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OBJECTIUS DE LA TESL
Els objectius del present treball han estat:

Posar a punt la metodologia analitica per a la mesura de I'activitat
gamma per espectrometria gamma d’alta resolucié de diferents tipus de
mostres ambientals. Amb aquest fi hom ha efectuat el calibratge en
energies i el calibratge en eficiencies per a les diferents geometries i
densitats emprades en la mesura de l'activitat gamma, de les mostres

que formen part d’aquest estudi.

L'estudi de l'efecte que en diversos compartiments del medi
(atmosfera, biosfera i litosfera) ha tingut 'accident de la Central Nuclear
de Txérnbbil a Catalunya. Aquest estudi es composa de tres parts. En
un primer capitol hom mostra I'estudi realitzat en mostres d’aerosols
atmosfeérics recol.lectats durant els dies de I'accident, en un segon hom
du a terme l'estudi en sols de boscos forestals, i finalment en un altre
capitol hom mostra l'estudi realitzat en sediments de la costa de

Barcelona.



CAPITOL 1

INTRODUCCIO



1.1 TIPUS DE RADIOACTIVITAT AMBIENTAL.

El control del medi ambient és un dels camps en els quals la
Quimica Analitica juga un paper primordial. Un dels grans grups de

pol.luents en el medi el formen els radiondclids.

Els estudis referents a la radioactivitat ambiental requereixen que
les mesures siguin de qualitat per tal d’avaluar correctament la dosi
radioactiva que rep I'home a través dels diversos mecanismes i camins

a través dels quals actuen els radionuclids.

Com a pas previ a la mesura de la radioactivitat cal conéixer
quines son les fonts que originen els radiontclids. Aquestes fonts

poden classificar-se en naturals i artificials segons llur origen.



1.1.1 RADIOACTIVITAT NATURAL.

La radioactivitat natural té diversos origens: radiacié cosmica, els
radiontclids cosmogénics produits per interaccié entre aquesta radiacié
cosmica i I'atmosfera, i finalment els radiondiclids d'origen terrestre o
radionuclids primordials. Dins d'aquest ultim grup podem distingir
aquells que tenen vida mitjana llarga i hi sén presents des de la
formacié de l'escorga terrestre i els que formen part de les tres
cadenes radioactives: la série de l'urani, on el primer element és I
?%U; la série del tori, on el primer element és el *Th; i, finalment, la
série de I'actini, on el primer element és I' ®*U. Aquestes tres families -
radioactives representen una gran part del fons radioactiu al qué esta

exposat 'home.

Anteriorment va existir una quarta familia radioactiva, la del
neptuni originada pel *'Pu, el qual ja no existeix degut a la seva vida
mitjana relativament curta (14 anys). El radiontclid de la cadena que
té una vida mitjiana més llarga és el "’'Np tot i que només és de 10°
anys. L’Gnic radiontclid que existeix pertanyent a aquesta série és el

**Bi amb una vida mitjana estimada al voltant de 2x10" anys.

Radiacié cosmica:
S6n radiacions molt energétiques originades en [I'espai

extraterreste i que arriben a les capes altes de [I'atmosfera.



Consisteixen en un 87% de protons d'alta energia, un 11% de
particules «, al voltant d’'un 1% de nuclis amb nombre atémic entre 4
i 26 i al voltant d'un 1% d'electrons molt energétics (1). Aquestes
radiacions cosmiques és caracteritzen per ser molt penetrants i molt
energétiques, amb una energia mitjana de 10" eV essent el valor
maxim de 10"eV. La interaccié d’aquestes radiacions amb els nuclis
atmosferics produeixen una radiacié secundaria formada per electrons,

raigs gamma, neutrons i mesons.

Radionuclids originats per la radiacié cdosmica:

Aquests radionuclids son formats a linteraccionar la radiacio
cosmica amb els nuclis atmosférics. A la taula 1.1 (2) hom déna
aquests radionuaclids, llur vida mitjana, la concentracié a la troposfera
i les principals radiacions i energies. Els més freqlients sén "“C, °H i

'Be, i els menys freqlients sén *?Na, "Be, *S, *P, ¥P i *Cl.

De tots ells els que més contribueixen a la irradiacié dels
organismes sén: el “C, essent el radioniclid d’'origen cosmogénic més
important des del punt de vista bioldgic i ambiental; el °H, tot i que la

l14

seva contribucié és negligible front a la del "“C i en menor grau el 'Be

i el ®Na.

El “C i el °H (3-7) a més d'origen natural també es troben a

I'atmosfera degut a l'activitat de I'home. Hom ha observat un important



augment de l'activitat de °H i “C a l'atmosfera degut a les proves

nuclears realitzades en aquesta al voltant dels anys 60.

A l'atmosfera el *C es troba principalment en forma de CO, i el
*H en forma de vapor d’aigua. El 99% de °H existent en I'escorga
terrestre es troba en l'aigua, formant l'aigua tritiada, essent aquesta la

via normal d’'incorporacié als organismes vius.

Taula 1.1. Radionuclids naturals produits pels raigs cosmics (8).

Tropospheric
concentration Principal radiations and
Radionuclide Half-life (pCi/kg air) energies (MeV)
SH 12 years 32 x 1.0-2 B— 0.0186
"Be 53 days 0.28 v 0477
10Be 1.6 X 106 years 32 x 1.0-8 B- 0.555
14C 5730 years 34 B— 0.156
22Na 2.6 years 30 x 1.0-5 B+ 0.545, v 1.28
24Na 15.0 hr — B— 14, vy 137,275
2p 14 days 6.3 X 1.0-3 B—- 1.71
B3p 24 days 34 x 1.0-3 B— 0246
35S 88 days 35 x 1.0-3 B— 0.167
36C]1 3.1 x 105 years 68 x 1.0-9 B— 0.714
338G 2.87 hr — - 1.1,y 1.88
38Cl 37 min e B~ 491, vy 1.60, 2.17
39C] 55 min - B— 191, vy 0.25, 1.27, 1.52




Pel que fa als altres radioniclids originats per les interaccions
dels raigs comiscs cal dir que actualment alguns d'ells sé6n emprats
com a tragadors per tal d'estudiar els mecanismes de transport

atmosferic, perd els estudis realitzats sén encara molt pocs.

La distribucié dels radiniclids cosmogeénics varia considerablement
amb l'altitud i la latitud. Els elements produits en I'estratosfera tenen
un temps mitja de residéncia en ella al voltant d'un any, després
passen a formar part de la troposfera on hi permaneixen unes sis
setmanes. Finalment, per deposicié o per precipitacié passen a formar
part de I'escorga terrestre. El 99% dels radionuclids cosmogénics no

gasosos formen part dels sediments marins o de la litosfera.

Radionutclids d’origen terrestre o primordials:

Aquest grup de radionuclids el formen aquelles fonts de radiacié
que existeixen en l'escorga terrestre des dels seus origens. Al formar-
se la Terra, fa aproximadament 5000 milions d’'anys, hi havia una
quantitat molt més gran d'isdtops radioactius que no pas ara degut a
que molts d'ells s’han desintegrat i per tant han desaparegut. Els
radionticlids amb periodes de semidesintegracié inferior a 10° anys sén
indetectables, mentre que els que tenen un periode de
semidesintregracié superior a 10" anys han tingut una disminucié molt
petita fins als nostres dies. Aixi doncs, els radionuclids primordials

existents en [lactualitat sén aquells que tenen un periode de



semidesintegracié de I'ordre, com a minim, de I'edat de I'Univers (8).

El contingut de radiontclids primordials és practicament igual a
tota I'escorga terrestre, excepte en algunes zones les quals presenten
una radioactivitat molt elevada degut als alts continguts de minerals

amb material radioactiu.

A la taula 1.2 (2) hom déna els radiontclids d'origen terrestre que

no formen part de cap série radioactiva i algunes de llurs propietats.

De tots aquests radionlclids els principals en I'escorga terrestre
des d’un punt de vista bioldgic i ambiental sén el “K i el “Rb. La resta
d’aquests radionuclids presenten uns periodes de semidesintegracio
molt g}ans i unes concentracions ambientals molt petites, la qual cosa
fa que tinguin poca importancia, al menys pel que fa a l'impacte

radioldgic ambiental.

El potassi es troba en grans quantitats i és un element essencial
en tots els organismes vius. Es un dels principals contribuidors a la
irradiacié d'origen terrestre tant externa com internament. Els continguts
de potassi en la natura sén molt variables, des d'un 0.1% en les
roques calcaries fins a un 3.5 % en certes roques granitiques, passant
per concentracions intermitges de l'ordre de I't1 % o inferiors en les

roques arenisques (9).



Taula 1.2. Radionuclids naturals d'origen terrestre (8).

Abun- Principal radiations:
Radio-  dance Half-Life energy (MeV) and
nuclide (%) (years) yield (%)
WK 0.012 1.26 X 10° [B~ 1.33, 899,
v with EC 1.46, 119,
S0y 0.25 6 X 10¥ [+ with 8~ 0.78, 309,
v with EC 1.55, 70%,
87Rb 27.9 4.8 X 10'* B~ 0.28, 100%
15[n 95.8 6.0 X 104 B~ 0.48, 100%
183Te 0.87 1.2 X 108 EC
18Lg 0.089  1.12 X 10 {5- 0.21, 80%
v with EC (0.81, 1.43), 70%
u2Ce 11.07 >5 X 10"  (a)
WNd 23.9 2.4 X 10% «1.83
4iSm 15.1 1.05 X 10" «2.23
148Sm 11.27 >2 X 104 —
16Sm 13.82 >1 X 108 —
12Gd 0.20 1.1 X 10% «2.1
1Dy 0.052 >1 X 10'¢ —
mHf  0.163 2 X 10% «25
116Lu 2.6 2.2 X 101 {a- 0.43
v 0.089, 0.203, 0.306
180Ty, 0.012 >1 X 10 —
187Re 62.9 4.3 X 10t B~ 0.003
190P¢ 0.013 6.9 X 10 «3.18




El “K és un isétop del potassi natural (0.0112% del potassi
terrestre és “°K) I'abundancia del qual en un sél tipic és al voltant d’'un
0.3 a un 1.0 % del pes i en el nostre cos és el 0.36 % del pes. Aixi,
I'activitat especifica mitjana, en I'home, és d'uns 60 Bg/Kg (8). Les
concentracions maximes de “K es troben en els muscles. Aixd fa que

I'irradiacio interna del “K es distribueixi uniformement.

El “Rb esta present en tots els tipus de roques i sols amb
concentracions petites. En les roques el contingut d’aquest radiondclid
es troba entre 7 i 19 Bg/Kg essent les roques granitiques les que
presenten un contingut més elevat. Pel que fa als sols, aquest-
radionuclid presenta una activitat de I'ordre de 7 Bg/Kg. En 'home la
concentraci6 de *Rb és de 8.5 Bq/Kg (10). Aquest esta relacionat amb

el potassi per les seves propietats quimiques.

Un altre grup de radionuclids d’origen terrestre el formen els
radionuclids provinents de les séries radioactives. Aquests radiontclids
es consideren per separat ja que es desintegren donant un gran
nombre de radiondclids fills. La major part dels radiondiclids naturals de
I'escorga terrestre provenen de les séries naturals de desintegracio.
Com ja s’ha dit anteriorment els radiontclids que donen lloc a aquestes
séries radioactives sén: **U, **Th i U, tot i que els radion(clids
presents en la série natural de I' ®*U contribueixen molt poc a la

irradiacié deguda al fons natural (10).

10



A les taules 1.3, 1.4 i 1.5 hom déna els radioniclids
corresponents a les séries radioactives naturals de l'urani, tori i actini

respectivament, aixi com llurs propietats.

En la natura, I' ®U i alguns altres radiontclids de I'urani i del tori,
experimenten fissi6 expontaniament o com a conseqiiéncia
d’interaccions amb neutrons que soén originats pels raigs cosmic o
altres fonts naturals. Aixi, I' **U, tot i que com a primer element d’una
de les séries radioactives naturals déna una série de radiondclids,
també pot donar altres radiondiclids per fissié espontania (per exemple
I' *Sr). No obstant aixd, les concentracions d'aquests radionticlids en

la natura sén molt petites i per tant la irradiacié que poden produir és

practicament negligible.

L'urani es troba en els sols i en totes les roques i minerals. Com
més acides son les roques més elevada és la concentracié d’urani (des
de 3.0 ppm en ignies acides fins a 0.03 ppm en ignies molt basiques).
Dins de les roques ignies les granitiques presenten unes de les
concentracions més elevada (4 ppm) i els fosfats minerals son els que
tenen les concentracions maximes (20-120 ppm), reflexant-se aixd en
I'slevat contingut d’urani de molts fertilitzants comercials amb fosfats.
Les roques sedimentaries, generaiment, tenen un contingut radioactiu

més baix tot i que algunes pissarres s6n sumament radioactives.

11



Taula 1.3. Radiondclids de la série de I'urani (8).

Isotope

Relative
isotopic
abundance
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Half-life

Radiation
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yield
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Taula 1.4. Radiondclids de la série del tori (8).

Relative
isotopic
abundance Energy Percent
Isotope (%) Half-life Radiation (MeV) yield
=Th 100 1.4 X 10" years a 4.01 76
3.95 24
¥ 0.055 24
miRa —_ 6.7 years ] 0.055 100
BiAe — 6.13 hr ] 2.18 10.0
1.85 9.6
1.72 6.7
. 1.11 53.0
0.64 7.6
0.46 13
¥ 0.058 53.0
0.129 5.2
0.184 <1
=Th - 1.9 years a 5.42 71
5.34 28
¥ 0.083 1.6
™Ra - 3.64 days a 5.68 94
. 5.45 6
5.19 0.4
¥ 0.241 3.7
2Rn — 55 sec a 6.28 100
¥ 0.50 0.07
npo —_ 0.16 sec a 6.77 100
usPh — 10.6 hr 8 0.33 ~88
0.57 ~12
¥ 0.176 <1
0.238 47
0.300 3.2
mpj - 60.5 min 8 2.25 64
a 6.086 9.8
6.047 25.1
~'s with g 1.81 1.0
1.61 1.8
1.03 2
0.83 13
0.72 7
+'s with a 0.040 2
0.288 0.5
0.46 0.8
(complex)
mPo s 3.04 X 1077 sec a 10.55 <1
8.785 99
1] - 3.1 min B 1.80 100
¥ 2.61 100
0.88 12
0.58 86
0.51 23
™Ph 52.3 Stable -— e =
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Taula 1.5. Taula de la série de I'actini (8).

Relative
isotopic
abundance Energy Percent
Isotope (%) Half-life Radiation  (MeV) yield
w[J 0.72 7.1 X 10® years a 4.32 3
4.21 5.7
4.58 8
(doublet)
4.5 1.2
4.4 57
4.37 18
¥ 0.110 2.5
0.143 11.0
0.163 5.0
0.185 54.0
0.205 5.0
MTh —_— 25.64 hr B8 0.302 52
0.218 20
0.138 22
¥ 0.026 2
0.085 10
(complex)
BiPg —_ 3.25 X 10 years a 5.00 24
4.94 22
5.02 23
5.05 10
¥ 0.027 6
0.29 6
(complex)
HAc - 21.6 years B8 0.046 99
a 4.95 1.2
(doublet)
Y 0.070 0.08
2'Th — 18.2 days a 6.04 23
5.98 24
5.76 21
5.72 14
(doublet)
¥ 0.050 8
0.237 15
(complex)
0.31
(complex)
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Taula 1.5. Continuacio.

Relative
isotopic
abundance Energy Percent
Isotope (%) Half-life Radiation  (MeV) yield
bt U 4 — 22 min B 1.15 299+
a 5.35 4 X 107
¥ 0.050 40
0.080 13
0.234 4
mRa — 11.4 days a 5.75 9
5.71 54
5.61 26
5.54 9
¥ 0.149 10
(complex)
0.270 10
0.33 6
(complex)
MRn —_ 4.0sec a 6.82 81
6.55 11
6.42 8
¥ 0.272 9
0.401 5
P — 1.77 X 1072 sec a 7.38 994
B —_ 2.3 X 10~
mPph —_ 36.1 min B 1.36 92
0.95 1.4
0.53 6
¥ 0.405 3.4
0.427 1.8
0.832 3.4
THIAL — ~10~4 sec a 8.00 100
mBj — 2.16 min a 6.62 84
6.28 16
B — 0.27
¥ 0.35 14
mpy — 0.52 sec a 7.45 99
6.89 0.5
v 0.57 0.5
0.90 0.5
17T — 4.79 min B 1.44 100
¥ 0.870 0.16
1Ph 21.7 Stable —_ — —_
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Degut a la preséncia de l'urani en el sol i en molts fertilitzants,

aquest es troba també en els aliments i en els teixits de I'home.

Pel que fa al contingut d’'urani en l'aire hom ha trobat que esta
correlacionat amb la concentracié de particules en suspensié (11). Les
principals fonts son el sl transportat per l'aire i les cendres procedents
de les combustions de materials que contenen urani. L'urani es troba

també en molts productes comercials.

La concentracié d’ U i #°U a la litosfera és al voltant de 2.8

ppm, la qual varia segons el tipus de sol.

