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Capitulo 1

INTRODUCCION



Estudio de la dindmica de la radiactividad atmosférica en Caceres

En todas las partes de nuestro planeta y en todos los organismos vivos que en
él se desarrollan, existen materiales radiactivos que emiten radiaciones ionizantes.
Asi, a finales del siglo XIX y principios del XX se producen una serie de

descubrimientos que suponen el inicio en el estudio de la fisica de dichas radiaciones:

En 1895 W.C. Roentgen, mientras se encontraba realizando un estudio sobre
los rayos catédicos en un tubo de descarga gaseosa de alto voltaje, descubre los rayos
X, radiacion que presenta unas propiedades desconocidas hasta ese momento.

En 1896 H. Becquerel detecta, de forma totalmente fortuita, que las sales de
uranio emiten una serie de radiaciones similares a los rayos X, es decir, se trataba de
una radiacion muy penetrante, que velaba placas fotograficas y provocaban la
ionizacion de la materia con la que interaccionaba. Este descubrimiento accidental de
la radiactividad por Becquerel, supuso el inicio del estudio de los nucleos atdmicos y

constituyo la primera etapa en el conocimiento de la estructura nuclear.

En 1897 ].J. Thompson, realizando sus estudios sobre flujos de particulas en la
conduccion de electricidad a traveés de los gases, confirma el caracter corpuscular de

los rayos catodicos (electrones).

En 1898 Madame Curie junto a su marido, buscando nuevos elementos
capaces de emitir radiacion, descubren el polonio y el radio, observando en ellos,
efectos radiactivos varios érdenes de magnitud mds intensos que los que presentaban

las sales de Uranio.

En 1900 M. Planck, al estudiar el comportamiento de un cuerpo negro,
introduce la idea de la existencia de cuantos de radiacion, desarrollando a partir de

estos momentos sus primeros trabajos sobre teoria cuantica.

Desde el principio se tuvo el conocimiento de que este tipo de radiaciones
ioniza la materia con la que interacciona; por lo que tras afios de investigacion se
encontrd que los radionucleidos emiten uno o varios tipos de radiaciones que se

distinguen por su poder de penetracion:
a) radiacién alfa (a): son absorbidas por una hoja de papel
b) radiacion beta (§): se necesitan algunos milimetros de plomo para absorberlas

c) radiacion gamma (y): es la de mayor poder de penetracidn, pueden atravesar

espesores de varios centimetros de plomo.

Ademas de los radionucleidos naturales, posteriormente, desde la década de

1940, se han ido desarrollando paulatinamente tecnologias con las que crear
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nuevos radionucleidos no existentes en la naturaleza o artificiales y, que
presentaban fendmenos bdasicamente idénticos a los naturales. Asi pues la

radiactividad presenta un doble origen: natural y artificial o antropogénica.

La utilizacion de estas fuentes ionizantes (radionucleidos tanto naturales como
artificiales), ha reportado numerosos beneficios en actividades tales como la
medicina, agricultura, industria, etc., pero sus riesgos no se limitan a las personas
profesionalmente expuestas, sino que se extienden a toda la poblacién. Por ello, con el
fin de prevenir la aparicion de efectos deterministas perjudiciales y limitar la
probabilidad de incidencia de efectos aleatorios hasta valores considerados como
aceptables, se redacta y publica la Normativa Europea sobre el uso de la energia
nuclear (Arts. 35 y 36 del Tratado EURATOM), por la que se obliga a los paises de la
Unién Europea a incorporar a su legislacion las normas y directrices sobre proteccion

radioldgica.

Asi, en Espafia el organismo competente en materia de Seguridad Nuclear y
Proteccién Radiolédgica es el Consejo de Seguridad Nuclear (CSN). Con el fin de
cumplir los compromisos adquiridos por el Tratado EURATOM, el CSN dispone de
unas Redes de Vigilancia Radiolégica (REA: Red de Estaciones Automaticas y REM:
Red de Estaciones de Muestreo), de caracteristicas complementarias entre si, en las
que se determinan las actividades alfa total, beta total y de emisores beta-gamma en
muestras de aire, agua y suelos, a través de laboratorios asociados al CSN. Estas redes
de ambito nacional, juntos con los Programas de Vigilancia Radiolégica Ambiental
(PVRA) implantados en las zonas de influencia de instalaciones nucleares,
constituyen el denominado programa REVIRA (Redes de Vigilancia Radiolégica
Ambiental).

1.1.- Interés del Trabajo:

Como se mencioné anteriormente, uno de los medios en donde se debe
realizar un control de los niveles existentes de radiactividad ambiental es el aire, al
ser éste un medio receptor de gran interés radiolégico, donde los radionucleidos
presentes pueden ser transportados a muy largas distancias, para su posterior
incorporacion a otros ecosistemas. De hecho se han realizado numerosos estudios de
algunos radionucleidos naturales presentes en la atmdsfera (7Be, 222Rn, 210Pb, etc.)
englobando un amplio rango de aplicaciones interesantes tales como: trazadores para
entender el transporte e intercambio de las masas de aire y materiales atmosféricos
(Brost and Chatfield, 1989; Jacob et al., 1997), la velocidad de deposicién de aerosoles
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(Duenias et al.,, 2005), o los tiempos de residencia en la troposfera (Baskaran and Sha,
2001; Duenias et al,, 2004).

Hasta el inicio de este estudio, el intento de caracterizacion radiolégica de una
posible contaminacién atmosférica en puntos seleccionados de la Comunidad
Autonoma de Extremadura se ha venido realizando, en el Laboratorio de
Radiactividad Ambiental de la Universidad de Extremadura (LARUEX), en base al
estudio del contenido radiactivo en las muestras de aerosoles recolectadas con
bombas de bajo flujo, dentro de los distintos programas de radiovigilancia en vigor,
tales como el REM (Red de Estaciones de Muestreo) promovido por el Consejo de
Seguridad Nuclear, y el de Vigilancia Radiol6gica Ambiental promovido por la
correspondiente Consejeria del Gobierno de Extremadura. Dado que, al ser el objetivo
fundamental de ambos programas la proteccion radioldgica de la poblacidn existente
en los entornos estudiados, los volimenes y métodos de recoleccién de muestras son

mucho menos exigentes que los que se proponen en el presente trabajo.

Dichos programas poseen, pues, el inconveniente de no poder cuantificar
actividades netas para radionucleidos, principalmente artificiales, que normalmente
presentan una menor concentracion atmosférica (p. ej.: 137Cs, 239+240py, 241Am, entre
otros). Mientras que para realizar un estudio de la dindmica de los mismos, es preciso
determinar sus niveles de actividad, disminuyendo significativamente las
correspondientes Actividades Minimas Detectables (AMD). Esto se consigue, en
primer lugar, aumentando el volumen de la muestra, mediante la recolecciéon de
aerosoles con una bomba de alto flujo, que permite recolectar semanalmente las
particulas de polvo contenidas en unos 100000 m3 de aire, en lugar de los 400
m3/semana que se obtienen en los programas anteriormente citados. Por lo tanto, la
utilizacion de una bomba de alto flujo permitira efectuar una cuantificacion, entre
otros de los antes citados radionucleidos, asi como evaluar la influencia que diversas
actividades industriales tienen en la calidad radioldgica del aire. Asi mismo, seran
accesibles, entre otros, radionucleidos de origen natural como 7Be, 210Pb; también
detectados mediante el uso de bombas de bajo flujo, pero con unas actividades
minimas detectables muy inferiores a las obtenidas en éstas ultimas. El estudio de
algunos de los mencionados radionucleidos, son sumamente ttiles para conocer las
peculiaridades de la dindmica atmosférica local y comprobar y en su caso mejorar, los
modelos existentes sobre los procesos de circulacion global, sobre la deposicion y el

transporte de contaminantes ambientales.
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En segundo lugar, y con el fin de realizar un estudio completo de los
radionucleidos presente en la atmdsfera, se ha llevado a cabo la puesta en
funcionamiento de colectores especificos para detectar la presencia de tritio (3H) en
la misma, al formar éste, normalmente parte del disolvente (vapor de agua existente

en la atmdsfera) y no de los solutos, o aerosoles, presentes en la misma.

Por lo que respecta al 3H, éste tiene un doble origen en la atmosfera,
cosmogénico y artificial, pudiendo encontrarse en diversas formas quimicas, p. ej.: gas
(HT), o vapor de agua (HTO) e incluso en forma de compuestos organicos tritiados
(fundamentalmente, CH3T) en la fase vapor o asociados a particulas. Estos udltimos
aparecen sOlo ocasionalmente en ciertos ambientes. En nuestra Comunidad
Autonoma el LARUEX es, hasta donde conocemos, el Unico grupo de investigacion
dedicado a realizar estudios sobre la dinamica de este radionucleido en diversos
medios, los cuales nos han permitido estudiar en particular, su distribucién y
evolucion espacial y temporal en las aguas del rio Tajo. El objetivo planteado con el
equipo de recoleccidn de tritio atmosférico es lograr un avance importante en dichos
trabajos de investigacion, al poder profundizar en su comportamiento en un nuevo
medio de estudio, como es la atmdsfera, cuyos niveles de 3H tan s6lo conociamos

indirectamente, a partir de su presencia en las precipitaciones.

Ademas, como las concentraciones de radionucleidos en aire, sobre todos los
de origen natural, presentan un fuerte grado de dependencia con las condiciones
climaticas de su entorno, se han obtenido datos sobre diversas variables
meteoroldgicas en el area objeto de estudio, con el fin de efectuar un analisis conjunto
de éstas con las evoluciones temporales de los radionucleidos estudiados; lo cual
permitird comprobar la existencia o no de correlaciones que afecten a las
caracteristicas radiolégicas de la presencia radiactiva atmosférica y, que pueden

dominar su dindmica.

1.2.- Antecedentes v desarrollo actual del tema:

La preocupacion por la preservaciéon del Medio Ambiente se ha convertido en
un tema de especial importancia en la sociedad actual. Dentro de este ambito, la
contaminacion atmosférica juega un papel muy importante en el desarrollo de las

actividades de investigacion cientifica actuales.

Asi, segin la ley 38/1972 de Proteccion del Medio Ambiente Atmosférico,
actualmente en vigor, se entiende por contaminacion atmosférica: “La presencia en el
aire de materias peligrosas o formas de energia que impliquen riesgo, dafio o molestia

grave para las personas y bienes de cualquier naturaleza”.
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Por ello, y dado que la atmdsfera es una gran medio receptor, desde el punto
de vista del tema que nos ocupa, posee un gran interés radioldgico, ya que los
radionucleidos pueden ser transportados largas distancias y ser depositados en otros
medios. Por ello, el articulo 35 y 36 de la Normativa Europea sobre el uso de la
Energia Nuclear, identifica a la atmosfera como uno de los medios en los cuales se

debe realizar un control de la presencia de radiactividad ambiental.

Los radionucleidos presentes en la atmosfera tienen diversas procedencias,
algunas de las cuales son naturales y otras antropogénicas. Las primeras se pueden

clasificar como debidas:

a) alaaccion del clima sobre la litosfera y las condiciones medioambientales, por
las que se introducen en la atmosfera radionucleidos pertenecientes a las

series naturales, fundamentalmente radon y sus descendientes, y

b) a la accién de la radiaciéon césmica que incide sobre la atmoésfera de nuestro
planeta, que genera radionucleidos de vida relativamente corta, como el ’Be o

22Na, u otros mucho mas longevos, como el 19Be.
Por su parte, las fuentes antropogénicas de radionucleidos son debidas:

a) a las pruebas con armas nucleares (global fallout). Obviamente, no puede
olvidarse el interés militar que la energia nuclear desperté en su dia para
crear las bombas atémicas y que, como consecuencia de la llamada "guerra
fria" y la politica de intimidacion seguida por los Estados Unidos de América,
la URSS, el Reino Unido, Francia y China, realizaron entre los afios 1945 y
1975. En estos afos se realizaron un total de 398 explosiones nucleares
atmosféricas, como consecuencia de las cuales todo el planeta incorporé en
mayor o menor medida, nuevos is6topos radiactivos artificiales, o

contaminacion radiactiva

b) a la utilizacién con fines energéticos, médicos o de investigacion, de
instalaciones nucleares o radiactivas. Estas, de forma controlada en su
funcionamiento rutinario, o incontrolada (véase a modo de ejemplo los
accidentes de la central nuclear de Chernobyl y mas recientemente de
Fukushima) pueden liberar cantidades que pueden llegar a ser importantes de

radionucleidos artificiales, entre otros (137Cs, 90Sr, 238Py, 239+240Py, etc.),

c) al uso de otro tipo de instalaciones no nucleares, como las actividades
calificables NORM. En tal sentido pueden citarse a modo de ejemplo las

fabricas de fertilizantes, determinadas actividades mineras o las centrales
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térmicas de carbdn, que debido a su modus operandi pueden aumentar, en la
atmdsfera de su entorno, a veces de manera considerable la presencia de

radionucleidos de origen natural (uranio, torio, radio, etc.), y

Por ultimo, cabe destacar la existencia de radionucleidos con un doble origen,
natural y artificial como el tritio, 3H, que se trata de un radionucleido emisor 8 puro.
Asi, por una parte, es generado en la cronosfera de las estrellas, en las capas altas de
la atmésfera (por interaccidon de la radiaciéon césmica con nitrégeno y oxigeno), e
incluso en muy pequefa proporcion en la capa superior del suelo (por reacciones de
captura neutrdnica) (Kaufman et al, 1954), y, por otra parte, es generado en
actividades humanas, tales como la industria armamentistica, la industria
nucleoeléctrica, las actividades sanitarias, etc. Se trata de radioisétopos de muy baja
radiotoxicidad, pero su presencia en las moléculas de agua implica que este
radionucleido se distribuye en el planeta siguiendo la dindmica del ciclo hidrolégico,
incluidos los seres vivos (que lo incorporan a través de la cadena trofica, asi como por
inhalacion o por absorcidn a través de la piel). Por ello, resulta de gran interés el
conocer las pautas de su distribucion, especialmente en las regiones en donde éste

pueda ser mas abundante.

En el caso de la Comunidad Auténoma de Extremadura, junto al tritio de
origen natural, se pueden encontrar cantidades relativamente importantes de este
radionucleido debido a las emisiones liquidas y gaseosas de la Central Nuclear de
Almaraz (CNA), asi como al aporte de tritio preexistente en las aguas del rio Tajo
cuando ingresan en la provincia de Caceres, tras haber recibido efluentes procedentes
de hospitales de las grandes ciudades y de otras centrales nucleares de la cuenca del
Tajo (CSN, 2003; Garcia Delgado E., 2000).

Debido a sus distintos origenes, la concentracion de radionucleidos presentes
en cada area dependerd, en general, de las condiciones climaticas y del tipo de

actividades desarrolladas en las mismas.

Para satisfacer el objetivo planteado en este estudio, la presente memoria se
estructura en cuatro capitulos, dedicandose el capitulo 2 al estudio del tritio presente
en diferentes tipos de muestras y, en dos entornos claramente diferenciados (con y
sin aporte antropogénico o artificial de tritio), con el propédsito de, por un lado
determinar los niveles de actividad del tritio en las mismas y, por otro lado, analizar
su evolucion espacial y temporal mediante la correlacién y modelizaciéon de dichos

valores con otras variables, con el fin dltimo de valorar el impacto que en la zona



Estudio de la dindmica de la radiactividad atmosférica en Caceres

afectada por un aporte antropogénico del mismo, se ejerce sobre la via aérea de su

entorno.

En el capitulo 3 y 4 se analizaran las estructuras temporales de los niveles de
actividad tanto de los radionucleidos de origen cosmogénico (71°Be y 22Na) como los
de origen natural (40K, 210Pb, 2434.238]J, 226Rg y 228230.232Th) y antropogénicos (137Cs,
239+240py y 241Am) presentes en la atmosfera de Caceres, asi como sus correlaciones
con diversas variables meteoroldgicas para, posteriormente ajustarlas a modelos de
regresion multiple, que permitan identificar y cuantificar los mecanismos de
produccion y eliminacién de los mismos en la atmésfera. Ademas, se han ajustado
mediante el analisis de series temporales a modelos estacionales simples, que nos
permitan realizar predicciones futuras de los niveles de actividad de los mismos y,
detectar asi posibles incidencias sobre las evoluciones temporales calificables de
normales en los mismos. Por ultimo, en el capitulo 4, se determinara a través de las
concentraciones de los radionucleidos estudiados, el impacto radiolégico a la

poblacién en general, a partir de la estimacion de la dosis efectiva por inhalacidn.

Para finalizar, en el capitulo 5 se pondra de manifiesto la enorme sensibilidad
que poseen las determinaciones del contenido radiactivo efectuadas sobre muestras
de aerosoles recolectadas con el captador de aerosoles de alto flujo que dispone el
LARUEX; al poder detectar radionucleidos artificiales ante una situacién de
contaminacion radiactiva atmosférica real como el accidente de la central nuclear de
Fukushima; algunos con una vida media tan corta (como 131], 134Cs, 136Cs, 137Cs, 132Te y
132]) y, con unas actividades netas calificables de despreciables al encontrarse
6rdenes de magnitud por debajo de los niveles de notificacion obligatoria al Consejo

de Seguridad Nuclear.
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2.1.- Introduccioén:

Uno de los radionucleidos presentes en la atmdsfera es el tritio (3H), al formar
éste prioritariamente parte del vapor de agua, mas que de los solutos presentes en la
misma. Tiene un doble origen en la atmdsfera (natural y artificial o antropogénico);

los cuales se detallan con brevedad a continuacion.

2.1.1.- Origenes del tritio:

El tritio fue descubierto en 1939 por Alvarez y Cornog, en un
concentrado electrolitico de agua pesada (Libby, 1975). Se trata de un emisor 3 puro,
con un periodo de semidesintegracion de 12,33 afios, cuya desactivacion se produce

segun la reaccidn:
3H —>3He + -+ v + 18,6 keV [2.1]

La energia de emisidon presentada en la ecuacion [2.1], de 18,6 keV, es la

maxima posible, siendo su energia media de 5,685 keV (NCR, 1985).

Por lo que respecta a su origen, y como se ha mencionado anteriormente, éste

es doble, como se describe a continuacion:
1) Origen natural:

a) En la cromosfera de la estrellas se produce tritio a partir de helio. En
particular, este radionucleido se emite durante las protuberancias
solares intensas, alcanzando dicha emanaciéon un ritmo de unos 0,12
atomos/(cm?-s) de superficie solar (Diaz, 1991). La reaccién mediante
la cual se genera el tritio estelar es:

‘“He+p—>3H+2p [2.2]

b) En las capas altas de la atmosfera, el nitrogeno y el oxigeno reaccionan
con la radiacién cédsmica primaria, generando tritio a un ritmo medio de
840 atomos/(m?2-s) en la troposfera y de unos 2500 dtomos/(m?:s) en
toda la atmdsfera (UNSCEAR, 1982), de acuerdo con las siguientes

reacciones (Kaufman et al., 1954):
14N + n (térmicos) - (1°N) > 12C+3H  [2.3]
160 + n (térmicos) — 1*N + 3H [2.4]
14N + p — 3H + productos de reaccion [2.5]

160 + p — 3H + productos de reaccion [2.6]
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c) En el suelo se producen pequeiias cantidades de tritio debidas a
reacciones de captura electronica experimentadas por el °Li y por el
238 (Kaufman et al., 1954):

6Li+n—>*He+3H [2.7]
238U + n — 3H + productos de reaccién  [2.8]
2) Origen artificial:

a) Emision de tritio en las explosiones termonucleares atmosféricas,
habidas principalmente en la década comprendida entre 1952-1962,
cuyas inyecciones de tritio a la atmoésfera superaron entre 185 a 240
veces la cantidad de tritio de origen natural (UNSCEAR, 1977), llegando
a ser de unos 240-1018 Bq el tritio total emitido en dichas experiencias
bélicas (UNSCEAR, 1982)

b) La industria de producciéon nucleoeléctrica en su funcionamiento
normal genera cantidades importantes de tritio, siendo de unos
0,59-1018 Bq la emision anual total de este radionucleido, debido tanto
a la fision ternaria, como a la activacion del deuterio (UNSCEAR, 1988).
Asi mismo, la industria nucleoeléctrica, ha originado un detectable
aumento de la tasa de dosis recibida en el hemisferio norte debida al
tritio, habiéndose estimado dicho incremento en un ascenso desde unos
0,001 pSv/ano hasta 0,1 pSv/afno entre los afios 1970 y 2000 (NCR,
1979).

En este sentido, en el caso de la Comunidad Auténoma de Extremadura,
se puede encontrar cantidades relativamente importantes de este
radionucleido, debido a las emisiones liquidas y gaseosas de la Central
Nuclear de Almaraz (CNA). La CNA consta de dos reactores de tipo PWR
(agua ligera a presiéon), cada uno de ellos con tres circuitos de
refrigeracion y con una potencia eléctrica de 1035,27 MW y de 1044,45
MW, respectivamente. En las figuras 2.1 y 2.2, se muestran las
evoluciones de las actividades promedio de tritio en los efluentes
liquidos y gaseosos, respectivamente, para: la CNA, el resto de las
centrales nucleares espafiolas, de la Union Europea (UE) y de USA (CSN,
1999).
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Figura 2.1. Actividad promedio de tritio en los efluentes liquidos en la CNA,
resto de las centrales espafiolas (Espafia-PWR), europeas (UE-PWR) y de USA
(USA-PWR) (CSN, 1999).
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Figura 2.2. Actividad promedio de tritio en los efluentes gaseosos en la CNA,
resto de las centrales espafiolas (Espafia-PWR), europeas (UE-PWR) y de USA
(USA-PWR) (CSN, 1999).
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Como se observa en la figura 2.1, la actividad de tritio en los
efluentes liquidos para las centrales nucleares mencionadas (tipo PWR)
presentan una evolucién muy estable a lo largo de los afos, siendo
todos los valores muy similares, a excepcion de los de la UE en el afio
1987, debido a los vertidos efectuados durante ese afio por la central
nuclear de Trino (Italia), que aumentaron en dos drdenes de magnitud
en relacién con los valores habituales en los restantes afios. En el caso
de la CNA (con una actividad promedio de tritio de 3,26 GBq/GWh), se
observa una ligera tendencia creciente en los valores de actividad
promedio de tritio evacuado, siendo éstos proximos al resto de las

centrales nucleares y, ligeramente superiores a partir del afio 1988.

Por otro lado, la actividad promedio de tritio en los efluentes
gaseosos (figura 2.2.) de estas centrales nucleares se mantiene bastante
estable para las centrales de la UE y USA, a excepcién de los niveles
registrados en 1983 para éstas ultimas, momento en que se produce un
incremento atribuido a los vertidos de las centrales de Salem 1-2 y
Sequoyah 1-2. Para las centrales de Espafia, se produce una
disminucién progresiva entre los afios 1980-1983 y con una ligera
tendencia creciente con posterioridad a estos afios. Cabe destacar la
tendencia creciente en los valores de actividad promedio de tritio en los
efluentes gaseosos de la CNA (con una actividad promedio de tritio de
2,47-101 GBq/GWh) desde su puesta en funcionamiento hasta 1994,
momento en el que éstos se estabilizan. Los valores de actividad de
tritio en la UE son los méas bajos de los cuatro grupos, siendo de hasta
un orden de magnitud inferiores a los de USA. Los valores de los
efluentes del resto de las centrales nucleares de Espafia y la central

nuclear de Almaraz son similares a los de las existentes en USA.

Asi mismo, las plantas de reprocesamiento de combustible
nuclear pueden producir cantidades de tritio similares a los reactores
de agua pesada (UNSCEAR, 1988). En cuanto a la tecnologia de fusion,
aun no desarrollada totalmente, se hicieron previsiones por parte de la
IAEA sobre su aportacion al inventario total de tritio, estimada en 1018
Bq por cada central de 1,2 Gw (IAEA, 1990). Por otra parte, se han
producido diversos tipos de accidentes en la historia de la industria
nucleoeléctrica, tales como el de Chernobyl, que aunque incrementaron

temporalmente el inventario de tritio evacuado, comparada con la
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emision de otros radionucleidos, este aumento de actividad fue

relativamente muy pequefia (Okada et al., 1993)

c) Determinados productos de consumo, como los de caracter
luminiscente, son también responsables de la existencia de tritio
artificial en nuestro planeta, estimandose en 0,4-1018 Bq la cantidad

anual de tritio generada (Brown, 1989).

2.1.2.- Importancia del tritio en la naturaleza. Ciclo hidrolégico:

Independientemente de su origen, en cuanto a su caracter quimico el
tritio puede encontrarse principalmente bajo las formas de vapor de agua (HTO y
T20) y en forma gaseosa (HT y T:), siendo varios los procesos que transforman el
primero en el segundo: oxidacion en aire, suelo, plantas o mediante el intercambio
con agua (Diaz, 1991; Okada et al,, 1993). El periodo de transformacion de HT en HTO
es de unos 6,5 anos (Diaz, 1991).

Este HTO se distribuye en el planeta formando parte del ciclo hidrolégico, por
lo que pueden incorporarlo los seres vivos por las diferentes vias que les aportan
agua: ingesta de alimentos y de agua, respiraciéon de vapor de agua y absorcion de
éste a través de la piel. Por todo ello, resulta de un enorme interés el estudio de la
transferencia de este radionucleido a diversas especies que abundan en ecosistemas
acuaticos (peces, plantas, etc.) préoximos a instalaciones nucleoeléctricas; lo cual ha
permitido utilizar el tritio como bioindicador en programas de vigilancia radiolégica
ambiental, asi como para determinar la dindmica de la transferencia de diversos
radionucleidos en los citados ecosistemas (Baeza et al., 2009). Tras una incorporacion
puntual, el metabolismo logra una rapida distribucién del agua en el organismo, de
forma que en unas 2,5 horas se homogeniza la concentracién de tritio en los tejidos
(Barrachina, 1985), para eliminarse paulatinamente con posterioridad, estimandose
en unos 9,7 dias el periodo de residencia biologico (NCR, 1979), de acuerdo con la
tasa de renovacion del agua en el organismo, que es de unos 3 L/dia, de los 42 L

totales que contiene el hombre estandar (Barrachina, 1985).

El tritio esta considerado como un isétopo de baja radiotoxicidad (BOE, 2001),
y su contribucién a la dosis colectiva de una poblacién mundial es del orden de 10-4
veces la que se atribuye al fondo radiactivo natural (UNSCEAR, 1982). En cuanto a las
formas quimicas en las que se puede encontrar a éste, el HTO debido a su presencia
en las moléculas de agua y, por ende en el ciclo hidrolégico, resulta ser unas 25000
veces mas radiotdxico para el hombre, que el tritio en la forma HT (ICR, 1978). Por

todo ello, su presencia en los seres vivos tiene sobre éstos repercusiones diversas que
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se han estimado, por ejemplo, en los ratones, en los que se ha detectado alteraciones
del proceso hematopoyético, malformaciones genéticas o procesos cancerigenos en
exposiciones intensas (Okada et al., 1993; Matsudaira, 1986). No obstante lo anterior,
generalmente sus efectos sobre los seres vivos son dificiles de conocer, por lo que
existen diversos tipos de estudios destinados a estimar su factor de calidad (Okada,
1986).

Por otra parte, el estudio de la presencia del tritio en aguas no sélo es
interesante por el potencial perjuicio que puede causar sobre los seres vivos que en
ellas habitan. De hecho, la dualidad de sus origenes lo hace practicamente
omnipresente en todo el planeta. Por este motivo, debido fundamentalmente a su
componente artificial, ha sido de gran utilidad en numerosos estudios sobre la
dinamica de fluidos en diversos sistemas fisicos, gracias a sus propiedades como
trazador en los mismos. En concreto, el agua tritiada resulta hidrodindAmicamente
indistinguible de la no tritiada, por lo que en un sistema natural ambas estan sujetas a
los mismos procesos fisicos, caracteristica ésta que ha permitido realizar valiosas
investigaciones sobre el comportamiento de corrientes marinas, flujos subterraneos,
evoluciones radiactivas en rios, etc. (Baonza et al., 1979; Fontes, 1983; Fontes, 1983b;
Garcia, 2000).

Como consecuencia de lo anterior, desde el punto de vista de la proteccién
radioldgica, las normativas existentes establecen la realizacion de controles sobre su
presencia en determinados medios, asi como la estimacién periddica de las dosis y

tasas de dosis que el ser humano puede incorporar por las distintas vias posibles.

En Espafia los Planes de Vigilancia Radiolégica Ambiental, supervisados
normalmente, por el Consejo de Seguridad Nuclear (CSN), realizan un control
exhaustivo de entre otros, las emisiones de tritio en zonas préximas a diversos tipos
de términos fuente, fundamentalmente en el entorno de las centrales nucleares. Asi,
en el caso concreto de la Comunidad Auténoma de Extremadura, el LARUEX lo
desarrolla en torno a la CNA, que junto con la informacién que aporta la Red de Alerta
Radiolégica (RARE), gestionada por éste y dependiente a partes iguales del Gobierno
de Extremadura y del Consejo de Seguridad Nuclear, proporciona una valiosa
informacion a partir de la cual se puede calibrar la influencia que el funcionamiento
de dicha instalacién nuclear ejerce sobre los distintos medios receptores existentes
en su entorno (Baeza et al., 1991), (CSN, 1988-1994).

Asi, ain cuando desde el punto de vista de la proteccion radioldgica, el control

del impacto que los efluentes de la citada instalacion nucleoeléctrica ejercen sobre su
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entorno, se valora en base al desarrollo de estos Programas de Vigilancia Radiolégica
Ambiental, dichos programas no poseen la amplitud necesaria para evaluar la
evolucion espacio-temporal de los niveles de actividad del tritio en todos los medios

receptores de su entorno, como es el caso del tritio atmosférico.

2.1.3.- Objetivos del estudio:

Por todo ello, el objetivo principal de este capitulo es valorar el impacto
que la CNA ejerce sobre la via aérea de su entorno, por lo que a la evacuacién de tritio
se refiere, a partir del estudio comparativo de los niveles de tritio en la atmoésfera

(HTO fundamentalmente) y en las precipitaciones, ambas relacionadas entre si.

Para ello, se ha seleccionado los siguientes puntos de muestreo en base a la

previsible influencia o no, que ejercen sobre ellos la CNA.

a) En el entorno de la Central Nuclear de Almaraz. Se han escogido para tal
fin varios puntos de muestreo, en el que los niveles de actividad de
tritio estaran asociados tanto a su origen natural (gobernado
fundamentalmente por las condiciones meteoroldgicas del entorno),
como artificial (debido tanto a los restos del fallout global, como a las

emisiones de tritio en los efluentes liquidos y gaseosos de la CNA).

- Almaraz: el punto de muestreo estd ubicado en el ayuntamiento de la
localidad de Almaraz (392 48’ 58” N; 52 40’ 31” 0), Caceres, sita a una

distancia de 1,7 km de la CNA, en direccién E-NE con respecto a ésta.

- Serrejon: el muestreo se realiza en la estacion de la RARE que gestiona
el LARUEX, ubicada en la localidad de Serrején (392 49’ 07” N; 52 47’
58” 0), Caceres, sita a una distancia de 8,6 km de la CNA, en direccién

0-NOy, en la direccién opuesta a la localidad de Almaraz.

- Arroyo Arrocampo: se encuentra en la cola del embalse de Arrocampo
(embalse de refrigeracion de la CNA) (392 50’ 18” N; 52 40’ 33” 0), en
las proximidades de la carretera comarcal que une las localidades de
Almaraz y Saucedilla, situado a una distancia de 3,95 km de la CNA, en

direccion E-NE de ésta.

- Presa Arrocampo: se encuentra en el embalse de Torrejon-Tajo,
proximo al punto en que se produce el vertido de agua a dicho embalse
procedente del de Arrocampo (392 46’ 28” N; 52 44’ 30” 0O), situado a

una distancia de 4,46 km de la CNA, en direccién 0-SO respecto a ésta.
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En el caso de las descargas de los efluentes liquidos de la CNA al medio
ambiente, éstos tienen lugar a través de su sistema de refrigeracion, el embalse de
Arrocampo, en el cual existen unos muros medianeros que lo divide en dos partes y,
por el que se hace circular de manera forzada el agua a lo largo de todo el embalse. La
finalidad de esta recirculacion del agua a lo largo de dicho embalse de Arrocampo, se
halla en la necesidad de refrigeracion de la Central Nuclear de Almaraz. Para ello, se
requiere un salto térmico de unos 10 2C entre el agua que entra al circuito de
refrigeracion y la que sale de él (Bonet, 1995). Debido a ello se construyeron unos
muros internos para aumentar el recorrido (hasta 25 km) del agua por el embalse de
Arrocampo, de forma que esa mayor trayectoria permitiese al agua intercambiar
parte de la energia térmica que posee con la atmosfera, disminuyendo asi su
temperatura y volviendo a estar en condiciones térmicas para su reutilizacién como
refrigerante. Sin embargo, en los meses de verano, con esta recirculacién no es
suficiente para rebajar la temperatura del agua hasta valores aceptables, debiendo
intercambiar parte del agua del embalse de Arrocampo con relativamente alta
temperatura, con agua del rio Tajo a la altura del embalse de Torrejon, relativamente
mas fria, provocando asi un incremento térmico indeseable en el agua del embalse de
Torrejon y, paralelamente de los niveles de tritio. Ambos aspectos han sido evaluados
en detalle por nuestro grupo de investigacion. Como solucién al primero de los
precitados problemas, la CNA ha construido unas torres de refrigeracion (figura 2.3.)
junto a su embalse actual de refrigeracion, para favorecer la bajada térmica del agua
del embalse de Arrocampo y, por consiguiente, para conseguir un aumento en la
eficiencia energética de la central. Por este motivo, y derivado del objetivo principal
de este estudio, consideramos que en estos momentos es una oportunidad dnica para
valorar el impacto que la entrada en funcionamiento de las citadas torres de
refrigeracion va a suponer, como consecuencia de la inyecciéon de nuevas cantidades

de HTO que realizan sobre la atmosfera de su entorno.
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Figura 2.3. Vista de las torres de refrigeracion de la CNA junto a su embalse de
refrigeracion (embalse de Arrocampo).

