic en profunditat del perfil de '*’Cs s’ha produit durant un procés
d’avinguda a conseqiiéncia d’un arrossegament de la coberta superficial dels sols de la
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conca hidrografica. El *’Cs es troba en un 90 % retingut en els primers centimetres dels sols
(He et al., 1996). Per tant, durant els periodes d’intenses pluges la gran quantitat d’aigua que
cau en poc temps no pot ser absorbida pels sols, de manera que 1’escorrentia superficial
n’erosiona els primers centimetres i els arrossega fins al vas sedimentari de I’embassament.
L’entrada de material procedent dels sols representa una nova incorporacié de cesi en el
registre sedimentari que s’observa en forma d’un nou pic de cesi en profunditat. Per tant, el
pic més superficial correspondria al pic causat per I’accident nuclear de Txernobil (1986) 1
el pic més profund correspondria a I’erosi6 de la coberta superficial dels sols a I’any 1982.

En la estacio6 SCA1 s’observa una sedimentacié més elevada que en les estacions SCA2,
SCA5 1 SCAS (Fig. 5.2.9). En aquesta zona es recull bona part dels aports sedimentaris que
son transportats al llarg de I’embassament i que s’aturen a I’arribar a la presa per un efecte
de barrera fisica. A més, cal tenir present I’entrada de material procedent del barranc de Sta.
Linya, torrent situat en el brag esquerra de la part baixa de I’embassament. Els materials que
transporta aquest torrent també poden sedimentar a la zona de la presa.

En el cas del testimoni SCA4 la forma constant en profunditat del perfil de *'°Pb en excés és
indicadora de 1’elevada sedimentaci6 que experimenta la zona. Aquest testimoni esta situat a
la part alta del panta 1 es troba sotmes a la influéncia de la deposicio de la carrega
sedimentaria que transporta la Noguera Pallaresa, aixi com a la successiva mobilitzacid
sedimentaria provocada pels corrents. El perfil de '*’Cs també mostra I’efecte de dilucid que
provoca I’elevada sedimentacio de la zona del delta de cua. Les concentracions de "’Cs
prenen uns valors de ’ordre de la meitat de ’activitat del fons atribuit al nivell de pre-
Txerndbil (de 1’ordre de 4 Bq kg™') que es pot apreciar en la resta de testimonis, i per tant,
mostra un senyal molt diluit.

5.2.4.1 Previsio del reompliment

Els embassaments son infrastructures publiques molt costoses i, per tant, requereixen ser
amortitzades en un periode temporal llarg. La major part de les preses tenen una triple
funci6: produccié hidroeléctrica, laminacié d’avingudes i emmagatzemament d’aigua per a
la poblaci6. Un cop determinats els ritmes de sedimentacié podem fer una previsié del
reompliment de I’embassament a 25, 50 i 100 anys vista (taula 5.2.8) i1 valorar la capacitat
de vida 1til de la infrastructura. Si utilitzem els ritmes de sedimentaci6 calculats amb la
datacio per “’Cs, veiem com a la zona de la presa s’acumulen 1.65 m de material
sedimentari en 50 anys. La resta de testimonis de la part baixa (SCA2, SCAS5 i SCAS)
mostren una acumulacid d’entre 68 cm i 85 m de material durant aquest periode. Hem agafat
la datacié per *’Cs ja que és la técnica de datacié que ens permet calcular la sedimentacio
en totes les estacions mostrejades, fins 1 tot en la estacid SCA1. Tanmateix, val a dir que el
model CFCS coincideix amb la datacié per *’Cs a les estacions de mostreig SCA2, SCAS5 i
SCAS8 (vegeu Fig. 5.2.9).

Per tal de quantificar, de manera qualitativa, la perdua de volum causada pel reompliment
hem utilitzat 1’estimacié del volum de tot I’embassament proposada pel Departament
d’Estratigrafia Paleontologia i Geociéncies Marines de la UB. Si considerem que la
sedimentaci6 mitjana de I’embassament ¢és la minima que hem calculat mitjangant el perfil
de *'Cs a I’estacio SCA2, 1.37 +0.14 cm a™, i que la profunditat mitjana de les aigiies és de
11.46 m, llavors, el volum acumulat és aproximadament de 84 hm® (Taula 5.2.8). En 5 anys
la sedimentaci provocaria una pérdua de volum de 0.27 hm’, equivalent al 0.19 % del
volum total de I’embassament (137.9 hm’). Aquesta estimacio és purament qualitativa ja que
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Taula 5.2.7. Previsio del reompliment de |’embassament sense considerar [’efecte de les riuades.

. . Taxa de. . Previsio a25  Previsi6 a 50 anys Previsio a 100
Testimoni sedimentacio
(cma™) anys (cm) (cm) anys (cm)
SCA2 1.37£0.14 34 68 137
SCAS 1.30£0.14 34 65 130
SCA1 33£0.2 82 165 333
SCA 1* 3.60+£0.13 90 180 360
SCAS 1.7+ 0.2 42 85 170

*Combinant els perfils de "’ Cs dels testimonis SCA2 i SCAS.

hem comprovat que la sedimentacié és molt més elevada en determinades regions del vas,
com ara el delta de cua, que en les zones centrals de ’embassament. Per tant aquesta és una
estimacio basada en la minima sedimentacié de I’embassament. Tanmateix, a 1’hora de
quantificar el volum total perdut a causa de la sedimentaci6 també hauriem de tenir en
compte les inundacions. Aixi doncs, durant el periode de la riuada del 1982 s’ha arribat a
dipositar en la part central de I’embassament (estacions SCA2, SCAS, SCAS8) tant material
com en els darrers 20 anys de sedimentacio regular, assumint com a ritme de sedimentacio
el valor minim de sedimentacio calculat a partir del cesi de 1.37 + 0.14 cm a”'. Malgrat tot,
no disposem de dades volumétriques més precises de cada part de la cubeta sedimentaria
que ens permetrien valorar més acuradament el volum perdut per la sedimentacio.