Un dels radiondclids degut a la desintegracié de I' U és el
*Ra, amb una vida mitjana llarga (1620 anys), el qual és el
responsable d’'una gran fraccié de la dosi rebuda per 'home. Aquest

*?Rn el qual déna una série

radionuclid és un emissor o que decau a
de productes de desintegracié que sén emissors «, B i alguns gamma
amb una vida mitjana llarga com és el cas del *°Pb. El **Ra es troba
en els sols, roques i minerals; a través del sdl poden passar a l'aigua
i finalment als aliments. Quimicament és similar al Ca i és captat per
les plantes a través del sol passant finalment a la cadena alimentaria

incorporant-se aixi a I'esquelet huma.

El ®*Th es troba també en els sols, roques i minerals. Cal
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destacar que aquest és molt abundant en certes roques del Brasil i de
la India, on les dosis produides per a aquest radioniclid sén molt

elevades.

La principal via d'incorporacié del **Th és per inhalacié de les
particules de sl en supensid. La seva eliminacié del cos és molt lenta
la qual cosa fa que la concentracié d’aquest radiontclid augmenti amb

I'edat.

Tot i que les dosis produides per I' ®°U, I' **U i pel ®*Th sén
negligibles, comparades amb les produides pel “’K, aquests tenen molta
importancia degut a les emissions de radé com a conseqléncia de llur

desintegracio radioactiva (formacié de radiontclids naturals secundaris).

Els radioisétops del radé sén: *°Rn, *’Rn i *Rn. Aquest com a
gas noble que és, és quimicament inert. Es forma per desintegracié del
radi i es difon lliurement a través de les porositats dels materials que
contenen urani tals com sols, roques, sorres, materials de Ila

construccio, etc.

La major part del radé que hi ha a l'aire és el **Rn el qual és
producte de la desintegracié del **U. El seu periode radioactiu (el qual
és de 3.8 dies) és suficientment llarg com per a tenir una difusié

significativa a I'atmosfera. La concentracié de Rn a 'atmosfera depén:
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del contingut de Ra en el sol, de la porositat de les roques i del sol,
i de l'estat fisic del sol (saturacié d'aigua, gel, neu, ...). La concentracié
d’'aquest radiondclid en les capes baixes de I'atmosfera depén, a més
a més de la naturalesa del sol, de les propietats de difusié de
I'atmosfera (vents, turbuléncia vertical). En les planes continentals,
I'activitat del Rn al nivell del sdl oscil.la entre 2 i 10 Bq m® decreixent

exponencialment amb ['altitud.

Els fills radioactius del Rn contribueixen a la dosi tant 0 més que
el propi gas, ja que aquests son atrapats pels aerosols atmosferics i
poden passar aixi a través de les vies respiratories. Com ja hem dit
anteriorment el Rn s’escapa dels materials de construccié i a través del
sol, contribuint a que la concentracié d’aquest radioniclid en llocs
tancat‘s i sense venti.lacié sigui de 10 a 100 vegades més gran que en

llocs a l'aire lliure.

Es podria pensar que hi hagués un cert equilibri entre els
radionuclids descendents de les cadenes radioactives naturals i els
seus precursors. Aixd no és aixi, degut principalment al diferent
comportament quimic entre els elements i a l'estat fisic en qué es
troben. Aixi, per exemple, el radé com a gas tendeix a difondre’s des
del medi a on es troba cap a l'aire o un altre medi (aigua) trencant-
se l'equilibri que el Ra i el Rn tenien en el medi inicial. Aixi també, pel

que fa al comportament quimic, en els manantials de roques

18



granitiques el **Ra hauria d'estar en equilibri amb I' **U. Perd la
solubilitat del primer és molt més gran que la del segon. Aixi una part
important del radi format en la part superficial de la roca és solubilitzat
per l'aigua trencant-se I'equilibri entre aquests dos radionuclids tant en
l'aigua com en la part superficial de la roca. Pel que fa als sdls,
segons quina sigui la solubilitat dels radiontclids seran més o menys
facilment rentats per l'aigua, ja sigui aigua de pluja, rec, etc. Degut a
aquesta facilitat de solubilitzar-se, el radi pot ser facilment asimilat per
les plantes. En general, la incorporacié de certs radionuclids per les
plantes fa que es trenquin els equilibris de les séries radioactives

naturals en els sols i en les propies plantes.
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1.1.2 RADIOACTIVITAT ARTIFICIAL.

L'activitat de 'home ha contribuit per una part a augmentar la
concentracié en el medi ambient d'alguns dels radiontclids naturals tals
com el “C, °H entre altres i per laltra ha introduit quantitats de

radionuclids artificials.

Des del descobriment de la radioactivitat artificial, 'home produeix
varis centenars de radiondclids destinats a diferents proposits, tals
com: la medicina, la produccié d'energia, 'armament militar i la

investigacié entre altres.

Les fonts de radioactivitat artificial s6n totes elles producte

d'alguna activitat humana. Aquestes poden classificar-se en:

- Radiontclids originats per les explossions nuclears realitzades a
I'atmosfera.

- Radionuclids provinents del funcionament o bé de les deixalles de
materials radioactius de les instal.lacions radioactives i nuclears en
funcionament normal.

- Emissions de productes radioactius originats en situacions accidentals

d'instal.lacions nuclears o radioactives.

Els radiondclids originats per les explossions nuclears realitzades
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a l'atmosfera per Estats Units, Rissia i Anglaterra fins el 1962 i per
Franga i Xina més tard, varen produir un fort augment en el fons
radioactiu de la Terra. En aquest tipus de proves poden originar-se un
gran nombre de radiondclids. Poden formar-se més de 200 productes
de fissié, dels quals tenen més importancia, des del punt de vista
ambiental, els que poseeixen una vida mitjana llarga tals com: "*Ru,
“Ba, "Ce, *sr, ™'l, "Cs i "’Cs principalment. També poden formar-
se productes d'activacié tals com: °H, "“C, *Mn i *Fe. | finalment poden
produir-se elements transuranids tals com: *Pu, **Pu, *'Pu, **Np i

*'Am, entre altres.

Referent a la segona font de radioactivitat artificial citada, podem
dir que tot procés involucrat en la manipulacié de material radioactiu
pot océsionar una contaminacié del medi. Aixi, durant I'extraccié i el
tractament del mineral i la fabricacié del combustible nuclear, a partir
de l'urani, es formen quantitats de pols de radiondclids naturals, tals
com U, *'U, ®°Th, **Ra, °Pb, *°Po i *’Rn tots ells pertanyents a la
série natural de I'*°U, que poden passar al medi augmentant aixi llurs

concentracions en aquest.

També, en les plantes dels reactors nuclears poden aparéixer
efluents radioactius de productes de fissié i d’activacié degut a pérdues
per corrosio, per desgats, etc. en els sistemes de refrigeracié, passant

aixi tot una série d'elements radioactius al medi. Aquests efluents
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radioactius poden classificar-se en (14):

Efluents gasosos.

-Gasos nobles de fissié: tals com els isdtops radioactius de *Kr, i
MXe:

- Gasos d'activacié: N, “'Ar i *S;

-*H;

- ¥C:

- Radioiodes: '#1, ™'I, "2, "I, "1 i "I
Efluents liquids.

-*H;

- Productes de fissi6 i d'activacié: Cs, *’Cs, *Co, “Co, "I, ™I, ™,

1ﬂl 134| i 135|
’ .

Particules suspeses en l'aire.

Tals com: 'Be, ®?Na, *Na, *'Cr, *Mn, *Mn, ®*Fe, *Co, *Co, *Co, ®Ni,
7n, ®As, ®Rb, ®Sr, ®Sr, *'Sr, *zr, ¥Zr, *Nb, ®Mo, *®"Tc, "“Ru, '*Ru,
1MHU ltnnAg 11I:JmAg 1138n 111SCd ‘Esb 124$b 1258b 123I'ﬂsn 123I11Te 132I

ﬂucs' ‘mﬁcs' 13?08, 13909' 1‘°Ba, 140La’ 141Ce‘ 14409 i 1B@-I-a.

També podem citar les plantes de reprocessament de material
radioactiu en les que es manipula una gran quantitat de productes de

fissio; les plantes o laboratoris calents destinats a la produccié d'isdtops
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radioactius emprats en altres camps com per exemple la medicina,

esterilitzacié de productes alimentaris i la investigacié entre altres.

Tots aquests processos anteriorment citats poden produir una

contaminacié radioactiva al medi en situacions no accidentals de treball.

Per altra part, durant els 45 anys d'historia de l'inddstria nuclear
tot una série d'accidents ha contribuit a la contaminacié del medi
ambient. Cal citar com a fonts radioactives artificials de contaminacié
a I'atmosfera les explossions termonuclears a I'Ocea Pacific (llla Bikini,
1954), i la resta de proves d’armament nuclear realitzades al voltant
dels anys seixanta, citades anteriorment, a I'atmosfera. Pel que fa a
aquestes proves nuclears es detecten en les analisis realitzades en
mostres d'aire dos pics d'activitat gamma, un entre 1954-1959 i un
altre entre 1961-1962, corresponents als augments d'activitat del fons
radioactiu degut a aquestes proves. Cal citar també els accidents que
han tingut lloc en plantes de produccié de plutoni com es el cas de
I'accident de Windscale (actualment Sellafield, 1957) o a Colorado
(1969); i la resta d'accidents nuclears que han tingut lloc arreu del
man, tals com: el produit per una explossié quimica en la planta de
descontaminacié radioactiva de Oak Ridge (1959), el del reactor
nuclear a l'llla de les Tres Milles (1979), el satelit soviétic Cosmos 954
sobre el Canada (1978), i finalment, el més recent, el del reactor de

la Central Nuclear soviética de Txernobil (1986).
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El "fallout" o fons radioactiu existent en el medi conté varis
radiontclids, indicats anteriorment, perd solament alguns d'ells
contribueixen d’'una forma més important a lirradiacié rebuda per

I'home. Aquests sén en ordre d'importancia: '“C, "'Cs, *2r i ®Sr.
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1.2 VIES D'INCORPORACIO DELS RADIONUCLIDS EN L’'HOME.

Tant les fonts de radioactivitat naturals com les fonts de
radioactivitat artificials poden afectar a I'nome per camins molts

diferents.

A la figura 1.1 i 1.2 hom representa les principals vies
d'incorporacié dels radiontclid. Si inicialment el contaminat radioactiu
es troba en l'aire (figura 1.1) aquest pot produir una contaminacié
externa per radiacié directa i una contaminacié interna per inhalacio, ja
sigui per inhalacié directa del material radioactiu per 'home o bé per
la inhalacié pels animals a través dels quals passa a I'home per la
ingestié de carn i llet. Aquest material radioactiu pot depositar-se, ja
sigui per deposicié seca o bé per deposicié humida, sobre els cultius
i les plantes i finalment per ingesti6 passar a ser una font de
contaminacio interna per a 'home. Pot depositar-se també sobre el sol
i ser una font de radiacié directa, és a dir externa, per a I'hnome o bé

interna a través de la ingestié de productes animals i vegetals.

Si el contaminant radioactiu es deposita sobre el sol o sobre les
aiglies superficials (figura 1.2) pot passar a ser una font de radiacié
directa per a 'nome i els animals, i a la vegada una font de radiacié
interna ja que a través del sol poden contaminar-se les plantes i ésser

ingerides per 'nome i a través de les plantes passar als animals els
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Figura 1.1. Diferents camins d'irradiacié interna i externa deguts als materials radioactius alliberats a I'atmosfera.

» INGESTIO —»

v \4—-_@-

—»INHALACIO ——————» Animals
~a Carn

» INGESTIO —»

» INHALACIO

—>HOME

26



‘sjeloedns sanbre s8j |
|0S |0 81qOS Slesaqi|ie SniOeoIpe) S|eusiew sje sinbep eulsixa | eulsjul QIOBIPELILP SUIWED Sjuals)ig g’} einbi4

< OILS3ONI«

< Emo/

sjewjuy
\ A /
— 1011 1S « SNLLOVOIQYY
»\c STVIHILYIN
eld

sju 4_.
y o19ebl1ll«— SIINVHYILENS
I SIVIOIdH3dNS
v sanoIv
JNOHe— mu:m:um s|ewjuy <
10S
A
< V sjuawWiIpas
| B1IOS
spodse NiLOvolavyd
+—
| B9sad AVIHILVIN
% sanbjienbe sajue|d<

- V103HIA QIOVIAVH<

27



quals també per ingesti6 passen finalment a I'home. El material
radioactiu pot resuspendre’s ja sigui per accié del vent o per accié del
home, podent ser inhalat per 'home i els animals o bé depositat sobre

les plantes.

Aquesta deposicié sobre les plantes és l'inici de la contaminacié
de la cadena alimentaria. La transferéncia de radiondclids a través de
les diferents baules d’aquesta cadena respon a mecanismes complexos

que fa dificil avaluar el risc al qual pot estar sotmés I'home.

Al depositar-se el material radioactiu sobre les aiglies superficials
aquestes poden ser una font d'irradiacié interna per a 'home mitjangant
la ingestié alhora que també és una font externa per radiacié directa.
Per irrigacié. al emprar l'aigua, pot contaminar-se el sol i per tant els
animals i les plantes i finalment arribar a I'hnome. A través de l'aigua
també poden contaminar-se les plantes aquatiques, els peixos, les
sorres i els sediments, i finalment per ingestié o per irradiacié, per
exemple per la practica de la pesca i d’esports aquatics, poden actuar

sobre I'home.
A la figura 1.3 (12) hom mostra el percentatge de les diferents

fonts radioactives, tant naturals com artificials, que contribueixen a la

irradiacié rebuda per I'home.
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RADIACIO EXTERNA )
16,00 % RADIACIO INTERNA
P esiii O 16,00 %

RADIACIO COSMICA
13,00 %

DESCARGUES
OCUPACIONAL
FALLOUT
MISCEL.LANIA

1,3 %

RADO
33,00 %

ORIGEN MEDIC
20,70 %

Figura 1.3. Contribucié de les principals fonts de radiacié a la irradiacio

de la poblacié en general.

Tal com es pot veure la dosi més gran que rep 'home és deguda
a les fonts de radioactivitat naturals i a continuacié sén les fonts
mediques les que contribueixen en major percentatge a la dosi rebuda
per radiacié artificial (diagnosi o terapia). Obviament, la dosi individual
deguda a les fonts médiques varia des de zero fins a milers de

vegades la dosi rebuda anualment per radiacié natural.
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1.3 SISTEMES DE DETECCIO DE LA RADIACIO GAMMA.

Actualment, els estudis de radioactivitat ambientals i la utilitzacié
de radiacions ionitzants amb diferents propoésits, fa que sigui necessaria

la mesura qualitativa i quantitativa d’aquests tipus de radiacié.

Aquestes radiacions gamma no son directament perceptibles per
I'home i requereixen d'una instrumentacié adequada per tal d'ésser
detectades. Aquests equips de deteccié reben el nom genéric de

detectors.

Els electrons alliberats per qualsevol dels tres processos
d’'interaccié dels fotons amb la matéria (efecte fotoeléctric, efecte
Compton i formacié de parells) que arriben a la zona sensible del
detector, produeixen de forma indirecta excitacions i ionitzacions les
quals son transformades en impulsos eléctrics facilment detectables per

la cadena de deteccid acoblada al detector.

Per a la mesura espectromeétrica de la radiaci6 gamma poden
emprar-se dos tipus de detectors: detectors de centelleig, basicament
Nal (Tl) o detectors de semiconductor, basicament de Ge(Li) o Ge

intrinsec.
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1.3.1 DETECTORS DE CENTELLEIG.

La deteccié de la radiacié mitjangant el centelleig que produeixen
alguns materials, és una de les técniques més antigues de deteccid.
Actualment segueix essent emprada per a la deteccié i espectrometria
de radiacions ionitzants i per tant en la detecci6 i espectrometria de la

radiacié6 gamma.

Els centellejadors sén materials que produeixen luminiscéncia
quan una radiacié ionitzant els atravessa. Essent petita la quantitat de
llum produida en un centellejador, cal que sigui ampliada mitjangant un
fotomultiplicador. Aquests centellejadors han de tenir una gran eficiéncia
d'absorcié de I'energia de la particula o foté a detectar i de conversié

d'aquesta energia absorbida en energia lluminosa.

Els centellejadors més emprats son o bé cristalls inorganics o be

compostos organics ja sigui en forma cristal.lina o en dissolucid.

Les caracteristiques fonamentals dels detectors de centelleig s6n’

l'alta eficiencia de deteccié i la gran rapidesa de resposta.
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1.3.1.1 Centellejadors inorganics.

La majoria sén cristalls de metalls alcalins amb impureses en

petites concentracions. Exemples en sén: Nal(Tl), Csi(Tl), Lil(Eu), etc.

La impuresa, o agent activador, és la responsable de la

luminiscéncia.

La radiaci6 ionitzant passa a través del cristall, amb la qual cosa
els electrons poden passar de la banda de valéncia a la de conduccid,
amb creaci6 de forats electronics en la primera. També es poden crear
"excitons" quan l'electré arriba a una banda d'excitaci6 de menor
energia que la de conduccié, quedant-se unit electrostaticament a la

banda de valéncia, formant-se un parell electré-forat.

Les imperfeccions o impureses del cristall creen estats energétics
entre les bandes de conduccié i de valéncia. Mitjangant I'absorcié d’'un
fot6, la captura d'excitons o d'un parell electré-forat, poden passar de
I'estat fonamental a estats excitats. La desexcitacié de la impuresa
déna lloc a I'emissié de fotons que, si tenen una energia que correspon

a l'espectre visible, contribuiran al centelleig.