En la figura 2.4., se representa un mapa con las localizaciones de los diferentes

puntos de muestreo seleccionados en el entorno de la central nuclear de Almaraz.
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Figura 2.4. Mapa de localizacion de los diferentes puntos de muestreo en el
entorno de la CNA.
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b) En una localizacién fuera del precitado entorno, que a todos los efectos
podemos considerar como un entorno exento de término fuente de
tritio. Se ha seleccionado para tal fin la poblacién de Caceres, en
concreto, el punto de muestreo elegido se encuentra en un recinto
protegido perteneciente al Laboratorio de Radiactividad Ambiental de
la Universidad de Extremadura (LARUEX), situado en la Facultad de
Veterinaria de la Universidad de Extremadura (392 30’ 20” N; 62 20’ 22”
0) y, a una distancia de 69 km de la CNA, en direccién 0-SO de ésta.

En este caso, la presencia de tritio en dicha atmésfera sera debida, salvo
situacion accidental de impacto global, al origen natural del mismo y,
por tanto, gobernada fundamentalmente por las condiciones
meteoroldgicas de la zona, a la cual debera adicionarse una pequena
componente de origen artificial, debido a los restos actuales del fallout

global.

Ademas, dado que las variaciones observadas en las concentraciones de los
radionucleidos cosmogénicos (Be, 22Na y 3H) tienen un caracter estacional,
correlacionado con la precipitacién y con los intercambios de aire entre distintas
partes de la atmésfera (Baeza et al., 1996; El-Hussein et al., 2001, Grabowska et al.,
2003; Stamoulis et al,, 2005), sera de gran interés llevar a cabo de manera paralela al
estudio de la concentraciéon de tritio atmosférico, el de diversas wvariables

meteoroldgicas que gobiernen su dindmica, entre ellas las precipitaciones.
Asi pues, el precitado objetivo global de este estudio puede desglosarse en dos:

1) inicialmente: realizar un andlisis comparativo entre los niveles de tritio
presentes en la atmésfera de Caceres, que a todos los efectos podemos
considerar como un entorno exento de término fuente artificial activo, y
el de la CNA en su modo de funcionamiento hasta el verano de 2012 y,
conocer y describir su evolucién espacial y temporal, tratando de
examinar las causas que los determinan, asi como las posibles variables

meteoroldgicas que inciden en su evolucion

2) desde verano del 2012 (fecha en que entraron en funcionamiento las
torres de refrigeracion de la CNA): obtener la suficiente cantidad de
informacion referente al tritio en este entorno, para poder evaluar el
impacto radiactivo, en caso de que éste sea detectable, que sobre su

atmésfera supone el nuevo modo de operar de la CNA.
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De esta forma, se estara en disposicion de valorar individualmente si el
incremento del impacto radiactivo de los niveles de tritio debido al término fuente,
torres de refrigeracion de la CNA, tiene o no una repercusion significativa desde el

punto de vista de la Proteccién Radiolégica.

2.2.- Recogida, tratamiento y medida de las muestras:

Para cubrir los objetivos mencionados anteriormente y una vez establecidos
los diferentes entornos de estudio, y los puntos de muestreo en cada uno de ellos;
puesto que lo que se pretende determinar es la actividad del tritio existente en la
atmosfera, se tienen en cuenta tanto los niveles de tritio presentes en el vapor de
agua de la atmoésfera (HTO) como el tritio existente en las precipitaciones habidas.
Ademas, para establecer una relacion entre el tritio presente en la atmosfera en el
entorno de la CNA y el tritio inyectado a la atmdsfera por ésta, a través de sus
efluentes liquidos y gaseosos, se analizaran paralelamente, las muestras de aguas
superficiales recogidas tanto en su embalse de refrigeracion, como en el punto de

evacuacion del citado embalse al rio Tajo.

Por ultimo, serd necesario poner a punto los métodos de recoleccion de los
diferentes tipos de muestras, asi como para su tratamiento y, posterior medida y para

determinar sus niveles de actividad.

2.2.1.- Tipos de muestras. Recogida y periodicidad de muestreo:

Para el desarrollo del estudio planteado en este capitulo, se ha llevado a cabo
la recogida de diferentes tipos de muestras, previa a la cual es necesaria la puesta a
punto de diversos métodos de muestreo, asi como de conservacién y tratamiento de

las mismas.

En este sentido, el punto crucial para llevar a cabo un correcto analisis de las
muestras, asi como para la posterior interpretacion de los resultados obtenidos, es la
correcta recogida y conservacion de las mismas. Asi, el procedimiento de recogida de

la muestra debe garantizar al menos los siguientes aspectos:
a) que la muestra sea representativa del medio,

b) con las caracteristicas necesarias para los analisis que en ella se

pretenden realizar,

c) con la conservacion de estas propiedades hasta el momento de su

tratamiento y, por ultimo,
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d) que venga acompafiada de los datos necesarios para la caracterizacion

de la misma y la trazabilidad del proceso de muestreo.

Tomando en consideracion lo anterior, antes de iniciar el proceso de toma de
muestras, es necesario establecer un programa de muestreo: tipos de muestra,
frecuencia y duracidn de recogida de las muestras, procedimientos y equipamientos

necesarios.
A continuacion, se describen cada uno de los puntos mencionados con anterioridad.

2.2.1.1.- Vapor de agua atmosférico:

Por lo que respecta a la deteccidn del tritio en el vapor de agua presente en el
aire, hay que destacar que la recoleccion de este tipo de muestras es mas complejo
que el llevado a cabo para otro tipo de matrices, ya que el aire no constituye una
matriz estatica ni estable, lo que impide no sé6lo hablar de su caracter representativo,
sino incluso asegurar que un determinado impacto vaya a ser detectado, dependiendo

entre otras cosas, de la direccién del viento en un momento determinado (CSN, 2009).

El muestreo del tritio presente en el vapor de agua de la atmosfera, en general
no reviste una gran complejidad desde el punto de vista técnico, razoén por la que
existen diversos tipos de muestreadores para este fin en el mercado. En cualquier
caso, es preciso recolectar un volumen de aire suficiente, para lo cual pueden

emplearse equipos de diferente naturaleza, siendo los mas habituales:

a) Colectores pasivos, que no requieren alimentacion eléctrica y recogen tritio
atmosférico en forma de HTO (agua tritiada) por absorcién en un material
adecuado (filtros moleculares, gel de silice), introducido en una capsula
provista de un orificio de difusiéon. Pueden emplearse para recoger muestras
de aire en paralelo con un tipo de muestreador activo, para contrastar los
resultados (Wood et al., 1993). Presentan la ventaja frente a los colectores
activos con absorbentes liquidos, que el HTO no se diluye en un volumen de
liquido y no requieren alimentacidn eléctrica. Es un equipo recomendable

cuando se realizan muestreos prolongados al aire libre.
b) Colectores activos que, a su vez, pueden ser de varios tipos:

b.1.) Trampa o tamiz molecular contenido en un recipiente por el que pasa aire
impulsado por una bomba, de forma que el tamiz molecular retiene el vapor de
agua. Posteriormente, se extrae el agua del tamiz mediante calentamiento en
un horno y se recolecta en una trampa fria a -602C, conectada a una linea de

vacio (Kimura et al., 1997).
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b.2) Recogida selectiva sobre alcohol o agua desmineralizada con bajo
contenido en tritio, acoplada a una catalisis oxidativa que permite diferenciar
entre HT y HTO. El equipo, con un flujo de aire relativamente alto, logra una
recuperaciéon de hasta un 95% del aire para flujos de unos 75cm3/min,
obteniendo una buena sensibilidad en la deteccibn de los analitos
mencionados. (Shinotsuka et al, 2003). Presentan el inconveniente de la
dilucion de la muestra en el absorbente liquido, los equipos son mas caros y

requieren de un mayor mantenimiento.

En nuestro estudio se ha utilizado un colector de tritio activo (marca SDEC,
modelo MARC 7000. Véase figura 2.5.), en el cual se realiza la recogida selectiva del
tritio en las formas de vapor de agua (HTO) y gaseosa (HT) presentes en el aire,
ambas retenidas sobre agua desmineralizada (absorbente liquido) con bajo contenido
en tritio, diferenciando entre uno y otro y, con una eficacia de captaciéon para ambos
casos superior al 99% (SDEC, 2010).

Este equipo dispone de un controlador totalizador que proporciona el
volumen total de aire captado, lo que permite expresar el resultado para el tritio en
Bq/m3 y, de otro instantaneo, que proporciona el volumen captado por unidad de
tiempo; que es un parametro a preseleccionar. Ademas, dispone de controladores
horarios, que indican el tiempo total que ha estado en funcionamiento, detectando asi

posibles cortes en el suministro eléctrico, si los hubiera.

El aire aspirado pasa en primera instancia, a través de unos viales
borboteadores (borboteadores 1 y 2 de la figura 2.5.) que contienen el absorbente
liquido en el que queda retenido el tritio en la forma de vapor de agua (HTO). El tritio,
en forma reducida (gaseosa, HT) no es retenido en estos dos primeros viales, sino que
prosigue su camino, pasando a través de un horno catalitico de Pd que opera a unos
450 °C, donde éste se oxida a la forma (HTO), de forma que el tritio oxidado es
posteriormente retenido en otros dos viales borboteadores (borboteadores 3 y 4 de
la figura 2.5.) con el mismo absorbente liquido que en los dos primeros, quedando asi
separado el tritio que inicialmente estaba en la atmoésfera en forma vapor de agua y

gaseosa.

Ademas, este tipo de colector activo de tritio dispone de un sistema de
acondicionamiento térmico en cada uno de los frascos borboteadores, con el fin de
evitar tanto pérdidas del absorbente liquido por evaporacion, como la congelacién del
mismo, manteniendo la temperatura de dicho absorbente liquido entre +2 2C y +15
oC.
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v’ vaporde agua
(HTOy T,0)
> Borboteadorly 24 v/ 160 mL de agua
P desionizada cada
biberéon

1 f_’ 3 Kl ° Horno catalitico Pd:

o
HT, T, _>A S20°C HTO, T,0

v gas (HTyT,)

v" 160 mL de agua
desionizada cada
biberéon

Borboteador3y 4

Panel de control

Sistema de refrigeracion: evita evaporacionesy congelacion

Figura 2.5. Colector de Tritio Atmosférico MARC 7000.

Las condiciones de muestreo seleccionadas para este tipo de muestras se han
fijado a partir de estudios previos en: muestreos continuos, con una periodicidad
quincenal y con unos caudales de aspiracion de 25 L/h, con el fin de asegurar que
para los colectores ubicados en el entorno de la Central Nuclear de Almaraz, el
tamafio de la muestra por ellos recolectada, es tal que practicamente nos garantizan
la obtencién de actividades especificas superiores al AMD del procedimiento. Por otra
parte, la cantidad de absorbente liquido en cada frasco borboteador se ha fijado en
160 mL, con el fin de asegurar una cantidad de muestra suficiente para poder llevar a
cabo el analisis de tritio, evitar una dilucién elevada de la muestra y reservar parte de

la misma para posibles repeticiones en los analisis.

Por ultimo, para simular en lo posible la incorporacién durante la respiracién
de una persona, se han tomado las siguientes consideraciones: la toma de muestra se
realiza a una altura de captacion del aire de 1,5 m, alejado de obstaculos, para evitar
perturbaciones en las direcciones del viento y, protegidos eléctricamente con Sistema
de Alimentaciéon Ininterrumpida (S.A.l.), para evitar en la medida de lo posible,
interrupciones en el periodo de muestreo, debido a cortes en el suministro eléctrico

general.

En la tabla 2.1, se presenta un resumen de las muestras recogidas para

determinar el tritio atmosférico (cuadros con aspas) o no (cuadros en blanco),
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durante el periodo comprendido entre 2009 y 2012. Como se aprecia en esta tabla,
durante el 42 trimestre de 2009 no se colectaron muestras en las estaciones de
Almaraz, asi como durante dos y tres quincenas en el afio 2011 en la estaciones de
Almaraz y Caceres, respectivamente, debido a averias de estos colectores. En el caso
del colector de la estacion de Serrejon, las muestras comenzaron a recogerse a partir
de la segunda quincena de Abril de 2011, fecha a partir de la cual se dispuso del

mismo.
ANO 2009
Meses 1,2 3|4 |5|6 /|7 8|9 101112
Almaraz | NO SE DISPONE DE EQUIPO
Caceres | NO SE DISPONE DE EQUIPO
ANO 2010
Almaraz
Caceres
ANO 2011
Almaraz
Caceres
NO SE
Serrejon DISPONE
EQUIPO
ANO 2012
Almaraz
Caceres
Serrejon

Tabla 2.1. Muestras de tritio atmosférico recogidas durante el periodo
comprendido entre los aiios 2009y 2012 en Caceres, Almaraz y Serrejon.

En cuanto a la conservaciéon y pretratamiento de las muestras, hay que

destacar que cada una de ellas, una vez finalizado su periodo de recoleccion, son

24



Tritio en la atmdsfera

trasvasadas, previa medida del volumen final del absorbente liquido en cada
borboteador, desde los viales borboteadores a frascos de polietileno, identificados
convenientemente con los datos del muestreo (periodo de muestreo, tiempo de
muestreo en horas, nimero del vial borboteador, volumen final del absorbente
liquido, volumen de aire aspirado, punto de muestreo, etc.). Dado que para la
determinacion del contenido en tritio en muestras acuosas no se deben acidular las
muestras durante su conservacion, ya que el propio acido utilizado como conservante
podria afnadir a priori una cantidad desconocida de tritio a la muestra, todas las
muestras se conservan refrigeradas a temperaturas inferiores a 10 2C, para evitar

posibles evaporaciones.

2.2.1.2. Agua de lluvia:

Para la recoleccion de las muestras de agua de lluvia se dispone de unas bateas
cuadradas construidas en aluminio, para evitar su posible oxidacién, puesto que estan
situadas a la intemperie. Estas bateas tienen la base inclinada hacia su centro para
evitar el estancamiento del agua. En dicho centro existe un hueco por donde se
comunica la batea con un depdsito para el acdimulo de las precipitaciones habidas
durante el periodo de muestreo. Las dimensiones de las bateas utilizadas en los
diferentes puntos de muestreo son de 0,303 y 0,624 m?, para Presa Arrocampo (ver

figura 2.6) y Caceres, respectivamente.

Figura 2.6. Vista del colector de agua de lluvia ubicado en el entorno de la CNA
(Presa Arrocampo).
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Para el caso de las muestras de agua de lluvia, los puntos de muestreo se han
intentado ubicar en zonas lo mas proximas posibles a los colectores de tritio
atmosférico, asi como establecer una periodicidad de muestreo adecuada, de modo
que se pueda realizar un estudio comparativo de los niveles de tritio (presentes en la
atmosfera y en la precipitacion), con el fin de poder establecer posibles correlaciones

entre ellos.

Para la recoleccion del agua de lluvia, se ha seleccionado la periodicidad de
coleccion mensual (durante el periodo comprendido entre el afio 2005 y 2012), a fin
de minimizar al maximo los periodos sin muestras, manteniendo una suficiente
resolucion temporal. Como consecuencia, el volumen de agua de lluvia recolectada
mensualmente es muy variable, dependiendo de la estacidon del afio en que se efectie
la recoleccion de estas muestras. En cuanto a la conservacion de este tipo de
muestras, se sigue el mismo procedimiento que el detallado para las muestras de

vapor de agua atmosférico.

2.2.1.3. Agua superficial:

Para caracterizar la influencia que los efluentes liquidos de la CNA ejercen en
los niveles de tritio de la atmosfera de su entorno, paralelamente a las muestras de
vapor de agua atmosférico y de lluvia, se han analizado muestras de aguas

superficiales del entorno de la CNA (Arroyo Arrocampo y Presa Arrocampo).

Dado que los citados puntos de aguas superficiales son receptores de los
efluentes liquidos de la CNA, se han utilizado para valorar la relacion que puede
existir entre los niveles de tritio presentes en la atmdsfera del entorno de la CNA y el

tritio inyectado a la misma, a través de dichos efluentes.

En cuanto a la recogida de este tipo de muestras y dada su naturaleza liquida,
no habra que tomar consideraciones especiales debido a su representatividad, puesto
que éstas seran homogéneas; siempre que se tomen en zonas abiertas a corrientes y,
evitando en la medida de lo posible, remansos o agua estancada. Para ello, se recogen
2 litros de agua, por cada punto de muestreo, en botes de polietileno
convenientemente identificados y, posteriormente se conservan a una temperatura

no superior a unos 10 2Cy sin acidular, por el motivo ya mencionado.

Por otra parte, la periodicidad de recogida para este tipo de muestras es

mensual, coincidiendo con la recogida de las muestras de agua de lluvia.
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2.2.2.- Determinacion de los niveles de concentracion de tritio:

La metodologia habitual para medir la actividad especifica de tritio es la
espectrometria de centelleo liquido, basada en la medida de la radiacién 3 emitida
por la muestra liquida, al ponerse en contacto ésta con una sustancia organica
llamada centelleadora. La interaccidon de la radiacidon beta y las moléculas organicas,
provocan la excitacion de dichas moléculas, desexcitindose posteriormente y, dando

lugar a la emision de luz (luminiscencia).

En nuestro estudio se ha utilizado un espectrémetro de centelleo liquido y
ultrabajo fondo, modelo Quantulus 1220, de Wallac, que permite realizar medidas de
bajo nivel de actividad, gracias a una combinacion de blindajes pasivo (capas
metalicas de plomo, cobre y cadmio) y activo (formado por una cavidad con liquido
centelleador y dos fotomultiplicadores a ambos lados de ella, ademas de
discriminadores regidos por circuitos electronicos en coincidencia 'y
anticoincidencia). Por otra parte, dispone de un sistema de adicion de impulsos
eléctricos, que le permite eliminar la dependencia que existe entre la amplitud del
voltaje registrado y la posicion del vial donde se genera la radiacion beta detectada.
Ademas, cuenta con dos multicanales, de 2048 canales cada uno de ellos, dividido en
dos mitades. En la mitad de un multicanal se registra el espectro de emision beta de la
muestra y en el resto de mitades se registra informacién adicional consistente en

espectros de fondo debidos a la radiacion ambiental o bien al ruido electronico.

En cuanto a la eficiencia del proceso de deteccion en la técnica de centelleo
liquido, ésta depende del grado de extinciéon (quenching) que posee la muestra. Esta
extinciéon engloba un conjunto de procesos fisicos y quimicos, causantes de la
reduccion del nimero de fotones procedentes de la sustancia centelleadora, que
llegan a incidir sobre los fotomultiplicadores. Esta eficiencia de deteccidon se
cuantifica a partir de un parametro denominado SQP(E) (parametro espectral de
quenching del estdndar externo), que da una medida del grado de extinciéon que
sufren las muestras. Por ello, para cuantificar la eficiencia de deteccion del equipo
utilizado, es necesario realizar un calibrado en eficiencias; para lo cual se irradian una
serie de muestras de actividad conocida de tritio y extinguidas en grado variable con
nitrometano, con una fuente emisora gamma, en este caso 226Ra (PL-74, LARUEX; PL-
75, LARUEX).

Una vez cuantificada la eficiencia de deteccion, se establecieron las
condiciones 6ptimas de medida, resultando ser las siguientes (Garcia, 2000): empleo

del intervalo de canales (1-230) como ventana mas adecuada para la determinacion
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de tritio, establecida mediante el analisis de espectros de muestras de actividad
conocidas y muestras consideradas como activas, tiempos de medida de 8 ciclos de
100 minutos cada uno y, el uso de un agua con bajo contenido en tritio (agua muerta o
exenta de tritio) para valorar el contaje de fondo del equipo. En estas condiciones se
obtiene un AMD inferior a 1,8 Bq/L.

En cuanto a la preparacién de la muestra previa a su medida, segin las
condiciones anteriormente citadas, se pueden distinguir dos tipos de metodologia de

preparacion:

2.2.2.1.- Preparacion y medida directa (PL-77, LARUEX):

Este tipo de procedimiento se aplica a aquellas muestras que son poco salinas, que no
presentan coloracién y que tienen una buena miscibilidad con el liquido de centelleo.
Esta metodologia se usa cuando el contenido en tritio, ademas de su origen
cosmogénico, es debido a una fuente de tritio artificial, como es el caso de las
muestras estudiadas en el entorno de la CNA (en el presente estudio, para el caso de

las muestras de agua de lluvia y vapor de agua).
La metodologia seguida para la preparacion de las muestras es:

a) Filtrar una alicuota de la muestra (20 mL) sobre filtros de acetato y nitrato de

celulosa de 0,45um de didametro de poro.

b) Afiadir 8 mL de la muestra previamente filtrada en un vial de 20 mL de

polietileno teflonado.

c) Anadir 12 mL de la sustancia centelleadora (coctel de centelleo) en el vial que

contiene la muestra.
d) Agitar hasta homogeneidad de la muestra-céctel de centelleo.

e) Introducir el vial con la muestra y céctel de centelleo en el Quantulus 1220 vy,
esperar 8 horas antes de iniciar la medida (segun las condiciones establecidas
mencionadas anteriormente), con el fin de eliminar la interferencia por
quimiluminiscencia (PL-75, LARUEX).

2.2.2.2.- Destilacion oxidativa previa a la medida (PL-77,

LARUEX):

Este procedimiento se aplica también sobre muestras en las que el contenido
en tritio es debido fundamentalmente a fuentes artificiales emisoras de tritio. La
principal diferencia con la metodologia descrita en el apartado anterior, reside en que

este procedimiento es el 6ptimo para aguas salinas, y/o coloreadas y/o que presentan
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mala miscibilidad con el céctel de centelleo (en el presente estudio, para el caso de las

aguas superficiales).
En este procedimiento se realiza una doble destilacion:

a) La primera de ellas se trata de una destilaciéon oxidativa con permanganato
potasico, con el fin de eliminar la materia organica por oxidacién y las posibles

sales.

b) La segunda destilacidn tiene como objetivo eliminar la coloraciéon rosacea del
permanganato remanente de la primera destilacion y que produciria extincion

o quenching en la muestra.

Una vez se ha efectuado la doble destilacion, la muestra se prepara de idéntica

forma a la descrita en el apartado 2.2.2.1.

2.2.2.3.- Concentracion electrolitica (PL-78, LARUEX):

Tanto la tecnologia especial que posee el espectrémetro de centelleo liquido
utilizado, como las condiciones de medida seleccionadas en éste, hacen que se
disminuya el ruido de fondo y, por consiguiente nos permitan obtener bajos valores
de AMD para el tritio. Sin embargo, la medida directa (segun los métodos descritos en
el apartado 2.2.2.1 y 2.2.2.2) de las muestras estudiadas en este capitulo, no permite
detectar actividades netas de tritio en todos los casos. Esta situacién ocurrird,
fundamentalmente, en muestras cuyo contenido en tritio se deba principalmente a su

origen cosmogénico (en entornos exentos de término fuente).

Por ello, cuando las muestras de agua poseen muy baja actividad de tritio,
inferior al AMD o cuando la incertidumbre relativa asociada a dicha actividad es
considerable, se requiere aplicar una concentracion del tritio por electrolisis, previa a
la determinacién de la actividad de este radionucleido por espectrometria de

centelleo liquido.

No obstante lo anterior, en el caso de las muestras de vapor de agua presente
en la atmosfera, colectadas con el colector activo, inicialmente se ha realizado la
medida directa del tritio en su forma de vapor de agua o forma oxidada (HTO y T:0),
mediante el procedimiento descrito en el apartado 2.2.2.1. Posteriormente, se ha
realizado la concentracion electrolitica de estas muestras acumuladas

trimestralmente, siguiendo el procedimiento que a continuacion se describe.

En el caso de las muestras de agua de lluvia, se ha realizado la
preconcentraciéon de las mismas, en todas aquellas muestras recolectadas

mensualmente en las que se disponia de volumen suficiente (al menos 250 mL) para
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someterlas a este proceso. Cuando el volumen era muy inferior al citado y, la dilucién
que se debia hacer para alcanzar el volumen indicado era considerable y, por tanto,
era poco probable obtener una actividad inferior al AMD del equipo, se opté por

realizar la medida directa descrita en el apartado 2.2.2.1.

En cuanto a la metodologia de concentracion electrolitica previa a la medida,
en su dia se puso a punto en el LARUEX la técnica apropiada, consistente en efectuar
una electrolisis selectiva del agua a baja temperatura (Garcia, 2000). Este método
aprovecha el efecto isotopico existente entre los isétopos del hidrégeno, es decir, las
diferencias de masa entre éstos, sobre todo entre el protio y el tritio, para conseguir
su separacion debido a su diferente movilidad, puesto que las moléculas de agua que
contienen el tritio tienen mas dificultad para desplazarse hacia a la superficie de los
electrodos y ser descompuestos eléctricamente; con lo cual su nimero aumenta en el
residuo acuoso final y se concentra. Ademas de la baja temperatura a la que se realiza
la reaccién electrolitica, también favorece dicha reaccién la presencia de un

electrolito que proporciona un medio basico.

En este sentido, debido a la predecible escasa presencia de tritio, tanto en las
precipitaciones recolectadas como en el vapor de agua presente en la atmosfera, sera
necesario llevar a cabo su concentracién electrolitica previa a la determinaciéon del
contenido en tritio por espectrometria de centelleo liquido. Mediante esta
concentracion electrolitica previa de la muestra, en medio basico, se podran
determinar bajos niveles de actividad de tritio, al aumentar considerablemente la
sensibilidad en la determinacién del contenido en tritio de estas muestras por
espectrometria de centelleo liquido, disminuyendo el AMD desde 1,8 Bq/L hasta
valores de unos 0,3 Bq/L, para muestras de agua (en el caso de muestras de vapor de

agua éste disminuye de unos 25 mBq/m3a unos 4 mBq/m3).

De forma resumida, el proceso de concentracion electrolitica consta de los

siguientes pasos:
a) Destilacion previa de la muestra acuosa.
b) Reaccion electrolitica en medio basico.
c) Neutralizacién con PbCl..
d) Destilacion final para reducir salinidad.

Inicialmente y antes de comenzar con la reaccién electrolitica, se realiza una
destilacion simple (sin ningdn aditivo y a presién atmosférica) de la muestra, con el

fin de reducir su contenido salino. Para cada muestra, la electrolisis se lleva a cabo
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partiendo de 250 mL de agua, en presencia de 1 g de electrolito Na;02 (que aumenta
la conductividad) y a baja temperatura (para favorecer la discriminacién isotopica de
agua tritiada y no tritiada), en una celda de fabricacién propia de acero inoxidable
que se introduce en un arcoén frigorifico. Al final, se obtiene un volumen de unos 25
mL, enriquecidos en tritio. La electrolisis se realiza simultaneamente para tandas de 6
muestras problema, conjuntamente con 3 muestras a las que se ha afladido una
actividad perfectamente conocida de tritio y una con agua de fondo, para cuantificar
mediante las 4 Gltimas el factor de concentracién que luego se aplicara a las muestras
recolectadas (siempre que la reaccién haya transcurrido en condiciones de
homogeneidad para las 10 celdas, en lo que respecta a los parametros claves de la
reaccion, tales como temperatura, intensidad de corriente aplicada y salinidad). El
procedimiento de reaccién propiamente dicho para el conjunto global de las 10 celdas
puede durar unas cuatro semanas, y requiere, a su fin, una neutralizaciéon del pH con

PbCl; y una destilacion final para eliminar las sales originadas en la neutralizacion.

Tras el anterior proceso, el condensado esta listo para mezclarse con el liquido
de centelleo, para realizar la espectrometria de centelleo liquido, antes descrita con
brevedad en el apartado 2.2.2.1.

Por ultimo, cabe destacar que la totalidad de los ensayos realizados para la
determinacion del tritio, tanto en el agua de lluvia, como en agua superficial y vapor
de agua se ha efectuado mediante procedimientos amparados por la acreditacion que
el LARUEX posee, n? 628/LE1260, en base a la norma UNE-EN ISO/IEC 17025 (ISO,
2005).

2.3.- Analisis de la evolucion espacial y temporal de la concentracién de
tritio en la atmdsfera. Correlaciones con otras variables:

Dado que el objetivo fundamental de este capitulo es el de determinar la
influencia que los distintos términos fuentes ejercen sobre los niveles de tritio
presentes en las atmésferas de los entornos objeto del presente estudio, para ello se
ha subdividido el area de interés en diferentes zonas de estudio, en las que los niveles
de tritio a priori esperables son diferentes en cuanto a su origen se refiere. Es decir,
una zona que se pueda clasificar de exenta de término fuente artificial de tritio y, por
tanto su origen es debido tnica y exclusivamente a los restos del fallout global y a su
origen natural cosmogénico (en nuestro caso, la poblaciéon de Caceres). Otra zona en
la que, ademas de su origen natural y al fallout global actual de tritio, exista un

término fuente artificial del mismo. Esta Gltima zona es el entorno de la CNA, en la
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que tal y como se mostro en las figuras 2.1 y 2.2, existe una inyeccion de tritio a la

atmdsfera tanto a través de sus efluentes liquidos, como por los gaseosos.

Por todo lo anterior, en este apartado se realiza un estudio pormenorizado de
los resultados experimentales que se han obtenido, en las diferentes zonas (exentas o
no de término fuente activo de tritio de origen artificial), para los diferentes puntos
de muestreo y tipos de muestras (agua de lluvia y vapor de agua en la atmdsfera),
haciendo especial hincapié en aquellos que poseen una mayor relevancia a la hora de
proporcionar informacién clave para entender el comportamiento del tritio en la
atmdsfera, asi como su evolucién espacial y temporal, utilizando para su
interpretacion diversas variables meteoroldgicas, asi como los contenidos en tritio en
diferentes muestras de aguas superficiales, y cuyas actividades estan principalmente
gobernadas por los efluentes liquidos de la CNA.

2.3.1.- Resultados de los niveles de tritio en la atmdsfera de una

zona exenta de término fuente artificial:

Para poder evaluar el impacto que la CNA ejerce sobre la via aérea debido al
tritio inyectado en la atmdsfera de su entorno a través de sus efluentes, sera
necesario realizar un estudio comparativo con los niveles y la variabilidad de éstos en
una zona Unicamente afectada por un término fuente natural de tritio y por los restos

del fallout global. Para ello, se ha seleccionado la localidad de Caceres.

Dada la predecible ausencia de una contribucién antropogénica actual medible
en los niveles de tritio presentes en la atmdsfera de dicha zona, es de esperar que las
concentraciones de este radionucleido, para las muestras mencionadas, estén
proximas al AMD del procedimiento, cuando éste se cuantifica mediante la medida
directa de estas muestras ambientales, y por lo que seria preciso realizar la
concentracion electrolitica previa de las mismas, siempre y cuando se disponga de

volumen de muestra suficiente para tal fin.

Una primera visién de los resultados experimentales obtenidos para los
niveles de tritio determinados, tanto en el agua de lluvia, como en el vapor de agua
presente en la atmosfera de Caceres (ambos por concentracion electrolitica previa),
para los periodos de muestreo especificados en los apartados 2.2.1.1 y 2.2.1.2, se
recoge de forma resumida en la tabla 2.2. Hay que destacar que en el caso de las
muestras de tritio presentes en el vapor de agua atmosférico, éstas se han acumulado
en muestras trimestrales con el fin de disponer de volumen suficiente para la

realizacion del proceso de concentracion electrolitica de las mismas.
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o
% Actividad promedio
Punto de Tipo de muestras R .
ango +
Muestreo muestra con g
Ao>AMD (Amin- Amax) Desviacion estandar
. , 0,19 - 2,44
Caceres | Aguade lluvia 94 0,64 + 0,44 (Bq/L)
(Bq/L)
6,3-16,8
Caceres | Vapor de agua 100 11,8 £ 3,6 (mBg/m?)
(mBq/m?)

Tabla 2.2. Rangos y actividades especificas promedio de tritio determinadas en
el agua de lluvia (Bq/L) y vapor de agua atmosférico (mBq/m3), recolectadas en
Caceres. Porcentaje de muestras con actividad especifica neta (Ao) superior
AMD del procedimiento.

En la tabla se observa como en las muestras de agua de lluvia de Caceres, que a
pesar de la concentracidn electrolitica previa a su medida, existe un 6% de las mismas
en las que la actividad especifica de tritio es inferior al AMD del procedimiento (unos
0,3 Bq/L). El motivo fundamental es que el volumen de que se disponia en ese 6 % de
las muestras, para su concentracion electrolitica, era muy inferior al necesario (250
mL) y, por tanto, fue preciso realizar una diluciéon considerable de la muestra con

agua de fondo para alcanzar el volumen indicado.

Sin embargo, en el caso del tritio presente en el vapor de agua atmosférico, se
detecta una actividad especifica de tritio superior al AMD del procedimiento (unos 4
mBq/m3 con concentracidon electrolitica previa) en el 100% de las muestras

analizadas.

Asimismo, a través de la tabla 2.2 se puede apreciar que los rangos de
actividad de tritio detectados son mas dispersos en el agua de lluvia, que en el vapor
de agua atmosférico, como demuestra el valor de la desviacidn estandar asociada a la
actividad promedio detectada, llegando a ser hasta en un orden de magnitud mayor,
en las muestras de agua de lluvia, para los ocho afios que abarca nuestro estudio. En
cualquier caso, hay que destacar que estos valores de concentraciéon de tritio son
similares a los obtenidos por otros autores para otras localizaciones de

caracteristicas radiologicas similares, es decir, ausentes de términos fuentes
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Figura 2.7. Evolucion temporal de la actividad especifica de tritio
detectada en el agua de lluvia de Caceres.
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artificiales activos emisores de tritio (Radwan et al, 2001; Sasaki et al, 2000;
Stamoulis et al.,, 2005; Akata et al., 2011).