Les conseqiiéncies d’aquest reompliment depenen de la morfologia del vas. La major part de
I’embassament t¢ una forma allargada i sinuosa, amb una profunditat mitjana de 11 m.

e La presa és una zona profunda, amb una major capacitat d’acumulaci6é de material degut
a D’efecte barrera que provoca el mur de contenci6. Un reompliment excessiu pot
condicionar el funcionament de la central ja que la cota de turbinatge es troba a 310 m
sobre el nivell del mar. Si el fons de ’embassament es troba cada vegada més elevat a
causa de la sedimentacio, les particules en suspensié poden entrar en contacte amb el
sistema de turbinatge amb més facilitat, deteriorant la producci6 hidroeléctrica. Segons
Rasos (2003) els nivells de particules en suspensioé durant el gener del 2001 a la part
profunda de la zona de la presa, a 48 m, sén elevats, amb un valor de 8.04 mg L. A 17
m la concentraci6 de particules es redueix, amb un valor de 5.58 mg L™ i esdevé minim
en superficie, amb una concentracio de 2.19 mg L™.

e A la part central el reompliment comporta una perdua de la capacitat util, que es
tradueix en una perdua de la capacitat de laminaci6 i d’emmagatzematge d’aigua per a la
poblacio.

e A la zona de 'estretament, ’embassament s’encaixa entre singles i les profunditat sén
baixes, de I’ordre dels 15-20 m (Raso6s 2003). L’efecte del reompliment sedimentari pot
convertir aquest tram en un zona practicament fluvial, fet que provocaria que en un
escenari de futur es desconnectés la part superior de I’embassament

e Finalment la part més fragil de ’embassament és /a cua, que presenta el ritme de
sedimentacié més elevat de tot I’embassament. Si tenim en compte que ¢s la part amb les
profunditats més baixes, de 1’ordre dels 10 m (Rasos 2003) ’efecte del reompliment és
més important i pot provocar fins i tot que certes zones que actualment es troben
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Taula 5.2.8. Estimacio del volum de l’embassament proposada pel Departament d’Estratigrafia,
Paleontologia i Geociéncies Marines de la UB.

Profunditat Cota * Area ocglpada Volum ent}re cotes Volum acglmulat
(m) (m%) (hm”) (hm”)
0 336 5.437.850 25.6 137.9
-5 331 4.804.965 22.5 1123
-10 326 4.222.020 19.6 89.7
-15 321 3.619.123 16.5 70.1
-20 316 2.930.828 12.3 53.6
-25 311 2.148.083 9.8 413
-30 306 1.804.879 8.4 314
-35 301 1.549.226 7.1 23.1
-40 296 1.304.067 5.8 15.9
-45 291 1.014.456 44 10.1
-50 286 739.107 29 5.7
-55 281 440.855 1.7 2.8
-60 276 261.929 0.91 1.1
-65 271 106.671 0.19 0.19
-70 266 562 = =0

* Cota sobre el nivell de mar.

cobertes d’aigua quedin de manera permanent descobertes en forma de barres fluvials o
petites illes. de la part inferior, entrant en contacte només durant les ¢poques d’avingudes
amb el pas dels cabals maxims.

5.2.5 Inventaris de '¥’Cs i 2'°Pb en excés

Els inventaris de *’Cs i *'°Pb (Taula 5.2.10) ens permeten comparar els diferents testimonis
entre ells. En el cas de que els testimonis mostrejats arribessin al socol de I’embassament es
podrien comparar els inventaris directament entre ells. En el nostre cas perd, en no disposar
del registre complet, necessitem establir 1’inventari fins a una data de referéncia. Els
inventaris i els fluxos anuals s’han calculat en funci6 dels primers 15 anys, corresponent al
pic de Txernobil de I’any 1986.

Els inventaris més elevats de *'’Pb en excés corresponen al testimoni SCA1, seguit dels de
I’'SCAS, SCA2 i SCAS, molt similars entre ells. S’aprecia doncs, una correlaci6 entre la
posicid i I’inventari, on els testimonis aiglies avall, en direccid a la presa, presenten un
inventari de *'°Pb en excés majors. Per tant, la distribucié dels inventaris de *'°Pb i "*’Cs
coincideix amb la distribuci6 dels ritmes de sedimentacié en I’embassament, essent major en
la zona de la presa que en la part central de I’embassament.

En el testimoni SCA4 no s’ha pogut determinar I’inventari de *'°Pb en excés referenciat als
darrers 15 anys, ja que el perfil de '*’Cs pren uns valors d’activitat per sota del valor minim
detectable del detector, de manera que no s’aprecien els pics de cesi. Tanmateix, els valors
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. 200 po 137 v 21 , :
Taula 5.2.9. Inventaris de *'’Pb en excés i *’Cs i fluxos anuals *'°Pb en excés estimats en els darrers
15 anys.