La majoria dels fotons emesos sén deguts a transicions dels

atoms activadors, havent-hi una primera transferéncia energética del
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cristall a la impuresa.

El centellejador solid més emprat és el de Nal(Tl). La seva alta
densitat i l'alt volum que pot arribar a assolir el cristall, li permeten
tenir una alta eficiéncia. Presenta problemes per les seves propietats

higroscopiques i és de gran sensibilitat a canvis de temperatura.

1.3.1.2 Centellejadors organics liquids.

Els centellejadors organics estan compostos de mescles binaries
o ternaries de compostos aromatics. EI component amb la maxima

concentracid és el solvent. Els altres sén soluts (primaris o secundaris).

La produccié de llum és el resultat de transicions moleculars entre

l'estat fonamental i estats excitats provocades per la radiacié ionitzant

incident.

La relaxacié de les molécules cap a l'estat excitat de menor

energia provoca I'emissio de fotons d’energia menor que la causant de

'excitacid.

D'entre els centellejadors liquids, els organics sén els més

emprats (antrace, estilbé, terfenil). Consisteixen en la mescla d'un
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solvent amb un o més soluts.

- Sistema binari: la radiacié incident cedeix tota la seva energia al
solvent. La luminiscéncia és deguda al solut, després d'una
transferéncia energética del solvent al solut.

- Sistema ternari: hi ha un desplagament de la longitud d’'ona cap a

energies més baixes.

En ambdés casos cal I'is d'un tub fotomultiplicador.

Tenen una menor eficiéncia que els de Nal(Tl). S6n poc sensibles
per a la detecci6 de la radiacié gamma. Sén dtils en cas de la detecci6
de particules beta en preséncia d'un camp de radiaci6 gamma

moderadament intens.

En general, els detectors de centelleig sén dtils quan la
resolucié en energies no és el factor més important de la mesura,

essent menys emprats que els detectors de semiconductors.
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1.3.2 DETECTORS DE SEMICONDUCTORS.

Els detectors semiconductors en estat sdlid treballen com a
cambres d'ionitzaci6, perd amb electrons i "forats” com a portadors de
carrega. La interaccié provoca parells electré-forat al llarg del recorregut
de la particula carregada a través del detector. L'aplicacié d'un camp

eléctric permet generar el senyal eléctric corresponent.

Un solid semiconductor presenta un pas nul de corrent a baixes
temperatures (a prop del zero absolut) sota l'accié de qualsevol
voltatge. Els electrons no s’hi poden moure. A mesura que la
temperatura augmenta, els electrons comencen a moure’s, podent

circular corrent a potencials moderats.

En un semiconductor, la banda de valéncia esta plena i la de
conduccié buida, amb una diferéncia d'energia petita entre els dos
estats energetics (E;). Per un augmeni de temperatura , per absorcié
de radiacid o per col.lisi6 amb particules carregades, alguns electrons
obtenen suficient energia per a arribar a la banda de conduccid,
deixant un forat en la de valéncia. Aquest forat es comportara com una
particula amb carrega positiva. En un semiconductor pur i eléctricament

neutre, el nombre de forats i d’electrons fora el mateix.

Després d'un cert temps (10™ s) i diferents salts electronics, els
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electrons i els forats es concentren en la banda de conduccié més
baixa i en la banda de valéncia més alta, respectivament. Aquesta
situacié fa que I'energia necessaria per a la creacié d'un nou parell
electré-forat sigui més gran que l'energia E; inicial. En abséncia de
camp eléctric hi hauria una recombinacié dels electrons i els forats,

tornant el cristall al seu estat neutral original.

-~

Pel que fa als diferents tipus de semiconductors, la classificacié

es fa segons la preséncia 0 no d'impureses.

1.3.2.1 Semiconductors impurs o extrinsecs.

Sén materials semiconductors als quals s’han introduit impureses
(es dopen). Segons quines siguin aquestes impureses els detectors
poden ser de tipus n (impureses donadores, contribueixen a I'existéncia
d’electrons en la banda de conduccid) o p (impureses aceptores, creen

posicions pels electrons en la zona prohibida).
En els semiconductors extrisecs o "dopats" el contingut

d'impureses esta perfectament control.lat i augmenta la conductivitat en

alguns ordres de magnitud. Exemples en sén Ge(Li), Si(Li), etc.
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1.3.2.2 Semiconductors intrinsecs.

S6n materials semiconductors molt purs. El Si i el Ge sén els
que es poden obtenir amb una gran puresa. L'agitacié termica provoca
que hi hagi electrons en la banda de conduccié i forats en la de
valéncia. Aquestes condicions fan que el nombre d'electrons i forats

siguin identics.

Unié p-n.

En un cristall de Si o Ge cada electré de valéncia forma un
enllag covalent amb latom vei. Si es remplaga un dels atoms
tetravalents per un pentavalent (impuresa d'As, per exemple), queda un
electré lliure capa¢ de passar, amb poca energia, a la banda de
conduccié. La conductivitat del semiconductor sera deguda
principalment als electrons: semiconductor de tipus-n. La impuresa sera,

doncs, donadora d'electrons.

Si la impuresa és trivalent, pot acceptar electrons dels atoms
tetravalents, creant-se forats i estats energétics en la banda de
valéncia. La impuresa sera acceptora i els portadors de carrega

basicament positius: semiconductor de tipus-p.

Si hom junta dos semiconductors dels dos tipus i hi aplica un

camp eléctric, els electrons i els forats es mouran en direccions
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oposades, degut a un gradient de concentracié. Sense l'accié d'un
camp extern, hi haura una difusié que arribara a superar -lI'original
equilibri de carregues: la regi6 de tipus-n quedara carregada
positivament i la de tipus-p, negativament, establint-se una diferéncia
de potencial, coneguda com a unié p-n, que s'oposa a la difusié dels
dos tipus de portadors a través de la unié: al voltant de la unié p-n no

hi haura portadors.

En realitat no s'aconsegueix una unid p-n juntant dos
semiconductors, sind que es comenga amb un semiconductor d'un

tipus, transformant un extrem en l'altre tipus.

La unié p-n és la zona sensible a la radiacié incident, ja que
aquesta hi crea parells electrons-forats que, sota l'accié d’'un camp
eléectric, sén recollits abans que es combinin entre ells i convertits en
impulsos eléctrics. La recol.leccié es fa en un temps molt petit (10 7

s).
Poden haver-hi pérdues en la recol.leccié, sobretot degudes a

imperfeccions del cristall que, a més a més, pateix successius danys

per la radiacié rebuda.
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1.3.2.3.Detectors de semiconductors extrinsecs.

Detectors de barrera de superficie.

Formats per Si d'alta puresa i de tipus-n. Oxidat superficialment,

s'hi forma una capa de tipus-p. Una fina capa d’Au serveix com a

contacte eléctric.

Detectors d'unié difusa.

Formats per Si dalta puresa i de tipus-p. Addicionant
superficialment compostos de P i escalfant, es difonen i donen lloc a

una fina capa de tipus-n.

Tant en els cas dels detectors de barrera de superficie com en
el cas dels detectors d'unié difusa cal que la grandaria de la unié p-n
sigui de l'ordre de la particula incident: s’aconsegueixen longituds de

fins 2mm, permetent mesurar fotons de menys de 1.2 MeV.

Detectors "dopats” amb Li.

Difonent Li (atom donador amb alta mobilitat) a través de cristalls
de Ge o Si de tipus p, s'aconsegueixen longituds de zona sensible
superiors a les dels detectors de barrera de superficie 0 a les dels
detectors d'uni6 difusa: fins 5 mm per Si(Li) i 12 mm per Ge(Li). La
unié electrica també depén del tipus de detector. Per un Si(Li) sol ser

Al o Au(B) (tipus p) i Au o Sb(Au) (tipus n). En cas de Ge(Li) pot ser
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una deposicié d’Au o mescles Hg/In, Ga/ln, etc.

Quan la difusié6 comenga, la concentracié d’atoms acceptors és
constant al llarg del cristall, essent la d’atoms donadors alta en la
superficie i nul.la en la resta del cristall. A mesura que el procés de

difusié térmica té lloc, va canviant la concentracié dels atoms donadors.

(Np — Np) Concentration

oOpF=—-

Figura 1.4. Creacié de la zona intrinseca per difusié de Li a través

del semiconductor (13).
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Quan s'acaba la difusi6, es deixa refredar el cristall, s’elimina
I'excés de Li i es posa en contacte amb un potencial positiu exterior de
25 V a 1000 V. El camp eléctric establert desplaga els atoms de tipus
n (Li) cap a la part de tipus p. La concentraci6 de Li es fara menor per
X < X i més gran per X < X, perd mai menor de N, (apareixeria un
camp eléctric que "empentaria” els atoms de Li cap a la part de tipus
n), ni més gran que N,,(aniria en contra del camp eléctric establert): es
crea una regié amb N, ~ N, que es comportara com un semiconductor

intrinsec.

En acabar el procés, I'aparell s’ha de refrigerar. En cas d'un
detector de Ge(Li) cal fer-ho immediatament per a mantenir el Li estatic
i evitar la seva migracié. En cas d’'un Si(Li) es pot teniruntempsa T
ambient, recomanant-se perd la seva refrigeracié. La refrigeracié és
positiva també per a la disminucid del soroll eléectric, en disminuir

I'excitacié térmica possible a temperatura ambient.

En la figura 2.5 hom hi pot veure el detector dins una cambra
de buit, feta d'acer inoxidable. Un dltim recobriment metal.lic envolta el
detector, amb una estreta finestra (d’Al o Be) que permet el pas dels
fotons. La cambra de deteccid va unida a un criostat tipus dit fred, i tot
introduit en un "Dewar" que contindra el N, liquid que actuara de
refrigerant. Aquest tipus de detector es descriu més detalladament en

el capitol seglient.
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Hi ha diferents tipus de detectors de Ge(Li), sobretot tenint en

compte la geometria del cristall i la forma de difondre’s el Li:

- Detectors planars. El Li es difon d'una superficie a I'altra.

- Detectors de tipus U. El Li es difon per tres cares d'un bloc de Ge

tipus p.

- Detectors coaxials. El Li es difon des de la superficie exterior del

cristall en forma de cilindre, en direccié a I'eix interior.

- Detectors "wrap-around”. El Li es difon per cinc cares d'un bloc

trapezoidal.

- Detectors totalment intrinsecs ("total depleted”). El Li es difon per
tot el semiconductor, eliminant les zones no sensibles a la radiacié

incident.

- Detectors semiconductors intrinsecs. El més important és el de Ge.
Conté una concentraci6 d'impureses menor que 10'® atoms/m’°. La zona
sensible del detector depén del voltatge aplicat i de la concentracié

d’'impureses.
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Presenta una excel.lent resolucié per energies entre 3 keV i 1
MeV. La possibilitat de contactes metal.lics és multiple (Au, Pd..), perd
és possible Ileliminacié daquests, amb la disminucié de les

interferéncies per raigs X que aixd comporta.

Poden ser planars o coaxials, de tipus n o p i la refrigeracié per

N, només cal quan esta en funcionament.

Els detectors de semiconductors sén els més emprats, degut a
llur alta resolucié, resposta lineal en un interval ample d’energies,
possibilitat de configuracions geomeétriques especials, produccié rapida
d'impulsos, nul.la influéncia de camps magnétics, per una grandaria

donada més alta eficiéncia, etc.

Serucesre Code

Acen Volume IR

Deitused Contact (N+) -
Wrpiaried or Barmer Contact (P4) — 70—

Pasrng Surtace — e
Saliert Charscteristics = Thin Window * High Ethiciency Thin Window * Thin Window * 4 w Counting
= High Resolunon = High Resolution = High Efficiency = Nautron Damage = High Ethcwency
Rasistant
Dwtecior Type:
Low Energy Garmanium (LEGe) L
Coanal Gormanium L e
Reversa-Electrode (REGe) and XiRa T Y SO S ————
Germanum Wall e ——————
1 1 1 1
Energy (keV) 1 10 100 1000 10000

Figura 1.6. Tipus de detectors de Ge (15).
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1.3.3 Alires detectors.
a) CdTe, Hgl,, GaAs,..

Poden treballar a temperatura ambient i presenten una alta eficiéncia

degut a I'alt nombre atdmic dels elements que els composen.

b) Detectors de gasos, dosimetres termoluminiscents, detectors

Geiger-Muller,etc.

Més que per una quantificacié exacta, s’empreen més als controls

ambientals i de dosi.
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CAPITOL 2.

ESTUDI DELS PARAMETRES INSTRUMENTALS,
CALIBRATGE | TRACTAMENT DE DADES DE LES
MESURES PER ESPECTROMETRIA GAMMA D’ALTA

RESOLUCIO.
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2.1 DESCRIPCIO DE LA CADENA DE DETECCIO.

La determinacid i quantificaci6 de radionlclids en mostres
ambientals de baixa activitat requereixen la utilitzacié dels components
més sofisticats disponibles en el mercat. Pel que fa al detector, cal que
aquest tingui una bona resolucié en energies, encara que l'eficiencia de
detecci6é no sigui elevada. Aixd fa que els detectors emprats per
aquests estudis siguin els detectors de semiconductor. Aquests
detectors consten d’'un monocristall de Ge(Li) o Ge intrinsec, el qual
s’ha convertit en un diode capa¢ de soportar un alt voltatge de

polaritzacid inversa a les temperatures criogéniques (1,2).

En el laboratori de radiologia ambiental es disposa de dues
cadenes de detecci6 de fotons gamma que permeten dur a terme
I'espectrometria gamma d’alta resolucié. Aquestes dues cadenes sén
similars entre elles, només és el tipus de cristall del detector de
semiconductor el que canvia. En un cas és de Ge(Li) i en l'altre és de
Ge intrinsec. En descriure cadascuna de les parts es destacaran les

diferéncies entre elles.

El primer component de la cadena de deteccié és la font d’alta
tensié la qual polaritza adequadament el voltatge de treball del
detector, alhora que ens suministra una tensié estabilitzada dins d'un

interval molt ampli, la qual cosa és molt necessaria ja que I'amplitud
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dels impulsos de corrent a la sortida del detector, produits per
I'absorcié d'un foté en el monocristall de Ge(Li) o Ge intrinsec, sén
molt sensibles a les variacions de la tensié de polaritzacié. Aquests
impulsos de corrent, s6n de I'ordre de milivolts i de forma exponencial
com hom pot veure en la figura 2.1 (2). Per tal que aquests impulsos
no es perdin, amb el soroll electrénic que acompanya a la transmissio,

cal amplificar-los immediatament a la sortida del detector. Aixé es fa

mitjangant un preamplificador.

()]
!

Voltatge, mV
-

N

o

Temps

Figura 2.1. Forma de l'impuls a la sortida del detector.

Hi ha tres tipus de preamplificadors: sensibles a la carrega,
sensibles al voltatge i sensibles al corrent. El tipus de preamplificador
més emprat en espectrometria, i I'inic emprat amb els detectors de
semiconductor, és el sensible a la carrega. Aquest, transforma I'impuls

de corrent en un impuls de voltatge mitjangant un bucle sensible a la
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carrega que consisteix en un transistor d'efecte de camp amb

realimentacié capacitativa.

El primer proposit del preamplificador és aconseguir un
acoblament optim d'impedancies entre la sortida del detector (alta

impedancia) i la resta de la cadena de deteccié (baixa impedancia).

Un segon propdsit, és minimitzar qualsevol font de soroll que es
pugui transmetre amb l'impuls i que ens degradaria la resolucié en
energies del sistema. Aquest segon proposit, baix soroll, és
particularment important en els detectors de semiconductor que sén els
que ofereixen una millor resolucié en energies. Fins i tot, I'alt voltatge
que alimenta el detector passa primer pel preamplificador a través d'un
fitre d'alt voltatge (FET) per tal de disminuir al maxim el soroll

termoinduit que ens pugui aportar 'alt voltatge.

Per tal d’aconseguir aquests dos proposits, el preamplificador es
troba col.locat molt proxim al detector per tal de disminuir al maxim les
longituds de les conexions entre ambdéds, evitant aixi la pérdua del
senyal. Per altra part aquesta proximitat entre ambdods permet aprofitar
la criogénia associada al detector per tal que el FET treballi a baixa

temperatura, disminuint el soroll termoinduit produit per I'alt voltage.

Els impulsos a la sortida del preamplificador tenen un temps de
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pujada rapid (de l'ordre de ns) seguit d'un decreixement exponencial

(= 100 s) figura 2.2.

Voltatge

Temps

Figura 2.2, Forma del impuls a la sortida del preamplificador sensible

a la carrega.

La sensibilitat o guany dels preamplificadors sensibles a la
carrega s'expressa per la relacié V/E. Tenint en compte que el voltatge
a lentrada del preamplificador és igual a V=Q/C on C és la
capacitancia total i Q es la carrega produida en el detector donada per
Q=Ee/w (on E = energia de la particula, e = carrega del e i w =
energia minima necessaria per produir un parell electré-forat), s'obté la

seguent expressié:

e
- (mV/MeV)
c
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Una vegada amplificat el senyal es transmés al préxim

component de la cadena de detecci6, I'amplificador.