En las figuras 2.7 y 2.8 se representan las evoluciones temporales de los
niveles de actividad de dicho radionucleido detectados tanto en el agua de lluvia,
como en el vapor de agua atmosférico recogidos en Caceres, respectivamente. De su
observacion se deduce que existe una clara evolucién temporal de los niveles de
actividad de tritio, presentando unos valores maximos en los meses de primavera y
verano y, minimos en invierno para el tritio en el agua de lluvia y, una serie de valores
maximos en aquellas estaciones climatolégicas mas humedas del afio (otofio-
invierno), para los niveles de tritio en el vapor de agua atmosférico.
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Figura 2.8. Evolucion temporal de la actividad especifica de tritio (mBq/m3),
formas quimicas HTO + T:0, detectada en el vapor de agua atmosférico de
Caceres.

Para cuantificar la evolucidon temporal descrita anteriormente, se analizaron
los componentes armdnicos de esos dos conjuntos de datos, a través de sus
respectivos periodogramas, basados en el analisis de Fourier de la serie temporal que
constituyen las actividades de 3H. En las figuras 2.9 y 2.10, se muestran dichos
periodogramas tanto en el agua de lluvia, como en el vapor de agua atmosférico de
Caceres, respectivamente. En el caso del tritio en agua de lluvia (figura 2.9) se puede
observar claramente que existe una frecuencia dominante, f=0,083, que corresponde
a un periodo de 12 meses, es decir, el comportamiento ciclico de los datos es de
periodicidad basicamente anual. Asi mismo, en la figura 2.10 (3H en el vapor de agua
atmosférico), se puede observar claramente que existe una frecuencia dominante,
f=0,25, que corresponde a un periodo de 4 trimestres, es decir, el comportamiento
ciclico de los datos es de nuevo, de periodicidad basicamente anual.
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Figura 2.9. Periodograma de los niveles de actividad de 3H detectados en el
agua de lluvia de Caceres.
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Figura 2.10. Periodograma de los niveles de actividad de 3H detectados en el
vapor de agua atmosférico de Caceres.
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Este comportamiento coincide con el descrito por otros investigadores para
las variaciones observadas en las concentraciones de radionucleidos cosmogénicos,
tales como 7Be, 22Na y 3H, los cuales presentan un caracter estacional y su evolucion
temporal estd, al menos, parcialmente correlacionada con la cantidad de precipitacién
y con los intercambios de aire entre distintas partes de la atmdsfera (Baeza et al,
1996; El-Hussein et al,, 2001; Grabowska et al., 2003; Stamoulis et al., 2005; Radwan
et al., 2001; Sasaki et al,, 2000, Akata et al., 2011).

Para corroborar este comportamiento, se ha realizado un estudio comparativo
entre la concentracién de tritio en el agua de lluvia y las diversas variables
meteorologicas que pueden condicionar su dinamica atmosférica, entre ellas las
precipitaciones, la humedad relativa y la radiacién solar. Asi, en las figuras 2.11y 2.12
se representan las evoluciones temporales de los niveles de tritio detectados en las
aguas de lluvia de Caceres, comparandolos con las precipitaciones mensuales

acumuladas y la humedad relativa en esta localidad, respectivamente.

En la figura 2.11 se puede observar, como en los meses en los que han tenido
lugar elevadas precipitaciones, los niveles de actividad de tritio son mas bajos, que en
aquellos en los que las precipitaciones ocurridas han sido mas escasas. Este hecho
puede justificarse como consecuencia de la progresiva mayor dilucién del tritio
presente en la lluvia durante periodos de lluvia intensa y continuada (Nankar et al.,
2012).

Por su parte, en la figura 2.12 se muestra la evolucion temporal de los niveles
de tritio en el agua de lluvia de Caceres, comparandolos con la humedad relativa en la
atmodsfera de dicha poblacidn. Al igual que en el anterior analisis comparativo, en este
caso se puede observar que existe una cierta correlacién, entre ambas variables;
correspondiendo los valores mas altos de actividad de tritio, con los meses de mas
baja humedad relativa, es decir, durante el verano y los valores minimos, cuando hay

una mayor humedad relativa, es decir, en los meses de invierno.

No obstante estas visiones cualitativas, se han cuantificado estas relaciones a
través de las correlaciones existentes entre las actividades de tritio detectadas en las
muestras de agua de lluvia, con las precipitaciones acumuladas mensualmente (ver
figura 2.13.a) y con la humedad relativa en la zona objeto de estudio, Caceres (ver
figura 2.13.c).

Un andlisis de los resultados de las correlaciones realizadas permite sefialar
que la evolucion de los niveles de tritio en el agua de lluvia, en la localidad de Caceres,

estd débilmente correlacionada, coeficientes de 0,30 y 0,46 (p<0,05), con la
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precipitacion acumulada mensual y con la humedad relativa, si bien presenta una
tendencia negativa con el incremento de ambas variables meteorolégicas, como
cualitativamente se deducia de la visualizacion de las figuras 2.11y 2.12.

Por su parte, la correlacion existente entre los niveles de tritio en el agua de
lluvia de Caceres y la irradiacion solar en Serrejon (ver figura 2.13.b), a pesar de que
ambas poblaciones distan entre si unos 60 km en linea recta, es mas significativa que
las anteriores, 0,52 (p<0,05) y positiva, de forma que permite confirmar la
importancia que la actuacion solar tiene sobre la atmoésfera, como principal término

fuente de la produccidn de tritio en el entorno de Caceres capital.
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Figura 2.11. Analisis comparativo de la evolucion temporal de la actividad

especifica de tritio (Bq/L) detectada en el agua de lluvia y la precipitacion
acumulada mensual (mm), en Caceres.

38



Tritio en la atmdsfera

- Actividad °H Caceres (Bqg/L)

3] I Humedad Relativa (26) 1 100
%] 7|
a
o .
e =
.
7 L

= - g2z .
— i o _ —_—
= = L Z 2] P
oo L 2T <
o 222 Z =
= - =
= L <
| <5}
=] i 5 b o—
=]
= ”» a =
= o 2 D
= g
=2 =

P

0
Enero 2005 :
W
Enero 2008 |
"

Enero 2006
Enero 2007
Enero 2009
Enero 2010
Enero 2012
Enero 2013

Enero 2011

Fecha Recoleccion

Figura 2.12. Analisis comparativo de la evoluciéon temporal de la actividad
especifica de tritio (Bq/L) detectada en el agua de lluvia y la humedad relativa
(%), en Caceres.
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Figura 2.13. Correlaciones de la actividad especifica de tritio en muestras de
lluvia (Bq/L) de Caceres con: a) Precipitacion mensual de Caceres (mm), b)
Radiacion solar de Serrejon (W/m?) y c) Humedad relativa de Caceres (%).
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Como consecuencia de lo anterior, se ha analizado la evolucion temporal de los
niveles de actividad de tritio en el agua de lluvia de Caceres conjuntamente con las
tres citadas variables meteoroldgicas, a través de una regresion lineal multiple. Asi en

la ecuacion 2.1 se presenta la ecuacion resultante de dicho ajuste.

3H uvia= €26 170 21073 . H + €94+024 1107°.R- €,98+107 107> .P ;r=088 (2.1)

donde:

3Hjuvia: actividad de tritio en el agua de lluvia de Caceres (Bq/L)
H: Humedad relativa de Caceres (%)

R: Radiacion solar de Serrejon (W/m?2) y,

P: Precipitacion mensual acumulada en Caceres (mm)

De nuevo se observa, como la variable meteorolégica que condiciona en mayor
medida a la concentracién de 3H en el agua de lluvia de Caceres es la radiacion solar,
ya que de los coeficientes de los tres términos, éste es el Unico estadisticamente
significativo con un nivel de confianza superior al 99%, siendo de un 54 y 64 % los
valores para el caso de la humedad relativa y la precipitacion, respectivamente. Por
su parte, la precipitacion presenta un efecto negativo sobre la produccién de 3H, como

consecuencia de la dilucion que realiza sobre el tritio presente en la atmdsfera.

Por ultimo, en la figura 2.14.a y 2.14.b, se muestran respectivamente los
niveles de actividad de 3H en agua de lluvia medidos y, los que se predicen haciendo

uso de la ecuacién 2.1, asi como la evolucion de los residuos con el tiempo
N

€operimental — Amodel
Xperimenta Moge® 1.100. Se puede observar que existe un buen grado de

Aexp erimental

concordancia entre los niveles de actividad experimental y predicha; a excepcién de
varias fechas puntuales correspondientes a los meses de junio de 2008, agosto de
2009, agosto de 2010; mayo de 2011 y abril de 2012, en las que hubo una mayor
produccion de tritio debido a la mayor irradiacion solar y un menor efecto de dilucion
y limpieza de la atmosfera, debido a la escasa precipitacion ocurrida durante estos

meses.

En cuanto a la figura 2.14.b de la evolucién de los residuos con el tiempo, se

observa que tienen una distribucién aleatoria y préxima a cero (con un residuo medio
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Figura 2.14. a) Comparacion entre los niveles de actividad de tritio, en el agua

temporal de los residuos.
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2.3.2.- Resultados de los niveles de tritio en la atmdsfera de una
zona con aporte artificial en el entorno de la Central Nuclear de Almaraz:

En este apartado se pretende evaluar, el impacto que la CNA ejerce sobre la via
aérea, debido al tritio inyectado en la atmdsfera de su entorno, a través de sus
efluentes liquidos y gaseosos, comparando los niveles de tritio detectados en la
atmdsfera del entorno de la CNA con los de la localidad de Caceres, esta ultima
considerada como “zona exenta o zona con niveles de fondo radiactivo de tritio en la

atmosfera”.

Dada la previsible contribucién mayoritaria antropogénica en los niveles de
tritio presentes en la atmdsfera de este entorno, las concentraciones del tritio, para
las muestras mencionadas, seran en la mayoria de las muestras superiores al AMD del
procedimiento, con lo que bastaria con realizar la medida directa de las mismas. No
obstante, se realizara la concentracion electrolitica previa de las muestras, siempre y
cuando se disponga de volumen suficiente, con el objetivo de disminuir, tanto el AMD
del procedimiento, como la incertidumbre relativa asociada a las actividades

detectadas.

Asi, en la tabla 2.3 se presenta un resumen de los resultados experimentales
obtenidos para las muestras de agua de lluvia y de vapor de agua atmosféricos
analizadas, tanto por medida directa, como a partir de la concentraciéon electrolitica
previa a su medida. Al igual que para las muestras de vapor de agua atmosférico de
Caceres, para las muestras colectadas en Serrején y Almaraz, una vez realizada la
medida directa de las mismas, éstas se han acumulado en muestras trimestrales para
su posterior concentracién electrolitica. Los periodos de muestreo para los diferentes

tipos de muestras son los que se detallaron en los apartados 2.2.1.1, 2.2.1.2 y 2.2.1.3.

Como se puede observar en la tabla 2.3, mientras que las actividades medias
medidas por ambos procedimientos son relativamente similares en todos los tipos de
muestras analizadas, las actividades maximas son diferentes, siendo
sistematicamente mayores los valores sin concentracién electrolitica a los de con
concentracion electrolitica, hecho particularmente notable en el vapor de agua
atmosférico de la estacidon de Serrejon. El motivo radica en la distinta frecuencia de
muestreo, siendo ésta para la medida directa, quincenal, mientras que en la medida
con concentracion electrolitica previa, se acumulan las muestras correspondientes a
un mismo trimestre de recogida, con el fin de obtener el volumen necesario para

realizar dicha concentracion electrolitica.
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Actividad
Puntode | Tipode | Ao>LID media £
Rango
Muestreo | muestra (%) Desviacién
(Amin- Améx) estandar
Presa Agua de 73 1,5-16,4 3,3+1,3
Sin Arrocampo lluvia (Bg/L) (Bg/L)
concentracion
. Vapor de 29-126 61+27
electrolitica Almaraz 79
. agua (mBq/m?3) (mBg/m?)
(frecuencia
i Vapor de 35-101 5520
quincenal) Serrejon P 32
agua (mBg/m3) (mBg/m3)
Presa Agua de 100 0,85-10,87 4,4+2,3
Con Arrocampo lluvia (Bq/L) (Bq/L)
concentracion
. Vapor de 26-86 60 21
electrolitica Almaraz 100
. agua (mBq/m?3) (mBq/m?3)
(frecuencia
trimestral) ., Vapor de 24-49 34 +10
Serrejon 100
agua (mBg/m3) (mBg/m3)

Tabla 2.3. Rangos y actividades especificas medias para el tritio en agua de
lluvia (en Bq/L) y en vapor de agua atmosférico (en mBq/m3), mediante medida
directa y con concentracion electrolitica previa, colectadas en el entorno de la
CNA. Porcentaje de muestras con actividad neta (Ao) superior al AMD del
procedimiento.

Con el fin de poner de manifiesto la compatibilidad entre los resultados
obtenidos, tanto a partir de la medida directa de las muestras de agua de lluvia de
Presa Arrocampo, como previa concentracion electrolitica de las mismas, en la figura
2.15 se muestra el ajuste lineal entre los resultados obtenidos mediante las dos
técnicas. En esta figura se observa que existe una buena correlaciéon entre ambos
grupos de resultados; siendo la pendiente muy préxima a la unidad y una ordenada

en el origen préxima a cero.

3 ~3 ~, h
Hconcentradén electrolitica = €96 £007 _~"Hpedida directa + €:10£022_;r=093 €.2_
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B Tritio en lluvia en Presa Arrocampo
—— Regresion lineal

Actividad Tritio en lluvia (Bg/L)
(con concentracion electrolitica)
D
1

T T T T T T 1
2 4 6 8

Actividad Tritio en lluvia (Bq/L)
(medida directa)

Figura 2.15. Ajuste lineal entre la actividad del tritio en lluvia en Presa
Arrocampo con y sin concentracion electrolitica previa a la medida de la
muestra.

Como puede observarse en la tabla anterior, en el area del entorno de la CNA,
el porcentaje de muestras analizadas (tanto para muestras de agua de lluvia, como
para las de vapor de agua atmosférico) en las que se ha detectado una actividad
especifica neta de tritio superior al AMD del procedimiento es relativamente elevado.
La excepcidn la constituye las muestras de vapor de agua atmosférico de Serrejon,
para las que el porcentaje de muestras con actividades detectables es
significativamente menor. Este hecho puede justificarse por su localizacién opuesta a
la direccién de los vientos dominantes desde la CNA. El hecho de que existan unos
porcentajes de muestras relativamente elevados con actividades especificas netas de
tritio y superiores a los detectados en Caceres, como zona exenta de término fuente
artificial, sugiere la presencia de una contribucién adicional a la cosmogénica, es decir
una contribucién antropogénica de dicho radionucleido en la zona del entorno de la
CNA.

Por otra parte, se puede apreciar en la tabla como los rangos de actividad de

tritio en ambos tipos de muestras llegan a variar incluso hasta en un orden de
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magnitud como ya ocurriese en el caso de las muestras de agua de lluvia de la zona de
Caceres. En este sentido, se han comparado, a través del coeficiente expresado en
tanto por ciento, los valores medios de los niveles de tritio detectados en el entorno
de la central nuclear de Almaraz y Caceres, tanto para el agua de lluvia, como para el
vapor de tritio atmosférico, medidas todas ellas con concentracion electrolitica;

obteniéndose que este cociente es:
a) deun 700 % para el tritio presente en la lluvia de Presa Arrocampo y Caceres,

b) de un 500 % para el tritio presente en el vapor de agua atmosférico en

Almaraz y Caceresy,

c) de un 300 % para el tritio presente en el vapor de agua atmosférico en

Serrejon y Caceres.

Estos resultados ponen de manifiesto la clara influencia que la CNA ejerce
sobre los niveles de tritio en la atmésfera de su entorno, al compararlo con los
niveles de tritio presentes en la atmésfera de otro entorno exento de cualquier

término fuente artificial de tritio, como es la atmodsfera de Caceres.

En este sentido, hay que destacar que los niveles de actividad de tritio
obtenidos en los tipos de muestras analizadas en el entorno de la CNA, son similares a
los encontrados por otros autores en otras localizaciones de similares caracteristicas
(Radwan et al,, 2001; Sasaki et al., 2000; Stamoulis et al., 2005; Akata et al., 2011,
Miljevic et al., 2000; Okai et al., 1999; Paunescu et al., 1999).

Con el objetivo de cuantificar la influencia que dicha instalacion
nucleoeléctrica ejerce sobre el tritio presente en la atmésfera de su entorno, se han

realizado diversos tipos de andlisis que se detallan a continuacién.

En las figuras 2.16 y 2.17, se presentan las evoluciones temporales de los
niveles de actividad de tritio detectados en las muestras de agua de lluvia en Presa
Arrocampo, previa concentracidn electrolitica de las mismas, y en el vapor de agua
atmosférico, mediante la medida directa de las muestras, recolectadas en Almaraz y

Serrejon, respectivamente.
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Figura 2.16. Evolucion temporal de la actividad especifica de tritio (Bq/L), 3H,
detectada en el agua de lluvia de Presa Arrocampo.
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Figura 2.17. Evolucion temporal de la actividad especifica de tritio (mBq/m3),
3H, detectada en el vapor de agua de Almaraz y Serrejon.
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Hay que destacar que en la figura 2.17, se representan so6lo aquellas muestras

en las que se ha detectado una concentracidn especifica neta de tritio superior al
AMD.

Como se puede observar en las figuras 2.16 y 2.17, al contrario de lo que
ocurria en las muestras de agua de lluvia y de vapor de agua presente en la atmosfera
de Caceres, no se aprecia una clara temporalidad en las mismas. De hecho, cuando se
trata de cuantificar la evolucidn temporal de los niveles de tritio en el agua de lluvia
de Presa Arrocampo y en el vapor de agua de la atmdsfera de Almaraz, mediante el
analisis de los componentes armoénicos de esos conjuntos de datos, a través de sus

respectivos periodogramas (figuras 2.18 y 2.19, respectivamente), se obtienen en
ambos casos una frecuencia dominante de f= 0,083, que:

a) en el caso de las concentraciones de tritio en la lluvia recolectada en Presa
Arrocampo, se corresponde con un periodo de 12 meses (periodicidad anual
que marca el origen natural del tritio), pero existen ademads otras frecuencias
dominantes de amplitudes casi equivalentes, con periodicidades diferentes a la

anual y de, a priori, dificil interpretacion

b)

para el caso de las muestras de vapor de agua atmosférico en Almaraz, se
corresponde a un periodo de 12 trimestres (3 afios), periodicidad no valida, ya

que se corresponde con todo el periodo de muestreo estudiado.
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Figura 2.18. Periodograma de los niveles de actividad de 3H detectados en el
agua de lluvia de Presa Arrocampo.
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Figura 2.19. Periodograma de los niveles de actividad de 3H detectados en el
vapor de agua atmosférico de Almaraz.

Dada la naturaleza fundamentalmente cosmogénica del tritio en los entornos
exentos de término fuente artificial, y que en tales condiciones este radionucleido
presenta una evolucién temporal con un marcado caracter estacional, se puede
concluir que en el caso que ahora nos ocupa, vapor de agua y agua de lluvia en el
entorno de la CNA, al no presentar al menos de forma exclusiva dicha temporalidad,
debe existir algtn tipo de aporte artificial para este radionucleido a la atmésfera sin

una clara periodicidad temporal.

Para cuantificar el aporte de tritio que la CNA ejerce sobre la atmésfera de su
entorno, se representan en las figuras 2.20 y 2.21, la evolucidon temporal de las
diferencias entre las actividades de tritio detectadas en la atmosfera de la CNA y en
Caceres, tanto para el agua de lluvia, como en el vapor de agua atmosférico, previa

concentracion electrolitica de las mismas.

En la figura 2.20, se observa que la diferencia existente entre la actividad de
tritio presente en el agua de lluvia recolectada en la Presa Arrocampo y en Caceres, es
generalmente maxima en los meses de invierno, es decir, cuando la precipitacion es
maxima y, minima en los meses de verano. Asi pues, el rango de niveles de actividad
de tritio que la CNA aporta a la atmésfera de su entorno es de (0,39-10,15) Bq/L, con
un aporte promedio de 3,74 Bq/L (el 85% de la actividad media total de la tabla 2.3).
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La justificacion del enriquecimiento con tritio en la lluvia registrada en el
entorno de Almaraz durante los meses de invierno, puede deberse a la mayor
concentracion del mismo existente en el agua del embalse de Arrocampo durante
dicho periodo y, por lo tanto en la atmdsfera de su entorno. Esto es consecuencia de la
mayor facilidad de refrigeracion de estas aguas, dada las bajas temperaturas del
ambiente durante estas fechas y, por consiguiente, a la menor necesidad de
intercambio de agua desde el rio Tajo a dicho embalse y, como consecuencia, es facil

registrar concentraciones de tritio en las aguas de dicho embalse, del orden de 60-
700 Bq/L (Baeza et al., 2005).
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Figura 2.20. Evolucion temporal de las diferencias de actividades de tritio, en
Bq/L, presentes en el agua de lluvia de Presa Arrocampo y Caceres.

Por su parte, en la figura 2.21 se representa la evolucién temporal de la
diferencia existente entre la actividad de tritio presente en el vapor de agua
atmosférico recolectado en las poblaciones de Almaraz y Caceres. En este caso, no se
observa una clara evolucion temporal en el aporte de tritio que la CNA ejerce sobre el
vapor de agua de la atmésfera de dicho entorno; si bien a partir del afio 2011, este
aporte es maximo en los meses de verano y minimo en los meses de invierno. En

cualquier caso, el rango de niveles de actividad de tritio en el vapor de agua
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atmosférico que la central nuclear de Almaraz aporta a la atmosfera de su entorno en
la direccion de vientos mas favorables se encuentra en el rango de (17,7-79,1)
mBq/m3, con un aporte promedio de 48,2 mBq/m3 (el 80% de la actividad media
total de la tabla 2.3).
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Figura 2.21. Evolucion temporal de las diferencias de actividades de tritio, en
mBq/m3, presentes en el vapor de agua atmosférico de Almaraz y Caceres.

Por otro lado, se ha realizado un estudio de las correlaciones que existen entre
los niveles de actividad de tritio, tanto en el agua de lluvia, como en el vapor de agua
de la atmosfera del entorno de la CNA, con diversas variables meteoroldgicas de la
zona, registradas concretamente en las poblaciones de Serrejéon y Saucedilla, que
pueden condicionar su dindmica, como son: la radiacion solar (fuente de producciéon
natural del tritio), la humedad relativa o las precipitaciones. En este estudio, se
observa que en ninguno de los casos existe una correlacion estadisticamente
significativa. En la tabla 2.4 se presentan los coeficientes de correlacién (R), con una
probabilidad p < 0,05, obtenidos para los niveles de actividad de tritio en la lluvia y

vapor de agua, con las variables meteorologicas mencionadas anteriormente.
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Variables Meteoroldgicas de Variables Meteoroldgicas de Serrejon
Tipo Saucedilla (Caceres) (Caceres)
Muestra | Radiacién | Humedad _ ... | Radiacién | Humedad o
) Precipitacion _ Precipitacion
Solar Relativa Solar Relativa
Lluvia R=0,30 R=0,22 R=0,17 R=0,22 R=0,21 R=0,06
Vapor
R=0,24 R=0,29 R=0,13 R=0,38 R=0,36 R=0,03
de agua

Tabla 2.4. Coeficientes de correlacion (R), con p <0,05, de los niveles de
actividad de tritio en agua de lluvia y vapor de agua atmosférico con: la
radiacion solar, la humedad relativa y la precipitacion medidas en las
poblaciones de Saucedilla y Serrejon (Caceres).

Por tanto, se puede concluir que estas variables meteoroldgicas no justifican,
por si solas, los niveles de actividad de tritio detectados. Por ello, y como se puso de
manifiesto con anterioridad, puede afirmarse que es la componente de origen no
natural, de las emisiones liquidas y gaseosas de la CNA, la responsable fundamental

de la concentracién de tritio en la atmodsfera del citado entorno.

En este sentido, se ha realizado un estudio mediante un ajuste de regresion
lineal multiple entre las actividades de tritio detectadas en ambos tipos de muestras

con:

a) aquellos factores que se pueden considerar como los principales responsables
del aporte de tritio a la atmosfera, es decir, los principales puntos de
evacuacion de los efluentes liquidos de la CNA. En este caso, se han tenido en
cuenta las actividades de tritio en las aguas superficiales del Embalse
Arrocampo (sistema de refrigeracién de la CNA) y de Presa Arrocampo (punto
de evacuacion al rio Tajo del sistema de refrigeracion del agua de Embalse

Arrocampo), asi como sus respectivas temperaturas.

b) las diferentes variables meteorolégicas que pueden gobernar, al menos
parcialmente, la presencia y dinamica del tritio en la atmodsfera; bien sea a
través del aporte del mismo a la atmdsfera debido a su origen cosmogénico
(radiacidén solar) o su eliminacién a través del efecto de limpieza que dicha

variable pueda ejercer en la atmoésfera (por precipitacién), e incluso con
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variables con las que pudiera tener una cierta correlacion, como es el caso de
la humedad relativa, dado que la principal forma quimica del tritio en ésta es el
vapor de agua (HTO) y la velocidad media de los vientos favorables en la
direccion CNA-Almaraz. Se han considerado los valores de estas variables
meteoroldgicas tanto para la localidad de Serrején como para la de Saucedilla,
que es donde poseemos estaciones meteoroldgicas, ambas situadas en el
entorno de la CNA y, préximas a los diferentes puntos de toma de muestras.

A continuacion, se abordan los resultados obtenidos del ajuste de regresion

lineal multiple para cada uno de los tipos de muestras analizadas.

52

1) Tritio en agua de lluvia recogida en Presa Arrocampo: el resultado de las

regresiones multiples entre la actividad de tritio y sus actividades en las
precitadas aguas superficiales, asi como con las temperaturas de las mismas y,
las variables meteoroldgicas de las dos localidades utilizadas, se observa que
el modelo que mejor se ajusta a los resultados es el que se detalla en la

ecuacion 2.3:

Al ~
Ae (H Tvia = kl ’ Ae (?H)Embalse Arrocampo+ k2 ’ RSaucedilla ; ¢'3,

Donde:

Ae (®H)uiwvia: actividad especifica mensual del tritio, en Bq/L, en el agua de

lluvia de Presa Arrocampo.

Ae (PBH)Embaisearrocampo: actividad especifica mensual del tritio, en Bq/L, en el

agua superficial de Embalse Arrocampo.

Rsaucedilia: €s 1a radiacién solar media mensual, en W/m?, en Saucedilla.
ki1y k:: coeficientes del ajuste.

Del estudio de todas las regresiones multiples estudiadas se concluye que:

de forma sistematica y para todas las regresiones multiples realizadas, se
obtienen coeficientes de regresion ligeramente superiores cuando se
correlacionan las actividades del tritio en lluvia con las del agua del Embalse
de Arrocampo (R = 0,940 p<0,05), en comparacion con las de Presa Arrocampo
(R =0,925 p<0,05), lo cual es a priori esperable dada la mayor superficie de
evaporacién desde el primer embalse, que desde la zona del embalse de

Torrejon identificada como Presa Arrocampo, y
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b) para todas las regresiones multiples entre las actividades del tritio en lluvia
con las del agua del Embalse de Arrocampo, estos coeficientes de regresion
son similares, independientemente que se usen las variables meteorolégicas
registradas en la estaciéon de Serrejon o en la de Saucedilla. Este mismo
comportamiento también se repite en el caso de las regresiones multiples del

tritio en la lluvia, con las del tritio en el agua superficial de Presa Arrocampo.

En la tabla 2.5, se presentan los resultados obtenidos segin el modelo de
regresion multiple de la ecuacién 2.3, para los valores de los coeficientes (ki y kz) de
las variables independientes estudiadas, que gobiernan los niveles de actividades de

tritio detectados en el agua de lluvia de Presa Arrocampo.

Coeficientes * error Valort Nivel significacion
ki: (1,51+0,17)-102
_ . 8,84 4,08-10-13
(adimensional) R =0,940
kz: (9,53+1,35) -10-3
7,08 7,79-10-10

(Bq'm?)/(L-W)

Tabla 2.5. Datos del ajuste de regresion lineal multiple de los niveles de
actividad de tritio en el agua de lluvia de Presa Arrocampo.

Cabe destacar que con este modelo se consigue explicar el 94,0 % de la
varianza de los datos. Por otra parte, los coeficientes de los dos términos son
estadisticamente significativos con un nivel de confianza, en ambos casos, superiores
al 99,9 %. Ademas, se puede observar como la variable que mayor peso tiene en el
modelo de regresion multiple, es la actividad del tritio en el agua superficial del
embalse Arrocampo (contribucion de origen antropogénico), seguido del de radiacién

solar.

A la vista de los resultados, se puede concluir que el origen de los niveles de
actividad de tritio en lluvia recolectados en el punto de presa de Arrocampo son
directamente proporcionales a la actividad del tritio en el agua superficial del
embalse de Arrocampo, coincidiendo los maximos niveles de actividad de tritio en la
lluvia (figura 2.16) con los maximos de actividad en el agua del embalse Arrocampo,

que tienen lugar durante los meses de otofio-invierno. Durante estos meses, en los
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que la temperatura del aire es relativamente baja, estos maximos en los niveles de
actividad de tritio en el agua de dicho embalse se producen por la continua
recirculacion del agua de refrigeracion por el circuito existente para tal fin y, por la
menor renovaciéon de la misma con el agua del rio Tajo, con el consiguiente aumento
en la concentracidon del tritio en la misma. Su evaporacion a la atmosfera se ve
favorecida en los dias de altos niveles de radiacion solar, como asi mismo demuestra

la correlacion obtenida con el precitado parametro.

Por ultimo, en la figura 2.22.a se muestran los niveles de actividad obtenidos
experimentalmente de 3H en el agua de lluvia de Presa Arrocampo y, los que se
predicen haciendo uso de la ecuacidn 2.3 y los datos del ajuste presentados en la tabla
2.5. Asimismo, en la figura 2.22.b se representa la evolucion temporal de los residuos
(3Hexperimental — 3Hprediccion)- A partir de la grafica 2.22.a, se puede observar que existe un
elevado grado de concordancia entre los niveles de actividad experimentales y los
predichos. En cuanto a la figura 2.22.b, la evolucién de los residuos con el tiempo
tiene una distribucién aleatoria y préxima a cero (con un residuo medio de 0,02 Bq/L
y una desviacion estandar de #1,70 Bq/L), con una dispersién practicamente
constante a lo largo del tiempo. Todo ello pone de manifiesto la idoneidad del modelo
construido para predecir el comportamiento que tendria la evolucion temporal del
tritio en el agua de lluvia del entorno de la CNA.
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Figura 2.22. a) Comparacion entre los niveles de actividad de tritio, en el agua
de lluvia de presa Arrocampo, obtenidos experimentalmente y predichos por el
modelo; b) evolucion temporal de los residuos.
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2)

b)

Tritio en el vapor de agua atmosférico de Almaraz: se ha llevado a cabo el
estudio de las regresiones multiples existentes entre las actividades de tritio
en el vapor de agua, con las actividades en las aguas superficiales del embalse
y de la presa de Arrocampo, asi como con las temperaturas de éstas, las
variables meteoroldgicas de Serrejon y Saucedilla y, la velocidad media de los
vientos favorables en la direccion CNA-Almaraz, observandose que el modelo
que mejor se ajusta a los resultados, es el que se detalla en la ecuacién 2.4:

3 ~ -
Ae( H ) =ki- € gmpalse k2 Rserrejon + K3 Hserrejon ka4 -V ; €4
vapor agua

Donde:

Ae (PH)vapor agua: actividad especifica, como promedio ponderado mensual del

tritio, en el vapor de agua de la atmdsfera de Almaraz (mBq/m3)

(T2)Embaise: temperatura del agua superficial del embalse de Arrocampo en el

momento de la recogida de dicha muestra (2C)
Rserrejon: €s la radiacion solar media mensual en Serrejon (W/m?)

Hserrejon: €s la humedad relativa de Serrejon (%)

V : velocidad media de los vientos en la direccién CNA-Almaraz (m/s)
ki, k2, k3y k4: coeficientes del ajuste
Del estudio de todas las regresiones miultiples ensayadas se concluye que:

la regresion multiple que mejor explica las evoluciones de los niveles de tritio
en el vapor de agua presente en la atmoésfera de Almaraz, es la que se
correlacionan estos niveles con las temperaturas en el agua superficial del
Embalse Arrocampo, la radiacion solar y humedad relativa de Serrejon y la
velocidad media de los vientos en la direccion CNA-Almaraz (R = 0,939
p<0,05); siendo este coeficiente de correlacion muy similar al que se obtiene

con la temperatura del agua de presa Arrocampo (R=0,935 p<0,05),y

sin embargo, los coeficientes obtenidos cuando se realiza la regresion multiple
con la temperatura del agua superficial del Embalse Arrocampo, son
estadisticamente significativos para un nivel de confianza superior al 90,4 %
en el peor de los casos (temperatura del agua del Embalse Arrocampo), que
cuando se utiliza como variable la temperatura de presa Arrocampo, que es del
62,1 %.
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En la tabla 2.6, se presentan los resultados obtenidos segin el modelo de
regresion multiple de la ecuacién 2.4, para los valores de los coeficientes (ki, k2, k3 y
ks) de las variables independientes estudiadas, que gobiernan los niveles de

actividades de tritio detectados en el vapor de agua presente en la atmésfera de

Almaraz.
Coeficientes * error Valort Nivel significacion

ki:-1,68 £ 0,98

-1,71 9,6:10-2
(mBgq/(m3-°C)
kz: 0,20 £ 0,06

3,36 2,0-103

(mBg'm?)/(m3-W) R=0,939

k3: 0,92 + 0,20

4,68 4,7-10-5
(mBgq/(m?3-%)

ks -13+4

-2,99 5,3:103

(mBg-s)/(m*)

Tabla 2.6. Datos del ajuste de regresion lineal multiple de los niveles de
actividad de tritio en el vapor de agua atmosférico de Almaraz.