. . Inventari *"Pb exe Inver'ltari ltootal Inventari *’Cs Flux anual '°Pb exc.
Testimoni dels darrers 15 anys. mostrejat ~ Pb o 2 2
(Ba B (Bqm?) (Bqm?a’)
SCA 2 2307 £ 51 4920 £ 90 952 + 23 192+2
SCA 5 3146 £ 52 5581 + 144 1212 £+ 25 244 +2
SCA 8 2775+ 18 4534 £ 298 1134 £ 30 229+3
SCA 1 8117 £55 8117 £ 55 908 + 21 676 +2
SCA 4 * 6535 + 120 * *

*FEl testimoni no és datable.

de cesi que s’han mesurat en les seves primeres capes indiquen una elevada dilucio degut a
I’efecte de I’elevada sedimentacid a la zona del delta de cua.

Pel que fa a I'inventari de *’Cs dels testimonis mostrejats a Camarasa, tots presenten uns
valors similars. Aquesta similitud s’explica per la falta de mesures gamma al llarg del perfil.
Per tant, per tal d’estimar un valor d’inventari de "*’Cs s’ha hagut d’extrapolar la
concentracio en les seccions on no s’havia realitzat mesura.

5.2.6 Flux de *'’Pb en una trampa de sediment

El flux de *'°Pb en excés (¢) es calcula a partir de 1’expressi6 3.12:

A
g=21-e™)

on q és la taxa d’aport de 2'°Pb en excés, que se suposa constant en un interval de temps Az, i
Ao és I’inventari fins a la capa corresponent a aquest temps ¢ (Sanchez et al., 2000). El flux ¢
s’ha corregit per un factor exponencial ja que no es disposa de tot I’inventari fins al socol de
I’embassament. Llavors el flux de *'°Pb en excés s’ha de calcular mitjangant I’inventari fins

a una data coneguda, en el nostre cas A¢ correspon als darrers 15 anys (pic de Txernobil del
1986).

Flux de massa

El calcul del flux de massa 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 g m™ d”(vegeu equacié 4.1)
(Heussner et al., 1990; Heussner et al., 1999).

Si comparem el flux de massa estimat mitjangant la trampa de sediment (estacio SCA2), 47
+ 15 gm™ d”', amb el flux de massa calculat a través del testimoni sedimentari estret a la
mateixa estacio SCA2, 11.52 + 0.15 g m™ d”', observem com el flux de massa de la trampa
¢s un factor 4 vegades superior al calculat a partir del testimoni sedimentari. A la taula
5.2.11 es presenten els resultats del flux de massa i el flux *'°Pb en excés calculat a partir de
les mostres de sediment recollides per la trampa de sediment durant el periode compres entre
el 17-07-00 al 16-09-01. A la taula 5.2.12 es mostren els diferents fluxos de massa estimats
a partir dels testimonis sedimentaris i de la trampa de sediment.
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Flux de *'’Pb en excés

A la taula 5.2.13 es presenten els inventaris de 2'°Pb en excés i fluxos anuals de *'°Pb en
excés estimats en els darrers 15 anys. El flux de *'°Pb mesurat a la trampa de sediment és de
3.61 + 1.25 Bqm™ d"' de promig, que en un any de mostreig equivaldria a un flux de 907
Bq m” a’'. Si comparem aquest flux amb el valor de flux estimat a partir del testimoni
sedimentari mostrejat a la mateixa estacio (SCA2), de 192 £ 2 Bq m® a’ (taula 5.2.12),
observem que el de la trampa és 4.7 vegades superior. Podem comprovar que aquest factor
¢s molt similar al factor 4 que calculem mitjangant el flux de massa de la trampa (Taula
5.2.11). En la figura 5.2.11 es mostra la relaci6 entre el flux de massa i el flux de *'°Pb en
exceés, aixi com la variacid de la concentracio de 210pp en excés en funciod de la cota hidrica.
Es interessant comprovar que I’activitat de *'’Pb en excés de la trampa de sediment pren un
valor mitja de 53 + 11 Bq kg™, similar als 49 + 3 Bq kg™ de la primera secci6 del testimoni
sedimentari SCA2 de la zona (vegeu Figura 5.2.10). Per tant, d’aqui deduim que ’origen del
sediment de la trampa és el mateix que el de la superficie del fons.

Cal tenir en compte que la trampa estava instal-lada només a 2 m del fons de I’embassament.
A aquesta profunditat molt material particulat que entra a la trampa de sediment no prové
directament de la columna d’aigua, sind del llit de I’embassament a través de la resuspensio
que provoquen els corrents. Rasos (2003) determina unes concentracions elevades de
materia en suspensio en els fons de I’embassament de 7.7 mg L' a la zona de la trampa i
incrementant-se en direccio a la presa, amb un valor de 8.35 mg L™ a I’estaci6 SCA1 durant
el periode setembre-octubre. Les trampes de sediment son una eina de gran utilitat en els
estudi de fluxos sedimentaris, sobretot en el medi mari. Tanmateix la seva utilitzacio
requereix tenir en compte els diferents factors que poden influir en I’estimaci6 del flux de
massa a la columna d’aigua. Com ja hem vist, la distancia al fons és un parametre a
contemplar. Un altre factor és la situacio de la trampa en la columna d’aigua en relaci6 als
corrents de la zona. Els corrents poden alterar el senyal del flux de massa, provocant
variabilitat important en el flux segons la posicio, per defecte o per excés. (Scholten et al.,
2001).