La principal funcié de 'amplificador és amplificar en un factor de
1000 o més el senyal que li arriba del preamplificador. La necessitat
d'aquesta amplificaci6 és obvia ja que el senyal a la sortida del
preamplificador, de l'ordre de milivolts, podria perdre part de la
informacié que porta o bé confondrés amb el soroll electrénic. La
majoria d'amplificadors comercials permeten dues formes d’ajust de
I'ampliacié del senyal: un ajust gros i un ajust fi. L'ajust gros permet
una amplificacié en etapes i l'ajust fi permet ajustar I'amplificacié

continuament entre cada etapa de I'ajust gros.

Una altra funci6 de l'amplificador és la de donar la forma
adequada al senyal que li arriba del preamplificador. La forma aplicada
al senyal dependra dels requeriments de la mesura. En el cas de
I'espectrometria gamma, on la resolucié en energies és un parametre
important, la forma adequada del senyal sera aquella que augmenti la
relacié senyal-soroll, per tal de ressaltar el senyal front el soroll eléctric

que apareix inevitablement en tota la cadena d’amplificacid.

Finalment una altra funcié de I'amplificador és la de permetre
escollir la polaritat dels impulsos (unipolars o bipolars) per tal d’adaptar-

la a la resta de I'equip de deteccid.



Per tal d'obtenir bones mesures cal que I'amplificador compleixi
una série de requeriments. Aquests requeriments seran més o menys
estrictes segons el tipus de mesura. Aixi, en el cas de mesurar
solament el nombre de particules, no llur energia, la precisi6 i
I'estabilitat de I'amplificador poden ésser relativament pobres. En el cas
de mesures espectrométriques, particularment en el cas d'emprar
detectors de semiconductor, aquests requeriments de precisié i
d’estabilitat sén extremadament rigits. Ja que la resolucié en energies
d'un detector de Ge(Li) és de l'ordre de 0.1%, la dispersié del senyal
deguda al procés d'amplificacié ha de ser molt més petita, al voltant

del 0.01%.

Un amplificador ideal per espectrometria seria aquell que tingués
una a;npliﬁcacié constant pels impulsos de totes les amplituds sense
distorsionar-los gens. Desafortunadament alguna distorsié dels impulsos
sempre hi és present degut al soroll electronic, la deriva del guany
deguda a la temperatura, l'acumulacié d'impulsos i les propies

limitacions en la linealitat de I'amplificador.

Els amplificadors comercials donen un senyal maxim de sortida
de 10 V, independentment de I'entrada i de I'amplificacié aplicada.
També porten incorporat un restaurador de la linea base, 'objecte del
qual és eliminar les distorsions de baixa frequéncia i els desplagaments

del corrent continu sense afectar a la forma del senyal i un ajust de
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cancel.lacié del pol-zero el qual permet reduir les cues dels impulsos
procedents del preamplificador. En la figura 2.3 es pot veure l'efecte

produit per un mal ajust del pol-zero (22).

£ 4+ 4 4L &2 X L 4 L

T

_____ L. . l...]l. Top Trace 0.02 V/iem _
Bottom Trace 2 V/em
Horizontal 20 us/cm

_—
\
4

E) SR 1 MY e A _] R EECH SRS S P
_.} \_ 4+ ! Ha— S 3+ -+ o - 1 4

Undercompensated Pole-Zero.

+ 4+ + 4+ 32 L1 1L 11

_____ o . L_._]1_ TopTrace 0.02 Viem __|
Bottom Trace 2 V/cm
Horizontat 20 ps/cm

1) T © D— -.-.._-_-:‘_-__.:___-- ............... —

-+ - - - - _1_ -+ - - B ——

Overcompensated Pole-Zero.

+ 414 &£ 4 3 4L 4 XL 4

Loccalbotb oo des 4. TopTiace 0.02 Viem __
Bottom Trace 2 V/em
Horizontal 20 us/em

- \ — —— = - - ——

-

Properly Adjusted Pole-Zero. '

Figura 2.3. Ajust del pole-zero tal com es veu amb un oscil.loscopi
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El senyal de sortida de I'amplificador passa al seglient component
de la cadena de deteccid, el conversor analogic digital (ADC), on es
digitalitza el senyal obtenint-se un nimero proporcional a I'amplitud de
I'impuls, mitjangant un rellotge amb un oscil.lador a freqtiéncia constant
de quars. L'ADC té a més un component per a guardar en memoria

el senyal digitalitzat.

Mentre el conversor analdgic digital esta treballant amb un impuls,
ignora tots els altres impulsos que Ili estan arribant, fent que
s'introdueixi un temps mort en I'analisi d’'un senyal. Aquest temps mort
augmenta amb el nombre de canals que es tinguin en l'analitzador

multicanal i per tant com més gran sigui la resolucié6 més lent sera

I'equip.

Finalment, per tal de mesurar I'espectre d'energies d'una font
radioactiva, cal enregistrar la distribucié de l'algada dels impulsos
produits per les particules emesses per la font. Aixé es fa mitjangant
un analitzador multicanal (MCA), format per un conjunt de memories
en les quals s'enmagatzemen els senyals digitalitzats per ADC. El
senyal que surt del ADC és guardat en el canal corresponent del MCA.
Els MCA comercials tenen fins a 8198 canals i cada canal pot guardar

20® senyals.

Un desavantatge dels ADC-MCA és el temps mort per
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emmagatzemar un impuls en un determinat canal. L'equacié del temps

mort és del tipus:

1=28+3a,C+ g,

on a, a,i a, son constants donades pel fabricant

C és el nombre del canal

Aixi, la correccié del temps mort es pot aplicar per cada canal. E| MCA
mostra el % de temps mort durant la mesura, el RT o temps real de

la mesura i el LT o temps amb correccié automatica del temps mort.

Actualment els MCA a més de guardar en memoria el nombre
d'impdlsos porten acoblat un software que permet realitzar altres
funcions tals com: integrar I'area d'un espectre, buscar I'energia d’'un
pic, seleccionar els isdtops que emeten un foté d'una determinada

energia, etc.

Les dades emmagatzemades en [I'analitzador multicanal sén
transferides a un ordinador personal IBM XT-286 i guardades en un
disquet.

Finalment les dades son tranferides del disquet a I'ordinador IBM
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3090 del Centre d'Informatica de la Universitat de Barcelona on hi ha
els programes adequats per tal de fer la quantificacié de les dades de

I'espectre.
En la figura 2.4 es mostra 'esquema de la cadena de detecci6

del Laboratori de Radiologia Arhbiental del Departament de Quimica

Analitica de la Universitat de Barcelona.
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Figura 2.4. Esquema de la cadena de deteccié i de quantificacié de

les dades.
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A continuacié es descriuen cadascuna de les parts de la cadena

de deteccio.

2.1.1 FONT D’ALTA TENSIO ESTABILITZADA. Marca ORTEC, model
459.

Caracteristiques de la font d’alta tensié:
* Sortides alta tensio estabilitzada:
- de 0 a 5 kV, per a detectors que requereixen alt voltatge.
- de 0 a 500 V, per a detector que requereixen baix voltatge.
* Intensitat: de 0 a 100 pA.
* Soroll i ris: <10mV de pic a pic des de 2 Hz a 50Hz.
* Inestabilitat del voltatge: variacions £ £ 0.1% / h a la sortida del
voltatge amb una entrada a la font d'alta tensié constant, temperatura
constant i carrega constant.
* Inestabilitat amb la temperatura: {+ 0.08% / °C entre 10 i 50°C.
* Linealitat de la sortida: entre + 3% del valor del dial.

* Polaritat: es pot seleccionar, positiva o negativa.

Condicions de treball:
Detector Ge(Li):
* Alta tensié estabilitzada: 4000 V.

* Polaritat: positiva.
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Detector Ge intrinsec:
* Atté tensié estabilitzada: 3500 V.

* Polaritat: positiva.

2.1.2 FILTRE D’ALT VOLTATGE. Marcé ORTEC, model 138. Aquest
és un transistor d'efecte de camp que es troba junt amb el
preamplificador situat molt a prop del detector en la zona refrigerada
per N, liquid. Figura 2.5. L'alt voltatge que alimenta al detector passa
per aquest filtre d'alt voltatge per tal de disminuir al maxim el soroll

electronic.

Fo-p"l'op“' Detector
Capsule

LNz Fill and
Vent Tubes

Diaeid N 0-Ring Seal
Fill Collar

Preamplifier

Cooling Rod Cooling Rod End Cap
(copper) Stabilizer

Figura 2.5. Detector de Ge(Li).
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2.1.3 DETECTOR COAXIAL DE Ge(Li). Marca ORTEC, model GLI-
10200, amb un criostat, marca ORTEC, model CFG-SV-GLI i recipient
"dewar®", model DWR-30, de 30 litres de capacitat i amb 20 dies
d'autonomia, pel N, liquid emprat per a la refrigeracié del cristall de
Ge(Li). Figura 2.6. Aquesta refrigeracié es du a terme mitjangant un dit
fred ("cool finger") de coure. La part inferior del dit fred esta introduida

en el nitrogen liquid i la part superior esta en contacte amb el cristall

de Ge(Li). Figura 2.7.

Tiem

@ "::-.I:j [~ 2%0m,)
[ s
i ([l T ¥] Ao
| | (=8am) i
T
[ ! ; r:
XL S \
P12 m) <S> \
by N N
B N N
{ , MODEL s %
i ! CFG-SY $ s
: 2 3
) A
- nrasm)
Fig. 2.6 Fig. 2.7

Figura 2.6. Dimensions dels detectors de Ge(Li) i Ge intrinsec i del

dewar incorporat.
Figura 2.7. Esquema de refrigeracié del detector.
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Caracteristiques del detector de Ge(Li):
* Volum actiu total del detector: 58.0 cm’.
* Diametre del cristall: 44.9 mm.

* Alcada del cristall: 41.7 mm.
* Gruix del capgal d'alumini: 1 mm.

* Distancia del cristall al capgal: 3 mm.

Segons el constructor els parametres del detector sén els seglents:

Garantitzat Mesurat

* Resolucié (FWHM) 1333 MeV *Co: 2.00 1.76 KeV.
* Relacié pic-Compton, *Co: 36.0 46.5 KeV.
* Eficiéncia relativa 1.33MeV, “Co: 10.0 121 %.

* Forma del pic (FWTM/FWHM), ®Co: 2.00 1.84.

* Forma del pic (FWFM/FWHM), ®Co: 3.00 2.50.

* Resolucié (FWHM) 122 KeV, *’Co: 1100 ev.  --

* Tensié de polaritzacié recomanada: + 4000 V.

2.1.3 DETECTOR COAXIAL DE Ge INTRINSEC. Marca ORTEC,
model GMX 15200-P amb recipient "dewar”, model DWR-30, de 30
litres de capacitat i amb 20 dies d'autonomia, pel N, liquid emprat per
a la refrigeracié del cristall de Ge. Figura 2.6. Aquesta refrigeracié es

du a terme mitjangant un dit fred ("cool finger") de coure. La part
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inferior del dit fred esta introduida en el nitrogen liquid i la part superior

esta en contacte amb el cristall de Ge. Figura 2.7.

Caracteristiques del detector de Ge intrinsec:

* Volum actiu total del detector: 58.0 cm®.

* Diametre del cristall: 44.7 mm.

* Algcada del cristall: 41.5 mm.

* Gruix del capgal dalumini: 1.27 mm.

* Distancia del cristall a la finestra: 3 mm.

Segons el constructor els parametres del detector sén els segiients:

* Resolucié (FWHM) 1333 MeV, *“Co:

* Relacié pic-Compton, *Co:

* Eficiéncia relativa 1.33 MeV, *Co:

* Forma del pic (FWTM/FWHM), ®Co:
* Forma del pic (FWFM/FWHM), ®Co:

* Resolucié (FWHM), 5.9 KeV, *Fe:

* Tensi6 de polaritzacié recomanada:

Mesurat
1.75 KeV.
46.1 KeV.
12.2 %.
1.86.

2.5.

690 eV.

+ 3500 V.

2.1.4 PREAMPLIFICADOR. Marca ORTEC, model 137CP2, es troba

junt amb el cristall de Ge(Li) an la zona refrigerada on hi ha practicat

el buit. Figura 2.5.
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Caracteristiques del preamplificador:
* Guany: 400 mV/MeV, senyal de l'impuls de sortida positiva.
* Temps de creixement dels impulsos: 25 ns.
* Impuls maxim de sortida: +10 V.

* No linealitat: integral i diferencial, < 0.05%.

2.1.5 AMPLIFICADOR LINEAL. Marca ORTEC, model 572. Té doble
senyal d'entrada (positiu 0 negatiu) amb una amplia seleccié de
guanys, sis constants de temps (filtres interns) i doble tipus d'ona a la
sortida (unipolar o bipolar). L'amplificador lineal és el mateix pels dos

detectors.

Caracteristiques de I'amplificador:
* Interval de guany: Ajustable continuament de X1 a X1500.
* Inestabilitat amb la temperatura:
Guany: 0.0075% / °C, des de 0 a 50°C.
* Soroll: < 8 pV referit a I'entrada ( generalment 5 pV) emprant una
constant de temps de 2 us i un guany = 100.
* Forma dels impulsos: Gausia.
* Estabilitat de la taxa de comptatge: El fotopic de la font de ®Co de
1333 KeV presenta corriments <0.024% i variacions de 'FWHM (Full
Width Half Maximum) <16% quan la taxa de comptatge varia de 0 a

100.000 comptes/s utilitzant una constant de temps de 2 ps.
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* No linealitat integral: < 0.05% emprant 2 us de constant de temps.

Condicions de treball de 'amplificador pel detector Ge(Li):
* Senyal d'entrada: positiu
* Constant de temps: 2 ps.
* Guany (amplificacié): x20.
* Guany fi: 8.40
* Restaurador linea base: AUTO

* Cancel.lacié Pole-Zero: AUTO

Condicions de treball de I'amplificador pel detector Ge intrinsec:
* Senyal d’entrada: positiu
* Constant de temps: 6 ps.
* Guany (amplificaci¢): x50.
* Guany fi: 5.92
* Restaurador linea base: AUTO

* Cancel.lacié Pole-Zero: AUTO

2.1.6 CONVERSOR ANALOGIC DIGITAL-ANALITZADOR
MULTICANAL. Marca ORTEC, model 5600, amb 4092 canals.
L'analitzador multicanal té incorporat un software amb mudltiples funcions
per a l'analisi dels espectres obtingut, tals com: calibratge lineal en

energies de I'escala horitzontal, calcul d’arees d'interés netes i brutes,
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refinat ("smoothing™) de pics, selecci6 de zones d'interés (ROI),

normalitzacid, etc.

Caracteristiques del conversor analdgic digital (ADC):

* Entrada a tota l'escala: 10 V.

* Temps de creixement: 0.1-10 ps.

* Temps de decreixement: 0.3-10 ps.

* Temps mort: + 2.3 us +(0.01xN) us on N=n? canals.

* Linealitat:
Integral: < + 0.075% per sobre del 99% de tota I'escala.
Diferencial: < + 1% per sobre del 99% de tota I'escala.

* Inestabilitat:
Llarg termini: < £ 0.01% del nivell zero de l'escala / 24 h a
temperatura i voltatge constant.
Temperatura: < + 0.005% a tota I'escala / °C.
Desplagament del pic: < + 0.04% a tota I'escala per a taxes de
comptatge fins a 20 kHz.

* Guany: 1024, 2048, 4096.

Caracteristiques del multicanal:
* Memoria: 4096 canals; memoria divisible en mitats o en quarts;
20* comptes max. per canal.
* Sistemes de control: manual, autoprograma o remot via EIA RS-

232-C/20mA.
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* Pantalla: CRT, escala vertical lineal expandible o logaritmica,
escala horitzontal expandible, cursor controlable digitalment.

* Sortida de dades: porta série RS-232C.

2.1.7 ORDINADOR PERSONAL. Marca IBM, PC/XT model 286.
Emprat per emmagatzemar les dades dels espectres en disquets.

* Memoria: 640 Kbytes.

* Sistema operatiu: DOS 3.30.

* Disc dur: 20 Mb.

* Unitats de disquet: 5" i 3.5" de doble densitat.

* Periferics: impressora LX-800 EPSON.

2.1.8 ORDINADOR IBM 3090. Emprat per a la quantificacié de les
dades, del Centre de Calcul de la UB.
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2.2 ESTUDI DEL FONS | BLINDATGE DEL DETECTOR DE Ge(Li).

Degut a la radiacidé cosmica que continuament bombardeja
'atmosfera de la terra i a la radioactivitat natural que existeix en el
medi ambient, arriben al detector radiacions que formen I'anomenat
fons del detector. Aquest fons depén, a més a més, de la grandaria
del detector, del tipus de detector i del tipus de blindatge emprat. Les
principals fonts que contribueixen al fons del detector es poden

classificar en cinc tipus (1):

1) Radioactivitat natural dels materials que constitueixen el

detector.

Els materials emprats en el sistema de deteccid6 poden tenir
elements radioactius com a constituents normals o com a impureses.
En la taula 2.1 hom déna les activitats especifiques d'alguns materials

emprats en la construccié dels detectors (3).