Con este modelo se consigue explicar el 93,9 % de la varianza de los datos. En
este caso, de entre las variables independientes estudiadas, la velocidad media de los
vientos favorables en la direccion CNA-Almaraz es la que ejerce un mayor peso en los
resultados obtenidos haciendo uso de la regresion lineal multiple estudiada, seguido
de la temperatura del agua del embalse Arrocampo, la humedad relativa y la

radiacion solar de Serrejon.

El hecho de que el peso de la velocidad media de los vientos dominantes en la
direccion mencionada anteriormente sea negativo, puede interpretarse en el sentido
de que cuanto mayor sea la velocidad de éstos, menor sera el tiempo de residencia del
vapor de agua en la zona sometida a estudio y, por tanto, menor probabilidad de

poder recolectar dicho vapor de agua.
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Por otra parte, el peso negativo que la temperatura del embalse Arrocampo
ejerce sobre los niveles de tritio en el vapor de agua de la atmdsfera de su entorno, se
puede significar que cuanto mayor sea su temperatura, aunque la evaporacién de ésta
a la atmdsfera serd mayor y, por lo tanto, habra una mayor actividad de tritio
procedente del embalse Arrocampo, sin embargo, es en estos periodos en los que la
humedad relativa del aire es menor. Ademas en dichos periodos de relativamente
elevada temperatura ambiental es cuando existe una menor concentracion de tritio
en el agua del embalse Arrocampo, dada la mayor renovacién de la misma al
mezclarla con las aguas del rio Tajo, con el fin de forzar la disminuciéon de la

temperatura en el agua del sistema de refrigeracion de la CNA.

Por ultimo, en la figura 2.23.a se muestran los niveles de actividad obtenidos
experimentalmente de 3H en el vapor de agua presente en la atmdsfera de Almaraz y,
los que se predicen haciendo uso de la ecuaciéon 2.4 y, de los datos del ajuste
presentados en la tabla 2.6. En la figura 2.23.b se representa la evolucién de los
residuos (HTOexperimentat — HT Oprediccion) con el tiempo. A partir de la grafica 2.23.a, se
puede observar que existe un considerable grado de concordancia entre los niveles de
actividad experimentales y los predichos; a excepcién de una serie de muestras, en las
cuales el modelo no consigue justificar los valores medidos. Este mismo hecho se
pone de manifiesto en la figura 2.23.b, en la que aunque la evolucion de los residuos
tiene una distribucion practicamente aleatoria (con un residuo medio de 0,4 mBq/m?3
y una desviacion estandar de +21,6 mBq/m?3), existen una serie de valores en los que

estos residuos se alejan bastante del cero.
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Figura 2.23. a) Comparacion entre los niveles de actividad de tritio, en el vapor
de agua de la atmdsfera de Almaraz, obtenidos experimentalmente y predichos
por el modelo; b) evolucion temporal de los residuos.

Cabe destacar que las muestras en donde existe una gran discrepancia entre
los valores experimentales y los predichos por el modelo, coinciden en todos los casos

con paradas en los reactores de la CNA, bien sean paradas programadas (recargas de
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combustible) o paradas no programadas (sucesos notificables). Asi, en la tabla 2.7 se
muestra un resumen de los periodos de muestreo en los que existe esta mayor
discrepancia entre los valores de tritio experimentales y los predichos por el modelo
de regresion, junto con las fechas de las paradas efectuadas en los reactores de la
CNA.

3Hvapor agua Paradas reactores CNA
. 3Hexperimental 3Hmodelo Fecha Tipo Descripcion del
Periodo
(mBq/m3) (mBq/m3) | Parada Parada suceso
21-11-10 Recarga
Febrero :
2011 82 46 a 25-01- | Programada combustible
11 Unidad II
_ 10-06-11 Recarga
Junio :
2011 116 85 a21-07- | Programada combustible
2011 Unidad I
_ 10-06-11 Recarga
Julio _
2011 99 51 a21-07- | Programada combustible
2011 Unidad I
25-10-11 Intervencion
Octubre No
113 79 a31-10- motor bomba
2011 Programada
11 principal n? 2
07-05-12 Recarga
Mayo _
2012 37 85 a 20-06- | Programada combustible
12 Unidad II
21-05-12 Recarga
Mayo _
2012 37 85 a 19-06- | Programada combustible
12 Unidad I

Tabla 2.7. Datos del periodo de muestreo del vapor de agua en la atmésfera de
Almarazy, paradas de los reactores de la CNA (CNAT, 2016).
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Asi, si se comparan los modelos generados utilizando o no estas actividades, se
obtiene que los coeficientes del ajuste para la ecuacién 2.4, son en ambos casos del
mismo orden de magnitud: (ki: -1,39 * 0,85 mBq/(m3-2C), kx: 0,17 = 0,06
(mBg-m?2)/(m3-W), k3: 0,92 * 0,18 (mBq/(m3-%) y ks: -13 * 4 (mBq-s)/(m#*)). Sin
embargo, cuando no se usan estos valores, el modelo logra explicar un mayor
porcentaje de la varianza de los datos (95,7%). Por otro lado, se obtiene un residuo
medio de -2,7 mBq/m3 y una desviacion estandar de £16,6 mBq/m3. Con todo ello, se
puede concluir que el modelo generado mediante la ecuacién 2.4 y las actividades
detalladas en la tabla 2.7, reproduce de manera muy satisfactoria la evolucién
temporal de practicamente la totalidad de los datos; y permite detectar posibles
alteraciones en los niveles de tritio, provocadas por incidencias o anomalias en la
atmdsfera de dicho entorno, o por alteraciones en el funcionamiento rutinario de la
CNA.

Por ultimo, dada la puesta en funcionamiento de las torres de refrigeracion de
la CNA (verano 2012 y verano 2013), se ha realizado una primera evaluacion (para el
afio 2013) del impacto radiactivo que sobre su atmosfera ha supuesto el nuevo modo

de operar del sistema de refrigeracion.

En la figura 2.24, se representan los valores promedios de actividad de tritio
en el vapor de agua presente en las atmdsferas de Caceres y Almaraz durante el
periodo comprendido entre 2010 y 2012, asi como los niveles de tritio detectados en
el vapor de agua de Almaraz, una vez puestas en funcionamiento las citadas torres de
refrigeracion de la CNA, durante el afio 2013. En esta figura se puede apreciar, como
ya se pusiera de manifiesto anteriormente, la mayor concentracién de tritio en
aquellas zonas préximas a un emplazamiento nuclear (Almaraz) que en aquellas
exentas de contribucion antropogénica (Caceres). Por otra parte, el valor que se
obtiene al restar la actividad promedio de tritio en el vapor de agua de Almaraz
durante el periodo 2010-2012 (60 +* 21 mBqg/m3) con el correspondiente a esta
misma muestra durante el afio 2013 (79 + 30 mBq/m3), es de 19 + 5 mBq/m3. Por
tanto, se puede concluir que el tritio presente en el vapor de agua de la atmoésfera de
Almaraz, ha sufrido un ligero aumento, una vez puestas en funcionamiento las torres
de refrigeracion de la Central Nuclear de Almaraz, debido al tritio incorporado a la
atmosfera via aérea. Resultado éste que no obstante debe corroborarse para un

mayor periodo temporal.
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— Actividad media HTO Caceres (2010-2012)
— Actividad media HTO Almaraz (2010-2012)
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Figura 2.24. Actividades medias, en mBq/m3, de tritio en vapor de agua en
Caceres (azul) y Almaraz (rojo) para los aiios 2010-2012. Actividades de tritio,
en mBq/m3, en vapor de agua de Almaraz para el afio 2013.

2.4.- Conclusiones:

Una vez expuestos los resultados del estudio del tritio en la atmésfera en una
zona exenta de término fuente artificial y en otra con aporte antropogénico o artificial
de tritio, procedemos a realizar una sintesis de los resultados y conclusiones

obtenidos.

1. Existe una buena reproducibilidad entre los niveles de actividades de tritio
obtenidos mediante el procedimiento de medida directa y por concentracion
electrolitica de la muestra, previa a su medida.

2. Las concentraciones de tritio presentes en el agua de lluvia y en el vapor de agua

atmosférico, para una zona ausente de términos fuentes artificiales emisores de
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tritio (Caceres), presentan variaciones estacionales con periodicidad basicamente
anual (tipicas de radionucleidos cosmogénicos); siendo estos valores maximos en
los meses de primavera y verano para el agua de lluvia y, en otofio-invierno
(estaciones climatolégicas mas hiumedas) para las muestras de vapor de agua

atmosférico.

Cuando se ajustan los niveles de actividad de tritio presente en el agua de lluvia
de Caceres, mediante un modelo de regresion lineal multiple con las variables
meteoroldgicas como la radiacién solar, humedad relativa y precipitacion, se
consigue justificar el 88 % de la varianza de los mismos. La radiacion solar es la
que mayor peso ejerce en los resultados obtenidos y, por tanto, el principal

término fuente en la produccion de tritio en el entorno de Caceres.

Las concentraciones de tritio presentes en el agua de lluvia y el vapor de agua
atmosférico en el entorno de la central nuclear de Almaraz, no presentan
evoluciones temporales con caracter estacional, tipicas de radionucleidos de
origen principalmente cosmogénico. Por otra parte, la ratio porcentual entre la
actividad promedio de tritio, detectada en el entorno de la central nuclear de
Almaraz y Caceres es de: un 700 % para el tritio detectado en el agua de lluvia y,
un 500 % para el tritio en el vapor de agua atmosférico. Asimismo, las actividades
promedio de tritio que la CNA aporta a la atmésfera de su entorno es de 3,74
Bq/L y 48,2 mBq/m3 en el agua de lluvia y vapor de agua atmosférico,
respectivamente. Todo lo cual, pone de manifiesto el claro aporte artificial que
dicha instalaciéon nucleoeléctrica ejerce sobre los niveles de actividad de este

radionucleido a la atmoésfera.

El ajuste realizado, mediante una regresion lineal multiple, entre los niveles de
actividad del tritio en el agua de lluvia de presa Arrocampo y, las actividades de
tritio del agua superficial del embalse Arrocampo y la radiacién solar, que
reproduce el 94% de la varianza de los datos, indica que la actividad de tritio en
el agua de lluvia es fundamentalmente directamente proporcional a la actividad
de tritio en el agua superficial de dicho embalse. Asi, el enriquecimiento en tritio
en el agua de lluvia es de 1,55-10-2 Bq/L por cada Bq/L en el agua del citado
embalse y de 9,83-10-3Bq/L por cada W/m? de energia solar.

El ajuste realizado, mediante regresion lineal multiple, entre los niveles de
actividad del tritio en el vapor de agua presente en la atmoésfera de Almaraz y, la
temperatura del embalse de Arrocampo, la radiacion solar, la humedad relativa y

la velocidad media de los vientos favorables en la direccion CNA-Almaraz; indica
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que la actividad de tritio en este vapor de agua es directamente proporcional a
todas ellas, teniendo un aporte positivo o de incorporacion tanto la radiacion
solar (0,20 mBq/m3 por cada W/m?2), como la humedad relativa (0,92 mBq/m?3
por cada porcentaje de humedad) del entorno y, un efecto de eliminacién para la
temperatura del embalse (-1,68 mBq/m3 por cada grado centigrado de dicha
agua) y la velocidad media de los vientos (-13 mBq/m3 por cada m/s de velocidad
de los vientos) . Este modelo consigue reproducir el 93,9 % de la varianza de los
datos, con unos residuos que presentan una distribucién basicamente aleatoria y
proxima a cero; a excepcién de una serie de niveles de actividad coincidentes con

momentos de paradas en la CNA.

Desde la puesta en funcionamiento de las torres de refrigeracion de la Central
Nuclear de Almaraz, a partir del verano de 2012, se observa que en el afio 2013 se
ha producido un ligero aumento en los niveles de tritio en el vapor de agua de la
atmésfera de Almaraz de 19 + 5 mBgq/m3, con respecto a los aflos precedentes.
Aspecto éste que debera confirmarse con posteriores estudios para un mayor

intervalo temporal.
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3.1.- Introduccién:

La presencia de radionucleidos en la atmdsfera es debida a distintos origenes,
entre los que se encuentran los generados por la interaccion de rayos césmicos con
distintos atomos presentes en la misma, y que se denominan radionucleidos
cosmogénicos, la difusion en la atmosfera de radionucleidos naturales descendientes
del radon, los efluentes de las instalaciones industriales, o la resuspension de
particulas desde el suelo. Dado sus distintos origenes, la concentracion de los
radionucleidos presentes en la atmésfera de cada emplazamiento dependera entre
otras causas de su localizaciéon geografica (latitud), de sus condiciones climaticas y del
tipo de actividades desarrolladas en el mismo. En la tabla 1 se presentan a modo de
ejemplo, los 6rdenes de magnitud de las concentraciones de radionucleidos en el aire
superficial, encontrados en la bibliografia para emplazamientos exentos de término
fuente de origen artificial activo. Como se puede observar, el radén y sus
descendientes presentan las mayores concentraciones en el aire. También cabe
destacar la gran variacion, incluso de 9 6 10 érdenes de magnitud, existente entre las
concentraciones del radionucleido mas abundante, 222Rn, y la de los menos presentes,

como son el 241Am y e] 239+240py,

El 710Be y el 22Na son radionucleidos de origen cosmogénico, con unos
periodos de semivida relativamente cortos. Para el ’Be de 53,2 dias y de 2,6 afios para
el 22Na y, un periodo de semivida mayor para el 1°Be, de 1,51-10°¢ afios. Estos se
forman principalmente en la alta troposfera y baja estratosfera por procesos de
espalacidn con &tomos mas ligeros de la atmésfera, tales como el nitrégeno, oxigeno o
carbono, en el caso del 7Be y el argdn en el caso del 22Na. Unos dos tercios del 7Be se
producen en la estratosfera, en la cual la intensidad de los rayos césmicos es mas
elevada, mientras que el resto del ’Be se produce en la parte mas elevada de la
troposfera (Duefas et al., 2011; Lal and Peters, 1967; Zanis et al., 2003).

Después de su formacion, el ’Be se asocia a particulas de aerosoles con un
didmetro aerodindmico medio de 0,76-1,78 pum (Papastefanou et al., 1995). Las
intrusiones de masas de aire, seguidas de la deposicion seca y fundamentalmente la
himeda, son los principales procesos de transferencia de 7Be a la superficie terrestre.
Por ello, el 7Be se usa como trazador en los intercambios de masas de aire entre la

baja estratosfera y la alta troposfera y, en los procesos de transporte de los mismos.

Debido a estos procesos de intercambio en la atmoésfera, la concentracién del
’Be varia notablemente en el aire superficial en funcién de la estacion del afio, ain

cuando la tasa de produccion del mismo en la atmésfera permanece practicamente
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constante (Durana et al,, 1996; Masarik and Beer, 1999). Comparado con el 7Be, la
concentracion de 22Na es unos cuatro 6rdenes de magnitud inferior a la de 7Be,
debido fundamentalmente a la menor concentraciéon del argén atmosférico y a la
mayor energia umbral de su proceso de espalaciéon (Er~ 200 MeV), comparada con la
del oxigeno (Et~ 30 MeV).

Por otro lado, las variaciones observadas en las concentraciones de
radionucleidos cosmogénicos (7Be, 22Na) tienen un caracter estacional y estan
correlacionadas con la intensidad de la radiacion césmica, con la cantidad de
precipitaciéon y con los intercambios de aire entre distintas partes de la atmdsfera

(Baeza et al.,, 1996, El-Hussein et al., 2001, Grabowska et al., 2003).

En este sentido, la precipitacion como lluvia o nieve (mas efectiva esta ultima)
es un mecanismo de eliminacidon de ambos de la atmosfera, al limpiar ésta y depositar

el 7Be y 22Na asociado a los aerosoles atmosféricos sobre el suelo.

Origen natural Origen antropogénico
Radionucleido | Bq/m3 | Radionucleido | Bq/m3 | Radionucleido | Bq/m3
22Na 10-7-10-6 40K 10-6-10-> 137Cs 10-7-10-¢
7Be 10—3 222Rn 10—1_1 239+240Pu 10—10_10—8
226Ra 10-6-10-> 210Pp 10-4-10-3 241Am 10-9-10-8
238y 10-7-10-6 212pp 10-3-101 90Sr 106
232Th 10-7 214pp 10-3 3H 1-10
3H 1-10

Tabla 3.1. Ordenes de magnitud de las concentraciones en aire de
radionucleidos de origen natural y antropogénico para entornos exentos de
término fuente artificial activo. (Carvalho, 1995; Kolb, 1995; Yukoni et al,,
1995; JRC, 1997; Lee et al,, 1998; Mason et al., 1998; Sheets et al., 1999; Lee,
2002; CSN, 2003; Grabowska et al.,, 2003; Kimura et al., 1997).
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3.2.- Recolecciéon de aerosoles mediante bomba de alto volumen ASS-
500C:

Dados los previsiblemente bajos niveles de actividad de los radionucleidos
presentes en un emplazamiento exento de término fuente activo de radionucleidos
artificiales, como es la Facultad de Veterinaria de la Universidad de Extremadura, la
determinacion de actividad neta en los aerosoles requiere la captacion de una gran
cantidad de los mismos, para lo que es necesario hacer pasar un alto volumen de aire
a través de un filtro en el que se retengan. El equipo de captacion de aerosoles usado
es una estacion de alto flujo de la marca PTI, modelo ASS-500C, montada sobre una
base de hormigén para minimizar las vibraciones, situada en un recinto de acceso
controlado, sito en la Facultad de Veterinaria (figura 3.1), cuyas coordenadas son: 399
30" 20” N, 6220’ 22" O.

Figura. 3.1. Vistas del recinto acotado y de la estacion de alto flujo ASS-500C.

La estacion de alto flujo tiene una dimensiones de 88.5x88.5 cm de base, 1.84
m de altura y un peso de 120 Kg. El aire aspirado entra por la parte superior de la
estacion, por debajo del cubre filtro, y pasa a través de éste. Dispone de dos
calentadores de infrarrojos colocados unos centimetros por encima del filtro, para
mantenerlo seco e impedir que se colmate por efecto de la humedad y disminuya el
flujo de aire. Tras su paso por el filtro, el aire se expulsa mediante un tubo de dos
metros de longitud. La estacién consta de una bomba de aire de alta presién tipo
WPMA-112F/WPMA-125F, de 1.7-2.9 kW de potencia. Ademdas consta de un
flujimetro y de contadores de tiempo de funcionamiento, de volumen parcial y total

aspirados.
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Los filtros utilizados son G3 Petrianov tipo FPP15-1.5, de policloruro de vinilo.
Su eficiencia de adsorcién de aerosoles varia entre el 95.600 y el 99.998 % para
aerosoles de didmetro comprendido entre 0.30 y 1.25 um con una velocidad de aire
lineal que varie entre 0.25 y 4 m/s con una diferencia de presién de 500-9300 Pa. El
filtro usado es un cuadrado de dimensiones 440x440 mm, siendo su superficie de
193600 mm? (figura 3.2). La recoleccion de las muestras tiene una periodicidad
semanal, verificAndose diariamente el funcionamiento de la estacion, anotando fecha
y hora de la misma, flujo aire aspirado, y volumen parcial y total en Ia
correspondiente hoja de toma de muestras de aerosoles que dispone el LARUEX a tal
efecto. A efectos de correccion de actividad por decaimiento, se ha considerado como

fecha cero, aquella en la que aspird la mitad del volumen total.

Figura 3.2. Vistas del filtro de captacion de aerosoles de alto flujo.

En la figura 3.3 se muestra la evolucion temporal del flujo medio registrado en
el periodo 2004-2008. Como se puede comprobar, existe una dependencia estacional
del flujo de aire a través del filtro y, por lo tanto, del volumen total aspirado, siendo en
general en los meses de invierno los que se recolectaron un mayor caudal, al haber
menor concentraciéon de aerosoles, como consecuencia de la resuspensién de las

particulas de suelo.
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Figura 3.3. Evolucion temporal del flujo de aire aspirado en el periodo 2004-
2008. En rojo se muestran las fechas en las que se realiz6 el mantenimiento de
la bomba de alto flujo.

Asi mismo, durante el primer afio de funcionamiento de la bomba se observé
un descenso del caudal de aire aspirado, como consecuencia del desgaste mecanico
debido a su uso ininterrumpido. Para evitar, posibles malfuncionamientos de la
estacion, se procedié anualmente a la revision de la bomba de aspiracion en una
empresa especializada. Estas actuaciones se han reflejado en la figura 3.3 mediante
puntos rojos. El periodo de recoleccién de muestras de aerosoles analizados en este
capitulo es de 2004 a 2011, es decir, desde la puesta en funcionamiento del captador
de alto flujo, hasta las fechas del impacto en Caceres de la nube procedente del
accidente de Fukushima, el cual serd abordado en el capitulo 5 de esta memoria.

3.3.-Preparacion de las muestras:

Tras la recoleccion de cada muestra de aerosoles, se procede a la preparacién

de la misma para determinar su contenido radioactivo. En primer lugar, se cuantifica
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la masa de aerosoles depositada en cada filtro y el volumen de aire correspondiente,

asi como la fecha cero de aspiracidn, para su correccion por desactivacion.

El tratamiento posterior de cada filtro depende de los ensayos a que éste vaya
a ser sometido. En el caso de que éste sea el andlisis espectrométrico gamma, se corta
el filtro en pedazos pequefios de aproximadamente 1 cm? y, se prensa a 400 bares
para formar una pastilla de 6,7 cm de didmetro y 1,2 cm de altura, geometria para la
que esta calibrado en eficiencias el detector de germanio usado, cuyas caracteristicas

se describen a continuacion.

En el supuesto de que sobre cada filtro de recoleccién semanal o sobre un
conjunto de ellos (identificados como filtro mensual, trimestral, etc.) se vaya a
determinar algin radionucleido emisor alfa o beta, se calcina éste inicialmente a
4009C para eliminar el soporte y la materia organica, que suele interferir en los
procesos de separacion radioquimica y si el procedimiento radioquimico asi lo
requiere, se calcina antes del inicio de dicha separacién radioquimica a 600°C,

durante el tiempo preciso para obtener una ceniza homogéneamente blanquecina.

3.3.1.-Espectrometria v:

La medida de aerosoles mediante espectrometria y se realizé utilizando un
detector de Ge(Hp), tipo N con ventana de berilio, marca Canberra modelo GR2520-
75008SL, y eficiencia relativa del 25 %. La resolucién para el pico de 1332 keV de ¢°Co
es de 1.87 keV y la relacion pico-Compton es de 57.5:1. El potencial de trabajo es de -
3500V, proporcionado por una fuente de alta tensiéon Canberra 3105. El detector se
mantiene a una temperatura de operacién de 70 K gracias a su contacto térmico de
cobre que se introduce verticalmente en un criostato estandar de nitrégeno liquido.
Dicho detector tenia asociado un dispositivo de supresiéon de efecto Compton,
formado por un anillo centelleador de Nal (Tl), alrededor del detector de Ge y un
tapon centellador, también de Nal(T1), en la parte superior del detector, de forma que
la distancia de la ventana de berilio al extremo del tapon centelleador es de 35 mm,
obteniendo asi la maxima eficiencia, en lo que a dngulo sélido entre ambos detectores
se refiere. La electrdnica asociada, descrita exhaustivamente en (Lépez et al., 1998,
Guillén, 2002), vetaba las sefales que se producian simultdneamente en el detector
primario de Ge y en los detectores secundarios (anillo+tapdn). De forma que se
produce una disminucién del fondo asociado a los radionucleidos emisores Yy
monoenergéticos, como es el caso del 137Cs. Para evaluar la supresién alcanzada por
dicho dispositivo se calcula el factor de supresion Compton (FSC) como el cociente de

la suma de las cuentas registradas en un determinado intervalo de energia, para el
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espectro normal y el suprimido. Segun esta definicion, dicho factor sera tanto mayor,

cuanto mas efectiva sea la supresion del efecto Compton.

FsC cps ROI espectronormal
- cps ROI espectro suprimido

En la figura 3.4 se muestra el factor de supresiéon correspondiente a una
muestra de aerosoles. Como se puede observar, dicho factor en la regién del 137Cs
(661.7 keV) es aproximadamente de 2; mientras que los mayores factores de
supresion corresponden a energias directamente afectadas por el efecto Compton
generado por el 7Be (477 keV), que presenta sistematicamente el fotopico con el
mayor namero de cuentas en una muestra de aerosoles. En definitiva, este dispositivo
permite mejorar notoriamente la sensibilidad de la medida para radionucleidos
monoenergéticos, al reducir el fondo del mismo, mejorando el limite de deteccion

para los radionucleidos con bajos niveles de actividad.
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Figura 3.4. Factores de supresion obtenidos con el espectrometro y con el
dispositivo de supresion de efecto Compton.

Por esta razéon se ha tomado el espectro con supresion parcial de Compton
(espectro suprimido) para radionucleidos como: 7Be, 40K y 137Cs, siempre y cuando se
cumpla el siguiente criterio de calidad, basado en el cociente de actividades de los
fotopicos en los espectros suprimido y normal, es decir, con el dispositivo supresor de
Compton activo e inactivo respectivamente. En condiciones O6ptimas de

funcionamiento del supresor de Compton, este cociente con sus incertidumbres debe
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abarcar a la unidad. A modo de ejemplo, en la figura 3.5 se muestran los valores de
dicho cociente para el 7Be en el espectro normal y en el suprimido, siendo el valor
medio obtenido de 1.01 * 0.05 (S.D.). Este radionucleido se ha usado
sistematicamente para verificar el funcionamiento del supresor de Compton, ya que
es el que presenta los mayores niveles de actividad en las muestras de aerosoles (ver
tabla 3.1). El criterio seguido para considerar el espectro normal o el suprimido es el

siguiente:

a) Si el ratio A(’Benormal)/ A(’Beésuprimido) €std dentro del intervalo[V.M.-2g,

V.M.+20], se considera el espectro suprimido para el calculo de 7Be, 49K y 137Cs.

b) Si el ratio A(’Benormal)/ A(’Besuprimido) esta fuera del intervalo[V.M.-2o,
V.M.+20], se considera el espectro normal para el calculo de dichos

radionucleidos.

El grado de cumplimiento de este criterio es alto, tal y como se puede
comprobar en la figura 3.5, de forma que tan sélo en el 5.4 % de las medidas se ha
utilizado el espectro normal, en lugar del suprimido, para establecer el valor
definitivo de la actividad de los tres precitados radionucleidos monoenergéticos

gamma.
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Figura 3.5. Cociente entre las actividades de 7Be determinadas en los espectros
normal y suprimido para la verificacion del correcto funcionamiento del
dispositivo supresor de efecto Compton.

Para la determinacién de los niveles de actividad de 22Na (1274.53 keV + 2
emisiones en rayos X) y 219Pb (46.54 keV + 14 emisiones en rayos X), entre otros, se
ha considerado de forma sistematica el resultado proporcionado tras el analisis del

espectro normal.

3.3.2.- Separacion radioquimica para la extraccién de 1%Be:

Las separaciones radioquimicas de Be se realizan para medir el contenido de
10Be en muestras seleccionadas de aerosoles, mediante AMS (Accelerator Mass
Spectrometry). El procedimiento para la preparaciéon de la muestra consiste en
primer lugar, en tomar una alicuota de la muestra de aerosoles, ya calcinada a 400 2C,
equivalente a unos 30000 m3, a la que se le adiciona una cantidad conocida de una
disolucion portadora de Be estable (1 mg/mL) y se realiza una digestion acida con

HCl 8M. A continuacién, se deseca la muestra bajo lampara de infrarrojos y se
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acondiciona en medio HCl 1 M para su purificacion mediante una resina de
intercambio i6nico Dowex 5WX8-100, que retiene el aluminio presente en la muestra.
Posteriormente, se procede a la formacién de hidréxido de berilio mediante la adicién
de NHs. Finalmente, se procede a la obtencién de 6xido de berilio, mediante la
combustion del hidroxido de berilio formado a 600 2C durante 2-3 horas. El
rendimiento quimico se determina mediante el analisis del contenido en 7Be de la
muestra por espectrometria y. La determinacién del contenido de 1°Be se realiz6 en el

Centro Nacional de Aceleradores de Sevilla.

3.4.- Analisis del contenido de radionucleidos cosmogénicos:

Los radionucleidos cosmogénicos analizados sistematicamente en las
muestras de aerosoles han sido: 7Be y 22Na. Para complementar estos analisis, se han
realizado separaciones radioquimicas de 1°Be en 14 muestras seleccionadas de

alicuotas de filtros acumulados mensualmente.

Cabe destacar que el analisis de los radionucleidos emisores gamma
determinados en los filtros de alto caudal, se han efectuado mediante procedimientos
amparados por la acreditacion que el LARUEX posee, n? 628/LE1260, en base a la
norma UNE-EN ISO/IEC 17025 (ISO, 2005).

3.4.1. ’Be:

En la figura 3.6 se muestra la evolucion temporal de los niveles de actividad
medidos para el 7Be, expresada en Bq/m3, en los filtros recolectados semanalmente
durante el periodo comprendido entre septiembre de 2004 a marzo de 2011. Este
radionucleido se ha detectado en la totalidad de los filtros analizados, siendo el valor
medio (5.8 + 2.3 (5.D.))-10-3 Bq/m?3, dentro del rango de variacién (0.94 - 15.8)-10-3
Bg/ms3. Como se puede observar, estos niveles de actividad son del mismo orden de
magnitud que los que se han reportado en la bibliografia. Una recopilacién de dichos

resultados se presenta en la tabla 3.2.
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Pais Rango 7Be Referencias
(Bq/m?3)
Australia (0.6 -10.3) -103 (Doering et al., 2008)
Francia (3-9)-103 (Bourcier et al., 2011)
Espaiia (0.88 - 12.1) -10° (Baeza et al. 1996, Duefias et al., 2003;
Hernandez et al., 2008; Alegria et al., 2010)
Japén (0.72 - 7.44)-10-3 (Akata et al., 2008; Abe et al., 2010)
India (2.4-11.8)-103 (Rangarajan et al., 2004)
[talia (0.05-15.8)-103 (Tositti etal., 2014)
Moénaco (0.93-13.1)-103 (Pham etal., 2011)
Reino Unido (0.63 - 6.4)-103 ( Likuku, 2006)
Pakistan (0.77 -11.3)-10°3 (Khan et al., 2008; Ali et al.,, 2011)
Polonia (0.5-9)-103 (Btazej etal., 2014)
Portugal (0.1 -15)-103 (Carvalho et al., 2013)
USA (0.63 -20.4)-10-3 (Feely et al., 1989; Daish et al., 2005)

Tabla 3.2. Rangos de variacion de la concentracion de 7Be, expresados en
Bq/m3, detectados en varios paises.

Ademas, como se puede apreciar en la figura 3.6, este nivel de actividad no es
constante con el tiempo, sino que presenta unas claras variaciones estacionales, con
valores maximos en los meses de primavera y verano y minimos en los de otofio e
invierno. Esta periodicidad se puede cuantificar mediante el anadlisis del
periodograma de la serie temporal del 7Be (ver figura 3.7), en donde se observa que la
frecuencia mas intensa es de 5,23:10-* y corresponde a un periodo de 52 semanas (f =
0.019 semana1), es decir, periodicidad anual. Hay otra frecuencia intensa de 3,18-10-
4 que corresponde a un periodo de 311 semanas (equivalente a 6 afos), no

poseyendo ésta ningln significado ya que se corresponde a todo el periodo estudiado.
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Figura 3.6 Evolucion temporal de los niveles de actividad de 7Be, expresado en
Bq/m?3, durante el periodo Septiembre de 2004 a Marzo de 2011.

La citada periodicidad anual esta unida a una sistematica que se muestra en la
tabla 3.2, en la que se recopilan los valores medios y rangos detectados para el 7Be en
las diferentes estaciones del afio. Como facilmente puede observarse, los menores
valores se registran durante el Invierno, hecho éste facilmente correlacionable con el
menor numero de horas de sol durante dicho periodo y como consecuencia, con la
menor intensidad total con la que los rayos solares que producen en la atmdsfera este
radionucleido cosmogénico, inciden sobre la misma, confirmando la importancia que

el Sol tiene como término fuente productor de este tipo de is6topos radiactivos.
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Primavera Verano Otoiilo Invierno
N 78 83 89 86
Be
(Bq/m?) (6.4£1.9)-10-3 (7.5%£2.2)-10-3 (5.1£2.0)-10-3 (4.7£1.9)-10-3
q/m
Rango
(Bq/m?) (3.4-11.3) -103 | (3.2-13.8) -103 | (2.3-15.9) -10-3 | (0.94-13.1) -103
q/m

Tabla 3.2. Valor medio, desviacion estandar y rango de valores de la
concentracion de 7Be, expresada en Bq/m3, en las diferentes estaciones del afio.
N es el numero de filtros en los que se ha detectado actividad neta.
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Figura 3.7. Periodograma correspondiente a la serie temporal de la
concentracion de Be durante los afios 2005 a 2010.

En la medida de la concentraciéon de radioactividad en los aerosoles, se han
considerado dos tipos de alicuotas diferentes, el analisis de los filtros recolectados
semanalmente y el de los acumulados mensualmente para el analisis de aquellos
radionucleidos en los que es sabido, ver tabla (3.1) que se presentan en entornos
exentos de términos fuente artificiales activos, con menor concentracion. A fin de
asegurar la calidad del procesamiento de las muestras al realizar el acumulado

mensual de las mismas, se realiz6 una comparacion entre las concentraciones de 7Be
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en los filtros recolectados semanalmente y en los acumulados mensualmente, para un
periodo de cuatro afios de muestreo (2004-2008). En la figura 3.8 se muestra la
evolucion temporal de los niveles de actividad de 7Be detectados en ambos tipos de
muestra. Como era de esperar, ambas series de resultados siguen la misma tendencia

temporal, siendo las variaciones mas suavizadas en el caso del acumulado mensual.
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Figura 3.8. Relacion entre la evolucion temporal de los niveles de actividad de
’Be, expresadas en Bq/m3, detectadas en los filtros recolectados semanalmente

y en los acumulados mensualmente.