La trampa de sediment, malgrat aquest factor de diferéncia existent entre el calcul del flux
de massa i *'’Pb en excés en comparaci6 a 1’estimaci6 realitzada mitjancant els testimonis
sedimentaris, si que ens permet estudiar la dinamica dels sediments en el fons de
I’embassament durant un periode de temps. A partir dels registres de la trampa de sediment
s’observa la relaci6 directament proporcional entre els fluxos de massa i '°Pb en excés. De
la mateixa manera, també s’observa que la relacié d’ambdés fluxos es inversament
proporcional al nivell de la cota hidrica. A la taula 5.2.11 i a la figura 5.2.11 podem apreciar
com durant el mes setembre es produeix un maxim en el flux de massa i també de *'°Pb en
excés, coincidint amb un minim de la cota hidrica. Segons Rasés (2003) en aquest mes
també es produeix un maxim en la velocitat dels corrents a la capa profunda, que
redistribueixen el material de la superficie de llit de I’embassament. A la Massana i a la zona
de la presa les velocitats maximes que s’assoleixen durant el setembre de 2000 son de 4.53 1
1.68 cm s™' respectivament, i esdevenen minimes amb uns valors de 0.86 1 0.92 cm s™' durant
els mesos de juliol 1 agost del 2000.
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Taula 5.2.10. Activitat de *'°Pb, flux de massa i flux de *"’Pb en excés en les mostres de la trampa sedimentaria.

Identificacio Inici de Final de Dies de Camarasa 20pp e Pes Sec Flux massa* Flux 22'%Pb ¢ exces
mostra mostreig mostreig mostreig Estacio SCA2 (Bqkg") nlqjg;i?;: " (gm?>d™) (Bqm?*d™)
Cota (m) (8)
CAI 1 17-07-00 1-08-00 15 329.68 72+6 28.1 38 + 4 37402
CAI2 1-08-00 16-08-00 15 326.76 65+7 31.7 42 + 4 39403
CAI3 16-08-00 1-09-00 16 323.33 43+4 433 54 +6 3.840.2
CAl 4 1-09-00 16-09-00 15 319.89 56 +4 49.2 66 + 7 54402
CAI5 16-09-00 1-10-00 15 320.19 56+5 53.0 71+ 7 58403
CAI 6 1-10-00 16-10-00 15 321.56 52+5 64.5 86 + 9 67+04
CAL7 16-10-00 1-11-00 16 325.52 52+5 44.7 56 + 6 44403
CAI8 1-11-00 16-11-00 15 328.12 46 +7 33.0 44 + 5 32403
CAI9 16-11-00 1-12-00 15 328.02 38+5 28.1 37 + 4 24402
CAI 10 1-12-00 16-12-00 15 329.09 42+6 27.1 36 + 4 25402
CAI'll 16-12-00 1-01-01 16 330.58 47+ 4 44.7 56 £ 6 41402
CAI 12 1-01-01 16-01-01 15 333.44 54+5 32.0 43 + 4 34402
CAIl 1 10-04-01 16-04-01 6 329.56 59+10 8.8 29 +3 25403
CAIl 2 16-04-01 1-05-01 15 330.51 365 20.6 27 £ 3 1.7+0.1
CAIl 3 1-05-01 16-05-01 15 331.40 55+5 31.0 41 + 4 34402
CAIl 4 16-05-01 1-06-01 15 333.30 43+ 4 31.8 42 + 4 2940.2
CAIl'S 1-06-01 16-06-01 15 333.57 48+ 6 223 30+£3 22402
CAIIL 6 16-06-01 1-07-01 15 329.74 56+ 6 21.0 28 + 3 23402
CAIl 7 1-07-01 16-07-01 15 32824 69+ 6 25.1 33+£3 32402
CAII 8 16-07-01 1-08-01 16 329.51 55+4 28.5 36 + 4 29402
CAIl 9 1-08-01 16-08-01 15 325.58 52+4 359 48 + 5 3.740.2
CAIIl 10 16-08-01 1-09-01 16 322.07 81£5 40.2 50 +£5 54402
CAIl'11 1-09-01 16-09-01 15 321.66 50+4 375 50+ 5 3.840.2
CAII 12 16-09-01 1-10-01 15 321.26 35+3 47.1 63 + 6 3.840.2
Mitjana 53 +11 47 + 15 3.61 +1.25

*Flux de massa adaptat de Rasos (2003)
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Taula 5.2.11. Flux de massa estimat als testimonis sedimentaris mitjancant el *’Cs i el flux de massa
calculat a través de la trampa de sediment.

., Profunditat del pic de *’Cs Flux massa mitjancant *'Cs
Estaci6 271
(cm) (@m>d")

SCA2-trampa - 47 + 15*
SCA2 20.5 1152 + 0.15
SCAS 19.5 11.55 + 0.15
SCAS 25 16.60 + 0.17
SCA1 50.5 386 + 04

*valor promig de flux de massa adaptat de Rasos (2003).

Taula 5.2.12. Inventaris de *'°Pb en excés i fluxos anuals de *"’Pb en excés estimats en els darrers 15

anys.
210
. . Inventari * "Pb exc Flux anual >'°Pb ..
Testimoni dels darrers 15 anys. (B 2 a'l)
(Bqm?) d

SCA 2 2307 £ 51 192 +4

SCA 5 3146 £ 52 244 + 4

SCA 8 2775+ 18 229 +3

SCA'1 8117 £ 55 676 +£5

90 T T T T

2%} en excés (Bq kg”)