Una manera de disminuir aquest tipus de radioactivitat és escollint
materials d'elevat grau de puresa. Pels detectors de Ge(Li) i de Ge
intrinsec llur extremat grau de puresa, garanteix que la seva
radioactivitat inherent sigui baixa. En aquest tipus de detectors, el
principal portador de radioactivitat, sol ésser el filtre emprat per

mantenir el buit dins del criostat del detector.
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Taula 2.1. Nivells d'activitat natural d’alguns materials de construccié.

d.p.m / g. de material

MATERIAL **Th ¥ “K
Alumini (6061 Harshaw) 0.42 0.04 <0.05
Alumini (1100 Harshaw) 0.24 <0.017 <0.06
Alumini (1100 ALCOA) 0.08 <0.026 <0.11
Alumini (3003 ALCOA) 0.10 <0.026 0.56
Acer Inoxidable (304) <0.006 <0.007 <0.06
Acer Inoxidable (304-L) <0.005 <0.005 <0.02
Magnesi (barra) 0.06 <0.04 0.1
Magnesi (lingot) <0.01 <0.002 <0.02
Magnesi (4" x4" Dow) <0.005 <0.002 <0.02
Magnesi (PGT) <0.05 <0.03 <0.05
Aliatge de Be-Cu <0.02 <0.06 <0.2
Coure (lamina) <0.05 <0.06 <0.2
Vidre Pyrex 0.45 0.27 3.8
Vidre Quartz <0.018 <0.018 <0.07
Tamis Molecular 4.4 3.0 9.0
Neopré <0.008 <0.01 0.36
Cautxo 0.12 1.0 2.0
Apiezon Q 4.5 4.5 2.7
Electrical tape-3M <0.04 <0.06 <0.1
Ciment (Portland) 0.25 1.3 4.5
Resina Epoxy 0.006 0.01 0.19
Laca 0.002 0.005 0.04
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2) Radioactivitat natural de I'equip auxiliar i del blindatge del

detector.

Malauradament, el blindatge col.locat al voltant del detector per
reduir el fons degut a les radiacions cosmiques i a la radiacié terrestre,

també produeix un fons significatiu de radioactivitat.

3) Radioactivitat de la superficie terrestre.

Tant els materials de la superficie terrestre com els materials de
construccié del propi laboratori contribueixen en els fons radioactiu del
detector. Aquesta radioactivitat es pot detectar facilment (4). Es deguda
a una série d'elements que es troben repartits molt uniformement per
tota I'escorga terrestre. Basicament sén U, **Th, els descendents
d’'ambdés i el “K, que es troben presents en quantitats variables en
totes les roques i sols. A més a més els materials que constitueixen
les parets del laboratori, per provenir de l'escor¢a terrestre, també

contenen quantitats considerables d’aquests elements radioactius.
4) Radioactivitat de I'aire que envolta el detector.
L’aire conté petites quantitats de gasos radioactius tals com el

*2Rn (Radod) i el *Rn (Tord) que s6n radiondclids descendents de les

séries del U i del Th presents en el sol i en els materials de
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construccié del laboratori. Llur concentraci6 a [I'atmosfera varia
significativament, depenent de I'hora del dia i de les condicions
metereoldgiques, aixi com també de les condicions de ventil.lacié del

laboratori.

Les particules de pols atmosférica també poden portar una petita
quantitat de radioactivitat, la qual pot eliminar-se faciiment mitjangant

una filtracié efectiva de l'aire del laboratori.
5) Radiacié cosmica en la seva component primaria | secundaria.

Una component significant del fons del detector procedeix de la
radiacié cosmica secundaria produida per les interaccions dels raigs
cbsmiés en l'atmosfera. La radiacié cosmica primaria, amb origen
galactic o solar, esta formada per particules carregades (protons 86%,
particules o 12%) i nuclis pesants (2%) amb energies cinétiques
extremadament altes. A l'interaccionar amb I'atmosfera es produeix una
gran varietat de particules secundaries tals com mesons m i M,
electrons, protons, neutrons i fotons electromagnétics amb energies de
l'ordre de varis centenars de MeV (1) que sén els causants del fons
degut a la radiacié cosmica. Moltes d’aquestes radiacions poden donar

senyals en el detector, altres poden eliminar-se mitjangant el blindatge.

Com hom pot veure hi ha molts components que contribueixen al
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fons del detector i aquests varien molt segons les circumstancies. Aixi
s’ha observat que el fons del detector varia amb el temps, presentant
variacions perceptibles en periodes d’hores o de dies. Tot i que la
component del fons deguda a la radioactivitat dels materials del
detector i dels materials que l'envolten és constant, pot haver-hi
variacions del fons degudes a variacions de la intensitat de la radiacié
cosmica o en la radioactivitat ambiental. S’ha vist que les variacions
del fons estan relacionades amb les variacions a l'aire de I'activitat dels

productes del *Rn (1,2).

En el cas de no emprar blindatge la component principal del fons
del detector sera la radiacié cosmica. Aquesta es pot eliminar instal.lant
els detectors a una certa profunditat del sol. D’aquesta manera les
construccions de sobre eliminen part de la radiacié cosmica, pero, tot
i aix0, cal una profunditat de diversos centenars de metres per tal

d’eliminar el flux de mesons.

Quan s'empra blindatge la contribucié al fons del detector de la
radiacié cosmica i ambiental disminueix, tenint molta més importancia
en aquest cas la contaminacié radioactiva dels materials de construccié

del detector i dels materials que I'envolten.

En la mesura de mostres actives el fons té poca importancia, peré

per mostres ambientals les fluctuacions del fons poden ser del mateix
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ordre que les de les mostres i per tant el fons en aquest cas té molta
importancia. Per tant, el blindatge del detector en mesures de
radioactivitat ambiental és necessari per tal d'eliminar al maxim la

radioactivitat procedent de les radiacions cosmiques i I'ambiental.

Alguns dels materials més emprats per a la construccié dels

blindatges per detectors gamma sén: plom, ferro o acer i mercuri.

El plom es un dels millors materials degut a la seva elevada
densitat i nombre atémic gran, per la qual cosa elimina gran part de
la radiacié cdsmica, essent suficient un blindatge d'alguns centimetres
de gruix. Pot portar com a impureses *°Pb, descendent del **Ra, que
té un periode de semidesintegracié de 20,4 anys i per la qual cosa si
el plom és antic pot estar lliure d’aquesta contaminacié. També pot

contenir altres impureses degudes al "fallout".

El ferro o 'acer tenen l'avantatge de ser més econémics que el
plom antic, perd degut a la seva baixa densitat i nombre atémic petit
€s necessari un gruix molt més gran per a la construccié del blindatge.
Cal emprar material amb un baix contingut de radioactivitat, ferro
fabricat abans de 1950 té una activitat molt més baixa que el de

després de la guerra.

El mercuri, degut a la seva elevada densitat i gran nombre atémic,
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és el millor material per a [utilizaci6 com a blindatge, perd té
inconvenients tals com ésser liquid a temperatura ambient, elevada

toxicitat i elevat cost.

El blindatge del nostre detector esta format per 64 blocs de ferro
de fundici6, cadascun d'ells amb unes dimensions de 16x16x8 cm’,
amb un pes individual d'uns 18 kg. Aquests formen una estructura
cubica, oberta per la part superior, amb unes dimensions exteriors de
57x57x57 cm’. El gruix de les parets del blindatge varia de 24 cm a
la base del capgal del detector fins a 16 cm en la part superior del
detector. Aquesta estructura de ferro es troba envoltada per un
recobriment extern de plom de 1 cm de gruix. La tapa d'aquest
blindatge la formen sis blocs de plom amb una dimensié total de
40x30x6 cm’ i un gruix de 3 mm d’alumini. L'espai interior del blindatge
per a la col.locacié de les geometries té unes dimensions de 25x25x32

cm’.

Per tal d’estudiar els fons radioactiu ambiental del nostre laboratori
es va realitzar una mesura del fons sense blindatge en el detector. A
la figura 2.8 es mostra I'espectre obtingut en aquestes condicions de
mesura. A la taula 2.2 es dénen els principals fotopics dels radiondclids
corresponents a aquesta mesura. Com es pot veure tots els
radionlclids identificats pertanyen al fons del tipus 3), essent

radioactivitat procedent del material de I'escorga terrestre. També es

75



detecta "'Cs, producte de fissié procedent de les proves i ‘accidents

nuclears realitzats a I'atmosfera.
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Taula 2.2. Fotopics presents en el fons sense blindatge.

RADION. ENERGIA ENERGIA CANAL NET#A %INTENSITAT
TEOR.(KeV) EXP.(KeV) (109 RELATIVA
= 185.7 186.0 285.8 59.7 6.5
2:Ac 209.3 209.8 3195 348 3.8
*2pph 238.7 238.9 360.8 5377 58.3
®eAC 270.3 2705 405.6 29.4 3.2
*pp 295.2 295.4 440.9 127.2 13.8
#12pp 300.1 300.2 447.7 25.0 2.7
2Ac 328.0 328.2 487.6 20.1 29
ZAc 338.4 3385 502.0 2421 26.3
#4pp 351.9 352.0 521.1 238.8 25.9
2eAc 463.0 463.1 678.5 343 3.7
Aniquilacié 511.0 510.7 746.0  100.2 10.9
287 583.2 583.1 8485  187.3 20.3
24Bi 609.3 609.2 8855 2388 25.9
Cs 661.6 661.7 959.8 36 0.4
H2g; 727.3 727.0 1052.1 39.3 4.3
2Bj 768.3 768.7 1110.4 17.1 5.2
2eAc 794.9 794.4 11475 257 2.8
2087 860.5 860.4 1240.8 233 25
ZAc 911.2 910.9 13123  130.3 14.1
“2°Ac 969.0 968.7 - 1393.9 54.0 59
24Bi 1120.2 1120.2 1607.9 375 6.6
2Bi 1238.1 1238.3 1774.5 29.7 3.2
24gj 1377.6 1377.8 19715 17.0 18
i 1407.9 1407.6 2013.9 9.4 24
“K 1460.7 1460.9 2088.7 9217 100.0
#4Bj 1509.1 1509.3 2157.0 8.9 2.2
=n 1592.6 1593.0 2274.3 12.2 2.0
#4Bj 1729.5 1729.7 2468.5 10.8 1.2
24Bj 1764.4 1764.4 2517.6 54.3 5.9
Bj 1847.4 1846.9 2634.3 7.3 0.8
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Les dues séries radioactives que contribueixen majoritariament a
la radioactivitat ambiental deguda a radiondclids primordials sén la série
del Th, la de I'U i el *K.

a) Serie del Tori:

)y L MR PRp T~ ™Ra R PO,

212

2 Zpbu_z‘l 2Bim<

\—“Pb
'

Po,,

b) Série del Urani:
U= Thy,—"'Pa, —"'U,,—Thyy—"*Rag—"RNg—
—2%pg, —F1Ph 2B, —2*P0,,—""Pb,,—Biy—

210

<

o1 —®Pb,,

Pog,

.¢) El K natural que té un 0.012% de “K.

Seguidament es va fer la mesura dels fons radioactiu del detector
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amb el blindatge. En la figura 2.9 es mostra I'espectre obtingut en
aquestes condicions de mesura i en la taula 2.3 es donen els fotopics

corresponents a aquest espectre.

Taula 2.3. Fotopics presents en el fons amb blindatge.

RADION. ENERGIA ENERGIA CANAL NETA %INTENSITAT
TEOR.(KeV) EXP.(KeVv) (x 10% RELATIVA

2Ac 338.4 338.3 502.1 9.9 7.0
Aniquilacié 511.0 510.0 746.8 925 65.1
| 583.2 583.1 848.9 20.9 14.7
24gj 609.3 609.3 886.6 7.2 5.1
Cs 661.6 661.6 960.0 7.8 55
*°Ac 911.2 911.0 1312.6 75 5.3
Bi 1120.2 1120.2 1608.0 6.7 47

“K 1460.7 1460.8 20885  142.0 100.0
24Bj 1764.4 1764.3 2517.3 6.4 45
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Com es pot observar (taules 2.2-3) hi ha una important disminucio
en el nombre de fotopics detectats en posar el blindatge al detector,
aixi com en l'area neta la qual disminueix en tots al menys en un ordre
de magnitud. El fotopic corresponent al ®°U a 185.7 KeV no s’observa
en el fons amb blindatge, al igual passa pels fotopics del *?Pb i **Pb.
El pic de 511 KeV segueix essent important en I'espectre del fons amb
blindatge. Aix6 es degut principalment a les interaccions amb el
blindatge de les radiacions gamma d’energia superior a 2mc?, les quals
poden originar creacié de parells, els quals, a 'aniquil.lar-se un dels

dos fotons d’'aniquil.lacié poden contribuir en aquest pic de 511 KeV.

Un altre fotopic que segueix essent important en el fons amb
blindatge és el corresponent al “K.

2.3 CALIBRATGE | EFICIENCIA DEL DETECTOR DE Ge(Li).

La finalitat de I'espectrometria gamma d'alta resolucié consisteix en
I'analisi qualitativa i quantitativa dels radiontclids presents en la mostra
a analitzar.

Per tal de dur a terme l'analisi qualitativa i quantitativa

dels radiontclids emissors gamma que conté una mostra, emprant un

detector de Ge(Li), cal dur a terme un calibratge del detector. Aquest
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calibratge consta de:

* Calibratge en energies, el qual consisteix en trobar la relacié
canal-energia.

* Calibratge en eficiéncies del sistema espectrométric en funcié de
'energia dels fotons gamma, per a cadascuna de les geometries
i densitats emprades en les mesures de les mostres, la qual ens
permet coneixer l'eficiencia de comptatge per a fotons de diferent

energia.

A més convé comprovar un altre parametre de qualitat del detector:
* Resolucié en energies, la qual ens mesura la capacitat de

diferenciar dos fotopics amb energies molt proximes.

2.3.1 CALIBRATGE EN ENERGIES.
L
La determinaci6 d'energies per espectrometria gamma d’alta
resolucié és un métode de mesura relatiu, que requereix un calibratge

en energies de la cadena de deteccié abans de comengar la mesura.
Aquest calibratge en energies consisteix en trobar la

correspondéncia canal-energia, és a dir, la correspondéncia entre

I'energia depositada en el detector per cada foté de radiacié gamma i
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el nombre de canal de classificacié de I'impuls eléctric en I'analitzador

multicanal.

Per a dur a terme aquest calibratge en energies s'utilitzen fonts
encapsulades de radiontclids emissors gamma d’energies conegudes
i hom determina exactament el canal en el que queden classificats els

fotopics corresponents als radiondclids emprats.

Aquesta relacié canal-energia és una relacié practicament lineal
per aquests tipus de detectors, per a la qual cosa seria suficient
determinar la posicié de només dos fotopics, un a baixes energies i un
altre a altes energies. Per a procedir al calibratge els fotopics han
d'ésser ben definits i d'energia coneguda. Quan s'empra un nombre
més gran de fotopics aquests han d'estar uniformement repartits a tot

l'interval d'interés de I'espectre.

En radioactivitat ambiental, amb un interval d’'energies d'interes
entre 80 a 2000 KeV, hom acostuma a‘emprar per al calibratge en
energies les corresponents fonts encapsulades del fotopic de 661.64
KeV del *'Cs i del fotopic de 1332,47 KeV del *Co o també el pic de
511 KeV corresponent al pic d'aniquil.lacié i el fotopic de 1460,73 KeV
del “K els quals s’obtenen en les mesures del fons radioactiu o en les

mostres ambientals.
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Tot i que existeix una bona proporcionalitat entre els canals i
I'energia, hom pot fer un ajust lineal amb un polinomi de primer grau.

La bibliografia consultada coincideix en aconsellar el polinomi

E=3,ac (1)
on:
E = energia
a = son els parametres a determinar
¢, = canals

Hi ha autors que treballen amb n=1 (5) i altres que treballen amb
n=2 (6). Quan el nombre de pics que hom utilitza en els programes
d’ajust per al calibratge canal-energia és gran, hom obté un ajust millor
utilitzant n = 4 o superior (7). Generalment s’observa que la zona de
més baixa energia és la que més s'allunya del comportament lineal. En
el present treball la funcié emprada en el calibratge en energies és la

seglent:
E=ac'+ac’+ac’+ac +a,+a,’

amb la qual s’obté un millor ajust, per minims quadrats, a tot l'interval
d'energies. Degut als petits corriments amb el temps del canal associat
a cada fotopic (inferiors a 0.5 canals) els parametres del polinomi de
calibratge es calculen per minims quadrats cada vegada que es du a
terme la quantificacié d’'una mostra. A la taula 2.4 es mostren els
radionuclids continguts en la solucié patrd, emprada experimentalment

per a dur a terme el calibratge en energies, els valors tedrics de llurs
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energies, els valors de les energies calculades emprant la funcié

anterior i els canals trobats experimentalment.

Taula 2.4. Radionuclids del patr6 QCY.44, energia tedrica, energia

experimental i canal corresponent.