Evidentemente, ambas series de concentraciones estan intimamente relacionadas, tal
y como se muestra en la figura 3.9, existiendo entre ambas la siguiente correlacion

lineal

'Be,..q = (091+0.04)'Be_ .., + (15+20)10*; r=0.961 (3.1
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siendo la pendiente muy préxima a la unidad, lo que constata que las actividades de
las muestras acumuladas mensualmente son fiel reflejo de los promedios de actividad

de las muestras recolectadas semanalmente.
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Figura 3.9. Correlacion entre las concentraciones de 7Be detectadas en los
filtros recolectados cada semana y los acumulados mensualmente, ambas
expresadas en Bq/m3.

La variabilidad estacional de la concentraciéon de 7Be en la atmosfera de
Caceres debe también ser un reflejo de las condiciones meteorolédgicas que poseia el
entorno en dichos momentos, condiciones que también poseen una marcada
variabilidad estacional. Es por ello que para entender dicha dindmica se han tenido en
cuenta las evoluciones temporales de los siguientes parametros meteorolégicos: a)
radiacion solar total, R; b) temperatura, T; c) precipitacion, Ll; y d) presion, P. Todos
ellos son valores medios mensuales, facilitados por la AEMET y correspondientes a su
estacion de Caceres. Las figuras 3.10 a 3.13 muestran las correlaciones existentes
entre cada una de estas variables y el valor de la actividad del 7Be obtenido en las

muestras acumuladas mensualmente.
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Como se observa en dichas figuras, la concentracion de 7Be presenta una
correlacion parcial con cada una las variables meteoroldgicas consideradas,

mostrandose los correspondientes ajustes lineales en las ecuaciones 3.2 a 3.5.

"Be(Bq/m®) = (1L5+2.2)10°R(10* J/m?) + (3.1£0.5)10° ;: r=0641 (3.2)
"Be(Bq/m®) = (1.84+0.24)10*T(°C) + (2.7+0.4)10°; r=0651  (3.3)
"Be(Bq/m?®) = (-9+4)10°.LI(mm) + (6.1+0.3)107° ; r =-0.240 (3.4)
"Be(Bq/m®) = (-3.1+0.6)10-P(hPa) + (0.31£0.06) ; r=-0510 (3.5

donde R es la radiacion solar total en la escala 10* J/m?2; T la temperatura
media mensual en 2C; Ll la precipitacion total mensual en mm; y P la presién media

mensual en hPa.

Las dependencias aqui observadas de la concentracion de 7Be con las variables
meteoroldgicas son analogas a las detectadas por otros autores, es decir, un aumento
de la concentracién con la radiacion solar, con el ciclo solar y con la temperatura a
nivel del suelo; y una disminucién de la misma con la humedad y con la precipitacién
(Alegria et al.,, 2010; Ali et al.,, 2011; Carvalho et al,, 2013; Btazej et al,, 2014). En
nuestro caso, las variables meteoroldgicas que condicionan en mayor medida a la
concentracion atmosférica de 7Be son la radiacion solar y la temperatura, estando
entre si realmente muy correlacionadas, pudiéndolas considerar a estos efectos, como
la misma variable meteoroldgicas. Por su parte, la precipitacion tiene un efecto
negativo de sobre la produccion de 7Be, ya que aquella produce un lavado de la
atmdsfera, con la consiguiente deposicion eficiente de los aerosoles que contienen a
los radionucleidos de 7Be, sobre la capa superficial del suelo. Es por este mecanismo
que se puede detectar niveles netos de actividad del 7Be en la vegetacion tras una
lluvia reciente (Baeza et al., 2004; Krmar et al., 2007).

3.4.2.- 19Be:

La separacion radioquimica de 1°Be se realiz6 en 14 muestras acumuladas
mensualmente de aerosoles seleccionadas, y se realiz6 la medida en el Centro
Nacional de Aceleradores (CNA) de Sevilla (Ruiz, 2007). En la tabla 3.3 se listan las
concentraciones de 10Be detectadas en las muestras analizadas. El nivel de

concentracion de 19Be se ha calculado mediante la ecuaciéon de 3.6

A('Be) =

10 m( Be estable
In2 -Ratio[ Be]-Rq-N ( )(9) 1 (36)

T.(TBe) 9ge | ¢ " Pm(Be estable) (g)V(m?)
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donde Ty, (19Be) es la semivida del 19Be, 1.51-10°¢ afios; Ratio (1°Be/°Be) es el cociente
isotdpico entre los atomos de 1°Be y los de berilio estable, °Be, resultado
proporcionado por el (CNA, 2009), Rq es el rendimiento quimico de la extraccion de
10Be, Na el nimero de Avogadro; m (Be estable) es la masa de Be estable adicionada
como portador; Pm (Be estable) es el peso molecular del Be estable; y V el volumen
muestreado en m3. El rendimiento quimico de la separacion radioquimica de berilio
para su medida por AMS se determin6 mediante la medida por espectrometria y del
’Be existente en cada muestra tras dicho proceso, previamente a su medida por AMS.
El valor medio del rendimiento quimico obtenido es (83 = 6(S.D.)) %, en el rango (72-
-91) %. El valor medio de la concentracion de 19Be en la atmdsfera de Caceres es de
(4.2 £ 2.2 (S.D.))-107 Bq/m3, con un rango de variacion de (1.6 - 7.7)-10-7 Bq/m3.
Dadas las dificultades de la medida de 19Be, tan sélo se ha encontrado una referencia
de su concentracion en aerosoles, observandose un rango de variacion de (5 - 17)-104
atomos/m3 en tres estaciones meteoroldgicas de alta montafia en Austria (Priller et
al., 2004). Este rango de variacion equivale a (0.73 - 2.5)-10-° Bq/m3, siendo estos
valores menores que los detectados en Caceres, situada a una altitud aproximada de
440 m sobre el nivel del mar. Para dilucidar el significado de esta discrepancia, seria
necesario realizar mas estudios sobre este radionucleido en diferentes localizaciones
y altitudes, ya que el numero de estudios actualmente existente es demasiado

limitado.
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Codigo F. Cero V (m3) Rq (%) “"Be/*Be 10Be (Bq/m3)
(x10-11)

HFNOV04 16/11/04 30111 77%5 3.30+0.09 (2.05%£0.15)-107
HFDIC04 14/12/04 41219 89+6 2.99+0.08 (1.57+0.12)-107
HFENEO5 14/01/05 29960 83+6 2.59+0.08 (1.75+0.14)-107
HFFEBO5 15/03/05 29998 7545 4.47+0.12 (2.72+0.20)-107
HFMARO5 18/03/05 30092 80+5 5.51+0.16 (3.57+0.25)-107
HFABRO5 19/04/05 30217 7245 7.21%0.20 (4.2+0.3)-107
HFMAYO05 17/04/05 30069 88+6 8.49+0.23 (6.1+£0.4)-107
HFJUNOS 14/06/05 29981 91+6 10.22+0.29 (7.6+0.5)-10-7
HFJULO5A 08/07/05 29953 84+5 5.91+0.16 (4.0+0.3)-10-7
HFJULO5B 26/07/05 29993 7945 9.57+0.26 (6.1+x0.4)-10-7
HFAGOO05 16/08/05 29967 87+6 9.51+0.27 (6.7+0.5)-10-7
HFENEOQ7 16/01/07 29957 856 2.88+0.08 (1.99+0.15)-107
HFFEBO7 14/02/07 29979 80+5 4.10+0.12 (2.66+0.18)-107
HFMARO7 16/03/07 29954 91+6 10.48+0.29 (7.8+0.6)-10-7

Tabla 3.3. Cédigo de muestra, fecha cero de recoleccion, volumen muestreado,

expresado en m3, rendimiento quimico, Rq, en % de la separacion radioquimica
de Be, Ratio (1°’Be/°Be) medido por AMS, y nivel de actividad de 1°Be, expresado

en Bq/m3.

La presencia de 1°Be y 7Be tienen el mismo origen, la interaccién de rayos

césmicos con atomos de oxigeno, nitréogeno y carbono presentes en la atmosfera. Por

lo tanto, las concentraciones de ambos deben de estar correlacionadas. En la figura

3.14 se muestra la correlacion entre dichas concentraciones, siendo el resultado de la

misma la que se muestra en la ecuacién 3.8.
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Figura 3.14. Correlacion entre las concentraciones mensuales de 1°Be y 7Be,
ambas expresadas en Bq/m3.

10Be(Bq/m®) = (1.5+0.3)10*'Be(Bq/ m®) — (2.0+1.4)107" ; r=0.807 (3.7)

Por tultimo, dado el limitado ndmero de muestras disponibles, no es posible
realizar un periodograma que cuantifique la evolucién temporal de la concentraciéon
de 19Be. Sin embargo, se observa que la misma, en los meses de primavera y verano,
es ligeramente superior a la existente en los meses de otofio e invierno. Esta
tendencia se demuestra con la existencia de correlaciones significativas entre la
concentracion de 1°Be y las variables meteorolégicas que se presentan a

continuacién:

©Be(Bg/m®) = (2.3+0.9)10°-R(10* J/m?) + (0.3+2.0)10°; r=0.868 (3.8)
©Be(Bq/m®) = (2.0+0.6)10°T(°C) + (1.2+1.0)107 ; r =0.690 (3.9)
©Be(Bq/m®) = (-3.5+1.6)10°-P(hPa) + (3.5+1.5)10° ; r=-0550  (3.10)

De forma que, al igual que ocurri6 con la concentracién 7Be, existe una
correlacion positiva con la radiacion solar y la temperatura y negativa con la presion
atmosférica, siendo la correlacién con la precipitacién acumulada no significativa

estadisticamente (r =-0.27).
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3.4.3.- 22Na:

El 22Na se produce en la atmosfera por reacciones de espalacion entre los
atomos de argén presentes en la atmdsfera y los neutrones secundarios. La
concentracion de 22Na en la atmosfera de Caceres es previsible que sea, ver tabla 3.1,
del orden de pBgq/m3, mucho menor que la de 7Be, que es del orden de mBq/m?3,
siendo por tanto su frecuencia de deteccion menor que la de este ultimo, estando de
hecho presente con actividades superiores a nuestra capacidad de deteccion en el
50.3 % de las muestras analizadas. En la figura 3.15 se muestra la evolucién temporal
de los niveles de actividad neta detectados en los filtros de aerosoles recolectados
semanalmente. El valor medio de la concentracién de 22Na para el periodo de
septiembre de 2004 a marzo de 2011 es de (0.79 = 0.35 (S.D.))-10-¢ Bq/m3, con un
rango de variacion de (0.14 - 2.3) uBq/m3, siendo del mismo orden de magnitud que
los niveles reportados por otros autores en diversos paises, que informan de la
medida de rangos de variaciéon de (0.1 - 0.93) uBq/m?3 en Polonia (Dtugosz et al,,
2012; Btazej etal., 2014), y de (0.2 - 0.5) pBq/m3 en Suiza (Steinmann et al.,, 2013).

Por otra parte, en la figura 3.15 se observa que la evolucion temporal de las
actividades del 22Na posee una clara variacion estacional, al igual que ocurrié con la
concentracion de 7Be. En los meses de primavera y verano se observa por un lado, un
mayor porcentaje de ocurrencia de actividad neta de 22Na, y por otro, que los valores
medios son ligeramente mayores que los que se registran en otofio e invierno (ver
tabla 3.5). Esta tendencia temporal también ha sido detectada por otros
investigadores (Btazej et al., 2014). La periodicidad anual de la concentracion de 22Na
se confirma mediante el correspondiente periodograma de la figura 3.16, en donde se
observa una unica frecuencia mas intensa, de 1,59-10-11, correspondiente a un

periodo de 52 semanas.
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Figura 3.15. Evolucion temporal de los niveles de actividad de 22Na, expresados
en Bq/m3, durante el periodo Septiembre de 2004 a Marzo de 2011.

Primavera Verano Otoilo Invierno
N 64 56 28 22
ZZNa
(Bq/m?) (0.90+0.37)-10¢ | (0.82+031)-10¢ | (0.60£0.28)-10¢ | (0.62+0.32)-10-6
q/m
Rango
(Bq/m?) (0.14-2.3) -10° (0.34-1.6) -106 (0.33-1.4) -10° (0.34-1.7) -107
q/m

Tabla 3.5. Valor medio, desviacion estandar y rango de valores de la
concentracion de 22Na, expresada en Bq/m3, en las diferentes estaciones del

afo. N es el niimero de filtros en los que se ha detectado actividad neta.
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Figura 3.16. Periodograma correspondiente a la serie temporal de las
concentraciones de 22Na durante los afios 2005 a 2010.

Esta periodicidad anual de la concentracion de 22Na tiene también reflejo en la
correlacion de sus valores promedios mensuales, con los valores promedios
mensuales de las variables meteorologicas sistematicamente consideradas: radiacion
solar, temperatura y presion. Sin embargo, no se ha detectado correlacidn lineal
significativa entre la concentracion de 22Na y la pluviometria acumulada

mensualmente, r = -0.09.

ZNa(Bq/m?®) = (1.7+£0.6)10°-R(10* J/m?) + (3.7+£1.7)107 ; r=0.365 (3.11)
ZNa(Bq/m?®) = (1.6+0.7)10°%T(°C) + (4.2+1.2)107" ; r=0.291 (3.12)
ZNa(Bq/m?®) = (-6.8+1.3)10°%.P(hPa) + (6.7+1.2)10™" ; r=-0572  (3.13)

Como se puede observar a partir de los respectivos coeficientes de correlacion,
existe una cierta correlacién lineal positiva entre la concentracion de 22Na y la
radiacién solar y la temperatura promedio, pero éstas no son estadisticamente
significativas. También se observa una correlacién lineal negativa con la presion,
teniendo todas ellas la misma explicaciéon que ya se ha dado previamente para el

comportamiento del 7Be.

Por ello, no es de extranar que la concentracion de 22Na esté correlacionada
con la de 7Be, ya que ambos radionucleidos son cosmogénicos, y por tanto, el término
fuente es el mismo, la interaccion de la radiacion coésmica, generada

mayoritariamente por el Sol, con los &tomos presentes en la atmdsfera. La figura 3.7
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muestra la correlacion existente entre las concentraciones de ambos radionucleidos
en las muestras de filtros recolectados semanalmente, obteniendo la siguiente

correlacion lineal entre ambos conjuntos de actividades:
“Na(Bq/m®) = (1.16+0.08)10*-"Be(Bq/m®) + (3+£5)10° ; r=0.767 (3.14)

De forma que el ratio de actividades 22Na/7’Be es (1.16+0.08)-10-* en la
atmosfera de Caceres. Este cociente esta dentro del rango (0.47 - 1.25) -10+#
detectado en otros paises como Japdn y Polonia (Tokuyama et al., 1998; Btazej et al,,
2014).

3,5x10° -
3,0x10° -
25X e T T

20x10° -

1,5x10° 4

“Na (Bg/m’)

1,0x10° -

H [

50x107 - 1
|

0,0 —
i) T | T | T | T | T | T | T | T | T |
00 2,0x10°4,0x10° 6,0x10°8,0x10° 1,0x10% 1,2x102 1,4x10° 1,6x107 1,8x107

'Be (Bg/m°)

Figura 3.17. Relacion de los niveles de actividad de 7Be y 22Na, ambos
expresados en Bq/m3, durante el periodo, Septiembre de 2004 a Marzo de
2011.

3.5.- Modelizacion y Prediccion:

Una vez analizadas las estructuras temporales de las actividades para estos
radionucleidos, asi como sus correlaciones con las diferentes variables
meteoroldgicas, en el presente apartado se han ajustado dichas evoluciones mediante

modelos de regresion multiple, dependientes de algunas de estas variables
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meteorologicas. El fin ultimo por el que emplear este tipo de modelos, es el de
intentar identificar y cuantificar los principales mecanismos de incorporacion y
eliminacién en la atmdsfera, para incluso las extremadamente bajas actividades con
las que se detectan algunos de estos radionucleidos, pudiendo de esta forma predecir
el comportamiento que éstos tendrian en la atmoésfera, en situaciones

medioambientales similares, pero con mayores actividades.

Para ello, se han utilizado los filtros recolectados, con frecuencia semanal, en la
atmodsfera de Caceres (Espafia) durante el periodo comprendido entre el 31-12-2004
y el 31-12-10.

3.5.1.- Modelizacién de la evolucion temporal del ’Be y 22Na:

Las principales componentes implicadas en la evoluciéon temporal de los
niveles de 7Be y 22Na en los aerosoles son: la radiacion solar y la pluviometria, como
ya se mostrara en las correlaciones obtenidas anteriormente. En las figuras 3.18.a y
3.19.a se presenta la precipitaciéon acumulada semanalmente, acompafiado de los
niveles de actividad de 7Be y 22Na respectivamente, durante el periodo objeto de
estudio. Se puede apreciar como la precipitacion en Caceres se produce
fundamentalmente en las estaciones de primavera y otofio (clima tipico
mediterraneo), estaciones en las que los niveles de actividad de dichos radionucleidos
cosmogénicos son menores, como consecuencia del efecto de limpieza que dicha

precipitacion ejerce sobre la atmosfera.

Por otro lado, los maximos niveles de actividad de 7Be y 22Na se detectan
durante los meses mas calidos (figuras 3.18.b y 3.19.b); hecho que puede justificarse
por una mezcla vertical de las capas de aire, descendiendo el aire frio desde las capas
mas altas de la atmoésfera, que contienen mayores concentraciones de radionucleidos
cosmogénicos, incrementadas éstas en dicha estacion por el mayor nimero de horas

y el mayor angulo de incidencia de la radiacion solar durante el verano.
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Figura 3.18. Comparacion entre a) la precipitacion acumulada semanalmente
(en mm) y los niveles de actividad de 7Be y, b) la radiaciéon solar total semanal
(kJ]/m2) y los niveles de actividad de 7Be, en la atmdsfera de Caceres a nivel
superficial.

92



Radionucleidos de origen cosmogénico presentes en los aerosoles de la atmdsfera de Caceres

-6
2,8x10° - . [ 1eo
| 22
] | —_— Na I
\ - === - Precipitacion
6 - 140
2,4x10" !
N -
6
£ 2,0x10°
= \ —
g - | £
2 1,6x10° - : 3
a) 2 16 . g
c
N i v ]
. e
= 6 W 3
_g 1,2x10 " 2
= y \g
= ] . S
g ,, g
8,0x10 - u ' R=
y ' =}
] S B WV r
. Sy el -
4,0x10 - | " !
. [
! I T PI
phoomenlA
0,0 ~'l'L'.‘ I ‘-I'lu\ H IvI.'\ :
<t [¥e) [Te} © © ~ ™~ © oo} 2} 2} (=1 S
S B 3 S8 b3 S S S o S =) — =
S S S S S S =1 =1 (<] Q Q < <
N o [ o o o o o o N N I S
S S S S N S N S ] =] N < N
Rl <3 h] (=] = = h=] (=] = (=4 =] = 4
= = = = = = — H — p=} p=] b= g
5] S 5] 5] 5] S =3 S S © o e e
Fecha de Colecciéon
. 22 ;
2.8x10° _— Na - 3,0x10
] [ - -*- - Radiacioén Solar
K
2,4x10° 3
2 ) 2,5x10°
™ E " 'I.. T
1S .
= 2,0x10° §
m S
o ] F2,0x10 =<
[+
=2 -6
1,6x10 s
b) « 3
] 1,5x10° &
2 | S
S 1,2x10° 1 g
S g
= 1 =]
3 1,0x10° &
-7
8,0x10 -
5,0x10"
4,0x10" 1 '
0,0 i : : ; . T . I r T r T T T T T T T T T T T T T 0,0
-« I o © © ~ ~ © «© o x S S
S o <=} S S S) =} = S S S 3 >
S S S IS S S S S S S 1S3 < I
N o [ o o o N o N N N o N
S > S S S I7e) N S N %o} N < N
k] < ] [ o = = (=3 u [ < < g
= S o = = = = — — — p=} =g p=d
b= s b= b= S S S o o o o o i

Fecha de Coleccion

Figura 3.19. Comparacion entre a) la precipitacion acumulada semanalmente
(en mm) y los niveles de actividad de 22Na y, b) la radiacion solar total semanal
(kJ]/m2) y los niveles de actividad de 22Na, en la atmoésfera de Caceres a nivel

superficial.
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Por ello, teniendo en cuenta que la evolucion de los niveles de actividad de
estos radionucleidos presenta una periodicidad basicamente anual, y conociendo las
variables meteorolégicas que determinan su presencia en la atmosfera de Caceres, se
ha tratado de cuantificar la influencia de las principales componentes que rigen la
dindmica de estos radionucleidos en dicha atmoésfera, desarrollando para ello un
modelo de regresion lineal multiple que permita reproducir los resultados

experimentales obtenidos.

En este sentido, aunque existen en la bibliografia trabajos que utilizan estos
modelos de regresion lineal multiple con otras variables meteorolégicas, como son la
temperatura del aire, humedad relativa y precipitacion (Pifieiro et al.,, 2012); se ha
decidido utilizar el modelo desarrollado tiempo atras en el LARUEX (Baeza et al,,
1996), ya que con este ultimo se consiguié explicar un mayor porcentaje de la
varianza de los datos (90,7 %), frente a un 72,2 % con el modelo de Pifieiro, para la

evolucion temporal del 7Be.

Asi, en la siguiente ecuacion se detalla el modelo utilizado para explicar la
evolucion temporal de los niveles de 7Be y 22Na en la atmosfera de Caceres aqui

registrada:

A+ i"tt; A()__ klR (:_ kZP(}\(:— kSA(:; 6-15:

Donde:
- A(t): eslaactividad de 7Be 6 22Na para la fecha, identificada como ¢t

- A(t+At): es la actividad de 7Be 6 22Na a un incremento de tiempo de una

semana
- ki, k2 y ka: son los coeficientes del ajuste

- R(t): es laradiacion solar para la fecha, identificada como t
- P(t): pluviometria para la fecha, identificada como ¢t

Para realizar el ajuste con el modelo de regresion lineal multiple, en el
presente estudio, se han utilizado los datos semanales de precipitaciéon y radiaciéon
solar cedidos por la Agencia Estatal de Meteorologia (AEMET, 2014).

Por tanto, se ha realizado el analisis de regresion lineal multiple
representando los valores de A(t+At)-A(t) con respecto a las variables R(t), P(t)-A(t)

y A(t). De este analisis obtuvieron los valores de las constantes kj, kz y ks, es decir, las
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componentes de incorporacién y eliminacion del ’Be debido a la radiacidn solar, a la

pluviometria y, al decaimiento radiactivo y a la deposicion seca (kz), respectivamente.

En la tabla 3.6 se exponen los resultados de los coeficientes para el ajuste de la
regresion lineal multiple de la ecuacién 3.15, usada para los niveles de actividad de

’Be y 22Na en la atmosfera de Caceres.

"Be 22Na
. Nivel de . Nivel de
Coeficiente x error | . =, Coeficiente * error o
significacion significacion

ki1 (1,57+0,18)-108 0 (1,75%£0,29)-10-12 0
ko (3,43£0,99)-10-3 6,12-104 (4,04+2,00)-10-3 4,61-10-2

1-ks (5,19+0,51)-101 0 (5,68+0,66)-10-1 0

RZ:0,914 Rz:0,913

Tabla 3.6. Coeficientes y estadisticos de la regresion lineal multiple (ecuacion
3.15) para los niveles de actividad de 7Be y 22Na, en la atmdsfera de Caceres.

Se puede concluir a la vista de los resultados que tanto para el ajuste del 7Be
como para el del 22Na, los coeficientes de los tres términos son estadisticamente
significativos con un nivel de confianza, en el peor de los casos (kz: efecto de limpieza

de la lluvia), superiores al 99 y 95 %, respectivamente.

Asi, el coeficiente k1 que mide la produccion y la incorporacion de 7Be y 22Na
en el aire superficial debido a los movimientos verticales de aire por el calentamiento
de la tierra, es de (1,57+0,18)-10-¢ Bq/m3y (1,75%£0,29)-10-12 Bq/m3 por cada kJ/m?
de radiacidén solar total semanal, respectivamente; siendo éste 104 veces mayor para
el 7Be que para el 22Na, como ya se pusiera de manifiesto con anterioridad al
comparar sus respectivos niveles de actividad. Por otro lado, el coeficiente k; indica
que el efecto de limpieza que ejerce la lluvia es de (3,43+0,99)-103 Bq/m3 vy
(4,04+2,00)-10-3Bgq/m3 por cada mm de precipitacién y, por cada Bq/m3 de 7Be y 22Na
presente en la atmoésfera, respectivamente. Ademas, debe hacerse notar que los
coeficientes k; y ks son practicamente idénticos para ambos radionucleidos, lo cual

indica que cada uno de los dos mecanismos de eliminacién poseen distinta eficiencia,
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pero que cada uno de ellos es igualmente eficiente para ambos radionucleidos, es
decir, precipitan con la lluvia con una eficiencia muy similar y, se depositan por
gravedad también con similar eficiencia. Por todo ello, se puede deducir que ambos

radionucleidos se asocian en promedio al mismo tamafio de aerosol.

Por ultimo, a partir del valor obtenido para el coeficiente ks se ha calculado el
tiempo de residencia para 7Be y 22Na en la atmdsfera debido tnica y exclusivamente a
la deposicién seca y al decaimiento radiactivo mediante la ecuacion 3.16:

kg=-7-x7 ; €.16_

Donde:
- ks: coeficiente del modelo
- 7:7 dias (1 semana)
- T: Tiempo de residencia (en dias)

Mediante la ecuacién 3.16 se obtiene que el tiempo de residencia para el 7Be
en la atmoésfera de Caceres es de 10,1+1,0 dias. Asimismo, el tiempo de residencia
calculado para el 22Na en la atmosfera de Caceres es de 11,2+1,3 dias. Como cabria
esperar, estos ultimos tiempos de residencia son del orden de los del 7Be; hecho que
se puede ser justificado por su origen comun y, también por similar via de
eliminacidn.

En este sentido, ain cuando el tiempo de residencia varia de una localizacién a
otra, dependiendo de los mecanismos de eliminacion de los aerosoles, del tamafio de
los mismos y de las condiciones meteoroldgicas, debe sefialarse que los precitados
resultados coinciden significativamente con los aportados por otros autores. A modo
de ejemplo, (Papastefanou et al., 1995) en su estudio del 7Be asociado a los aerosoles,
llegan a la conclusion de que el tiempo de residencia medio de los aerosoles con un

diametro aerodindmico medio de actividad de 90 um esta entre 7,4 y 8,9 dias.

Por ultimo, en las figuras 3.20.a y 3.21.a, se muestran los niveles de actividad
experimentales de 7Be y 22Na, respectivamente, y los que se predicen haciendo uso de
la ecuacion 3.15, utilizando para ello los coeficientes ki, k2 y k3 obtenidos para 7Be y
22Na con dichos niveles de actividad experimentales. A partir de estas graficas, se
puede observar que existe un elevado grado de concordancia entre los niveles de

actividad experimentales y los predichos para ambos radionucleidos.
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Asimismo, en las figuras 3.20.b y 3.21.b, se representa la evoluciéon con el

\
éexperimental - Amodelo

Aexperim ental

tiempo del error relativo de los residuos -100 para ambos

radionucleidos. En ambos casos, se observa que la evolucion de estos residuos tiene
una distribucion aleatoria, en torno al valor cero, con una dispersién practicamente
constante a lo largo del tiempo. Por otra parte, a partir del andlisis de sus
correspondientes periodogramas, se observa que no presentan una estructura
temporal definida; con lo cual no debe existir ningun otro fen6meno que produzca un
incremento o descenso en las actividades de los citados radionucleidos no
considerados en el modelo utilizado. Sin embargo, existen una serie de valores para
enero de 2006, octubre de 2009 y junio de 2010, en los que los residuos relativos
aumentan considerablemente y, que no se pueden justificar a partir de las variables
mencionadas, pero que probablemente se deben a un menor intercambio de aire
entre la estratosfera y la troposfera, con la consecuente disminuciéon de aire
estratosférico en la esta dltima y, por tanto, unas menores concentraciones de 7Be y

22Na,

No obstante, los resultados obtenidos ponen de manifiesto la idoneidad de este
modelo para reproducir el comportamiento que tendria la aparicion de ambos

radionucleidos en un ecosistema de caracteristicas como el aqui estudiado.
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Figura 3.20. a) Comparacion entre la evolucion temporal de: a) los niveles de
actividad en la atmoésfera de Caceres a nivel superficial del ’Be y los predichos
por el modelo, b) los valores de los residuos entre ambos conjuntos de
actividades, expresados en diferencias porcentuales.
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Figura 3.21. a) Comparacion entre la evolucion temporal de: a) los niveles de
actividad en la atmdsfera de Caceres a nivel superficial del 22Na y los predichos
por el modelo, b) valores de los residuos entre ambos conjuntos de actividades,
expresados en diferencias porcentuales.
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3.5.2.- Capacidad predictiva del comportamiento normal del
contenido de ’Be y 22Na en la atmdsfera de Caceres:

Partiendo de la base que la periodicidad que muestran las evoluciones
temporales de los niveles de actividad de ambos radionucleidos en los aerosoles de la
atmdsfera de Caceres es anual, mediante el programa SPSS, y haciendo uso del
analisis de series temporales del mismo, se ha buscado el modelo éptimo para ajustar
dichos datos a partir del cual realizar la prediccion futura de los niveles de actividad

de los mismos.

Inicialmente se definieron las fechas y la periodicidad de los datos que se han
usado para el ajuste del modelo, tomando las fechas como semanas y, la periodicidad
de 52 semanas. A través de dicho programa, se realiza una busqueda del modelo que
mejor se ajusta a la serie de datos. Al realizar el analisis, se obtiene que el modelo que
mejor se ajusta a los datos sea el Modelo Estacional Simple (modelo adecuado para
las series con una tendencia y un efecto estacional que es constante a lo largo del

tiempo).

Por ello, se ha realizado el ajuste a un modelo estacional simple, utilizando
para el periodo de ajuste los datos de un afio (2005), dos afios (2005 a 2006), tres
afios (2005 a 2007), cuatro afios (2005 a 2008) y cinco afios (2005 a 2009) vy,
prediciendo en todos los casos desde el ultimo afio usado para el periodo de ajuste
hasta diciembre del afio 2010. En la tabla 3.7 se muestran los datos de bondad del
ajuste realizado para los periodos mencionados y para el 7Be y, el error relativo

promedio para el periodo de prediccion.
donde:

- RZ: es una estimacion de la proporcién de la variaciéon total de la serie que es

explicada por el modelo.

- RMSE: es la raiz cuadrada del promedio de los errores al cuadrado. Se trata de
una medida de cuadnto se desvia la serie dependiente del nivel pronosticado

por el modelo, expresado en las mismas unidades que la serie dependiente.

- MAPE: error absoluto porcentual medio. Da una medida de cuanto se desvia la
serie dependiente del nivel pronosticado por el modelo. Es independiente de

las unidades.

- MAE: error absoluto promedio. Mide cudnto se desvia la serie del nivel

pronosticado por el modelo.
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Error relativo
Periodo de promedio (%)
_ R2 RMSE MAPE MAE )
Ajuste (periodo de
prediccion)
2005 1 4,62:10-13 | 1,63-1099 | 6,28-10-14 29
2005 a
0,83 | 1,00-1003 14,83 1,00-10-03 28
2006
2005 a
0,78 | 1,00-10-03 17,23 1,00-10-03 27
2007
2005 a
0,70 | 1,00-1003 18,08 1,00-10-03 25
2008
2005 a
0,70 | 1,00-10-03 20,13 1,00-10-03 22
2009

Tabla 3.7. Datos de la bondad del ajuste del modelo estacional simple obtenido
para el 7Be y diferentes afios para el periodo de ajuste y, el error relativo
promedio para el periodo de prediccion.

De estos ajustes, se puede concluir que a medida que aumenta el nimero de
datos usados para el periodo de ajuste, el valor del R? va siendo menor, como
consecuencia del aumento del nimero de variables que influyen en el ajuste. Como
contrapartida, a medida que el niumero de datos utilizados en el ajuste al modelo va
siendo mayor, el error que se comete en la estimacion de los niveles de actividad
futuros, en el periodo de prediccidn, va siendo menor hasta un periodo de prediccién
de tres afios; a partir del cual aumenta de nuevo. Asi, al buscar un compromiso de un
mayor valor de RZ y un menor error en el periodo de prediccion, se concluye que el

modelo 6ptimo es aquel que utiliza tres afios de datos para el periodo de ajuste.

En la tabla 3.8, se presentan las medidas de la bondad para los afios 2005 a
2007 para el periodo de ajuste y, el error relativo promedio para el periodo de
prediccién (2008 a 2010) para el 22Na.
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Error relativo promedio

R2 RMSE MAPE MAE (%) (periodo de
prediccion)
22Na 0,774 1,60-107 37 1,20-107 39

Tabla 3.8. Datos de la bondad del ajuste del modelo estacional simple obtenido
para el 22Na (periodo de ajuste: 2005 a 2007) y el error relativo promedio para
el periodo de prediccion (2008 a 2010).

En la figura 3.22, se muestran los valores observados (experimentales), el
ajuste realizado por el modelo, los intervalos de confianza superior e inferior del
ajuste con un 95 % de probabilidad y, las predicciones que dicho modelo ejecuta para
cada uno de los radionucleidos estudiados. Como se puede observar, existe un
elevado grado de similitud entre los datos experimentales obtenidos y el ajuste
realizado por el modelo; asi como para los valores predichos por el mismo. Sin
embargo, se aprecia cdmo a medida que el periodo que se predice se aleja del periodo
de ajuste, los intervalos de confianza para éste van creciendo, es decir, el error que se

comete en la prediccién va siendo mayor.