Figura 5.2.10. Variacié de la concentracié de *"’Pb en excés durant el periode de mostreig de la

trampa sedimentaria
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El mes de setembre correspon al periode de I’any successiu al periode d’assecament hidric
(juliol-agost), on s’assoleix un desnivell maxim de la cota de fins a 14 metres respecte a la
cota normal de funcionament de la resta de 1’any. Aquest desnivell és degut a les baixes
precipitacions d’aquesta ¢poca de 1’any i a la forta demanda d’aigua per a la produccio
eléctrica. Com a resultat de la recuperacid de les cotes normals es produeix una reactivacio
dels corrents que provoquen un augment del flux de, arribant a uns valors maxims de 71 £7 g
m? d"' durant la segona quinzena de setembre 2000 i de 86+ 9 g m™ d' durant la segona
quinzena de setembre 2000. El mateix fenomen es repeteix el seglient any, amb un valor de 63
+ 6 g m” d'durant la segona quinzena de setembre del 2001. El flux de *'°Pb en excés
presenta els seus maxims durant la primera quinzena de setembre del 2000, 5.8 + 0.3 Bq m™
d”', i durant la segona quinzena, amb 6.7 + 0.4 Bqm™ d™'. El segiient any, el maxim de flux de
21%p en excés es produeix lleugerament abans, durant la segona quinzena d’agost, amb un
valorde 5.4+ 0.2 Bqm™d".
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Figura 5.2.11. Relacié entre el flux de massa i el flux de *'’Pb en excés de la trampa de sediment, i relacié del flux de *'’Pb en excés i la cota hidrica
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PART III

FLUX ATMOSFERIC DE 2'°Pb i ®'Cs A LA CONCA DE LA
NOGUERA PALLARESA i PART ALTA DE LA NOGUERA
RIBAGORCANA
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5.3.1 Estudi dels sols de 1a conca de la Noguera Pallaresa
5.3.1.1 Perfils de *'’Pb en excés i 'Cs

La signatura isotopica als sols ens permet calcular el flux atmosféric de 2'°Pb i els inventaris
de cesi en una zona determinada (Nozaki et al., 1978; Olsen et al., 1985; Sanchez-Cabeza et
al., 1999), avaluar el grau de barreja del sol i fins 1 tot estimar I’erosié de la conca
hidrografica (Foster et al., 1984). Els factors fisics com la topografia, la litologia, les xarxes
de drenatge i els factors antropics (canvis d’usos del sol) exerceixen un control clau en
I’erosio6 del sol (Avendaio et al., 1999). En la bibliografia trobem molts estudis que utilitzen
la técnica del ’Cs en els calculs d’erosio (Navas & Walling, 1992; Quine et al., 1994;
Walling & He, 1999; Zapata & Garcia-Aguado, 2000). La metodologia consisteix en establir
transectes al llarg de I’area d’estudi i determinar els inventaris de "*'Cs dels sols de cada
punt del transecte. Paral-lelament es quantifica I’inventari de '*’Cs d’un sol de referéncia de
la mateixa area que estigui inalterat (no erosionat). Seguidament es compara I’inventari de
referéncia amb els inventaris de "*’Cs dels demés sols de la regié. La comparacio dels
inventaris ens permet diferenciar entre les zones amb una acumulaci6 o de diposit de "*'Cs,
les zones estables que no pateixen erosio i les zones amb una pérdua de cesi (erosid). Per tal
de relacionar les pérdues de *’Cs del sol amb les velocitats d’erosio s’apliquen relacions
empiriques com les que proposen Ritchie i col-laboradors (1974) i Campbell i col-laboradors
(1986), o models teorics com el metode proporcional, 1’aproximacié gravimeétrica, o els
models de balan¢ de massa de Quine (1989). Un exemple interessant de 1’s del B7Cs en els
calculs erosius és el que presenta Navas (1995). En el seu treball determina els punts
estables, els punts d’erosi6 i les zones d’acumulaci6 de '*’Cs al llarg d’una llera de 250 m de
longitud en una conca de 0.25 km? localitzada a les Bardenas (NE de Zaragoza).

A la bibliografia es poden trobar diversos models que descriuen la distribucio del *'Cs i el
21%p en excés en els sols. Segons Du i col-laboradors (1998), en la utilitzacié del B7Cs i del
2%Ph en excés com a eina per a la determinar de D’erosi6, s’estableixen 3 possibles
distribucions dels radioelements en profunditat caracteristiques dels sols.

C=a-e” per (a>0,b> 0) .1)
b b—1
C:a-(l—(k—%n-(k—%j per (a = 0,b = 1,0 < k <1)) (5.2)
z b
C= a‘(l—ﬁj per (a > 0,b>0) (5.3)

C és la concentracié de "*’Cs a una profunditat donada (Bq kg™);
z és la profunditat;

a, b1k son coeficients de la funcio;

H és el gruix fins on el "*’Cs pot ser detectat.

El *’Cs i el *'°Pb en excés tenen un comportament fisico-quimic similar en el sol, amb una
forta adsorcié a les argiles 1 a la fraccid organica, i soén essencialment no bescanviables
(Walling et al., 1997). Els factors que poden influir en el perfil son la variabilitat en 1’espai
(localitzacio en I’espai: zona concava o convexa), 1’erosio, la bioturbaci6 1 la tipologia del
s0l (estructura i distribucié en profunditat de les argiles i la fraccio organica)
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Figura 5.3.1. Perfil de '*'Cs del sol SOLEI ajustat Figura 5.3.2. Perfil de '¥'Cs del sol SOSO1
a la funcio de pic en superficie (5.2). ajustat a la funcio exponencial (5.1).