RADIONUCLID B Eouiisiin CANAL
*Cd 88.04 87.53 1468
“Co 122.06 121.69 195.1
®Ce 165.85 165.63 2572
*®Hg 279.20 279.29 4179
“Sn 391.69 391.91 - 577.1
*Sr 513.99 514.31 7502
“Cs 661.64 662.06 959.1
s ¢ 898.02 898.40 12932
®Co 1173.21 1173.43 16820
*Co 1332.50 1333.54 19070
sy 1836.00 1835.41 26179
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A la figura 2.10 hom a representat la relacié canal-energia tedrica
i a la figura 2.11 hom representa la relacié canal-energia calculada
amb la funcié de calibratge en energies comentada anteriorment. Hom

observa una bona linealitat en ambdés casos.
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0.40 1

0.20 1
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0.40 0.80 1,20 1.60 2.00 2.40 10 3

Canal

Figura 2.10. Representacié de la relacié canal-energia teorica.
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Figura 2.11. Representacié de la relacié canal-energia calculada.
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Hom observa una bona linialitat en ambdés casos.No obstant aixo,
cap sistema és absolutament lineal. Aquesta desviacié de la linealitat
es mostra en la figura 2.12, on es pot veure que per energies altes i
intermitges la linealitat del nostre sistema és bona, perd per energies

baixes la desviacié de la linealitat és notable.
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Figura 2.12. Desviaci6é de la linialitat en el calibratge en energies.
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2.3.2 CALIBRATGE EN EFICIENCIES.

Existeixen diferents formes de definir l'eficiencia del detector o
relacié entre el nombre de comptes i el nombre de fotons. Aixi podem
parlar d'eficiéncia total del detector, d’eficiencia del fotopic, d’eficiéncia
del pic de doble escapament i d'eficiencia del pic de simple
escapament. Cadascuna d'elles és funcié de I'espectre energétic de
radiaci6 gamma, de la composicié i dimensions del detector i de la
geometria de la font. A més cadascuna d'elles es pot dividir en

absoluta, intrinseca i relativa.

Eficiéncia total del detector.

a) Eficiéncia total absoluta del detector. Es la probabilitat que un fotd

-gamma emeés per una font radioactiva determinada sigui enregistrat

pel detector:

n? comptes enregistrades en el detector

n? fotons gamma emesos per la font en totes
aireccions i de qualsevol energia

La geometria asumida per a aquesta definicié de I'eficiéncia total

absoluta del detector es mostra en la figura 2.13.
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Figura 2.13. Geometria asumida en la definicid6 de [leficiencia total

absoluta.

Aquest tipus d'eficiencia depén de I'energia de la radiacié6 gamma,

de la geometria del detector (L, R) i de la distancia font-detector (d).

Pel calcul teoric i la determinacié experimental de I'eficiéncia total
absoluta del detector cal conéixer la intensitat d’emisié de la font
radioactiva gamma, l'angle sdlid que presenta el detector vist des de
la font i el volum actiu del detector. Degut a que les fonts radioactives
generalment no sén puntuals i és dificil coneixer amb exactitud el
volum actiu del detector, aixd, fa que el calcul d'aquest tipus

d'eficiéncia sigui més complicat.
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b) Eficiéncia total intrinseca del detector. Es la probabilitat que un foté

gamma que incideixi sobre el detector sigui enregistrat:

n? comptes enregistrades en el detector

n? fotons gamma incidents en el detector
de qualsevol energia

La geometria asumida per a aquesta definicié de I'eficiéncia total

intrinseca del detector es mostra en la figura 2.14.

:

Detector

’--1‘

Figura 2.14.Geometria asumida en la definicié de I'eficiéncia total

intrinseca.
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Aquest tipus d'eficiéncia depén de I'energia de la radiacié gamma
i de la grandaria del detector (L). Per a la seva determinacié cal una

font de radiaci6 gamma d'intensitat coneguda.

Per a la seva determinacié cal una font de radiaci6 gamma

d'intensitat coneguda.

Generalment, l'eficiéncia de deteccié total no té molt interés en
espectrometria gamma, perd pot donar informacié sobre el volum actiu
del detector, el qual no es facil d'obtenir d'una altra forma.
Eficiéencia del fotopic.

a) Eficiéncia absoluta del fotopic. Es la probabilitat que un foté gamma
d'energia E, emés per una font radioactiva sigui enregistrat en el

fotopic corresponent a I'energia E. S’expressa com:

comptes enregistrats en el fotopic d’energia E,

euhsuiuln = - .
n? fotons gamma d'energia E, emesos per la font en
totes direccions

Aquesta eficiencia varia amb l'energia dels fotons considerats,
tipus de detector, la geometria d'ambdds i la densitat de la font. La

dependéncia geométrica ve donada per l'angle solid promig que
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presenta el detector vist des de la font i pel gruix. Per a la
determinacié experimental de [leficiencia absoluta del fotopic és
necessari disposar de fonts de radioactivitat coneguda amb gran
exactitud i que llur interval d’energies cobreixi uniformement la zona de
'espectre que interessa (de 80 a 2000 Kev en el cas de la

radioactivitat ambiental).

b) Eficiéncia intrinseca del fotopic. Es la probabilitat que un fotd
gamma d'energia E, que incideixi sobre el detector sigui enregistrat en

el corresponent fotopic de I'espectre:

comptes enregistrades en el fotopic d’energia E

9Ir!rlrta:m:l =

n? fotons gamma incidents en el detector amb
energia E
Tant el calcul tedric com la determinacié experimental de I'eficiéncia
intrinseca poden ser complicats, ja que per conéixer el nombre de
fotons que incideixen en el detector cal coneixer a més a més de la
intensitat d'emissid, I'angle solid que presenta el detector vist des de
la font i com s’ha dit anteriorment, aixd no és facil degut, principalment,

a que la font radioactiva normalment no és puntual.
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Eficiencia dels pics de doble i simple escapament.

Es defineixen com:

Eficiéncia total comptes pic doble escapament
- Tm— del detector X
comptes totals
i
Eficiéncia total comptes pic simple escapament
©4implo sscapamont = del detector X

comptes totals

Segons s'utilitzi leficiencia total absoluta o [Ieficiéncia total
intrinseca del detector, s’obtenen les corresponents eficiéncies

absolutes o intrinseques respectivament.

L'eficiéncia relativa, es pot calcular per tots els casos anteriors, es

defineix com:

Eficiencia absoluta),

Eficiéncia relativa =
Eficiencia d'un estandard

essent i qualsevol de les eficiencies definides anteriorment.
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Generalment l'eficiéncia relativa pels detectors de Ge(Li) i Ge
intrinsec es calcula emprant com a estandard un detector de Nal(Tl)
de 3"x3" i una font de *Co situada a 25 cm del detector. Es déna

referida al fotopic de 1333 KeV del *Co.

En espectrometria gamma el tipus d'eficiéncia que més ens
interessa, per tal de determinar posteriorment I'activitat absoluta de
radiacié gamma d'una font radioactiva problema, és l'eficiéncia absoluta
del fotopic. Per a la seva determinacié, s’han d’emprar patrons

d’'activitat coneguda i cal tenir cura dels segilients factors:

a) Les dues fonts, patrd i problema, han de tenir igual geometria i igual
densitat per tal que al mesurar-les en idéntiques condicions

experifnentals es verifiqui a igualtat d’energies que:

Apcws-m- = Ap-ro (Hpmblarll/ Rpuro)

on: Aeme = activitat de la mostra problema.
A, = activitat del patro.
R,wema = COMptes per unitat de temps de la mostra problema.
R.ae = COMptes per unitat de temps del patrd.

b) Les condicions geomeétriques de la mesura, dimensions de la font
i distancia font-detector, han de ser rigurosament idéntiques per tal de
no tenir variacions en I'angle solid que presenta el detector vist des de
cada punt de la font, ni variacions del gruix de material que cal

atravessar per arribar a la zona sensible del detector.
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c) Els materials que estan al voltant de la font i del detector han de
ser sempre els mateixos per tal d'evitar variacions. tant en la
retrodifusié com en la componet de raig X de desexcitacié atomica.
d) Igual densitat i gruix de la font per tal d'evitar variacions en
l'autoabsorci6.

e) S’ha de verificar amb freqliéncia la reproductibilitat de les mesures
f) S'ha d'evitar la contaminacié de les mostres i patrons, aixi com la

possible contaminacié del detector.

2.3.3.1 Determinaci6é experimental del calibratge en eficiéncies del

fotopic.

Aquest calibratge en eficiencies s’ha dut a terme per‘ a les
diferents geometries i densitats emprades en aquest estudi per tal de
veure quina geometria presenta un millor rendiment de mesura, és a
dir, una millor eficiéncia i determinar aixi quina d'elles és la més idonia

per a la mesura de cada tipus de mostra.
Per tal d'obtenir les diferents corbes d'eficiéncia per linterval
normal de treball (80-2000 Kev) es va procedir tal com s'indica tot

seguit:

1) MESURA DEL FONS. Com a pas previ es va determinar el fons
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que presenta I'equip de deteccid en les condicions de treball, material
del blindatge, materials de construccié del laboratori, etc. en qué es
varen efectuar les mesures. El temps de comptage del fons va ser de
160.000 segons, per tal que els fotopics obtinguts presentin una

distribucié segons la funcié estadistica de Poisson.

2) PATRO. El calibratge en eficiéncies del detector es va fer utilitzant
com a patré una mescla de radionuclids subministrat per la casa
Amersham, amb referéncia QCY.44. Aquest patré és una mescla de
nou radiontclids, en una solucié de HCI 4 M, que déna un espectre

gamma amb onze fotopics dins de l'interval energétic d'interes.

Els radiontclids que conté aquest patré sén: '*Cd, *Co, '*Ce,
*®Hg, "Sn, *Sr, ""Cs, ®*Y i ®Co. A la taula 2.5 es donen els valors
certificats dels raigs gamma emesos per segon i per gram de solucio
i els errors estadistic, sistematic i total corresponents a aquest'patré.

A la figura 2.15 l'espectre gamma corresponent.

A més dels nou radiondclids, la solucié conté també cadmi, cobalt,
ceri, mercuri, estany, estronci, cesi i it com a portadors, a una
concentracié de 25 pg/ml. La solucié és subministrada én una petita

ampolla de vidre tancada al foc, amb una activitat total de 5 pCi.
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Taula 2.5. Valors certificats de la solucié estandard emprada per
a la calibracié, suministrada per la casa Amersham amb referéncia

QCY.44. Data de preparacié: 1-10-1988.

Radiontclid Energia de la Raigs gamma Error esta- Emor siste- Error
radiacié gamma emessos per distic matic Total
(MeV) segon i per % % %
gram de sol.
**Cd 0.088 632 + 0.1 +'87 +38
“Co 0.122 578 + 0.3 + 2.0 +23
Ce 0.166 681 +03 +35 +38
**Hg 0.279 2019 +0.2 +20 +22
"Sn 0.392 2023 + 0.4 +42 +46
*Sr 0.514 3921 + 0.2 +1.7 19
WCs 0.662 2566 + 05 +26 +:3:4
Y 0.898 6171 + 0.2 + 3.6 + 3.8
*Co 1.173 3327 +0.3 +05 +08
*Co 1.333 3331 +0.3 +05 + 08
o | 1.836 6579 +0.2 +26 +28
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_§ Typical gamma spectrum of QCY.44 solution
& 6 - measured with a Ge/Li gamma spectrometer
= o 30days after the reference date.
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Figura 2.15. Espectre gamma del patré QCY.44.
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3) PROCEDIMENT PER A LA PREPARACIO DELS PATRONS
EMPRATS EN EL CALIBRATGE. El calibratge en eficiéncies del
detector es fa tenint en compte totes les possibles combinacions de
recipients i materials, que s’empraran posteriorment en la mesura de

les mostres.

Les mostres a analitzar en el present treball sén: sorres, terres,
solucions aquoses i els filtres emprats en la col.lecci6 de matéria

particulada dels aerosols atmosférics.

A la taula 2.6 es donen les geometries calibrades, indicant el tipus
de mostra per la qual sén emprades, les dimensions i el material en

que estan fets els recipients.

Tot el procés de preparacié dels patrons es realitza en el
laboratori calent del Laboratori de Radiologia Ambiental de Ila
Universitat de Barcelona, treballant sempre en la vitrina, per tal de
disminuir la contaminacié per aerosols durant I'homogenitzacié dels
materials marcats utilitzats en la preparacid dels patrons i amb les

precaucions necessaries que comporta la manipulacié d'aquest material.

En la preparacié dels patrons per a la determinacié de I'eficiéncia

absoluta dels fotopics, per a els diferents recipients i materials que
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poden constituir la mostra, s’ha tingut molta cura que el patré afegit es
repartis uniformement per tota la mostra, per a tenir garantia de
I'homogeneitat dels patrons preparats. Degut a que l'activitat de la
solucié patré ens ve certificada com a desintegracions per segon i per

gram de solucid, treballarem sempre per pesada de les solucions.

Taula 2.6. Descripcié de les geometries calibrades.

GEOM. MOSTRA VOLUM ALGADA DIAMETRE MATERIAL

1 Sorra 750 8.0 11.0 PVC
2 Terra 750 8.0 11.0 PVC
3 Terra 1000 3.0 - 8.0 Polietile
4 Terra 1000 6.0 8.0 Polietile
5 Terra 1000 9.0 8.0 Polietilé
6 Aigua 750 8.0 11.0 PVC
7 Aigua 150 8.0 6.0 Polietilé
8 FA 50 3.0 6.0 PVC
9 FFV 50 3.0 6.0 PVC
10 FA 100 3.0 6.0 PVC
11 FFV 100 3.0 6.0 PVC

FA: Filtres d’acetat de cel.lulosa.
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FFV: Filtres de fibra de vidre.

Procediment per a la preparacié de patrons:

a.- Preparacié de la Soluci6 Mare a partir de la solucié patré
subministrada per la casa Amersham. S'agafa una aliquota de la
solucié patré, es pesa i es dilueix fins uns 150 ml s’homogenitza i es
pesa. La dilucié es du a terme amb una solucié "carrier" del la mateixa
acidesa (HCI 4M) i amb el mateix contingut (25 png/ml) de cadascun

dels metalls dels radionuclids presents en el patro.

b.- Preparaci6 de diferents vials, un per cada geometria que hom vulgui
calibrar. S'addiciona a cadascun d'ells una aliquota de la solucié mare,
es pesa i s'acaba domplir el vial amb solucié carrier. Aquestes
aliquotes soén les que s'addicionaran als diferents materials a calibrar

(terra, sorra...).

Procediment per a la preparacié de les geometries patré.

1.- S’'agafa el recipient que hom vol calibrar i s’hi introdueix una capa
d’'uns dos centimetres de material, préviament triturat i homogenitzat.
A aquesta primera capa de material s'afegeix una part de la solucié
mare continguda en un dels vials, emprant una pipeta Pasteur, de
manera uniforme sense que es mullin les parets del recipient. S'asseca

el material amb l'ajut d'una lampada de IR i quan ja esta sec
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s’homogenitza bé tot el material marcat amb I'ajut d'una vareta de
vidre. Es repeteix el procés per a les diferents capes de material i de
soluci6 mare addicionades, assecant i homogenitzant cada vegada.
Quan s’acaba la soluci6 mare continguda en el vial, aquest es renta
tres vegades amb solucié carrier i després una vegada amb aigua
destil.lada, addicionant aquestes aigles de rentat al material a calibrar,

treballant de la mateixa manera que per I'addicié de la solucié mare.

2.- Una vegada addicionat tot el material radioactiu contingut en el vial,
el material marcat es trasvassa en petites quantitats a un altre
recipient, es mescla i es repeteix aquest procés, fins que s’ha
trasvassat tot el material, per tal d'assegurar una correcta
homogenitzacié del material marcat. Aquest procés es repeteix tres
vegades. Finalment es trasvassa el material a un tercer recipient amb

el qual es fara la mesura.

3.- Tot el material emprat en aquesta preparacié es introduit en una
bossa de plastic i es fa una mesura rapida en el detector de Ge(Li) per
tal de comprovar que s’ha trasvassat tot el material marcat i que els

rentats del vial han estat suficients.
4.- Aquest procés de preparacié del material marcat es fa amb una

quantitat de material suficient per tal d'omplir el recipient de més

capacitat. Per a preparar altres recipients de menor capacitat, hom
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pren una porcié del material marcat preparat anteriorment, tenint en

compte el factor del pes respecte al total.

4) MESURA DELS PATRONS | OBTENCIO DEL VALOR
D’EFICIENCIA. Les geometries patré, preparades tal com s’ha indicat
anteriorment, es compten en el detector de Ge(Li) durant el temps
suficient per a tenir una bona estadistica. Els temps de mesura
depenen de les diferents activitats dels patrons, oscil.lant entre 10000

i 70000 s.

En acabar la mesura, s’'obté un espectre que pot ser observat
en la pantalla del multicanal. A la figura 2.16 es mostra I'espectre
correponent a la geometria 2 , on el material marcat és terra i el

recipient emprat és el de 750 cc de volum.

La sortida del multicanal esta conectada a l'ordinador personal
IBM-XT 286 mitjangant una sortida RS 232C, a on s’emmagatzemen
els espectres en disquets mitjangant el programa AMILCARD. Un cop
han estat emmagatzemats els espectres, sén portats al Centre de
Calcul de la Universitat de Barcelona a on sén transferits al disc dur
de l'ordinador IBM-3090, on es troben el programa d'ajust d’espectres
i les llibreries necessaries per a realitzar l'analisi qualitativa i

quantitativa dels especitres.
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Una vegada transferides totes les dades de I'espectre al disc dur
i utilitzant el programa d’'ajust WABMB?7 es realitza sobre les dades de
'espectre el calibratge en energies i el calcul de I'area neta de cada
fotopic, és a dir, el nombre de comptes netes per cada fotopic.
Finalment, coneguda l'area neta de cada fotopic, es calcula I'eficiéncia

absoluta de cada fotopic mitjangant I'expressié seglent:

0, Cl
%o € apsoina toopic™ T
on

A, és l'activitat real del radiontclid d’energia E expressada en dps (Bq).
t, és el temps de mesura en segons.