Por tanto, se puede concluir que el modelo 6ptimo es aquel que utiliza para el
periodo de ajuste un intervalo de tres afios y, con el fin de cometer el menor error en
el las predicciones futuras, un periodo de prediccibn no superior al afio

inmediatamente posterior al del periodo de ajuste.
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Figura 3.22. Datos observados (experimentales), ajustados por el modelo,
predichos y limites superior e inferior del ajuste al 95 % de probabilidad.
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3.6.- Conclusiones:

Tras realizar el analisis y la modelizacion de los radionucleidos de origen

cosmogénicos en la atmosfera de Caceres, procedemos a detallar los principales

resultados y conclusiones obtenidos.

1.

104

Los niveles de actividad medios detectados por AMS para el 1°Be (4,2+2,7)-10-7
Bg/m3 son mas bajos que para el 7Be ((5,8+%2,3)-103 Bq/m3) y 22Na
((0,79+0,36)-10-° Bq/m3)

La concentracion de radionucleidos cosmogénicos, (7Be, 22Na y 1°Be) presentan
variaciones estacionales con periodicidad anual, siendo los valores obtenidos en

los meses de primavera y verano superiores a los de otofio e invierno.

Se observan correlaciones positivas entre dichos radionucleidos cosmogénicos y,
del 7Be con las variables meteorolégicas radiacion solar y temperatura media
mensual. Para el 7Be y el 22Na se observa una correlacion negativa con la presion

atmosférica media mensual.

Se ha cuantificado la influencia de las principales componentes que rigen la
dindmica de estos radionucleidos en la atmosfera de Caceres, es decir: la
radiacion solar, la precipitacion y el decaimiento radiactivo y la deposicion seca,
desarrollando para ello un modelo de regresion lineal multiple. El coeficiente de
incorporacion y produccion para el 7Be es 4 6rdenes de magnitud superior al del
22Na, como se pone de manifiesto en los niveles de actividad detectados para
ambos. Por otro lado, los coeficientes de eliminacion de éstos de la atmoésfera de
Caceres, es decir, tanto el efecto de limpieza por la precipitaciéon, como la
deposicidn seca son muy similares para ambos; por lo que ambos radionucleidos

deben asociarse a particulas de aerosoles de similar tamafio.

A partir del término de deposicion seca y del decaimiento radiactivo (ks), se
puede conocer el tiempo de residencia del 7Be y del 22Na en la atmdsfera debido a

estos dos factores, siendo de 10,1y 11,2 dias, respectivamente.

A través del andlisis de series temporales, se han ajustado las actividades
detectadas de 7Be y 22Na, para los afios 2005 a 2007, a un modelo estacional
simple; y se han predicho satisfactoriamente, para los afios 2008 a 2010, las
actividades de ambos radionucleidos, con unos errores relativos promedios de 27

y 38 %, respectivamente.
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4.1.- Introduccidn:

Los radionucleidos asociados a las particulas de aerosoles pueden
representar un peligro para la salud a raiz de los materiales liberados tras un
accidente nuclear. Asi radionucleidos de vida corta, como los radioyodos, y otros
de vida larga como los radiocesios, pueden ser detectados en las proximidades del
accidente. Sin embargo, los radionucleidos de origen antropogénico estan también
presentes en los aerosoles debido tanto a la emisién y transporte de materia
particulada, por la quema de biomasa procedente de incendios forestales (Paatero
et al, 2009; Strode et al,, 2012; Evangeliou et al., 2014), como al transporte de
polvo durante las tormentas (Hernandez et al., 2014). Como consecuencia de todos
estos procesos, la concentracion de radionucleidos antropogénicos en la atmosfera

es variable.

Los radionucleidos de origen natural también estdn presentes en los
aerosoles, ya que éstos se localizan en las particulas de los suelos, que pueden ser
erosionados, resuspendidos y transportados por los procesos descritos con
anterioridad; asi como por la exhalacién del radon desde el suelo, especialmente el
210pPp y 210Pg, . Otras fuentes con intervencion humana del 21°Pb son la quema de
carbon, el uso de fertilizantes fosfatados, los gases producidos por los tubos de

escape de los coches, etc. (Lozano et al.,, 2013).

Por ello, es de gran importancia conocer las evoluciones temporales de los
radionucleidos de origen natural y artificial; estableciendo asi el nivel de fondo del
emplazamiento y, poder evaluar el impacto radiolégico o las exposiciones que
experimentan los miembros del publico, si se produce cualquiera de estos eventos

(incendio, polvo en resuspension, accidente nuclear, etc.).

La recoleccién y preparacion de las muestras, asi como su medida por
espectrometria gamma para la determinacion de las concentraciones de 49K, 210Pb

y 137Cs, ya se ha descrito en el capitulo anterior.

4.2.- Preparacion de las muestras:
4.2.1.- Separacion radioquimica de emisores a:

La determinaciéon de radionucleidos emisores a (234235238(, 226Ra,
228,230,232T, 239+240Py y 241Am) se realizé en muestras seleccionadas mediante los
correspondientes procedimientos de separacién radioquimica utilizados en el
LARUEX. Dichas muestras son una alicuota de los filtros de alto flujo acumulados

mensualmente, de forma que poseen una cantidad equivale a un volumen
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aproximado de 10000 m3. El primer paso en todas las separaciones radioquimicas
fue su digestion acida con una mezcla de acidos, compuesta por HNO3z, HCI, HF
(9:3:6 mL), en un horno de microondas (Milestone Ethos Pro Ltd.) a 200°C durante
20 minutos, antes del procedimiento radioquimico correspondiente. Después de la
digestion, las muestras se evaporan hasta la obtencion del residuo, al que se le
afiade H3BO3 en medio HCI, para eliminar fluoruros, para después convertir la

muestra a medio HNOs.

En la alicuota correspondiente a la separacion radioquimica de uranio, se
adiciona una cantidad conocida de 232U como trazador. A continuacion, el
contenido de uranio es coprecipitado con Fe(OH)s. El precipitado se volvié a
disolver en HCl 9M, seguido de su separacién en una columna con resina Dowex
1x4, de forma que el uranio se retiene en la columna, y posteriormente se eluye
con HNO3 8M. Finalmente, las fuentes alfa fueron preparadas por co-precipitacion
con NdF3 (Sill, 1987).

Para determinar el contenido de radio se siguié el siguiente proceso: se
afiadi6 133Ba como trazador; el precipitado de MnO; absorbe el radio presente en el
agua; el radio fue coprecipitado en forma de Ba(Ra)SO4 (Baeza et al.,, 1998); una
vez obtenido el precipitado, éste es disuelto en HNO3 5M; el uranio y el torio
presente en las muestras se extrajeron con TBP (tributilfosfato); el coprecipitado
recuperado se determin6 mediante espectrometria y del 133Ba (302,85 y 356,01
keV) de las fuentes correspondientes, usando un detector de germanio de tipo N ya

descrito en el apartado de espectrometria gamma.

La separacion de radioquimica de 239+240py, 228.230232Th y 241Am se realiza
mediante un proceso secuencial (La Rosa et al, 1992, Mietelski et al., 1997,
Mietelski et al, 2002), aunque para evitar posibles interferencias del trazador de
torio, 229Th, se tomaron alicuotas diferentes para la separacién de torio y las de
plutonio y americio. En primer lugar se adicionan los trazadores a la muestra de
agua, en nuestro caso 242Pu, 229Th y 243Am, y se dejan homogeneizar. A
continuacién se procede a la preconcentracion de la muestra mediante la
formacién de un precipitado de Fe(OH)3 sobre el que se adsorben el plutonio, el
torio y el americio presentes en la misma. Dicho precipitado se filtra y se disuelve
en HNO3 8M. Para determinar el contenido total de plutonio es necesario realizar
un ajuste de valencias del mismo mediante el uso de hidracina, HNO3 y NaNO, de
forma que todo el plutonio se encuentre finalmente en Pu(IV). La muestra se pasa
por una columna cromatografica con resina Dowex 1x8 en medio HNO3z 8M, que
retiene el plutonio presente en la muestra, junto con el torio y el Np(IV), si

existiese; mientras que no lo hace con el uranio y el americio. Esta fraccién se
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guarda para la posterior separacion radioquimica del americio. El torio de la
columna se eluye con HCI concentrado. El plutonio se eluye de la columna
mediante la accién combinada de HCI diluido e hidroxilamina, y se preparan las
respectivas fuentes espectrométricas de torio y plutonio, mediante el método de
co-precipitacion con NdF3 (Sill, 1987).

Por su parte, en la fraccion de americio, se realiza una eliminaciéon de
interferentes mediante una coprecipitacién secuencial con oxalato de calcio y
Fe(OH)s. Posteriormente, se purifica la muestra de posibles trazas de Th que
queden, pasandola a través de una columna cromatografica DOWEX 1x8
acondicionada con HNO3z 8M. En dicha columna el torio se queda retenido, pero no
el americio. Finalmente, se pasa la muestra por una columna DOWEX 1x8 en medio
nitrico+metanol, quedando retenido el americio y demas tierras raras en la misma.
Estas ultimas se eluyen mediante una soluciéon de HCI+NH4SCN+ metanol. El
americio se eluye de la columna mediante una soluciéon de metanol+HCI. La fuente
espectrométrica alfa se prepara de nuevo mediante el método de co-precipitacién
con NdF3 (Sill, 1987).

Las espectrometrias a de las muestras de uranio, radio, torio, plutonio y
americio se llevaron a cabo usando doce detectores de silicio diferentes, con una
eficiencia media de 23,2% y una resolucién de 38,7 keV para una distancia fuente-

detector de 6 mm.

4.2.2.- Separacion radioquimica de 2°Sr:

La determinacion del contenido de °°Sr en muestras de aerosoles se basa en
la separacién mediante columnas de intercambio iénico (HASL, 1976, Gasco et al,,
1988), usando una concentracién conocida de Sr como portador. En primer lugar
se realiza una digestion acida de una alicuota de la muestra de aerosoles
acumulada mensualmente, equivalente a unos 180000 m3, con una mezcla de
HNOs y HCI al 50%. Posteriormente se aumenta el volumen a 1L con agua
bidestilada y se adiciona EDTA (acido etilendiaminotetraacético) y finalmente se
ajusta el pH a 4.8 para acomplejar el calcio presente en la muestra. A continuacion,
la muestra se pasa a través de una columna con resina Dowex 50Wx8, que a ese pH
retiene sélo el estroncio. Este se eluye mediante una solucién de NaCl, y se
precipita a pH 8 como SrCO3 en una plancheta de acero estriada. El rendimiento
quimico se determina mediante gravimetria. Una vez que se alcanza el equilibrio
90Sr-90Y en la muestra (tras 21 dias de espera), ésta se mide en un contador

proporcional de flujo de gas.
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4.3.- Analisis del contenido de radionucleidos de origen primordial:

Los radionucleidos de origen primordial que se han medido
sistematicamente por espectrometria y, son 210Pb y 40K en las muestras de filtro
recolectadas semanalmente. Dada la sistemadtica seguida en la preparacion de las
muestras, las medidas de estos filtros se realizaron en un lapso de tiempo tras el
fin de su recoleccién, inferior a los 21 dias necesarios para que alcancen el
equilibrio secular del 226Ra con los descendientes del raddn. Por este motivo, se ha
realizado en varias de las muestras acumuladas mensualmente, las separaciones
radioquimicas de uranio, radio y torio para medir las actividades de 234235238(,

226Ra y 228.230,232Th por espectrometria a.
4.3.1.- 40K:

La figura 4.1 muestra evolucién temporal de los niveles de 4°K en los filtros
recolectados semanalmente durante el periodo de septiembre de 2004 a marzo de
2011, siendo el tercer radionucleido para el que se observa con una mayor
frecuencia, niveles de actividad neta, concretamente en el 71.1 %. El valor medio
de su actividad durante este periodo es del (3.3 * 1.8 (S.D.))-10-> Bq/m3, con un
rango de actividades (0.02 - 9.7)-10-5> Bq/m3. Este rango de variacién es similar el
detectado en Polonia (0.96 - 2.27)-10-> Bq/m3 (Grabowska et 1., 2003).

Se observa una ligera variacion temporal en los valores medios para las
diferentes estaciones del afio, siendo el correspondiente al verano ligeramente
superior y el menor el correspondiente al invierno (ver tabla 3.6). El periodograma
de la concentracion del 4°K durante los afios 2005 a 2010 muestra una frecuencia
dominante de 52 semanas (ver figura 4.2), siendo su intensidad de 8,39-10-°. Sin
embargo, no se ha detectado ninguna correlacién significativamente estadistica
con las variables meteoroldgicas promedios mensuales que se han utilizado
sistematicamente, siendo r<0.38 en todos los casos. De los resultados antes
indicados puede sefialarse que explicar el origen de la periodicidad anual que
muestra la evolucién temporal de las actividades del 40K, es mas compleja que la
exhibida por los radionucleidos cosmogénicos antes analizados, dado que para que
se produzca su resuspension del suelo se precisa de la acciéon coordinada de varias
condiciones del entorno, tales como, la conjuncién de un suelo con baja humedad
relativa, unido a la existencia de vientos lo suficientemente intensos para que
permita la citada resuspension. Lamentablemente no se dispone para el periodo

aqui estudiado de dicha informacidn, para corroborar la hip6tesis aqui efectuada.
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Figura 4.1. Evolucion temporal del nivel de actividad de 4°K, expresado en
Bq/m3, durante el periodo de Septiembre de 2004 a Marzo de 2011.

Primavera Verano Otoilo Invierno

N 57 66 53 64
40K

(Bq/m?) (3.3+1.7)-10-5 (3.6+1.6)-10-5 (3.3x2.4)-105 (2.8+1.5)-10-
q/m

Rango

(Bq/m?) (0.70-8.1)-10- (0.78-9.2)-10- | (0.02-9.7)-105 | (0.37-8.0)-10-
q/m

Tabla 4.1. Valor medio, desviacion estandar y rango de variacion de la
concentracion de 49K, expresada en Bq/m3, en las diferentes estaciones del

afo. N es el namero de filtros en los que se ha detectado actividad neta.
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Figura 4.2. Periodograma correspondiente a la serie temporal de la
concentracion de 4°K durante los aiios 2005 a 2010.

4.3.2.- 210Pb:

La presencia de 219Pb en la atmésfera se debe, entre otras causas, a la
exhalacion de radon desde el suelo, como consecuencia de la desintegracion del
226Ra presente en el mismo y la posterior resuspension de particulas de suelo. En la
figura 4.3 se muestra la evolucién temporal de la concentracién de 21°Pb en los
filtros recolectados con frecuencia semanal. Este radionucleido es el que ocupa el
segundo lugar, tras el 7Be, en la frecuencia con que se detectan niveles de actividad
neta en los citados filtros semanales, concretamente en el 93.4 %. El valor medio
de la concentracién de 210Pb es (0.69 + 0.34 (S.D.))-10-3 Bq/m3, con un rango de
variacién de (0.12 - 1.82)-10-3 Bq/m3. Los valores obtenidos se encuentran dentro
del rango detectado en otros paises, y que se muestra en la tabla 4.2. Estos rangos
son menores que los niveles de radén en exteriores detectados en nuestro pais,
(0.6 - 9) Bq/m3 (Arnold et al.,, 2009), ya que tras la desintegracion del radoén, parte

del 210Pb generado se deposita sobre la capa superficial del suelo.
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Figura 4.3. Evolucion temporal del nivel de actividad de 21°Pb, expresado en
Bq/m3, durante el periodo Septiembre de 2004 a Marzo de 2011.

Pais Rango 210Pb Referencias

Francia (0.333-1.35) -10-3 (Bourcier etal., 2011)

Espaiia (0.004 - 1.44) -103 (Camacho et al,, 2009; Duefias et al.,

Japon (0.18-0.93)-103 (Abe et al,, 2010)

Italia (0.05 -2.3)-103 (Tositti et al., 2014)

Monaco (0.22 - 2.82)-103 (Pham et al.,, 2011)
Pakistan (0.056 - 0.76)-10-3 (Alietal, 2011)

Polonia (0.096 - 0.23)-103 (Grabowska et al., 2003)
Portugal (0.036 - 4.3)-10-3 (Carvalho et al., 1995;Carvalho et al.,

Tabla 4.2. Rangos de variacion de la concentracion de 219Pb, expresados en
Bq/m3, detectados en varios paises.

Como se puede observar en la figura 4.3, existe una clara periodicidad en la
evolucion temporal de la concentracion de 210Pb, siendo los valores medios
detectados en los meses de verano y otofio ligeramente superiores a los

observados en primavera e invierno (ver tabla 4.3). Para cuantificar esta tendencia
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se ha realizado el periodograma de la serie temporal de la concentracién de 219Pb
durante los afios 2005 a 2010 que se muestra en la figura 4.4. La frecuencia
principal corresponde a una periodicidad anual, es decir 52 semanas. Finalmente,
no se ha detectado ninguna correlacién estadisticamente significativa con las
variables meteoroldgicas con frecuencia mensual sistematicamente analizadas
(radiacidn solar, temperatura, precipitacién acumulada mensual y presion), siendo

los coeficientes de correlaciéon menores que 0.26.

Primavera Verano Otoilo Invierno
N 77 81 81 78
210pp
(5.3£1.9)-10+4 (7.6x3.0)-104 (8.1£3.9)-104 (6.4%£3.9)-104
(Bq/m?3)
Rango
(Bq/m?) (1.8-10.7)-104 | (2.8-15.3)-10#* | (1.9-17.3)-10* | (1.2-18.2)-104

Tabla 4.3. Valor medio, desviacion estandar y rango de variacion de la
concentracion de 21°Pb, expresada en Bq/m3, en las diferentes estaciones del
afno. N es el numero de filtros en los que se ha detectado actividad neta.
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Figura 4.4. Periodograma correspondiente a la serie temporal de la
concentracion de 21°Pb durante los afios 2005 a 2010.
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La causa de esa carencia de correlacidn significativa, debe buscarse como en
el caso del 49K, en que las variables que dominan su presencia en la atmésfera no
deben obedecer a una evolucidn temporal sencilla, sino que por el contrario deben
estar ligadas a una conjuncion de caracteristicas del suelo del entorno, tales como
su humedad relativa y su porosidad, y meteoroldgicas, tales como las temperaturas

y velocidades de viento, entre otras.

4.3.3.-U,Ray Th:

Como se ha comentado anteriormente, la presencia de 21°Pb en los
aerosoles se debe a la exhalacion de radén, como consecuencia de la
desintegracion de 226Ra, que pertenece a la serie natural del uranio. Para analizar
el comportamiento de las concentraciones presentes en el aire para radionucleidos
pertenecientes a las series radiactivas naturales diferentes del precitado 21Pb, se
han realizado las separaciones radioquimicas de uranio, radio y torio, en un
conjunto de filtros de aerosoles acumulados mensuales, correspondientes
concretamente a todos los meses del afio 2005. En la tabla 4.4 se listan los niveles
de actividad y los respectivos valores medios correspondientes a 234238, 226Ra y
228,230,232Th en dichas muestras. Los radionucleidos correspondientes a la serie del
uranio son 238234(J, 230Th y 226Ra, junto con el anteriormente mencionado 210Pb;
mientras que 232Th y 228Th pertenecen a la serie del torio. Los niveles de actividad

detectados para estos radionucleidos son del orden del uBq/m3.

El valor medio del ratio 234U /238U en las muestras analizadas es (1.02 + 0.17
(S.D.)), indicando que estos dos radionucleidos estan en equilibrio secular. El 230Th
y 234U también se encuentran en equilibrio secular, con un valor medio del cociente
230Th /234U de (1.0 £ 0.3 (S.D.)). Sin embargo, el cociente 226Ra /238U es (1.6 *+ 0.4

(S.D.)), de modo que el 226Ra no esta en equilibrio con sus predecesores.
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2341 (Bq/mB)

238y (Bq/mS)

226Ra (Bq/m3)

228Th (Bq/m3)

230Th (Bq/m3)

232Th (Bq/m3)

(0.93+0.21)-106

(0.91+0.21)-10-6

(1.5+0.4)-10-6

(1.10+0.14)-10-6

(1.18+0.14)-106

(0.55+0.09)-10-6

(0.86+0.17)-106

(0.73+0.15)-10-6

(1.5+0.3)-106

(0.92+0.11)-106

(1.16+0.13)-106

(0.85+0.11)-10-6

(1.11+0.21)-106

(1.17+0.21)-10-6

(1.4£0.4)-106

(0.88+0.12)-10-6

(0.87+0.12)-106

(0.64+0.10)-10-6

(0.86+0.17)-106

(0.69+0.15)-10

(1.3%0.4)-10-6

(1.01+0.17)-10-6

(0.99+0.17)-10

(0.75+0.14)-10-6

(1.32+0.22)-106

(1.33+0.22)-10-6

(1.5%0.4)-106

(1.39+0.22)-10-6

(1.26+0.21)-106

(0.91+0.17)-10-6

(1.9+0.4)-10-6

(1.4%0.3)-10-6

(2.4%0.7)-106

(2.19+0.21)-106

(1.96+0.19)-10-6

(1.40+0.16)-10-6

(1.8+0.3)-10

(2.740.5)-10

(3.6%0.9)-10-6

(2.29+0.22)-106

(3.0£0.3)-10

(1.96£0.20)-10-6

(1.8+0.3)-10-6

(1.60.3)-10-6

(3.5+1.1)-106

(2.9%0.3)-10-6

(2.7%0.3)-10-6

(1.77+0.20)-10-6

(2.0+0.4)-10-6

(2.0+0.4)-10-6

(2.6%0.7)-10-6

(1.54+0.15)-10-6

(2.19£0.19)-10-6

(1.51%0.15)-10-6

(1.7+0.4)-106

(1.84+0.4)-10-6

(2.1£0.6)-106

(1.03+0.9)-10-6

(1.02+0.09)-106

(0.91+0.08)-10-6

(0.87+0.14)-10-6

(0.96+0.15)-10-6

(2.1+0.9)-10-

(0.61+0.9)-10-6

(0.60+0.09)-10-6

(0.35+0.07)-10-6

(0.73+0.12)-10-6

(0.98+0.15)-10

(1.9%0.8)-10-6

(0.54+0.9)-10-6

(0.24%0.06)-10

(0.38+0.08)-10

Codigo Fecha Cero
HFENEOS5 14/01/05
HFFEBO05 15/03/05
HFMARO5 | 18/03/05
HFABRO5 | 19/04/05
HFMAYO5 | 17/04/05
HFJUNO5 14/06/05
HFJULO5 08/07/05
HFAGOO05 19/08/05
HFSEPO5 | 16/09/05
HFOCTO05 15/10/05
HFNOVO5 | 15/11/05
HFDICO05 16/12/05

V.M. £ S.D.

(1.4%0.5)-10-6

(1.4+0.6)-10-6

(2.1%0.8)-10-6

(1.4%0.7)-10-6

(1.4%0.8)-10-6

(1.00.5)-10-6

Tabla 4.4. Niveles de actividad y valores medios de 234235.238]J, 226Rq y 228230,232Th, expresados en Bq/m3, de muestras de

aerosoles acumuladas mensualmente.
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Evidentemente, el 210Pb y 226Ra no estan en equilibrio, ya que el primero es un
descendiente del 226Ra que tiene lugar tras la emision del radén, que es un gas, y por
lo tanto, existe un enriquecimiento de 210Pb en los aerosoles, siendo el valor medio
del cociente 210Pb/226Ra (310 + 120 (S.D.)). Finalmente, el valor medio del cociente
228Th/232Th (1.4 £ 0.3 (S.D.)) lo que indica la existencia de un desequilibrio entre
estos dos is6topos de la serie del torio, incrementandose la movilidad del mas ligero.

Las concentraciones de estos radionucleidos presentan correlaciones
estadisticamente significativas con la radiacién solar y la temperatura, de acuerdo
con las ecuaciones 4.1 y 4.2. En la tabla 4.5 se listan los parametros de ajuste,
pendiente y ordenada en el origen, y el correspondiente coeficiente de correlacion
para cada radionucleido emisor a. Dado que el origen de los mismos no es
cosmogénico, la correlaciéon con la radiacién solar es un reflejo de la relacién
existente entre ésta y la temperatura. Por su parte, las correlaciones lineales con la
precipitaciéon acumulada y la presién, aunque se intuye que son negativas, no son

estadisticamente significativas, r<0.38.

A N -~
Radionucleidoeq/m3]—a-R(1_04J Im? 5b €1

Radionucleido €/ m? } c-T(C 3d €2

Radiacion solar (x104 J/m2) Temperatura (2C)
Radion. | 5 (x1010) | b (x107) N c(x109) [ d(x107) [
(-104-m/Bq) | (Bq/m?3) (°C-m3/Bq) | (Bq/m?3)
238 41+2.1 55 0.816 57+1.6 4+3 0.749
234y 6.0+1.8 04 0.921 6.3+1.0 3.3x1.7 |0.901
230Th 12.2+15 -12+4 0.985 9.0+1.8 -1+3 0.847
226Ra 6.9+ 1.7 10+ 4 0.946 7.6 2.0 9+4 0.768
232Th 7.7 0.6 -6.7+15 | 0993 6.2+0.9 -0.2+1.7 {0903
228Th 11.0+2.2 -105 0.963 82x14 0.1+25 |0.887

Tabla 4.5. Parametros de ajuste, pendiente, ordenada y coeficiente de
correlacion lineal de las ecuaciones 4.1 y 4.2, para los radionucleidos que se

indican.
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4.4.- Analisis del contenido de radionucleidos de origen artificial:

La presencia de radionucleidos de origen artificial en el periodo comprendido
entre septiembre de 2004 a marzo de 2011, es decir, con anterioridad al incidente de
Fukushima, son practicamente debidos de forma exclusiva a la resuspension de las
particulas de suelo (Sykora et al.,, 2012), cuyo contenido radiactivo para los suelos del
entorno de la estacion de monitoraje localizada en Caceres, se debe a los restos del

fallout de las explosiones nucleares atmosféricas.
4.4.1.- 137Cs:

La figura 4.5 muestra la variacion de la concentracién de 137Cs en dicho
periodo, detectandose actividad neta en el 24.4% de los filtros. El valor medio es (0.6
+ 0.4 (S.D.))-10-° Bq/m3, dentro del rango de variacion (0.5 - 3.8) -10-® Bq/m3. En
dicha grafica se observa un pico de concentracion de 137Cs correspondiente al periodo
30/07/2010 al 12/08/2010. Este pico es coincidente con el gran numero de
incendios que asol6 la zona limitrofe con Extremadura de Portugal en esa época,
detectandose en el cielo de Caceres una significativa presencia de humo, que se anot6
en el registro de incidencias de recoleccion de los filtros. Uno de los impactos de los
citados incendios forestales fue un aumento aproximado del 20% de la cantidad de
materia particulada recolectada en los aerosoles (Martins et al, 2012). Como
consecuencia, la presencia de humo en el ambiente es uno de los factores que
incrementa la presencia de 137Cs en los aerosoles, debido la presencia de particulas
finas de cenizas de arboles, en las que se ha concentrado por calcinacién el 137Cs
acumulado en los mismos (Paatero et al., 2009). El rango de variacion del 137Cs en la
atmdsfera de Caceres al eliminar estas concentraciones andémalas debido a la
presencia de humo en el aire, es (0.5 - 1.7) 10 Bq/m3, que es similar a los

detectados en otros paises (ver tabla 4.6)
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Pais Rango 137Cs (Bq/m3) Referencias
Eslovaquia (0.04 -1.6) -10° (Povinec etal., 2012)
Francia (0.10 - 1.78) 106 (Bourcier et al., 2011)
Monaco (0.1-0.7)-10° (Pham et al,, 2011)
Polonia (0.7 - 3.5)-10¢ (Grabowska et al., 2003)

Tabla 4.6. Rangos de variacion de la concentracion de 137Cs, expresados en
Bq/m3, detectados en varios paises.
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Figura. 4.5. Evolucion temporal del nivel de actividad de 137Cs, expresado en
Bq/m3, durante el periodo de Septiembre de 2004 a Marzo de 2011.

En la figura 4.5 se observa una variacion estacional de la concentraciéon de
137Cs. Esta variacion se ve mads claramente al agrupar los filtros recolectados
semanalmente en cada una de las estaciones del afio, lo cual se recopila en la tabla 4.7.
De esta forma, en la citada tabla se observa un maximo en el valor medio para los

meses de verano, y también una dependencia del numero de filtros en los que se
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detectado el 137Cs, siendo éste mayor en los meses de verano, seguido de primavera,

otofo e invierno.

Primavera Verano Otoiio Invierno
N 21 46 11 5
137CS
(Bq/m?) (5.0+1.7)-107 (7£3)-107 (5.5+2.2)-107 (4.8+2.5)-107
q/m
Rango
(Bq/m?) (3.0-8.6)-107 | (2.8-38.3)-107 | (2.1-8.5)-1077 (2.5-8.4)-107

Tabla 4.7. Valor medio, desviacion estandar y rango de variacion de la
concentracion de 137Cs, expresada en Bq/m3, en las diferentes estaciones del
afo. N es el namero de filtros en los que se ha detectado actividad neta.

Esta variacién estacional se confirma en el periodograma de la concentracion
de 137Cs durante el periodo 2005 a 2010, que se muestra en la figura 4.6. La
frecuencia mas intensa es de 4,97-10-12 y corresponde a un periodo de 52 semanas, es

decir, periodicidad anual

(X 1,E-12)
B0 Frr e :

- 501F :
S 4.01F —i
» - :
2 301 |
S 201¢ :
o 5 ]
= 1,01 -—/U ;
0,01 = . N T O i

0 0,1 0,2 0,3 0.4 05

Frecuencia (ciclos/semana)

Figura 4.6. Periodograma correspondiente a la serie temporal de Ila
concentracion de 137Cs durante los afios 2005 a 2010.
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La concentracion de 137Cs estd correlacionada con la radiacion solar y la
temperatura (ver ecuaciones 4.3 y 4.4), mientras que el coeficiente de correlacion
lineal con la precipitacion mensual y la presion no son estadisticamente significativa,
r < 0.14. La correlacién con la radiacién solar es un reflejo de la correlacion existente

con la temperatura, ya que éste radionucleido no tiene un origen cosmogénico.

B7cs(Bg/m®) = (2.3+0.7)1070R(10* J/m?) — (1£2)107 ; r = 0516 €3
B7cs(Bg/m®) = (23+0.6)10°T(C) + (02+1.1)107 ; r = 0535 €4

4.4.2.- °0Sr:

La determinacion de la concentraciéon de ?°Sr se determiné en las muestras de
filtros de aerosoles acumulados mensualmente para el afio 2005, cuyos resultados se
muestran en la tabla 4.8. El valor medio de es de (0.33 + 0.44 (S.D.))-10-® Bq/m?3,
dentro del rango de variacion de (0.05 - 1.36). -10-¢ Bq/m3. El cociente 20Sr/137Cs
para las muestras acumuladas mensualmente es de (0.9 + 0.6 (S.D.)), con un rango de
variacion de (0.36 - 2.11), indicando que la concentraciéon de ambos radionucleidos

artificiales son aproximadamente del mismo orden en los aerosoles de Caceres.

3 Fecha i Fecha
Cadigo 90Sr (Bq/m3) Cadigo 90Sr (Bq/m3)
Cero Cero

HFENEO5 | 14/01/05 | (1.0£0.2)-107 HFJULO5 | 08/07/05 | (13.5+0.8)-107

HFFEBO5 | 15/03/05 | (1.3#0.2)-107 | HFAGOO5 | 19/08/05 | (10.9%0.7)-107

HFMARO5 | 18/03/05 | (1.68+0.21)-107 | HFSEP05 | 16/09/05 | (5.3+0.3)-107

HFABRO5 | 19/04/05 | (0.74+0.17)-107 | HFOCTO05 | 15/10/05 | (1.6%0.2)-107

HFMAY05 | 17/04/05 | (0.90+0.20)-107 | HFNOVO5 | 15/11/05 | (0.46+0.13)-10-7

HFJUNO5 | 14/06/05 | (2.01+0.24)-107 | HFDICO5 | 16/12/05 | (0.92+0.17)-107

Tabla 4.8. Niveles de actividad de °°Sr, expresados en Bq/m3, de muestras de

aerosoles acumuladas mensualmente

La concentracion de 20Sr, al igual que la del 137Cs, también presenta una
variacién con la radiacidén solar y la temperatura, con las mismas consideraciones que
se han comentado anteriormente para el 137Cs. Las correlaciones con la precipitacion

acumulada y la presion no son estadisticamente significativas, r < 0.35.
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Osr(Bg/m®) = (4.9+0.8)101%R(10% J/m?) — (6.3£2.0)107 ; r = 0917 (4.5)

NVsr(Bg/m®) = (4.0+1.2)108T(CC) - (32+2.2)107 ; r = 0.719 €6

4.4.3.- 239+240py y 241Am:

Las separaciones radioquimicas de 230+240Py y 241Am se han realizado
Unicamente en tres muestras de filtros de aerosoles acumuladas mensualmente,
correspondientes al primer trimestre de 2005, mostrandose los resultados en la tabla
4.9. El valor medio de 239+240Py es de (2.76 + 0.19 (S.D.))-10-8 Bq/m3, encontrandose
dentro del rango de concentraciones detectadas en Praga (0.53 - 21.7)-10-8 Bq/m3
(Holgye, 2008). El valor medio del cociente 239+240py /137Cs es (0.17 + 0.13 (S.D.)). Por
su parte, en las determinaciones de 241Am, no se ha detectado actividad neta en
ninguna muestra analizada, siendo éstas inferiores al limite de deteccion del
procedimiento, y por lo tanto, menor que la actividad medida para el 239+240Pu. Como
el origen remoto de ambos elementos radiactivos en el entorno de Caceres es el
mismo, el depdsito radiactivo habido tras las explosiones nucleares atmosféricas, y el
término fuente préximo también coincide, la resuspension desde el suelo del citado
entorno, la Unica explicacion plausible de los resultados de la tabla 4.9 debe ser que el
241Am estd asociado a particulas de mayor tamafo y por lo tanto, tiene mas dificultad
que el 239+240Py en ser resuspendido a la atmosfera. Esta hipdtesis se verificara

experimentalmente en un futuro.