(VandenBygaart, 1999). L’equacido de pic en superficie (5.2) (Fig. 5.3.1) i I’equacio
exponencial (5.1) (Fig. 5.3.2) son les distribucions més habituals en soOls naturals,
considerats no alterats. L’altra equacié proposada (5.3) també es descriu en la bibliografia
per a sols del tipus no conreats. En la figura 5.3.1 presentem un ajust mitjancant el model de
I’equacié de pic al perfil de *’Cs del sol SOLEI (+* = 0.82). Observem com la corba del
perfil s’ajusta bé al model proposat. En la figura 5.3.2 es presenta ’ajust del perfil de "*'Cs
del SOSO1 al model exponencial (5.1), amb una molt bona correlacié de 7 = 0.99.

En la figura 5.3.3 i en les taules 9.7 a 9.13 de 1‘annex es presenten els perfils d’activitat del
B7Cs i del *'%Pb en excés de tots els sols estudiats en aquest treball. Com podem observar,
els perfils presenten el 90% de la concentraci6 de *'°Pb en excés i de *’Cs en els primers 15
centimetres, adsorbits fortament en la fraccid organica i en les argiles (Walling et al., 1997;
Smith et al., 1997, i Brandford et al., 1997). E1 *'°Pb de base pren uns valors mitjans de 33 +
2 Bq kg (SOLEI), 14+4 (SOBAL1), 943 Bq kg™ (SOAG1), 18+4 Bq kg (SOPO1), 2345
Bq kg (SOCRAM) i finalment 7114 en el SOSO1. Exceptuant el sol de Sort, que a causa
de la naturalesa ignia del material presenta uns nivells més elevats, els valors d’activitat son
molt similars als observats per Navas i col-laboradors (2002) en els sols del Pirineu
aragonés. Tots els sols presenten una activitat de *’Cs superficial d’entre 23-31 Bq kg™,
excepte el sol de Vielha (SOCRAM) que presenta una activitat més elevada, de 10613 Bq
kg i el de Sort, amb 31+3 Bq kg de "*’Cs. Les activitats de *'°Pb en excés en superficie
son forga variables. El sol de Lleida pren un valor de 54+7 Bq kg'. A Balaguer ’activitat
superficial és de 6622 Bq kg™ i a la zona d’Ager de 26+1 Bq kg, a la Pobla de Segur el
219p en excés superficial és de 38+3 Bq kg™ i finalment en el SOCRAM (Vielha) observem
un valor molt més elevat que a la resta, amb 109+2 Bq kg™

5.3.1.2 Inventari de *'’Pb en excés i °’Cs

Els inventaris dels sols ens permeten determinar el flux atmosféric tot eliminant els
possibles aports laterals que alterarien el senyal del radiontclid (vegeu apartat 5.3.1.3).
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Fig 5.3.3. Perfils de *'’Pb en excés, '°Pb de base i de "’ Cs en diferents sols obtinguts al llarg de la conca de la Noguera Pallaresa.
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A la taula 5.3.1 es presenten els valors dels inventaris dels sols mostrejats a la conca de la
Noguera Pallaresa. Assumim que la totalitat dels radioelements es troben retinguts a la capa
superficial del sol i que el *'°Pb i el '*’Cs estan en estat estacionari entre la deposicid
atmosférica i la desintegracié radioactiva. Llavors I’inventari de *'°Pb en excés calculat en el
s0l de Lleida (SOLE) és de 2048 + 178 Bq m™i de 1749 + 44 Bq m™ pel *’Cs . L’inventari
de Balaguer (SOBA) pren un valor més elevat de 3155485 Bq m™ i de 1448+53 Bq m™ pel
21%Pb en excés i el 1*'Cs respectivament. El sol d’Ager (SOAG) mostra un inventari de *'°Pb
en excés molt similar al de Balaguer, amb 2988+161 Bq m™ i un inventari de *'Cs de
2414475 Bq m™. El 50l de la Pobla de Segur (SOPO) presenta un inventari de *'°Pb en excés
de 50334275 Bq kg, 1.7 vegades superior al d’Ager i de 2.4 vegades superior al de Lleida.
L’inventari de *’Cs és de 2943+107, 1.2 vegades més gran que el d’Ager i 1.7 vegades
superior al de Lleida. Finalment el sol de Vielha (SOCRAM) presenta el major inventari de
B7Cs, amb 5142495 Bq m™, 1.7 vegades superior al SOPO, 2.1 vegades superior al SOAG,
3.6 vegades més gran que el SOBA 1 2.9 vegades superior al SOLE.

A taula 5.3.2 també¢ es presenten els inventaris de diversos sols reportats a la bibliografia.
Els inventaris de 2'’Pb en excés dels diferents sols son comparables entre ells si considerem
que el flux de *'°Pb constant en el temps. Per contra, alhora de comparar els inventaris de
PCs seria necessari fer una correccié per desintegracié radioactiva a la seva data de
mostreig del sol. En la figura 5.3.4 es mostra la correlacié lineal entre I’inventari de *'Cs
dels sols mostrejats i la precipitacio (veure mapa pluviomeétric figura 5.3.6). La recta s’ajusta
amb un factor de correlacié de “=0.90. Podem apreciar com en les zones amb poca
precipitacié, com ara Lleida, Balaguer o Ager (400-500 mm a™'), els inventaris sén menors
que a les regions amb pluviometries més elevades: la Pobla de Segur (850-900 mm a™),
I’estacié del CRAM o el Llac Red6, amb pluviometries anuals de 1250-1300 mm a™ i 1400-
1500 mm a™' respectivament. Per tant, s’observa un clar control per part de la pluviometria
en I’inventari total dels radioelements en els sols.