C, és el nombre de comptes netes del fotopic d'energia E,.
I, és la intensitat absoluta del fotopic d'energia E.

Obtinguts els valors de l'eficiencia absoluta per cada fotopic es
tracta d'escollir una funcié empirica que ens ajusti el millor possible
aquests valors experimentals, per tal d'obtenir els valors d'eficiéncia

absoluta per a tot linterval d’energies de 80 a 2000 KeV.

A la bibliografia es troben descrites un gran nombre d'aquestes
funcions empiriques aplicables segons les caracteristiques fisiques dels
detectors (8,9). Mc Nells i Cambell (10) varen realitzar un estudi dels
intervals d'aplicacié de les diferents funcions proposades en la
bibliografia. Molts autors solen dividir la corba d'eficiéncies en dos

parts: una part correspon a la zona de energies baixes, on domina
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I'efecte d’absorcié de la radiacié incident per part del material que hi
ha entre la font i el detector i una altra part a energies superiors a
200 KeV on domina l'efecte de la seccié eficag d'interaccié conforme
augmenta I'energia del fotd. Aixd fa que molts autors prefereixin emprar

dues funcions d'ajusts d'eficiéncies, una per cada zona, del tipus:

IN(€mousn )= =, 3 (INE) ¥

Estudis realitzats per Baré i Sanchez-Reyes (7,11) per tal d’obtenir
una funcié empirica que ajusti el millor possible els valors d’eficiéncia
obtinguts experimentalment a tot linterval de treball d'energies emprat
en radiologia ambiental (80-2000 KeV) ens varen portar a la funcié

seguent:

IN(@assoia tuopic)= 2 - (2, + 3, €xp(-a,E)) exp(-a;E)In(E)

on

eficiencia
E = energia
a,, a, a, a,, a;, = parametres a ajustar.

ef

Pel calcul dels parametres d'aquesta funci6 s'ha emprat el
programa Enzfitter (12). L'execucié d'aquest programa ens déna també

els valors estadistics de desviacié estandard i desviacié estadistica de
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Poisson.

A les figures 2.17-27 es mostren les corbes d'eficiencia
obtingudes per a les diferents geometries i els parametres d’ajust

corresponents.

Com es pot observar la funcié del calibratge en eficiéncies
emprada pel nostre laboratori ajusta molt bé tot Iinterval d’energies de
treball en radiologia ambiental i els errors estan repartits uniformement

per tot l'interval d’energies.
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2.3.3 RESOLUCIO EN ENERGIES.

La resolucié en energies és la capacitat de diferenciar dos fotopics
d'energies molt proximes. En un sistema de deteccié, depén del
nombre de portadors de carrega generats per cada succés, de les
variacions en l'eficiéncia de col.leccié de carregues i de la contribucié
del soroll electronic (1). El que domini un d'aquests factors depén de
I'energia de la radiacié i de la grandaria i qualitat del detector que hom
empri. A baixes energies, el soroll electrénic del sistema és el factor
predominat i té importancia la grandaria del detector. A altes energies,
és l'efecte estadistic i la captura dels portadors de carrega els efectes
predominants i en aquest cas la grandaria del detector t& menys

importancia.

La resolucié en energies o el poder de resolucié d’'un detector de
radiaci6 gamma es defineix com I'amplada d'un fotopic a la meitat de
la seva algada maxima i s’expressa per FWHM ("Full Width at Half
Maximum®”) i depén de I'energia de la radiacié incident. Aixd fa que
sigui necessari emprar un fotopic patré per a la mesura daquest
parametre de qualitat. Pels detectors de semiconductor la resolucié en
energies es déna referida al fotopic de 1333 KeV del *Co. Per a la
seva determinacié s'empra una font puntual de *Co situada a 25 cm

del capgal del detector.
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A la figura 2.28 es mostra la forma del fotopic, com es pot veure
la forma d'aquest és gausiana i l'area representa el nombre de
portadors de carrega generats en el detector al interaccionar amb ell

la radiacié gamma d'una determinada energia (E,).

L. Maximum
b Height
c
c
>}
3
% e — _ Half __ B
= Maximum FWHM
3
Q

Channel Number (or Energy)

Figura 2.28. Forma de fotopic pel calcul de la resolucié en energies.

Els factors que afecten la resolucié en energies els podem agrupar
en tres grups: a) soroll estadistic, degut al caracter discret del senyal;
b) petites variacions de les condicions de treball de la cadena de
deteccidé durant la mesura i ¢) fonts de soroll degudes al propi detector

i a la instrumentacié electronica. Aquests tres factors produeixen
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fluctuacions de I'energia del fotopic i aixd fa que el fotopic tingui una
certa amplada. Escollint una bona electronica i materials de primera
qualitat pels detectors hom pot minimitzar els efectes citats en b) i ¢).
Els de l'apartat a) s6n inherents al propi procés de detecci6, essent
una fluctuacid irreductible. Aquestes fluctuacions provinents del soroll
estadistic sén degudes a que la carrega alliberada en el detector
adquireix valors discrets i a que I'energia necessaria per a alliberar
cadascun d'équests electrons presenta una certa fluctuacié. Com més
petit sigui el nombre de fluctuacions millor sera la capacitat del detector

per distingir dos radiacions d'energies molt préximes.

En el present treball el calcul de la resolucié en energies ha estat
realitzat mitjangant un programa, "Calcul Resolucié" (13). Aquest
programa fa un escombratge del fotopic de 1333 KeV del *Co i calcula

aixi FWHM. En l'anex 2.1 hom mostra aquest programa.

El valor de resolucié obtingut pel detector emprat en aquest treball
va ésser de 3.72 KeV/canal en el mes de Juny de 1989, el qual
comparat amb I'obtingut en el mes de Marg de 1985, de 2.3 KeV/canal
i amb el valor certificat en la compra del detector, de 2 KeV/canal,
permet concloure que hi ha una clara disminucié en la resolucié del
nostre detector. Una possible explicacio és el deteriorament del cristall
de Ge(Li) degut a una deformacid de la seva xarxa cristal.lina

provocada per les radiacions rebudes. El mes d'octubre de 1989 el
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deteriorament va ésser tal que hom va procedir a efectuar un canvi del
cristall de Ge(Li) per un Ge intrinsec. Les caracteristiques del qual

estan descrites en l'apartat 2.1.3.
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2.4 TRACTAMENT DE LES DADES. CALCUL DE L’ACTIVITAT.

El programa emprat per a I'ajust d'espectres i pel calcul d’activitats
és el WABMB7 FORTRAN, el qual esta fet a partir dels programes
ABAC (15, 16), SAMPO-80 (17) i aportacions propies. Aquest programa
llegeix les dades de I'espectre de la mostra problema, crida la llibreria
WABMB FON on hi ha enmagatzemada la relacié canal-energia dels
fotopics que surten practicament a tots els espectres (31 fotopics) de
mostres ambientals. El programa, primerament, troba la posicié del pic
en canals del espectre problema. Si la diferéncia entre la posicié del
pic en canals i un pic de la llibreria WABMB FON és inferior a una
certa cota prefixada, el programa adjudica I'energia d’aquest pic de la
llibreria al pic de I'espectre problema. Una vegada trobats tots els pics
de l'espectre problema, mitjangant un ajust per minims quadrats el
programa troba els coeficients del polinomi d'ajust canal-energia.
Seguidament crida la llibreria WABMB3 BIBL, on hi ha enmagatzemats
amb ordre decreixent d’energies al voltant de mil radionuclids, amb la
seva intensitat absoluta d'emissié i la seva vida mitja. Les dades

d'aquesta llibreria han estat tretes de la taula d'isdtops Lederer (18).

Amb l'ajut d’aquestes dues llibreries el programa ens identifica els
pics de l'espectre de la mostra problema, ens diu quin radiondclid és,
calcula I'energia corresponent, I'area neta de cada fotopic i la desviacié

estandard, el canal del centre del pic i els canals que ens ocupa cada
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fotopic.

Els algoritmes per a identificar els fotopics funcionen a partir de
detectar canvis de pendent en I'espectre (15) i la desviacié estandar de

cada fotopic es calcula pel métode de Covell (19).

Totes aquestes dades les obtenim mitjangant el llistat de sortida

anomenat RESUL RESUL.

Una vegada identificats tots els fotopics presents en l'espectre el
programa també té en compte la contribucié del fons. Aixi, a l'espectrel
de la mostra problema se li resta I'espectre corresponent al fons del
detector. Una vegada finalitzat aquest calcul i calculades les seves

arees netes es du a terme la quantificacié de I'espectre.

Per tal de dur a terme aquesta quantificacié juntament amb les
dades de I'espectre s'introdueixen una série de dades necessaries per
a la quantificacié, tals com:

* Temps de mesura: el temps en segons que s’ha estat mesurant la
mostra.

* Temps d'espera: el temps en dies des de la presa de mostra fins a
la mesura d'aquesta. Aquest temps té molta importancia a I'hora de la
quantificacié de radiontclids amb una vida mitjana curta.

* Temps de presa de mostra: en dies, pel cas de les mostres que la
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seva recol.leccié té una durada de varies hores o fins i tot dies, com
és el cas de la recol.leccié d'aerosols atmosférics.

* Quantitat de mostra: la quantitat de mostra analitzada, en Kg en el
cas de mostres de terres o sorres , en m’ en el cas d'aerosols
atmosfeérics i en | en el cas de mostres liquides.

* Tipus de geometria: per tal que el programa empri els parametres
del calibratge en eficiéncies corresponents a la geometria emprada en

la mesura.

Amb totes aquestes dades anteriors, el % d'emissié de cada
fotopic, I'eficiencia del detector, etc... el programa ens calcula l'activitat
de cada radionuclid contingut en la mostra a analitzar i llur desviacio
estandard. Els resultats per cada fotopic son expressats per llur

activitat especifica més dues vegades la desviacié estandard.

Finalment el programa calcula els limits de deteccid i els limits
inferiors de deteccié de cada fotopic seguint el métode de Currie (20,

21).

Primerament es calcula el L., limit critic o de desicié el qual quan
és excedit per una mostra, informara (amb el nivell de confianga exigit)
que existeix radioactivitat per sobre del nivell ambiental. Aquest es

calcula segons:
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K (N, + N, + &, + 6°)"
Ty T,

Seguidament es calcula L, el limit de deteccié el qual ens
estableix la quantitat minima de material radioactiu que ha d'estar
present en una mostra per assegurar, amb el nivell de confianga exigit,
que la radioactivitat present sera detectada. El limit de deteccié ens

déna la sensibilitat del métode. Aquest es calcula segons:

o
3

1.65 per al nivell de confianga del 95 %.
nombre de comptes del fons Compton.
nombre de comptes del fons, sense el seu fons Compton
desviacié estandard de N..
desviacio estandard del fons
temps de comptatge de la mostra.

—|QQZZ7§
II [ [ TR "

Pel calcul d’aquests limits es normalitzen les comptes per minut
(c.p.m) de la mostra i del blanc al temps de mesura de la mostra T,;
ja que en espectrometria gamma, generalment, el temps de comptage

del blanc i de la mostra sén diferents.

Finalment calcula el limit inferior de deteccié (LLD) segons

'expressié seglient:
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LLD =

g
on

L, = limit de deteccié.

P = quantitat de mostra.

T = temps de comptatge.

Y = intensitat d’emissié de la radiacié gamma.
E = eficiéncia de deteccio.

Cal tenir en compte que quan algun radionuclid es trobi també en
I'espectre del fons del sistema de deteccid, augmenta el valor del limit
de detecci6 i per tant del limit inferior de deteccid, en haver de calcular
la diferéncia entre I'area neta del pic del fons més l'area del fotopic de
la mostra, i l'area neta del fons. Com més petites siguin les
interferéncies del fons radioactiu del laboratori, més sensibles sera el
sistema de deteccid, rad per la qual el detector esta introduit a I'interior

d'un blindatge.

A meés, el limit inferior de deteccié disminueix al augmentar el temps
de comptatge i la quantitat de mostra. Aquest també depen del nivell
de confianga, com més gran sigui el nivell de confianga exigit més gran
sera el limit inferior de deteccio; i finalment, també depén de I'eficiéncia

del detector i per tant de la geometria emprada en la mesura.

El limit inferior de deteccid (LLD), en espectrometria gamma, a més

de ser funcié del fons radioactiu del laboratori també és funcié del fons
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Compton de la mostra, el qual és diferent per cada tipus de mostra i
per tant els limits de deteccié per a un mateix radioniclid seran

diferents d’'una mostra a una altra.

En les pagines segilients hom hi adjunta un diagrama de flux

explicatiu del funcionament del programa d’ajust d’espectres.

En general, els errors comesos en la preparacié de les mostres

sén negligibles envers el propi error de mesura.
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CAPITOL 3.

DETERMINACIO D’EMISSORS GAMMA EN ELS
AEROSOLS ATMOSFERICS CAPTATS A L'AREA

METROPOLITANA DE BARCELONA.
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3.1 INTRODUCCIO.

En aquest capitol hom estudia la radioactivitat de la matéria
particulada en I'Area Metropolitana de Barcelona durant un periode de
temps que comprén els dies després de l'accident de la Central

Nuclear de Txernobil.

L'accident de la Central Nuclear de Txernobil, a la regié soviética
d'Ucrania, el 25 d'Abril de 1986, va introduir una gran quantitat de
radionuclids a I'atmosfera. Aquests contaminants radioactius varen ser
emessos en diferents formes segons el moment de 'accident, depenent
fonamentalment de la temperatura en el moment de I'emissid, ja que
primerament va tenir lloc una explossié i seguidament es va produir un

incendi.

Els productes radioactius, eliminats a I'atmosfera durant uns dies
després de l'accident, varen seguir trajectories diferents segons les
condicions metereologiques pol.luint aixi gran part de I'hemisferi nord.
Els primers paissos en detectar un fort augment de radioactivitat en
I'aire varen ésser els escandinaus i posteriorment el ntvol radioactiu es
va trasladar a Europa. A Ia Peninsula Ibérica, la part més afectada va
ésser el litoral mediterrani (1). La primera arribada del nidvol radioactiu
es va detectar els dies 30 d'Abril i 1 de Maig, obtenint-se els valors

maxims de radioactivitat en l'aire els dies 4 i 5 de Maig. Cap al 20 de
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Maig es va observar l'arribada d’'una altra massa d’'aire contaminat

sobre el litoral mediterrani de menor intensitat que la primera.

Els contaminants radioactius a I'atmosfera poden estar o bé en
forma gasosa o bé en forma d'aerosols. Aquests Ultims son formats
per sistemes de particules dispersades de diverses formes en [aire
(2):

a) en forma de pols: quan la grandaria de les particules solides
formades en els processos de manipulacié va des dels submicrometres
a varies decenes de submicrometres.

b) en forma de vapors: formats en els processos de sublimacio,
combustié i condensacié. Generalment la grandaria de les particules és
inferior a 1 um. Poden formar aquest tipus d’'aerosol els vapors de Pb
i els o6xids de Zn, U, Be i Fe. S6n els tipics fums metal.lurgics.

c) en forma de fums: els quals es caracteritzen perqué tenen una
densitat dptica apreciable i generalment sén d’'origen organic (fusta, oli,
fuels carbonosos), i, finalment,

d) en forma de boires: les quals es formen per condensacié del vapor
i atomitzacié de liquids. La grandaria varia molt segons les condicions

en les que ha tingut lloc la formacié de la boira.
Un altre grup de contaminants radioactius en I'atmosfera, a part

dels aerosols, és el format per gasos. Dins d'aquest grup de

contaminants radioactius poden incloure’s els gasos nobles (Ar, "*Xe,
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*Xe, ®Kr, *Rn, **Rn) °H, "'l i altres compostos volatils (*‘CO,,

'“Ru0,, *Rn....).

Els métodes de presa de mostra per tal de dur a terme I'analisi
dels contaminats radioactius a l'atmosfera s6n practicament els
mateixos que els emprats per a la presa de mostra de material no

radioactiu.

Aixi en el cas de voler analitzar els aerosols radioactius
atmosférics s’empren métodes de presa de mostra tals com la filtracié,
la impactacié en cascada (en el cas de voler dur a terme un estudi
segons la grandaria dels aerososls radioactius) i la precipitacio
(emprada generalment en els estudis. de deposicid6 deguda als
experiments nuclears a l'atmosfera o “fallout” i en estudis de
resuspensid); en els cas de voler analitzar gasos generalment s’empren
absorbents escollint el més adequat en cada cas, com ara els filtres de
carbé actiu pel ™I, la silica gel pel °H o també solucions adequades
com per exemple la solucié de BaOH o KOH per a la presa de mostra

de "“CO,.

En les determinacions de radioactivitat ambiental en mostres
d’aerosols atmosférics el métode de presa de mostra més emprat és
la filtracié. Aquest métode ens permet separar I'aerosol sélid, la materia

particulada, del gas en el qué esta suspés, en aquest cas l'aire. Els
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avantatges d'aquest meétode son la simplicitat, el baix cost, la
versatilitat, la facilitat de guardar la mostra fins al moment de I'analisi,
la facilitat de maneig de la mostra, la possibilitat de mesurar la matéria
particulada sense necessitat de treure-la del paper de filtre i sobretot
la possibilitat de mostrejar grans volums d'aire per tal de concentrar els

aerosols atmosférics.