Codigo Fecha cero 239+240py (Bq/m3) 241Am (Bq/m3)
HFENEO5 14/01/05 (2.60.4)-10-8 <1.0-109
HFFEBO5 15/03/05 (2.7£0.9)-10°8 <4.8-10°
HFMARO5 18/03/05 (3.0£0.6)-10-8 <1.5-108

Tabla 4.9. Niveles de actividad de 239+240py y 241Am, expresados en Bq/m3, de

muestras de aerosoles acumuladas mensualmente.
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4.5.- Modelizacion y Prediccién:

De la misma manera que para los radionucleidos cosmogénicos, y una vez se
han analizado las estructuras temporales para el 40K, 210Pb y 137Cs, asi como sus
correlaciones con las diferentes variables meteoroldgicas, se han ajustado dichas
evoluciones mediante modelos de regresion multiple, dependientes de algunas de

estas variables meteoroldgicas.

El periodo objeto de estudio es el mismo que el detallado en el capitulo 3 de la

presente memoria.

4.5.1.- Modelizacion de la evolucion temporal del 49K y 210Pb:

En las graficas 4.7.a y 4.8.a se presenta la precipitacion semanalmente
acumulada registrada en Caceres, junto con los niveles de actividad de 49K y 210Pb
respectivamente, para todo el periodo objeto de estudio. Se puede apreciar como en
aquellas semanas en las que no existe precipitacion, los niveles de actividad para
ambos radionucleidos son mayores. Dado que durante dichas semanas se produce
también una mayor irradiacién solar, éste ultimo mecanismo debe asi mismo
favorecer la resuspension desde el suelo de ambos radionucleidos. Por otra parte,
también parece légico que en las semanas posteriores a aquellas en las que ha
existido una precipitacion elevada, los niveles de actividad de 4°K y 210Pb aumenten
en la atmésfera, como consecuencia del efecto de limpieza que la lluvia ejercié sobre
ésta, favoreciendo la deposicién de dichos radionucleidos desde la misma al suelo.
Ademas de todos estos mecanismos, los maximos niveles de actividad de 40K y 210Pb
que se detectan durante los meses mas calidos (figuras 4.7.b y 4.8.b) han de verse
favorecidos por los movimientos verticales de aire que se producen por el
calentamiento de la tierra y que favorecen la resuspension de los mismos desde el

suelo.
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Figura 4.7. Comparacion entre la evolucion temporal de los niveles de actividad
de 40K en la atmdsfera de Caceres a nivel superficial con: a) la precipitacion
registrada semanalmente (mm) y b) la radiacion solar total semanal (k]J/m?2).

123



Estudio de la dindmica de la radiactividad atmosférica en Caceres

210

-3
2,0x10" 7 —— Pb ~ 200
- - - - Precipitacion semanal
-3
1,6x10 . - 160
—
° €
£ £
«Q s
o @
£ c
S
a) g g
=
k= S
© Q
=] ©
— =
= =N
= 2
o (5]
< e
[a
Lo
W ek
Ii“ h L l‘
w1 Fl
1, ) (I l| Ll 1 W
0,0 ! '|" i ':-,u‘,' ' ‘\Iul o Y I|| L
oy Yo} [Tel © © ~ ~ (e} [ee] D D o o
o o o o o o o o o o o — —
o o o o o o o o o o o o o
N N N N N N N N N N N N N
I I I N N I I N I I I I I
N © N <o o~ O N [{=] N O N O N
— o - o — o - o — o — o -
< IS < = < IS = [ ) S < IS <
— — =l — — — =l =l — — — =l =l
o o o o o o o o o o o o o
Fecha de Coleccién
210,
-3 —— 5
2,0x10° 7 Pb - 3,0x10
i - === - Radiacion Solar
) L
i
5
- 2,5x10
—
o~
— - E
=
€ 5
= F2,0x10° =
[aa]
<
- 3 =
= «©
g s 3
b) & F1,5x10° &
S
kS 3
h=] 8
= 5 O
= <
é(’ 1,0x10 &
4
5,0x10
0,0 77— 77— 77— 1 —— 71— 17— 0.0
oy Yo} [Tel © ©o ~ ~ (o] o] D D o o
o o o o o o o o o o o i -
o o o o o o o o o o o o o
o o o S N o o o o o o o o
N © N <o o~ O N O o~ O N © N
- o - o - o - o - o - o -
=] < =] < =] < < < =3 < < <
= = = = = = = = = = = = =
o o o o o o o o o o o o o

Fecha de Coleccién

Figura 4.8. Comparacion entre la evolucion temporal de los niveles de actividad
de 210Pb en la atmdsfera de Caceres a nivel superficial con: a) la precipitacion
registrada semanalmente (mm) y b) la radiacion solar total semanal (k]J/m?2).

En este sentido, aiin cuando no se ha detectado para ninguno de estos dos

radionucleidos, ninguna correlaciéon estadisticamente significativa con estas
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variables, se ha realizado el ajuste de dichos niveles al modelo de regresiéon lineal

multiple expuesto en la ecuacién 3.15.

Andlogamente al 7Be y 22Na, se ha realizado el correspondiente ajuste
representando los valores de A(t+At)-A(t) con respecto a las variables R(t), P(t)-A(t)
y A(t). De este andlisis obtuvieron los valores de las constantes ki, k2 y ks, es decir, las
componentes de incorporacién y eliminacién del 49K y 210Pb en la atmdsfera de
Caceres debido a la radiacidon solar, la precipitacion semanal y, el decaimiento
radiactivo y la deposicion seca (ks), respectivamente. En la tabla 4.10 se exponen los

resultados de los coeficientes y estadisticos para dicho ajuste.

40K 210pPp
. Nivel de . Nivel de
Coeficientexerror | _, . | Coeficienteterror | . =,
significacion significacion

ki1 (1,01+£0,14)-10-10 3,86:10-12 (2,14+£0,22)-10-° 0
ko (4,31£2,50)-103 8,65-10-2 (1,72+1,33)-103 1,95-101
1-ks (4,58+0,71)-101 1,09-10° (4,35+£0,53)-101 4,44-1015

Rz:0,816 R2:0,811

Tabla 4.10. Coeficientes y estadisticos de la regresion lineal multiple (ecuacién
3.15) para los niveles de actividad de 4°K y 210Pb, en la atmésfera de Caceres.

A partir de la tabla anterior, se observa que los coeficientes k1 (radiacion solar)
y k3 (decaimiento radiactivo) son estadisticamente significativos para un nivel de
confianza superior al 99,9 % tanto para el ajuste realizado para los niveles de
actividad del 4K, como para el del 219Pb. Por otro parte, el coeficiente ki indica que la
incorporaciéon de 49K y 210Pb en el aire superficial debido a sus movimientos
verticales, por el calentamiento de la tierra y que favorecen la resuspension desde el
suelo de los mismos, es de (1,01+0,14)-10-1° Bq/m3 y (2,14+0,22)-10-° Bq/m?3 por
cada kJ/m? de radiaciéon solar total semanal, respectivamente; siendo 10! veces
mayor para el 210Pb que para el 40K, como se pone de manifiesto en los niveles de
concentracion detectados para ambos. Sin embargo, el coeficiente k, (efecto de

limpieza y deposiciéon himeda debido a la precipitaciéon), presenta un nivel de
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significacidn, en el peor de los casos (ajuste para el 21°Pb) no superior al 81 %. En este
sentido, una posible causa de ese descenso en el nivel de significacion con respecto al
resto de los coeficientes del ajuste, puede ser el hecho de que la variable que
realmente condiciona la presencia de estos radionucleidos en la atmoésfera no sea la
aqui utilizadas sino otra relacionada con éstas y que determina mejor la evolucidn
temporal de las caracteristicas del suelo del entorno, tal como su humedad relativa
que no ha sido registrada en este estudio.

Por su parte, el coeficiente kz, que indica la deposicién humeda de ambos
radionucleidos hacia el suelo, como consecuencia del efecto de limpieza que ejerce la
lluvia sobre la atmdsfera del entorno estudiado, es muy similar, (4,31+2,50)-10-3
Bq/m3 y (1,72+1,33)-10-3 Bq/m3 por cada mm de lluvia producida y por cada Bq/m3
de 40K y 210Pb presente en la misma, respectivamente. Esto indica que la eficacia de su
retirada es muy andloga y por lo tanto, que presumiblemente estdn asociados a

aerosoles de similar tamano.

Igualmente, a partir del valor obtenido para el coeficiente k3 se ha calculado el
tiempo de residencia para 4Ky 210Pb en la atmosfera, debido Unica y exclusivamente
a la deposicion seca y al decaimiento radiactivo mediante la ecuaciéon 3.16. Asi, el
tiempo de residencia para el 40K en la atmdsfera de Caceres es de 8,9+1,4 dias.
Asimismo, el tiempo de residencia calculado para el 210Pb en la atmdsfera de Caceres
es de 8,6+1,0 dias; resultados que coinciden significativamente con los aportados por
otros autores (Papastefanou et al,, 1995; Baskaran et al., 2001). Consecuencia de la
similitud en los tiempos de residencia de ambos, y puesto que se liberan del suelo y
resuspenden por los mismos mecanismos, se puede deducir que éstos estaran

asociados a granos resuspendibles del mismo tamafio.

Por ultimo, en la figura 4.9.a y 4.10.a, se muestran la evoluciones temporales
de los niveles de actividad de 49K y 210Pb obtenidos experimentalmente en la
atmdsfera de Caceres y los que se obtienen haciendo uso de la ecuacion 3.15,
utilizando para ello los coeficientes ki, k2 y k3 resultantes del ajuste a dichos niveles de

actividad experimentales del 4°K y 210Pb.
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Figura 4.9. Comparacion entre la evolucion temporal de: a) los niveles de
actividad en la atmésfera de Caceres a nivel superficial del 4°K y los predichos
por el modelo, b) los residuos entre ambos conjuntos de actividades.
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Figura 4.10. a) Comparacion entre la evolucion temporal de: a) los niveles de
actividad en la atmdsfera de Caceres a nivel superficial del 21°Pb y los predichos
por el modelo, b) los residuos entre ambos conjuntos de actividades.
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A partir de estas graficas, se puede observar que aunque existe un
considerable grado de concordancia entre los niveles de actividad experimentales y
los predichos para dichos radionucleidos; la causa de esa carencia de correlacién
significativa con cada una de las variables meteorolégicas estudiadas y, la posible
influencia de la humedad relativa del suelo de su entorno, hace que este modelo
justifique un menor porcentaje de la varianza (un 9-10% menos) de las actividades

experimentales detectadas, que para el caso de 7Be y 22Na.

Ademas, en las figuras 4.9.b y 4.10.b, se representa la evoluciéon temporal de

3
éexperimental - Amodelo

Aexperim ental

los errores relativos de los residuos

-100 para ambos

radionucleidos. A simple vista, se observa que al menos para el 219Pb pudiera existir
una evolucién temporal de estos residuos, con una periodicidad basicamente anual;
sin embargo, del analisis de su periodograma no se obtiene una frecuencia dominante

para dicha periodicidad.

Por otro lado, en las figuras 4.9.b y 4.10.b se observan una serie de diferencias
relativas muy elevadas, en los que el modelo predice una actividad muy superior a la
detectada experimentalmente; probablemente debido a otras variables realmente
mas significativas que no se han tenido en cuenta, como las caracteristicas del suelo

del entorno mismo o la humedad relativa del suelo.

No obstante, y a la vista de los resultados obtenidos, este modelo puede
considerarse de una gran utilidad para predecir a priori, el comportamiento que

tendria la aparicién de dichos radionucleidos en el ecosistema estudiado.

Por ultimo, en el caso del 137Cs (radionucleido artificial), no se ha logrado
ajustar los niveles de actividad del mismo a ningin modelo de regresién maultiple que
explique la evolucién temporal de éste en el aire superficial de Caceres. Este hecho es
debido fundamentalmente al escaso ndmero de muestras recolectadas con frecuencia
semanal (el 24,4% de todas las analizadas) en las que se ha detectado una actividad

especifica neta del mismo.
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4.5.2.- Capacidad predictiva del comportamiento normal del

contenido de 49K, 210Ph y 137Cs en la atmdsfera de Caceres:

Analogamente al caso del 7Be y 22Na, se ha realizado el andlisis de las series
temporales para los radionucleidos que nos ocupan en este capitulo, y se han ajustado

al modelo estacional simple detallado en el capitulo 3 de la presente memoria.

Asi, los resultados que se obtienen para estos tres radionucleidos se muestran
en la tabla 4.11.

Error relativo promedio
R2 RMSE MAPE MAE (%) (periodo de
prediccion)
40K 0,739 1,25-10° 81 9,60-10-¢ 120
210ph | 0,714 2,00-104 84 2,00-104 76
137Cs 0,800 2,21-107 72 1,47-107 37

Tabla 4.11. Datos de la bondad del ajuste del modelo estacional simple
obtenido para el 40K, 210Pb y 137Cs (periodo de ajuste: 2005 a 2007) y el error
relativo promedio para el periodo de prediccion (2008 a 2010).

En la figura 4.11, se muestran los valores observados (experimentales), el
ajuste realizado por el modelo, los intervalos de confianza superior e inferior del
ajuste con un 95 % de probabilidad y, las predicciones que dicho modelo ejecuta para

cada uno de los radionucleidos estudiados.
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Figura 4.11. Datos observados (experimentales), ajustados por el modelo,

predichos y limites superior e inferior del ajuste al 95 % de probabilidad.

Como se puede observar, todos los modelos explican mas del 71 % (en el peor
de los casos, para el 210Pb) de la varianza de los niveles de actividad de los
reproduciendo satisfactoriamente las evoluciones

radionucleidos estudiados,

temporales de los mismos.

Por ello, se puede concluir que los modelos estacionales simples generados, se
pueden utilizar a priori para detectar posibles incidencias sobre las evoluciones
temporales calificables de normales en los niveles de actividad detectados para esos
radionucleidos. A modo de ejemplo, n6tese como en la grafica 4.11, se observa que

hay un valor experimental para el 137Cs muy elevado con respecto al valor predicho
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por el modelo y que éste se corresponde con la actividad registrada en la semana 29
del afio 2010, consecuencia de un gran incendio que se produjo en el pais vecino de
Portugal y, que conllevé una gran presencia de humo en el cielo de Caceres y, por

tanto un aumento en la concentraciéon del mismo en la misma.

4.6.- Estimacion de la dosis efectiva por inhalacién:

En los apartados anteriores se ha determinado la concentraciéon de los
radionucleidos presentes en la atmoésfera de Caceres, que normalmente se encuentra
exenta de un término fuente de radionucleidos artificiales. Usando estos valores se
puede determinar el impacto radiologico a la poblacion en general, a partir de la

estimacion de la dosis efectiva por inhalacion, mediante la siguiente expresion:

D(Sv/afio) = se(Sv/Bq)-A(Bq/m*)V(m®/afio) (4.7)

donde D es la dosis efectiva total por inhalacién, expresada en Sv/afio; e; es el
factor de conversion actividad dosis para el radionucleido i (ICRP, 2012) expresado
en Sv/Bq; Ai es el nivel de actividad del radionucleido i, expresado en Bq/m3;y V es el
volumen respirado anual, 2.9 m3/dia para lactantes de 3 meses de edad y 22 m3/dia
para adultos (ICRP, 2012).

El calculo de la dosis por inhalacién se ha hecho de una forma conservativa,
escogiendo el mayor coeficiente e; de entre las distintas formas de adsorcién que
define el ICRP (fast, moderate y slow) (ICRP, 2012). En la tabla 4.12 se muestran los
coeficientes e; usados para los grupos de edad lactantes (< 3 meses) y adultos, el valor
medio y la desviacion estandar de los niveles de actividad detectados y la dosis

efectiva debida a cada radionucleido.
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e (Sv/Bq) V.M. = S.D. D (Sv/aiio)
Radion.

Lactantes | Adultos (Bg/m3) Lactantes Adultos
7Be 28101 | 51011 | (5.9%2.3)-10% | (1.8:0.7)-10° | (2.4£0.9)-107
10Be 9.9-10% | 3.5-10% | (4.242.2)-107 | (4.4%2.3)-1011 | (1.2%6)-10-10
22Na 9.70-10° | 1.3-109 | (7.9%3.5)-107 | (8.1%3.6)-10"2 | (8.2%3.6)-10-12
40K 2.40-10° | 2.1-10° | (3.3t1.8)-105 | (0.8+0.5)-10'0 | (5%3)-10-10
20Sr 42107 | 1.6:107 | (3.4£4.4)107 | (1.5¢1.9)-100 | (4£6)-10-10
137Cs 11107 | 3.9-108 | (6.3+4.5)-107 (7£5)-1011 | (2.0£1.4)-10-10

210ph 18105 | 56108 | (6.9+3.4)-10* | (1.3:0.7)-105 | (3.1x1.6)-10°5
226Ra 34105 | 95106 | (2.1:0.8)-106 | (7.6£2.8)-10® | (1.6%0.6)-107
228Th 1.8-10 4105 | (1.4£0.7)-106 | (2.6:£1.4)107 | (4.4%2.4)-107
230Th 2.10-10 10+ (1.4+0.8)-106 | (3.2¢1.9)-107 | (1.2£0.7)-10%
232Th 2310+ | 1.1-10* | (1.0£0.5)-106 | (2.4£1.3)-107 (9£5)-107
234y 33105 | 9.4-105 | (1.4%0.6)-106 | (4.2¢1.8)-10® | (1.0£0.4)-107
238y 2.9-10°5 8106 | (14%0.6)-10¢ | (1.2+1.8)-10°® (9+4)-108
239¢240py | 2.1-10+ | 1.2-10* | (2.840.2)-10% | (6.1£0.4)-10° | (2.7%0.2)-10°

Tabla 4.12. Coeficientes de conversion actividad-dosis, e, expresados en Sv/Bq
(ICRP, 2012) correspondientes a los grupos de edad menor de 3 meses
(lactantes) y adultos para los distintos radionucleidos analizados; valor medio
y desviacion estandar de los niveles de actividad de cada radionucleido,
expresado en Bq/m3; y dosis por inhalacidon, expresada en Sv/aiio, debida a
cada uno de los radionucleidos analizados y grupo de edad considerado.

La dosis efectiva total, sumando todos las contribuciones de los radionucleidos
analizados es de (14 + 7) pSv/afio y (34 = 15) uSv/afio para los grupos de lactantes y
adultos, respectivamente. En la figura 4.12, se muestra a modo de ejemplo la
contribucién de cada uno de los radionucleidos a la dosis efectiva total para el grupo
de edad adulto, observandose que el 219Pb es el que ocasiona la mayor dosis efectiva,

aproximadamente el 92%, seguido por los distintos radionucleidos de torio, que
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suman un 5.8 - 7.3 %, decreciendo la contribuciéon del resto de radionucleidos en el

siguiente orden:

210P » 228,230,232Th > 226Rg, 234238J > 7Be, 239+240Py > 40K 90Sr > 10Be, 137Cs > 22Na

Figura 4.12. Contribucién de cada uno de los radionucleidos analizados a la
dosis efectiva total por inhalacion para el grupo de edad adulto.

Se puede realizar una estimacién mas conservadora de la dosis efectiva total
tomando los valores maximos detectados en vez de los valores medios, obteniendo de
este modo 37 y 88 uSv/afio para lactantes y adultos respectivamente. Como se puede
observar, esta dosis efectiva estd muy lejos del valor de referencia de 1 mSv/afio para
la exposicion del publico en general a la radiacion ionizante (CE, 1996), aun cuando
en dicho criterio se especifica claramente que para su computo se excluye el fondo
radiactivo ambiental, del cual todos los radionucleidos con los que hemos calculado la

dosis por inhalacién pertenecen para el entorno de Caceres capital.

Otro radionucleido que hay que tener muy en cuenta en el calculo de la dosis
interna es el 210Po, que en nuestro caso y dada la sistematica de recolecciéon y analisis
de las muestras de aerosoles, no se ha podido determinar de una forma directa. Sin
embargo, se puede realizar una estimaciéon de su contribucidén a la dosis efectiva por

inhalacién haciendo uso de los cocientes 210Po/210Pb registrados en la literatura,
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encontrandose en el rango (0.042 - 0.369) y (0.01 - 0.137) para Espafia y Polonia
respectivamente (Camacho et al,, 2009; Dtugosz et al., 2010). De nuevo se considera
un criterio conservador, usando el valor maximo de estos rangos, 0.396, y el valor
maximo de 210Pb, 1.8:10-3 Bq/m?3, siendo el valor maximo estimado de 21%Po de 6.7-10-
4 Bq/m3. El coeficiente de conversidn actividad-dosis para el 210Po es 1.8:10-5 y 4.3-10-
6 Sv/Bq para los grupos de edad menor de 3 meses y adulto respectivamente. La dosis
estimada debida al 21°Po es de 13 y 23 pSv/ano respectivamente para ambos grupos
de edad. De forma que la dosis efectiva por inhalacién, incluyendo el 219Po, en el caso
mas desfavorable seria de 50 y 110 puSv/ano para ambos grupos de edad, siendo estos

valores menores que el criterio de 1 mSv/afio para el publico en general.

En cualquier caso, sirva para reafirmar de nuevo la capacidad analitica del
meétodo utilizado: la conjuncién de una bomba de aspiraciéon de alto flujo y la

espectrometria gamma y alfa, segtin el caso.

4.7.- Conclusiones:

Una vez realizado el anadlisis, la modelizaciéon y la estimacién de la dosis
efectiva por inhalacién de los radionucleidos de origen primordiales y antropogénicos
en la atmdsfera de Caceres, procedemos a detallar los principales resultados y

conclusiones obtenidos.

1. La composicion del contenido radiactivo de los aerosoles en un emplazamiento
exento de término fuente, como el propuesto de Caceres, decrece en el

siguiente orden:

7Be > 210Ph >> 40K > 226Rg, 228,230,232Th, 234238(] > 10Be, 22Na, 137Cs, 90Sr > 239+240Py >

241Am

2. Las concentraciones de 21Pb y 40K presentan variaciones anuales, no
existiendo correlacion estadisticamente significativa con las variables meteorolégicas

sistematicamente utilizadas.

3. La concentracién de emisores 234238{J, 226Rg y 228230.232Th presenta valores
ligeramente superiores en los meses primavera y verano, encontrandose una
correlacion lineal con la radiacion solar y la temperatura, considerandose la primera
de ellas como una consecuencia de la correlacidn con la temperatura, ya que el origen

de estos radionucleidos no es cosmogénico, sino primordial.

4. La presencia de radionucleidos artificiales, en particular de 137Cs, presenta una

variacion anual, con maximos en los meses de verano. La existencia de humo, como
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consecuencia de incendios forestales, puede llegar a aumentar los valores de este
radionucleido en los aerosoles. Las concentraciones de 137Cs y 99Sr se encuentran
relacionadas con la temperatura y la radiacion solar. Los niveles de actividad de
239+240Pu son los que presentan un menor orden de magnitud, mientras que en el caso

del 241Am, todas las muestras analizadas dieron limite de deteccion.

5. Se ha cuantificado la influencia de las principales componentes que rigen la
dinamica de 49K y 210Pb en dicha atmésfera, es decir: la radiacién solar, la
precipitacion y el decaimiento radiactivo y la deposicion seca, desarrollando para ello
un modelo de regresion lineal multiple. El coeficiente de incorporacién para el 210Pb
es un orden de magnitud superior al del 4K, como se pone de manifiesto en los
niveles de actividad detectados para ambos. Por otro lado, los coeficientes de
eliminacién de éstos de la atmdsfera de Caceres, es decir, tanto el efecto de limpieza
de la precipitaciéon como la deposicién seca son muy similares para ambos; por lo que

éstos deben asociarse a particulas de aerosoles de tamafio similar.

6. A partir del término de deposicidn seca y del decaimiento radiactivo (kz), se ha
calculado el tiempo de residencia del 49K y 210Pb en la atmdsfera debido a estos dos

factores, siendo de 8,9 y 8,6 dias, respectivamente.

7. A través del andlisis de series temporales, se han ajustado las actividades
detectadas de 49K, 210Pb y 137Cs, para los afios 2005 a 2007, a un modelo estacional
simple; y se han predicho, para los afios 2008 a 2010, las actividades de estos
radionucleidos, con unos errores relativos promedios de 120, 76 y 37 %,
respectivamente. Aun cuando estos errores relativos son mayores que para el caso de
los radionucleidos cosmogénicos estudiados anteriormente, estos modelos se pueden
utilizar a priori para detectar posibles incidencias sobre las evoluciones temporales
calificables de normales en los niveles de actividad detectados para estos
radionucleidos; como ocurrié por ejemplo, para el nivel de actividad anémalo de
137Cs detectado en la semana 29 del afio 2010, consecuencia de un gran incendio que

se produjo en el pais vecino de Portugal.

8. La contribucion de los radionucleidos analizados a la dosis efectiva total

decrece en el siguiente orden:
210Ph  228230232Th > 226R3, 234238(] > 7Be, 239+240Py > 40K 90Sr > 10Be, 137Cs > 22Na

9. La dosis efectiva por inhalacién de aerosoles debida a los radionucleidos
analizados, con un valor maximo de 37 uSv/afio y 88 uSv/afio para el grupo de edad

lactante y adulto, respectivamente, no supone un riesgo radiolégico, al ser este nivel
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muy inferior al valor de referencia de 1mSv/afo para el publico en general, aun
cuando oficialmente el fondo radiactivo ambiental no computa para establecer dicho

nivel de referencia de dosis anual.
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En el presente capitulo se pretende demostrar la sensibilidad que poseen
las determinaciones del contenido radiactivo efectuadas sobre muestras de
aerosoles recolectadas con el captador de aerosoles de alto flujo que dispone el
LARUEX, el cual forma parte de la Red Espaciada de Vigilancia Radiolégica
Ambiental del CSN, ante una situacion de contaminacion radiactiva atmosférica

real.

La alta sensibilidad que con su uso se obtiene, es consecuencia del elevado
volumen de muestra que colecta este captador (unos 500 m3/h); lo cual posibilita
que las determinaciones de las concentraciones radiactivas en los aerosoles
posean limites de deteccion extremadamente bajos. Todo ello funcionando en
condiciones normales, es decir, de forma ininterrumpida durante todo el afio,

colectando a razén de una muestra de aerosoles por semana.

Un test real para la citada enorme sensibilidad que se posee en el LARUEX
para la deteccibn de minimas alteraciones de las concentraciones de
radionucleidos artificiales en la atmdsfera de Caceres, se ha puesto de manifiesto a
través de la deteccion de la presencia de actividades netas para algunos de los
siguientes radionucleidos (134Cs, 136Cs, 137Cs, 131], 132] y 132Te) en dicha atmoésfera,
como consecuencia de la llegada a la misma de restos de las nubes radiactivas
originadas por las evacuaciones gaseosas producidas tras el accidente que tuvo

lugar en la central nuclear de Fukushima Dai-ichi, en Marzo de 2011.

Es por ello, que el objetivo de este capitulo es el de realizar un analisis del
impacto que tuvo el citado accidente de la central nuclear de Fukushima en la

atmosfera de Caceres.

5.1.- Introduccién:

El accidente de la central nuclear de Fukushima Dai-ichi ha sido el que ha
tenido una mayor repercusiéon mundial, después de que en 1986 se produjera el

accidente de la central nuclear de Chernobyl.

El 11 de marzo de 2011 se origin6é un terremoto, con una intensidad de 9
grados en la escala Richter, en el Océano Pacifico a 130 km de la costa este de
Honchu en Jap6n, que provoc6 un tsunami que posteriormente impactaria contra

la costa.

En Japon, existen 55 reactores en sus centrales nucleares operativas,
situadas la mayoria de ellas muy préximas a sus costas. Algunas de estas plantas,

como la central nuclear de Fukushima Dai-ichi, se vieron afectadas por el
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terremoto y el posterior tsunami, causando importantes dafios en los sistemas de
refrigeraciéon (figura 5.1 y figura 5.2), lo que motivé que durante los dias
posteriores al accidente, se produjera un importante aumento de la temperatura
en estos reactores, que provocaron diversas explosiones, con la liberacién de una

importante cantidad de material radiactivo a la atmdsfera.

La actividad total de radioyodos y radiocesios liberada a la atmosfera tras el
accidente de la central nuclear de Fukushima se ha estimado en unos 2:1017 y
3.5:1016 Bq totales para 1311 y 137Cs respectivamente, que equivalen
aproximadamente a un 6% y un 42% de la actividad total que se liberé al
medioambiente tras el accidente de la central nuclear de Chernobyl (IRSN, 2011ay
Sthol et al,, 2012).

bl LEEE IR T )

Figura 5.1. Esquema general de la Central Nuclear de Fukushima Dai-ichi.
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Figura 5.2. Algunos de los dafios producidos en la Central Nuclear de
Fukushima Dai-ichi debido al tsunami.

Estos radioyodos y radiocesios emitidos a la atmésfera se incorporaron
rapidamente a los aerosoles atmosféricos y, posteriormente fueron parcialmente
transportados a través del Océano Pacifico hasta América del Norte y, a pesar de la
dispersion experimentada por las masas de aire contaminado durante dicho
trayecto y del lavado de estas masas de aire contaminado en la atmoésfera por
efecto de la lluvia, finalmente, restos de las mismas impactaron sobre Europa.
Como consecuencia de dicho transporte, el 21 de marzo de 2011 una de las
estaciones de la red de vigilancia CTBTO ubicada en Islandia, fue la primera en
detectar la presencia de alteraciones radiactivas de 131 en los aerosoles sobre
Europa, con una concentraciéon en el aire de 0,010 mBq/m3 (ZAMG, 2011).
Posteriormente, el Instituto de Radioproteccidon y Seguridad Nuclear de Francia,
IRSN, informé el 24 de marzo de 2011 de la presencia de 131 en aire, en
concentraciones de 0,012 mBq/m3, en una de sus estaciones de vigilancia
radiolégica (IRSN, 2011b).

En Espafia, las emisiones procedentes de la central nuclear de Fukushima se
detectaron, en primer lugar, en la atmésfera de Caceres, en el filtro de particulas

que estuvo recolectando aerosoles, con su frecuencia estandar de una semana,
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entre las fechas comprendidas entre el 15 y el 22 de Marzo. Durante los dias
siguientes y como consecuencia del progresivo avance de los restos de la citada
nube radiactiva, también se detectaron estas anomalias radioldgicas en otras
estaciones de la Red de Estaciones de Medida, REM, del CSN en Espaiia.

Para entender los mecanismos que gobernaron la llegada y dispersion de la
nube radiactiva hacia la Peninsula Ibérica, investigadores del Instituto de Técnicas
Energéticas de Barcelona (INTE) han realizado una simulacién de las retro-
trayectorias de los vientos dominantes en el periodo comprendido entre el 26 y 29
de Marzo de 2011 (figura 5.3.) (Baeza et al., 2012). Para conseguir informacién del
movimiento de las masas de aire en la capas mas bajas y elevadas de la atmosfera,
los calculos se han realizado a tres altitudes sobre el nivel del mar a 300, 1000 y
3000 m. En la figura se observa cémo, entre las fechas del 27 al 29 de Marzo de
2011, los vientos (para las diferentes altitudes de masas de aire simuladas)
procedentes de América del Norte, hacen su inclusién a través del océano Atlantico
en la Peninsula Ibérica, por el vecino pais de Portugal; conclusidén a la que también
llegan otros autores que han realizado estudios sobre las rutas de transporte de la
pluma radiactiva de Fukushima hacia la Peninsula Ibérica (Hernandez-Ceballos et
al., 2013). Este hecho justifica, por una parte, que fuese en la estacién de Vigilancia
Radiolégica Ambiental de Caceres donde se detectard en primer lugar, en Espaiia,
las emisiones procedentes del accidente nuclear de Fukushima y, por otra parte,
que durante esas fechas fueran los momentos en los que la atmoésfera sobre la
estacion de Caceres experimentara los mayores niveles de contaminacién
radiactiva, pudiéndose de hecho detectar la presencia de actividades netas para los
siguientes radionucleidos: 1311 (T1/2: 8 dias), 134Cs (T1/2: 2.1 afios), 136Cs (T1/2: 13.2

dias), 137Cs (T12: 30.1 anos), 132Te (T1/2: 3.2 dias) y 132[ (T1,2: 2.3 horas).
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Figura 5.3. Retrotrayectorias hasta Caceres de los vientos dominantes del 26
a29 de Marzo de 2011.

5.2.- Alteracion de la metodologia de muestreo:

Como consecuencia de dicho accidente y con el fin de realizar un estudio lo
mas detallado posible, de la evoluciéon temporal que pudieran experimentarse en la
concentracion de los aerosoles radiactivos (por ejemplo, de la actividad del 1311 en
sus formas particulada y gaseosa), fue necesario variar la metodologia habitual de
muestreo. Como ya se ha comentado en este capitulo, el colector de aerosoles de
alto flujo usado se encuentra funcionando de forma ininterrumpida durante todo el
afio, recolectando rutinariamente una muestra de polvo atmosférico por semana.
Sin embargo, la temporalidad con la que fueron colectadas estas muestras se
redujo drasticamente y fue variable, desde 1 semana a varias horas, en el intento
de conjugar simultaneamente la obtencion de actividades minimas detectables que
permitiesen cuantificar, con suficiente precisién, las alteraciones radiactivas
presentes en la atmdsfera, con la de alcanzar la maxima resolucién temporal

razonablemente posible.