5.3.1.3 Flux atmosféric de *'’Pb en excés

El calcul del flux de *'°Pb en excés atmosféric es fa a partir de la mesura dels inventaris dels
radionuclids en els diposits naturals com ara, sols estables, torberes i glaciars. Aquests
diposits reben unicament I’entrada del radioelement de procedéncia atmosferica, eliminant
aixi les possibles entrades laterals (Turekian et al., 1977). Cal tenir present que el flux
atmosféric que es diposita en el sediment depen de diferents factors com ara la latitud, la
precipitacié (intensitat i durada), aixi com la tipologia del sol (organic o mineral) que
determina la facilitat d’adsorcié dels radioelements. El flux de *'°Pb en excés es considera
constant en una escala temporal d’anys (Smith et al, 1997) i es calcula multiplicant
I’inventari de 2'°Pb en excés per la constant de desintegracié del *'°Pb (0.0311 a™).

La ra¢ entre el flux i la precipitacié mitjana anual ens permet estimar de manera aproximada
la concentracié de *'°Pb en ’aigua de pluja. A la taula 5.3.1 es presenten els resultats dels
fluxos de *'°Pb excés a la conca de la Noguera Pallaresa i I’estimacio6 dels nivells de *'°Pb en
aigua de pluja. La ciutat de Lleida (395 mm a™) presenta un flux de 63+5 Bq m™a” i una
concentracié aproximada en ’aigua de pluja de 159 Bq m™. A les proximitats de Balaguer el
flux de *'°Pb en excés és de 96+3 Bqm™~a"' amb una pluviometria mitjana anual de 450 mm
a” i una concentracio en aigua de pluja estimada en 213 Bq m™. A la zona d’Ager (500-550
mm a™) el flux és molt similar al de Balaguer, amb 9145 Bq m™ a™ i una estimacié de 165
Bq m™ de *'°Pb en I’aigua. A la Pobla de Segur (850-900 mm a™") el flux és més elevat, amb
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Taula 5.3.1. Inventaris de *'°Pb en excés i "'Cs, flux atmosferic i estimacié de la
concentracié de *'’Pb en aigua de pluja a partir de les mostres de sols obtingudes a la
conca de la Noguera Pallaresa.

. Estimacio
Inventari I tari Flux . d
Precipitacid 210pp en VemArl otmosferic S dua de
Data de Localitzacié N . Cs 210py, pluja de
AutOI' mostreig ocalitzacio mltjana anual €XCCS 21()Pb
(mm) (Bqm?)  (Bqm?) (BqmZa') (Bqm®)
SOLE1 Febrer 2001 Lleida 395 2048 £178 1749+ 44 63+5 159
SOBA1  Febrer 2001 Balaguer 450 3155+85 1448 + 53 96+ 3 213
SOAGI1 Febrer 2001 Ager 500-550 29088 £161 2414+75 91+5 165
SOPO1 Febrer 2001  Pobla de Segur 850-900 5033 +£275 2943 +107 154 +8 176
SOCRAM  Juliol 2003 CRAM (Vielha) 1250-1300 - 5142 +£95

un valor de 154+8 Bq m™a™ i una concentracié en pluja de 176 Bq m™. Finalment, el
registre del flux atmosféric de 1%p en excés a I’estacio del CRAM (1400-1500 mm a™)
s’ha adaptat del treball d’Appleby i col-laboradors (2000) amb un valor de 186+10 Bq
m?a’. El Llac Red6 també presenta una pluviometria semblant (1500 mm a™) i Appleby i
col-laboradors (2000) reporten un flux de 255+8 Bq kg'. En el nostre estudi també hem
afegit el punt de la peninsula dels Alfacs al delta del riu Ebre, amb un valor de 81.2
Bq m” a”' mesurat en el nostre laboratori per Sanchez-Cabeza i col-laboradors (1999) a
partir d’una mostra de tapet microbia.

Les zones seques, amb poca precipitacio presenten uns inventaris i fluxos baixos (Milton, et
al., 2001). A la zona del delta de I’Ebre, la pluviometria és més elevada (559 mm alh) que a
la capital lleidatana (395 mm a™') i com a conseqiiéncia el flux de *'°Pb en excés és major.
Lleida esta situada a I’interior i per tant presenta una major produccié de gas “*’Rn de les
masses de terra que l’envolten. Tanmateix, la precipitacid és la principal variable que
governa el procés de deposicid 1 per tant en ploure menys implica una menor deposicio de
*1%Pb en el s0l i un inventari menor. Aquest mateix comportament s’aprecia en la resta de
sOls estudiats, on els inventaris 1 fluxos son elevats en les zones amb més precipitacions
(Pobla de Segur, SOCRAM, i Llac Red6). En la figura 5.3.5 s’expressa ’ajust lineal entre la
pluviometria i el flux de *'°Pb en excés amb un bon coeficient de correlacié de 7= 0.94,
indicant ’estreta relacid entre els ambdos parametres. A partir d’aquesta relacio, per tant,
podem establir quin és el flux de 2'°Pb en excés en qualsevol punt de la conca en funcié de
la pluviometria de la zona.

Els nostres valors de flux de *'°Pb en excés son propers al valor promig de 90 Bq m™ a™!
calculat per I’Europa Central segons Dorr 1 Miinnich (1989) a partir de la mitjana de 26
punts de mostreig repartits entre Franca, Italia, Alemanya, Irlanda, Suissa, Dinamarca i
Suecia. Turekian 1 col-laboradors (1977) també proposen per al continent europeu un
interval de 80 a 120 Bq m™ a”'. Winkler i col-laborador (2000) estableixen un flux mitja de
180 Bq m?a” a partir de mesures recollides a la localitat de Munich-Neuherberg (Sud
Alemanya) des del 1981 fins al 1999. Garcia-Orellana (2004) estima un flux mitja de 78+13
Bq kg en la conca oriental del mar Mediterrani i de 71423 Bq kg™ en la conca occidental
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Taula 5.3.2. Revisio dels valors de flux de *'’Pb en excés mesurats a partir de sols

21%Ph en excés B7Cs en excés
. ., Precipitacio .
Aut Tipus mostra Localitzaci6 o Altitud L,
utor mitjana anual I . Flux Estimacio I .
(mm) (m) "hehafl atmosferic  enaiguade  [nventat
m : m
q (Bqm?a™) pluja d
(Bqm™)
Appleby et al., (2002) sol Estany Red6 1400-1500 2240 255+ 8 175 6911 + 146
sol Cram (Vielha) 1400-1500 2000 186 + 10 132 5741 £ 125
Ani Rigolta Ioan (1996) sol Estany Redo 1400-1500 2300 4720 + 160 147 137 5350 £ 160
Sanchez-Cabeza et al., (1999¢) tapet microbia Delta de I’Ebre 558 0 81.2 146

Graustein & Turekian (1986) sol Canadian Shield 4330 + 780 135 2687 + 647

Milton et al., (2001) sol Petawawa, (Ontario) ~800 <500 5204 162 2679

sol Peterborough ~800 <500 4370 136 1588

s01 Hamilton, ~800 <500 3380 105 1843
Smith et al., (1997) sol Blelham Tarn (UKt) 4364 + 513 136 6496 + 110

Dérr et al., (1995) sol Baden-Wiirttenberg 2400 40 - 200
(Alemanya)
Mitchell et al., (1990) sol Phoenix Park 784 5071 + 189
(Irlanda)
sol Galway (Irlanda) 1119 8348 + 237
sol Donegal (Irlanda) 2170 8555+ 182
Appleby et al., (1992) torbera Suissa 121-149
He et al., (1996) sol JaCkmOI‘_’JE’(De"O“’ 850 3050 95 112 2000
sol River St& Devon, 1150 4500 162 141 2500
Heyraud, (1982) sol Monaco 110

Theocharopoulos et al., (2000) sol Grécia 54 850 6000
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mediterrania, a partir de diversos sols mostrejat a la costa i1 en diferents illes. Destacar també
el treball de Preiss i col-laboradors (1996) que han elaborat una completa base de dades on es
recull la concentracié de *'°Pb en aire aixi com les diferencies regionals en el flux de 2'°Pb en
excés d’arreu del mon (vegeu taula 5.3.2).

5.3.2 El factor de focalitzacio a I’embassament de Camarasa

El factor de focalitzacio o “focusing” (FF) del 'Pb en excés expressa el grau d’acumulacid
de material que es sedimenta de manera diferenciada en les diferents parts del vas sedimentari
que, com ja sabem, varia segons la localitzaci6 en el sistema, la morfologia de la cubeta i la
hidrodinamica dels corrents. El FF es determina com la relacié entre I’inventari de *'°Pb en
excés d’un sol o testimoni sedimentari (en el nostre cas els testimonis de I’embassament de
Camarasa) i I’inventari de *'’Pb en excés d’un sol de les proximitat que no hagi sofert
processos erosiu. Els inventaris de *'’Pb en excés dels testimonis de Camarasa han estat
estimats fins a una data de referéncia (els darrers 15 any) mitjancant el *’Cs per poder-los
comparar entre ells, ja que no tenim els inventaris de *'°Pb complets, i obtenir aixi uns FF
també comparables.

Com que no disposem d’un sol sense erosionar a les proximitats de 1I’embassament de
Camarasa, hem calculat I’inventari d’un sol teoric a partir de la figura 5.3.4, on es representa
I’ajust lineal del flux atmosféric de *'’Pb en excés en funcié de la pluviometria. Mitjangant
aquest ajust el flux atmosferic estimat a la regi6 de I’embassament de Camarasa (450-500 mm
a) s’estima en 81 + 8 Bqm™ a”. Com a resultat, el testimoni més proper a la presa, I’'SCA1,
és el que presenta una focalitzacio de *'°Pb en excés més important, i per tant també de
material sedimentari. El seu factor és 7 i és el més elevat a causa de I’efecte barrera de la
presa, que atura els corrents i1 fa sedimentar el material. La resta dels testimonis sedimentaris
també presenten cert grau de focalitzacio, d’entre 2 i 3 vegades superior a la quantitat de *'°Pb
atmosferic que rep el sol. Per tant és evident 1’efecte de focalitzaci6 sedimentaria que provoca
I’embassament en totes les seves parts de la cubeta.
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Taula 5.3.3. Inventaris de *'°Pb en excés en
els darrers 15 anys dels testimonis
sedimentaris de 'embassament de Camarasa.

Inventari >!°Pb excés

Mostres (Bq m?) referenciat
als 15 anys
SCALl 8117 + 55
SCAS 2743 + 18
SCA2 2307 + 51
SCAS 3097 + 52
SOLE1 938 + 81
SOCA* 1215 + 120

*estimat per regressio. Vegeu figura 5.3.5

Taula 5.3.4. Factors de focalitzacio
a l’embassament de Camarasa

Testimonis

sedimentaris FF
SCA1 6.7 £ 0.7
SCAS8 23 + 02
SCA2 1.9 £ 02
SCAS5 25 £ 03
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