Por otro lado, para determinar la concentraciéon de 1311 en su forma gaseosa,
conjuntamente con la coleccion de muestras de particulas de polvo atmosférico
con el captador de alto flujo, se usé una bomba de aspiracion de bajo flujo, que

proporciona unos volimenes diarios en torno a 40 m3. Esta fraccién gaseosa de los
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radioyodos son recolectados en filtros cilindricos de carbén activo de 30x50 mesh
impregnados con TEDA. En el caso de este colector de bajo flujo, la temporalidad
de muestreo se mantuvo en 1 muestra/semana durante el tiempo que duré la
incidencia provocada por el accidente nuclear de Fukushima, dado su considerable
menor volumen de aspiracién y consecuentemente el considerable mayor valor de

la actividad minima detectable asociado a dicho dispositivo de captacidn.

En la tabla 5.1 se presentan las periodicidades de muestreo para la
recoleccion de aerosoles radiactivos y para la de la fraccién gaseosa de los
radioyodos en la atmoésfera de Caceres con los colectores de alto y bajo flujo,
respectivamente; asi como los volimenes de dichas muestras durante el periodo
en el que se detectaron concentraciones netas para los radionucleidos antes

citados.
Cabe destacar que ademas se llevo a cabo la colecciéon de muestras de:

a) Tritio atmosférico, tanto en su forma oxidada (HTO y T:0) como en la
reducida (HT y T2), durante el periodo comprendido entre el 9 y 28 de
Marzo de 2011, con el colector de tritio activo (MARC 7000) descrito en el

capitulo 2 de la presente memoria.

b) Deposicion humeda, en el periodo comprendido entre el 28 y 29 de Marzo
de 2011, mediante el colector descrito en el capitulo 2. En la iinica muestra
de agua de lluvia habida en dicho periodo, se determinaron los contenidos
de tritio y de 131].

En cuanto a la preparacién de las muestras y dado que se debia informar
rapidamente a las autoridades (CSN), ésta se procuro fuera lo mas sencilla y rapida
posible para la mayoria de los casos. Asi, los filtros captados con el colector de alto
flujo fueron prensados y alojados en geometrias con una superficie de 8x8 cm. Los
filtros cilindricos de carbon activo fueron alojados en geometrias para las que se

disponia de calibrados en los detectores gamma.
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Fechas de coleccion Volumen
Tipo de muestra aspirado
Inicial Final (m3)
Filtro Alto Flujo 15/03/2011 | 22/03/2011 95070
Filtro Alto Flujo 22/03/2011 | 26/03/2011 50430
Filtro Alto Flujo 26/03/2011 | 27/03/2011 11801
Filtro Alto Flujo 27/03/2011 | 27/03/2011 5771
Filtro Alto Flujo 27/03/2011 | 28/03/2011 10505
Filtro Alto Flujo 28/03/2011 | 29/03/2011 9401
Filtro Alto Flujo 29/03/2011 | 30/03/2011 13861
Filtro Alto Flujo 30/03/2011 | 31/03/2011 15092
Filtro Alto Flujo 31/03/2011 | 01/04/2011 15287
Filtro Alto Flujo 01/04/2011 | 02/04/2011 14895
Filtro Alto Flujo 02/04/2011 | 03/04/2011 15142
Filtro Alto Flujo 03/04/2011 | 05/04/2011 29294
Filtro Alto Flujo 05/04/2011 | 07/04/2011 27188
Filtro Alto Flujo 07/04/2011 | 09/04/2011 28757
Filtro Alto Flujo 09/04/2011 | 12/04/2011 40722
Filtro Alto Flujo 12/04/2011 | 19/04/2011 82247
Filtro Alto Flujo 19/04/2011 | 26/04/2011 95631
Filtro Alto Flujo 26/04/2011 | 03/05/2011 97632
Cartucho Carbo6n Activo 22/03/2011 | 29/03/2011 382,85
Cartucho Carbdn Activo 29/03/2011 | 05/04/2011 383,64
Cartucho Carbdén Activo 05/04/2011 | 12/04/2011 383,49

Tabla 5.1. Periodicidad y voluimenes muestreados en Caceres de los
aerosoles radiactivos y de la fraccion gaseosa de los radioyodos,

respectivamente con el colector de alto y bajo flujo.
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Todas estas muestras fueron analizadas a través de espectrémetros gamma
de alta resolucion y bajo fondo, usando para ello detectores de germanio
hiperpuros de tipo P y con unas eficiencias relativas en el rango del 30-40% y
resoluciones de 1.77-1.86 keV para el fotopico del ¢9Co a 1.33 MeV.

Las muestras de tritio fueron preparadas siguiendo el procedimiento
interno del LARUEX (PL-77) y medidas en el espectrometro de centelleo liquido
Quantulus 1220 de ultrabajo fondo (PL-75).

Por ultimo, para la determinacion del 131] en la muestra de agua de lluvia se
realizé una extraccion selectiva del mismo, estabilizandola con Nal y posterior
precipitado como Agl (PL-05). El analisis se llevd a cabo en los espectrometros

gamma descritos con anterioridad.

5.3.- Impacto radiolégico en los aerosoles:

5.3.1.- Aerosoles atmosféricos:

A continuacion se presentan los resultados obtenidos para las muestras
analizadas y, el impacto radioldgico que el accidente nuclear de Fukushima tuvo la

atmosfera de Caceres.

Como se comentd anteriormente, los primeros niveles de actividad
detectados superiores a la Actividad Minima Detectable (AMD) del método
rutinariamente utilizado para el 131,articulado liberado tras el accidente nuclear de
Fukushima, se registraron en el filtro de alto flujo colectado en el periodo
comprendido entre el 15 y el 22 de Marzo de 2011, practicamente de forma
simultanea a lo registrado en la mayoria de las ciudades europeas (Masson et al.,
2011). Sin embargo, no fue hasta fechas posteriores a ésta, cuando se detect6 la

presencia del resto de radionucleidos.

Por otro lado, fue en las fechas comprendidas entre los dias 27-29 de Marzo
de 2011, cuando se registraron los niveles de concentracion mas elevados de
radionucleidos, tanto en la atmoésfera de Caceres, como en otras ciudades de
Espafia (Lozano et al,, 2011, Baeza et al., 2012), detectandose la presencia neta de

actividades para 131], 134Cs, 136(Cs, 137Cs, 132Te y su hijo de vida corta el 132].

Para entender las alteraciones radiactivas que tuvieron lugar en la
atmodsfera de Caceres durante estas fechas, se ha analizado la evoluciéon temporal
de los citados radionucleidos (ver figura 5.4), correlacionando dichos valores con

datos meteoroldgicos locales de Caceres (tales como direccidon y velocidad del
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viento y precipitaciones), obtenidos de la Agencia Estatal de Meteorologia (ver
Anexo 1).

En la figura 5.4, puede observarse como la evolucion temporal que
manifiestan los radionucleidos detectados es similar para todos ellos. En la
muestra recolectada entre el 15 al 22 de Marzo de 2011, comienzan a detectarse
los primeros niveles de actividad superiores a las actividades minimas detectables
normalmente alcanzables con el empleo del captador de alto flujo en el LARUEX (a
modo de ejemplo, AMD(131]) » 1:10-7 Bq/m3) . Concretamente, la causa tltima de la
llegada a Caceres de los restos de la nube radiactiva procedente del accidente de la
central nuclear de Fukushima, es la entrada en la Peninsula Ibérica de vientos con

componente dominante oeste durante los dias del 15 al 19 de Marzo.

A partir del 23 de Marzo comienzan a registrarse niveles de actividad
superiores a las actividades minimas normalmente detectables del LARUEX para
los siguientes radionucleidos (1311, 134Cs, 136Cs, 137Cs, 132Te y su hijo de vida corta el
132]), aumentando rapidamente hasta el nivel maximo registrado el dia 28 de
Marzo. Este aumento en los niveles de actividad se justifica por la llegada de
vientos con componente dominante oeste y el aumento en la velocidad media de
los mismos (3.1 m/s), asi como por el efecto de limpieza que se produjo en la
atmdsfera de Caceres, debido a las precipitaciones (14.2 mm) ocurridas durante
esas fechas, que favorecieron el depésito de una parte significativa del material

radiactivo existente en dicho momento en la atmodsfera.

Por ultimo, a partir del 29 de Marzo los vientos, giraron a una direccidon
predominante del este, y ain cuando se produjeron importantes precipitaciones
entre las fechas comprendidas entre el 18 y 29 de Abril (43.6 mm), los niveles que
incidieron en Caceres procedentes del resto de Espafia habian disminuido lo

suficiente para volver a ser inferiores a nuestras actividades minimas detectables.

Cabe destacar que estas evoluciones temporales son similares a las
encontradas por otros autores en diferentes regiones espafiolas. Sin embargo, los
niveles de actividad detectados en Caceres son ligeramente superiores a esas,
debido fundamentalmente a que la nube radiactiva fue transportada desde el
suroeste al noreste de Espafa, ver figura 5.3 (Baeza et al,, 2012, Lozano et al,,
2011).

Paralelamente se detectaron concentraciones de actividad neta para el 131]
en su forma gaseosa en la atmosfera de Caceres durante el periodo de coleccion
semanal del 22-29 de Marzo y del 29 de Marzo al 5 de abril de 2011, con unas
actividades especificas de 2800 + 700 y 3900 + 700 uBgq/m3, respectivamente.
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Cabe destacar que estas concentraciones son similares a las obtenidas durante ese

mismo periodo para el caso del 131] en forma particulada.

En la tabla 5.2, se muestran los niveles de concentracion maximos
detectados para cada uno de los radionucleidos mencionados (en puBq/m3), asi
como la contribucién de cada uno de ellos a la concentracion maxima total (en %),
obtenida ésta como el sumatorio de las concentraciones maximas de actividad (en
uBq, obtenida del producto de la concentraciéon maxima (uBq/m3) y del volumen
aspirado (m3)) de cada uno de los radionucleidos presentes en la tabla 5.2. Como
se puede observar, los niveles de concentracion, asi como el porcentaje de
contribucién a la concentracion total mas elevados, se corresponden con el 131]
(siendo mayor la contribucidn del 13articulado), Seguido del 134137Cs, 132Te, 132] y
136Cs. El motivo de la diferente contribucién individual encontrada sobre la
concentracion total, se debe al inventario de estos radionucleidos en el
combustible utilizado en un reactor nuclear, ver anexo 2 (UNSCEAR, 1988) (Curso
General de Formacion de Actuantes en Emergencias Nucleares, CSN). Como se
observa en dicho anexo, la actividad total para 132] y 132Te es mayor que la del 131],
134(Cs y 137Cs. Sin embargo, dado que la vida media de los primeros es notablemente
menor y por ello, su desintegracién mas rapida que para el resto de radionucleidos,
justifica que la mayor contribucién encontrada a la concentracién total en los

aerosoles sea la del 131], seguida de la del 137Cs y 134Cs.
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Concentracion Maxima Contribucion a
Periodo de 1
+ a
muestreo de = .,
Is6topo _ Concentracion
mayor Incertidumbre Maxima Total
concentracion
(1Bq/m?) (1Bq) (%)
137Cs 690+ 60 | (6,49 £0,56)-10° 14,0
136Cs 41 +22 (3,85 +2,06)-105 0,8
134Cs 620+ 50 | (583+0,47)-106 12,6
28-29 Marzo
132] 95+13 (8,93 +1,22)-10° 1,9
Vaspirado(m3): 9401
132Te 212 +23 | (1,99 £0,22)-10° 4,3
LN Y P 3100+ (2,91 £0,28)-107 | 63,0
particulado 300 ) =Y )
29 Mazo-5 Abril 66,4
3900 +
Vipraao(m®): | Slgaseoso |7 | (1L50£027)-10° | 34
383,64
Concentracion Maxima Total
4,62-107 100
(nBq totales)

Tabla 5.2. Maximos niveles detectados y su contribucion a la concentracion
maxima total en aerosoles de Caceres.
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15/03/2011 a 22/03/2011
Direccion de viento: W, ESE
Velocidad media: 2,2m/s
Precipitacion: 0 mm

23/03/2011 a 28/03/2011
Direccion de viento: E, W
Velocidad media: 3,1m/s
Precipitacion: 14,2 mm

29/03/2011 a 17/04/2011
Direccion de viento: W, E
Velocidad media: 2,1m/s
Precipitacién: 0 mm

18/04/2011 a 29/04/2011
Direccion de viento: S, NNE
Velocidad media: 2,3m/s
Precipitacion: 43,6 mm
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Figura 5.4. Evolucion temporal de los niveles de 131], 132Te, 132], 134Cs, 136Cs y 137Cs (uBq/m3) en aerosoles de Caceres y de las principales

caracteristicas meteorolégicas locales durante dichas fechas.
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Ademas de la determinacion de los contribuyentes individuales a la nube
(tabla 5.2), una de las caracteristicas que la identifica de forma inequivoca, es conocer
su razén isotdpica, para aquellos elementos con mas de un isétopo radiactivo
presente en la nube. Asi y a modo de ejemplo, como se observa en la figura 5.5, la
ratio 134Cs/137Cs permanece practicamente constante durante el periodo estudiado,
con un valor préximo a la unidad. Este valor de la razén entre ambas actividades es
similar a los obtenidos por diversos autores que han hecho su seguimiento en otras
instalaciones (Masson et al., 2011). Por otra parte, este valor de la razén calculada
permite realizar una estimacién media para el grado de quemado del fuel en 25000
MWd/TU (Sthol et al,, 2011), lo cual es segun dicho autor consistente con el periodo
de quemado del combustible en los reactores de la unidad 1y 3.
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Figura 5.5. Evolucion temporal de las ratios de actividad de 134Cs/137Cs en
aerosoles de Caceres.
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Otra de las relaciones isotdpicas calculada a partir de las actividades medidas
fue la del 136Cs/137Cs, siendo en este caso su valor menor a 0.3. Este mismo valor ha
sido encontrado en otras estaciones de monitoraje Europeas (Masson et al., 2011), lo
cual vuelve a confirmar el origen comun de la nube radiactiva detectada en todos esos
laboratorios. Este valor de la razon 136Cs/137Cs puede interpretarse en base a que se
han producido ciertas evacuaciones procedentes de la piscina de combustible gastado
de la Unidad 4; la cual contenia una mezcla de combustible fresco y antiguo (Baeza et
al.,, 2012).

Debido al diferente comportamiento de las fracciones del 131I, particulada y
gaseosa, se ha llevado a cabo también el célculo de la razon 3gaseoso/ 3 Hroral; que
proporciona informaciéon de los procesos ocurridos en la atmosfera durante el
transporte de la nube radiactiva desde la zona de liberacion, hasta el punto de
muestreo. En este sentido, se observa que dicho valor ha ido aumentando con el
tiempo, desde los 0.75 registrados en los Ultimos dias de Marzo a los 0.85-0.90 en los
primeros dias de Abril. Este mismo comportamiento se ha observado en otras
estaciones de monitoraje de Europa (Masson et al., 2011), hecho que podria indicar
que la presencia de la fraccion particulada del 131] en el aire no esta en equilibrio, por
el proceso de conversion gas-particula, que dependen, entre otros parametros, de la

temperatura y de la humedad relativa de la atmésfera local.

Por ultimo, como prueba de la enorme sensibilidad que posee el método de
analisis utilizado, basado en el uso de un colector de aerosoles de alto flujo, se ha
podido llevar a cabo un andlisis comparativo entre los niveles detectados tras el
accidente nuclear de Fukushima para 137Cs, 134Cs y 131, con los detectados
habitualmente durante el periodo en el que se ha utilizado dicha infraestructura,
comprendido entre enero 2005 y diciembre de 2010. Dado que estos radionucleidos
son de origen artificial, cabe destacar que durante el citado periodo temporal previo
al accidente, tan sélo se ha detectado actividad especifica neta esporadica para el
137Cs, dado fundamentalmente, a la ubicacién del colector de alto flujo utilizado, a la
resuspension desde el suelo del fallout procedente de las pruebas nucleares
atmosféricas realizadas en la década de los afios 50, mientras que para el 134Cs y 131],
no se han detectado actividades superiores sus respectivos valores minimos
detectables en ninguna de las muestras analizadas durante el precitado periodo

previo al accidente.

En la tabla 5.3, se muestra el valor medio de actividad (V.M.) de los niveles de

137Cs detectados habitualmente, asi como los AMD y el porcentaje de muestras
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analizadas con una actividad especifica neta superior a éste. Para el caso de 134Cs y
131] se muestran exclusivamente los valores de AMD alcanzados en las muestras
medidas durante el periodo mencionado anteriormente. Ademas, para todos ellos, se
presentan el valor maximo y minimo detectado en la atmésfera de Caceres tras el
accidente nuclear de Fukushima, durante el periodo comprendido entre el 15 de
Marzo al 29 de Abril de 2011.

Como se puede observar en dicha tabla, los niveles de actividad maximos
detectados tras el accidente nuclear de Fukushima superan en 4000 veces el valor
habitual de AMD para el 137Cs, 3600 veces el AMD para el 134Cs y 17500 veces el AMD
para el 131l Por otra parte hay que destacar que los niveles de notificaciéon al
organismo regulador espafiol (Consejo de Seguridad Nuclear) son de: 4105 pBg/m3
para el 131], 2-105 uBq/m3 para 37Cs y 3-10° uBq/m3 para 134Cs. De su comparaciéon
puede deducirse que, los niveles maximos detectados para los precitados
radionucleidos son muy inferiores a estos ultimos valores de referencia y, por tanto,

que se puede garantizar que no representaron concentraciones peligrosas para el ser

humano.
Valores durante el

Valores estandar antes del accidente de la CN de impacto en Caceres de la

Fukushima nube procedente de

Fukushima
V.M. £ 20 AMD | POTCEntAIE | (4 i Anis) | (Amin/AMD) -
Radionucleido muestras

(nBq/m3) | (uBq/m3) | .\ (uBg/m3) | (Amix/AMD)

137Cs (0,63 £0,42) 0,164 254 % 5,71-690 35-4182

134Cs - 0,169 0% 1,28-620 8-3669

131] - 0,176 0% 1,63-3080 9-17500

Tabla 5.3. Valores de Actividad (A) y AMD estandar frente a niveles de actividad
tras el accidente nuclear de Fukushima para 137Cs, 134Cs y 131],

Debido a que estos niveles detectados para los citados radionucleidos

artificiales son superiores a sus respectivos AMD, ha parecido interesante valorar en
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el presente trabajo la dosis incorporada por inhalacién, para dos grupos de edad: de
1-2 afios y mayores a 17 afos, con una tasa de inhalacion media de 3,8 y 23 m3/dia,
respectivamente (ICRP, 1984).

En la tabla 5.4, se presentan las tasas de dosis maximas incorporadas por

inhalacion (Dmax,inh), calculadas éstas a partir de los valores de concentraciéon

maxima detallados en la tabla 5.2 y que fueron detectados durante el periodo
comprendido entre el 15 de Marzo y 29 de Abril de 2011, para cada uno de los
radionucleidos objeto de estudio; asi como el porcentaje de dosis con que cada uno de

estos radionucleidos contribuyen a la tasa de dosis total maxima inhalada (suma de

todos ellos) (DTaxinn ) ¥, la relacion existente entre la dosis maxima permitida por

el Reglamento sobre Protecciéon Sanitaria contra Radiaciones lonizantes para los

miembros de publico (Dperm = 1 mSv/afio = 0,114 uSv/h) (BOE, 2001) y la dosis total

maxima inhalada.

Como se puede observar, el 131] es el que mayor contribucion tiene al computo
global de la dosis, un 66%, para el grupo de edad de 1-2 afios. Por otro lado, al
comparar los porcentajes con que estos radionucleidos contribuyen a la dosis total
maxima incorporada por inhalacién, con el porcentaje con que contribuyen a la
concentracion maxima total detectada (ver tabla 5.2), se observa que en ambos casos

estas contribuciones son similares.
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‘ Contribucion a [')perm (j,LSV /h)
Radionucleido Dméx'mh(pswh) I:.)Tméx»inh (%) bTméX,inh(}—lSV/ h)
1-2a <17 a 1-2a <17 a 1-2a | <17a
1311 gageparticuladoy | 3.54-105 | 2.20-105 | 66.18 | 36.39
137Cs 1.09:10-° 2.58:10-> | 20.38 42.68
134Cs 6.17-10¢ 1.19-105 | 11.53 19.69
2135 1887
136Cs 7.13-108 1.10-107 | 0.13 0.18
132] 1.44-10-8 1.00-10-8 | 0.03 0.02
132Te 9.38:107 | 6.32:107 | 1.75 1.05
D1 inn(@Sv/h) | 534:105 | 6,04105 | 100 | 100

Tabla 5.4. Valores de la maxima tasa de dosis maxima incorporada por

inhalacion, individual (If)méx,inh) (para cada uno de los radionucleidos

detectados) y total ([.)Tméx,inh) (para la suma de todos ellos), expresadas en

uSv/h, contribucion de cada una de las tasas de dosis maximas individuales a la

total, expresada en % y, comparacion entre dosis maxima permitida ( Dperm = 1

mSv/afio = 0,114 puSv/h) para el publico en general (BOE, 2001) frente a dosis
total maxima inhalada por éste.

En el caso de la dosis incorporada por inhalacion para personas mayores de 17
afios, se observa que la contribucién al cémputo global de la dosis esta equiparada
para el 1311 y el 137Cs, debido a que para este grupo de edad, a diferencia del grupo de
1-2 afios, la dosis eficaz comprometida por unidad de incorporaciéon (h(g)inn) es

practicamente la misma para ambos radionucleidos.

No obstante, para los dos grupos de edad estudiados, la dosis total inhalada es
practicamente la misma y en cualquier caso, del orden de 2000 veces inferior a la

dosis maxima permitida segin el reglamento citado con anterioridad.
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[ ]
Asimismo en la tabla 5.5, se presentan las tasas de dosis por inhalacién ( Dinn),

para los dos grupos de edad citados con anterioridad, correspondientes al sumatorio
de las actividades detectadas durante todo el periodo comprendido entre el 22 de
Marzo de 2011 y el 5 de Abril de 2011, para cada uno de los radionucleidos objeto de

estudio; asi como el porcentaje de dosis con que estos radionucleidos contribuyen a la

[ ] [
dosis total inhalada (DT inh) y, la relacion entre la dosis maxima permitida ( Dperm =

1 mSv/afio = 19,23 uSv/semana) por el Reglamento sobre Proteccidn Sanitaria contra
Radiaciones Ionizantes para los miembros de publico (BOE, 2001) y la dosis total
inhalada. Como se puede observar los resultados obtenidos en este caso son similares
a los presentados en la tabla 5.4. Sin embargo, en este caso la dosis incorporada por
inhalacion durante un periodo de una semana fue del orden de 11000 veces inferior a

la dosis maxima permitida segun el citado reglamento.

Por tanto, se puede concluir que aun cuando los niveles maximos de actividad
para los radionucleidos objeto de estudio son varios miles de veces superiores a
nuestro AMD; sin embargo, la tasa de dosis inhalada correspondiente a estos valores
de actividad se encuentra en el rango de 2000 a 11000 veces por debajo de la dosis
maxima permitida por el Reglamento sobre Proteccion Sanitaria contra Radiaciones
lonizantes para los miembros del publico y, por tanto, pueden considerarse

despreciables desde dicha 6ptica para el ser humano.

Todo ello pone de manifiesto que la liberacién de niveles traza de actividad de
radionucleidos artificiales, producida tras un accidente nuclear, que ha ocurrido a
varios miles de kildmetros de nuestra area de observacion en Caceres, son
perfectamente detectables, si las condiciones climatoloégicas son las adecuadas,
mediante el uso de colectores de aerosoles de alto flujo y posterior analisis
espectrométrico gamma, lo cual demuestra la enorme sensibilidad y utilidad que se

posee con dicha instrumentacidn.
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) Contribucion a Dperm (uSv /semana)
. . Dinn (pSV/semana) . .
Radionucleido Dtjnh (%) DT,inh(uSV/Semana)
1-2a <17 a 1-2a <17 a 1-2a <17 a

131I(gas+particu]ado) 1.23‘10_3 7.65'10_4 71.64‘ 4‘2.87

137Cs 2.77-104 | 6.53-10% | 16.13 36.60

134Cs 1.74-104 | 3.35-104 | 10.13 18.77
11180 10803

136Cs 8.19-10¢ | 1.26-10° 0.48 0.71

132] 1.94-10¢ 1.35-10¢ 0.11 0.08

132Te 2.58-10-5 | 1.74-10-5 1.50 0.98

Drinn(Sv/semana) | 1.72-103 | 1.78-103 | 100 | 100

Tabla 5.5. Valores de la tasa de dosis incorporada por inhalacion, individual

(f)inh) (para cada uno de los radionucleidos detectados) y total ([‘)T,inh) (parala

suma de todos ellos), expresadas en puSv/semana, contribucion de cada una de
las tasas de dosis individuales a la total, expresada en % y, comparacion entre

dosis permitida (Dperm = 1 mSv/afio = 19,23 pSv/semana) para el publico en

general (BOE, 2001) frente a dosis total inhalada por éste.

5.3.2.- Otros tipos de muestras atmosféricas analizadas:

Paralelamente al muestreo de aerosoles en la atmosfera de Caceres, se han
colectado y analizado otros tipos de muestras, con el fin de realizar el estudio mas
amplio que fue posible, sobre el impacto que el accidente nuclear de Fukushima tuvo

en la atmosfera de Caceres.

En este sentido, se recolectaron muestras de tritio atmosférico durante el
periodo comprendido entre el 9 y 28 de Marzo de 2011 (el volumen total muestreado
fue de 0,559 m3) con el colector de tritio activo (MARC 7000) descrito en el capitulo 2
del presente trabajo. Posteriormente, se determind la actividad del tritio atmosférico,

tanto en su forma oxidada (HTO y T20) como en la reducida (HT y T3), obteniéndose
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en todas sus formas valores de actividad inferiores al AMD del procedimiento, es

decir, 24 mBq/m3 en ambos casos.

Por ultimo, se tomaron muestras de la deposiciéon himeda (lluvia) habida
durante el periodo de estudio. Asi, se llevé a cabo la determinacion del 131 en el agua
de lluvia recogida el 29 de Marzo de 2011 (precipitacion: 2,0 mm), previa extraccion
selectiva de éste, resultando de dicho andlisis una concentraciéon volumétrica de
(1,55£0,06)-103 Bg/m3. Esta concentracion de 131] en el agua de lluvia es del mismo
orden que las detectadas en otras localizaciones espafiolas, con precipitaciones
similares durante dicho periodo. Asi por ejemplo, la concentracién volumétrica de 1311
detectada en el agua de lluvia en Sevilla (Espafia), recolectada el 29 de Marzo de
2011, fue de (2,06%0,17)-10% Bq/m3, para una precipitaciéon de 1,6 mm (Baeza et al,
2012).

En cuanto al contenido de tritio en agua de lluvia, cabe destacar que tan sélo se
ha detectado actividad especifica neta, con una concentracién volumétrica de
(2,6%1,1)-103 Bq/m?3, en el caso de “agua de rocio” recogida el 28 de Marzo de 2011. Al
comparar esta actividad de tritio detectada, con el rango de los niveles de tritio
((0,19-2,44)-10% Bg/m3) detectados en el agua de lluvia en la poblaciéon de Caceres
(véase tabla 2.2 de la presente memoria) en afios previos y posteriores al accidente
nuclear de Fukushima, se puede concluir que en el caso de este radionucleido no ha
habido un impacto radiol6gico minimamente significativo del mismo en la atmosfera

de Ciceres como consecuencia del accidente nuclear de Fukushima.

5.4.- Conclusiones:

Una vez analizado el impacto que el accidente de la central nuclear de
Fukushima ejerci6 sobre la atmodsfera de Caceres, procedemos a detallar los

principales resultados y conclusiones obtenidos en el presente capitulo.

1. Los efectos de los restos de la nube radiactiva procedente de Fukushima se
registraron en la atmésfera de Caceres, en el filtro de aerosoles recolectado en la
bomba de alto flujo entre los dias 15 a 22 de Marzo del 2011.

2. La capacidad del procedimiento seguido, recoleccién con bomba de alto flujo y
medida por espectrometria gamma de alta resolucion, demostr6 de nuevo su elevada
sensibilidad al poder detectar radionucleidos artificiales, algunos con vida media tan
corta como los seguidamente listados: 1311 (T1/2: 8 dias), 134Cs (T1/2: 2.1 afios), 136Cs
(T1/2: 13.2 dias), 137Cs (T1/2: 30.1 afios), 132Te (T1/2: 3.2 dias) y 132[ (T1/2: 2.3 horas).
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3. Las actividades maximas detectadas en el aire para radionucleidos emisores
gamma fueron de 3100 y 3900 uBq/m3 para las fracciones particulada y gaseosa,
respectivamente del 1311. La ordenacién de las actividades las actividades maximas

para todos los emisores gamma detectados es:
131 gace0s0 * 13 particulado >> 137Cs & 134Cs > 132Te > 132] > 136(s,

4. Dichas actividades son miles de veces superiores a la capacidad de deteccion
del método (4000 veces el valor habitual de AMD(137Cs) y 17500 veces el AMD(131])).
Sin embargo, las actividades netas registradas son facilmente -calificables de
despreciables al encontrarse 6rdenes de magnitud por debajo de los niveles de
notificacion obligatoria al Consejo de Seguridad Nuclear (desde los 10,2 veces para el

131], a los 30 veces para el 137Cs).

5. La duraciéon de la anomalia radiolégica debida a los restos de la nube
radiactiva producida en Fukushima fue detectable en la atmoésfera de Caceres entre
los dias 15 de marzo a 29 de abril, con especial intensidad del el 15 al 30 de marzo. Su
origen fue indudablemente el antes apuntado, ya que su entrada en la atmosfera de
Caceres se debio a los vientos que en dicho momento soplaban en la zona con
direccion W,ESE, mientras que su desaparicién de la misma se debi6 a los vientos con
direccion S,NNE que fueron los dominantes a partir del 18 de abril. Ademas, la
relacién isotopica calculada para varias parejas de isétopos radiactivos de un mismo
elemento (a modo de ejemplo: 134Cs/137Cs = 1,0; 136Cs/137Cs = 0,3;
131 gase0s0/ 13 particulado = 0,75-0,90) coincide con las predicciones efectuadas por otros
investigadores en diferentes partes del mundo y que se atribuye a la mencionada

nube originada en Fukushima.

6. La dosis por inhalacién que incorporé la poblacién Cacerefia en dichas fechas
fue debida principalmente a la suma de las dos fracciones (particulada y gaseosa) del
131], siendo su contribucién concretamente del 66% y 36% de la dosis total
incorporada por esta via, respectivamente para los dos grupos de edad considerados
(1-2 anos y mayores de 17 afios). En cualquier caso, la dosis total incorporada por
inhalaciéon, debe calificarse de despreciable desde la oOptica de la proteccién
radioldgica de la poblacion de Caceres, ya que ésta es del orden de 2000 veces menor
que la maxima permisible por nuestra legislacion (1mSv/a), practicamente

independiente del grupo de edad considerado (1-2 afios y mayores de 17 afios).
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Anexo I. Datos Meteorologicos de Caceres (AEMET).

Fecha Direccion Viento (2) Velocidad Viento (m/s) Precipitaciéon (mm)
15/03/2011 250 (WSW) 3,6 0
16/03/2011 280 (WNW) 39 0
17/03/2011 270 (W) 1,7 0
18/03/2011 210 (SSw) 1,4 0
19/03/2011 330 (NNW) 0,8 0
20/03/2011 120 (ESE) 1,1 0
21/03/2011 100 (ESE) 1,4 0
22/03/2011 60 (ENE) 33 0
23/03/2011 60 (ENE) 3,6 1,1
24/03/2011 80 (E) 4,4 93
25/03/2011 180 (S) 1,4 1
26/03/2011 270 (W) 31 1,1
27/03/2011 290 (WNW) 39 0,3
28/03/2011 220 (SW) 2,2 1,4
29/03/2011 270 (W) 2,8 0
30/03/2011 270 (W) 31 0
31/03/2011 100 (ESE) 1,4 0
01/04/2011 130 (SE) 2,8 0
02/04/2011 180 (S) 2,2 0
03/04/2011 330 (NNW) 3,6 <0,1
04/04/2011 100 (ESE) 1,1 0
05/04/2011 90 (E) 1,9 0
06/04/2011 130 (SE) 2,2 0
07/04/2011 Variable 2,2 0
08/04/2011 120 (ESE) 1,7 0
09/04/2011 250 (WSW) 2,2 0
10/04/2011 20 (NNE) 2,2 0
11/04/2011 360 (N) 1,9 0
12/04/2011 90 (E) 1,1 0
13/04/2011 90 (E) 0,6 0
14/04/2011 340 (NNW) 1,1 0
15/04/2011 20 (NNE) 1,4 0
16/04/2011 130 (SE) 2,5 0
17/04/2011 90 (E) 31 0
18/04/2011 200 (Ssw) 2,2 1,3
19/04/2011 140 (SE) 4,2 2,2
20/04/2011 190 (SSW) 33 3,3
21/04/2011 120 (ESE) 39 8,9
22/04/2011 180 (S) 2,2 16,3
23/04/2011 90 (E) 1,1 0,2
24/04/2011 20 (NNE) 2,5 0
25/04/2011 20 (NNE) 1,7 0
26/04/2011 20 (NNE) 1,4 0
27/04/2011 60 (ENE) 1,7 0
28/04/2011 180 (S) 0,8 2
29/04/2011 180 (S) 2,8 9,4
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Anexo II. Productos volatiles mas importantes de la fision en un reactor de

3000 MWth.
Radionucleido Vida-media Actividad (Bq)

Krypton-85 10.8 anos 2 x 1016
Krypton-85m 4.4 horas 1x1018
Krypton-88 2.8 horas 2x1018
Xenon-133 5.3 dias 6 x 1018
Xenon-135 9.2 horas 1x1018
lodo-131 8.1 dias 3x1018
lodo -132 2.3 horas 4 x 1018
lodo -133 21 horas 6 x 1018
lodo -135 6.7 horas 5x 1018
Teluro-132 3.3 dias 4 x 1018
Cesio-134 2.1 afios 4 x 1017
Cesio -137 30.1 afios 2 x 1017
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