En la presa de mostra d'aerosols atmosferics per filtracid, I'aerosol
és recollit sobre un paper de filtre. Hi ha una gran varietat de papers
de filtre amb un ampli ventall de propietats i de grandaries de porus
presentant tots ells una serie d'avantatges i de desavantatges els quals_
caldra sospesar alhora d'escollir el paper de filtre adient per a I'estudi
que hom vulgui realitzar posteriorment (3). La seleccié d’un determinat
tipus de filtre depén de molts factors, tals com: el cost, la disponibilitat,
I'eficiéncia de col.leccid, els requeriments deguts als processos analitics
i de la capacitat que el filtre mantingui les propietats i la integritat fisica

del filtrat sota les condicions de la presa de mostra.

Pel que fa al cost, hom troba una gran variacié d'un filtre a un
altre, disminuint el preu dels filtres de membrana als filtres de barreja
de cel.lulosa-asbest i fibra de vidre fins als de fibra de cel.lulosa. Aixo
fa que per programes amb nimero elevat de preses de mostra sigui,

el cost, un factor important.
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Pel que fa a l'eficiéncia de col.leccid, cal distingir entre I'eficiéncia
de col.lecci6 de particules i l'eficiéncia de col.leccié de massa. La
primera es refereix a una fraccié del nombre total de particules, mentre
que la segona es refereix a una fraccié de la massa total de particules.
Aquestes eficiéncies sén equivalents numéricament quan la grandaria
de les particules és la mateixa. En molts casos I'eficiéncia de col.leccié
de massa és més gran que l'eficiéncia de col.leccié de particules i
generalment es treballa amb eficiencia de collecci6 de massa.
L'eficiéncia de col.leccié és funcié de la grandaria de les particules i-
de la velocitat de filtracié: com més gran és la velocitat de filtracio i
com més grans son les particules més gran es I'eficiencia de col.leccio,
tal com es pot veure en la figura 3.1 (4), on es mostra I'eficiencia de
col.leccié vs. la velocitat de filtracié per diferents grandaries de
particules emprant un determinat tipus de filtre. Hi ha un gran nombre
d’'estudis realitzats sobre l'eficiencia de col.leccié de particules d’'una
determinada grandaria a diferents velocitats de filtraci6 per a diferents
tipus de filtres (4-9) i inclis sobre els efectes de la temperatura en
I'eficiencia de col.leccié (10). Cal tenir en compte que tots aquests
estudis estan realitzats emprant filtres nets i que l'eficiencia de
col.lecci6 augmenta amb lPacumulacié de particules solides en la
superficie del filtre (11,12) per tant, aquestes eficiéncies de col.lecié
seran les minimes. Cal dir també que com més petita és la penetracié

de les particules en el filtre més gran és l'eficiéncia de col.leccié (11).
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Figura 3.1. Eficiencia de col.leccié vs. velocitat de filtraci6 per a
diferents grandaries de particula, emprant el filtres de fibra de cel.lulosa

Whatman No.41.

Pel que fa als requeriments dels procediments analitics,
generalment cal fer la presa de mostra d'un volum gran d'aire per tal
de que el material col.lectat sigui suficient per a I'analisi posterior i que
la col.leccié de la mostra sigui homogénia durant tot el periode de
presa de mostra. Per a molts tipus d’analisis cal que la mostra sigui

col.lectada d’'una determinada forma:
* Aixi, en el cas de determinar directament I'activitat o cal que

I'aerosol col.lectat es trobi a la superficie del paper (13), és a dir, que

la penetracié de les particules a l'interior del paper de filtre sigui molt
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petita. Les particules a sén aturades facilment i aixd fa que el material
que ha penetrat a I'interior del filtre no sigui detectat en la mesura. Els
productes del decaiment de [l'urani (plutoni, poloni i radé) sén els
radionuclids emissors o més importants que es determinen d'aquesta
manera. La penetracié del material radioactiu a l'interior del filtre té
menys importancia en el cas dels emissors B i no te cap importancia

en el cas dels emissors gamma.

* També en el cas d’'una analisi de la grandaria de les particules
per microscopia cal que aquestes es trobin sobre la superficie del filtre

i que la penetracié sigui molt petita.

El tipus d'analisi final que hom vulgui realitzar en els aerosols
atmosférics col.lectats determinara el tipus de filtre a emprar. Per a
moltes analisis quimiques caldra treure la mostra del filtre o destruir-
lo. Aixi en el cas de voler dur a terme una analisi radioquimica incloent
una separacié caldra treure primerament el material col.lectat sobre el
fitre. En el cas d'emprar filtres de fibra de vidre, de barreja de
cel.lulosa i fibra de vidre o d'asbest caldra recdrrer a la digestié
emprant solucions acides; en el cas d'emprar filtres de membrana de
material organic o de fibra de cel.lulosa es pot dur a terme la
separacid de l'aerosol col.lectat sobre el filtre mitjangant una digestid
acida, dissolent els fitres amb certs dissolvents organics en alguns

casos, per combustié en matras tancat (14) o per calcinacio.
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Segons el tipus d'analisi a realitzar, també caldra tenir en compte

les possibles impureses del filtre.

Els filtres, tal com ja s’ha citat anteriorment, poden ésser de fibra
o de membrana. Els filtres de fibra poden ésser de fibra de cel.lulosa,
de fibra de vidre, barreja de fibra de vidre i cel.lulosa, barreja de
cellulosa i asbest i fibra de plastic. Els filtres de membrana
generalment sén fabricats a partir de productes organics tals com nitrat
de cel.lulosa, triacetat de cel.lulosa, cel.lulosa regenerada, clorur de
polivinil, nylon, polipoprilé, copolimers de clorur de vinil i acetonitril,
tefl6. També existeixen els filtres de membrana de metall els quals séﬁ
de plata. Una de les diferéncies més importants entre els filtres de fibra
i els de membrana és que aquests ultims tenen una grandaria de
porus molt controlada i es troben asequibles en moltes grandaries de
porus diferents, tenen una eficiéncia de col.leccié més elevada i el seu

cost és més elevat que els de fibra.

En el present estudi, per a la presa de mostra dels aerosols
atmosférics s’ha emprat el métode de filtracié usant filtres de fibra de
vidre en la majoria dels casos i els de membrana de cel.lulosa en
altres, que com s’ha dit anteriorment sén els més emprats en la
col.lecci6 d'aerosols atmosférics, realitzant la mesura directa per

espectrometria gamma d'alta resolucio.
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3.2 PRESA DE MOSTRA.

Hom va realitzar la presa de mostra dins de I'area metropolitana
de Barcelona. A les poblacions de Barcelona, Santa Coloma de
Gramanet i Montcada i Reixach. Pel que fa a la ciutat de Barcelona
hom va realitzar la presa de mostra en dos punts diferents: un punt a

I’Avinguda Diagonal (Facultat de Quimica) i 'altre punt a Plaga Molina.

La presa de mostra, excepte la del primer punt corresponent a
la Facultat de Quimica, va ésser realitzada pel Servei de Control

Ambiental de 'Area Metropolitana de Barcelona.

Hom va emprar dos models de captadors d'alt volum. En el punt
de presa de mostra situat a 'Avinguda Diagonal hom va emprar un
captador d’alt volum Sierra Misco, Inc. model 650, i els filtres emprats
en aquest cas varen ésser els Milipore AAWP 810 d'acetat de
cel.lulosa de 20 x 25 cm’ amb una grandaria de porus de 0.8 um i els
Whatman EPM 2000 de fibra de vidre. En els altres punts de presa de
mostra hom va emprar els captadors d'alt volum MCV, model CAV-
A/R, que formen part de la xarxa del Servei de Control Ambiental i els
filtres emprats en aquest cas van ésser els de fibra de vidre Whatman

GF/A de 20 x 25 cm®

Els temps de presa de mostra van ésser de 24 hores i el volum
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d'aire mostrejat va ésser en cada cas al voltant de 1000 m".

A la figura 3.2 s'indiquen els punts de presa de mostra.

\
Ay
Y ’ -_-. ,,f s
-
A/ - ‘
= 1 _-"'--I‘

MONTCADA | ’
REIXACH J
{ SANTA coLOMA
DE_GRAMANET

'BARCELONA
J’LACA MOLINA

e Av. DIAGONAL

Figura 3.2. Punts de presa de mostra dels aerosols atmosférics.
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3.3 ESTUDI DE LA GEOMETRIA EMPRADA PER A LA MESURA
DELS FILTRES D’AEROSOLS ATMOSFERICS.

Hom va realitzar un estudi de l'eficiéncia de la mesura emprant
diferents geometries. Primerament hom va escollir la geometria de 50
cm’ ja que una vegada doblegats els filtres, aquests ocupen

practicament tot el volum de la geometria.

Seguidament hom va dur a terme I'estudi de I'eficiencia pel filtre
contingut en la geometria de 50 cm® quan aquesta, per tal
d’homogenitzar el medi, s'omplia amb soluci6 de HCl 4 M i es va
comparar amb l'eficiéencia obtinguda quan no s'omplia la geometria

amb solucié.

Per a dur a terme aquest treball hom va emprar un aliquota de
la solucié patré QCY.44, descrita en l'apartat 2.3 d’aquesta memoéria.
Una vegada doblegat el filtre i introduit en la geometria de 50 cm® hom
va addicionar l'aliquota de patrd6 homogéeneament sobre tot el filtre i
seguidament en el cas de no emprar HCl 4M es va assecar la solucié
patré addicionada amb l'ajut d’'una lampada d’IR; en el cas del filtre
amb soluci6 hom va procedir a omplir la geometria amb HCI 4 M.
Finalment es va mesurar l'activitat per espectrometria gamma d'alta

resolucio.
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Hom va dur a terme aquest estudi pels filtres de fibra de vidre i
pels d'acetat de cel.lulosa, realitzant el treball per duplicat a partir de
dos vials que contenen una quantitat coneguda i diferent de solucié
mare pels filtres de fibra de vidre i dos més pels filtres d’'acetat de

cel.lulosa.

A les taules 3.1-3.8 hom déna els valors de les activitats
certificats, activitat corregida amb el factor de decaiment i I'obtinguda
experimentalment, els valors del percentatge d'eficiencia experimental
obtinguts a partir de I'activitat experimental i de l'activitat corregida, els
valors del percentatge de [l'eficiéncia calculada obtinguts a partir de
I'ajust amb la funcié de calibratge en eficiéncies descrita a I'apartat
2.3.2 d'aquesta memoria, aixi com els temps de mesura i els d’espera
calculat a partir de la data de preparacid del patré emprat per a cada

geometria.

145



-oned |op oweiedaid op BlEp ‘8861 8P 81QNIOP 1| Bladse) eI L. (VHIAS3.A SdNIL
's 66291 ‘WHNSAW 30 SdW3L

0£95°0 1£85°0 2Ev6'9 ¥98211 0429°064 1 19090 ¥68Y ¥961 0e8'}
6¥8L°0 9v8.'0 006S'L 6LEE2) 9£8€°/96 92260 99£9'¥66 eee’t
61680 ¥v68°0 oL¥9'8 eLYOY ) ¥202'996 92,60 222y'€66 eLL'}
£261°1 1861°L 2I8EEL 916/12 99£8'9L4 L 1909°0 9099'2¥81 8680
GES9'L 2809 9222'2} 89861 99/£°29. 05660 9202'99. 2990
eeLL'2 gi2z2 LivbL 055584 LISL'ELS 88EY'0 9018°0LL L ¥150
G916'2 01282 bLLLOL 0L2rLL 2868'6LE 68290 829009 26€°0
gL2e ¥ 082¢'¥ 66628 6L6VEL OvLL V6 181E0 ¥£.8°209 620
¥£60°L £L¥0°L £02L'6 80085} 00£6°LE} £8.9°0 99¥€'€02 9910
6618 0912'8 LISO'bL £0v681 6LLS LY L1280 80652} 2210
66.9'9 8529'9 LE2Z L ovbesl ¥921'894 60680 251L'881 880°0

(6/sdp) (se1dwoo) (6/sdp) (6/sdp) (ABN)

VaVINOTVO 'NItBDA "WIH3dX3 VI1IN  VvAID3HHOO IN3WIVO3a vavoldiiyao
VION3IOI43 % 1VLIALLOV vauy 1VLIAILOVY HOLOV4 L1V1IAILOV VIDH3NI

‘(Wb IOH) BPIOR QION|0S Bsuas BSON|'|80 8p 1BI1d%e.p | "ON 8JiY

jod EPEINO[ED BIOURIONEP % | elueWLEdXe BIOURIOYS % ‘UBWIEOSP Op J0WE) ‘feluawuadxe | BPIBaLI0D "EPEIILIED JEUAIDY "L'E BINEL

146



Taula 3.2. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaiment, % eficiéncia experimental i % d'eficiéncia calculada pel

filtre No. 2 d'acetat de cel.lulosa amb solucié acida (HCI 4M).

FACTOR

ENERGIA ACTIVITAT ACTIVITAT AREA ACTIVITAT % EFICIENCIA
CERTIFICADA DECAIMENT CORREGIDA  NETA EXPERIM. EXPERIM. CALCULADA
(MeV) (dps/g) (dps/g) (comptes) (dps/g)
0.088 188.7152 0.8504 160.4834 41498 7.7174 4.8088 48114
0.122 172.5908 0.7592 131.0309 41463 7.7109 5.8848 5.8746
0.166 203.3466 0.5802 117.9817 34089 6.3395 5.3733 5.3916
0.279 602.8734 0.2006 120.9364 22047 4.1001 3.3903 3.3661
0.392 604.0678 0.5218 315.2026 39396 7.3265 2.3244 2.3374
0514 1170.8106 0.3150 368.8053 34898 6.4900 1.7597 1.7486
0.662 766.2076 0.9931 760.9208 54519 10.1389 1.3325 1.3379
0.898 1842.6606 0.4955 913.0383 47804 8.8901 0.9737 0.9748
1.173 993.4222 0.9618 955.4735 37595 6.9916 0.7317 0.7440
1.333 994.6366 0.9618 956.6415 32498 6.0437 0.6318 0.6558
1.836 1964.4894 0.4955 913.0383 25216 4.6894 0.5136 0.4858

TEMPS DE MESURA: 5377 s.

TEMPS D’ESPERA: 108 dies respecte I'1 d'octubre de 1988, data de preparacié del patré.
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Taula 3.4. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaiment, % eficiéncia experimental i % d'eficiéncia calculada pel
filtre No. 4 d'acetat de cel.lulosa amb solucié acida (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT FACTOR ACTIVITAT AREA ACTIVITAT % EFICIENCIA
CERTIFICADA DECAIMENT CORREGIDA  NETA EXPERIM. EXPERIM. CALCULADA
(MeV) (dps/g) (dps/g) (comptes)  (dps/g)
0.088 139.1664 0.8491 118.1662 39750 5.7010 48246 48315
0.122 127.2756 0.7572 96.3731 40374 5.7905 6.0084 59817
0.166 149.9562 0.5773 86.5697 32776 4.7008 5.4301 5.4820
0.279 444.5838 0.1976 87.8498 21563 3.0926 35203  3.4456
0.392 445.4646 0.5187 231.0625 38725 5.5540 24037  2.4103
0.514 863.4042 0.3116 269.0367 32976 4.7294 1.7579 1.8066
0.662 565.0330 0.9931 561.1345 54415 7.8042 13908  1.3775
0.898 1358.8542 0.4923 668.9639 45038 6.4594 09656  0.9903
1.173 732.6054 0.9615 704.4001 36043 5.1693 0.7339  0.7388
1.333 733.4862 0.9615 705.2470 31543 4.5239 06415  0.6410
1.836 1448.6958 0.4923 713.1929 23577 3.3814 0.4741 0.4465

TEMPS DE MESURA: 6973 s.
TEMPS D'ESPERA: 109 dies respecte I't d'octubre de 1988, data de preparacié del patrd.
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Taula 3.6. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaiment, % eficiéncia experimental i % d'eficiéncia calculada pel
filtre No. 6 de fibra de vidre amb solucié acida (HCI 4M).

ENERGIA  ACTIVITAT FACTOR ACTIVITAT AREA ACTIVITAT % EFICIENCIA
CERTIFICADA DECAIMENT CORREGIDA  NETA EXPERIM. EXPERIM. CALCULADA
(MeV) (dps/g) (dps/g) (comptes) (dps/g)
0.088 153.2600 0.8504 130.3323 96635 5.9273 45478 45457
0.122 140.1650 0.7592 106.4133 103459 6.3459 5.9634 5.9713
0.166 165.1425 0.5802 95.8157 84535 5.1851 5.4115 5.3961
0.279 489.6075 0.2006 98.2153 31407 1.8264 2.3339 2.3252
0.392 490.5775 0.5218 255.9833 86865 5.3280 2.0814 2.1586
0514 950.8425 0.3150 299.5154 83047 5.0938 1.7007 1.5984
0.662 622.2550 0.9931 617.9614 115242 7.0686 1.1439 1.2214
0.898 1496.4675 0.4955 741.4996 116422 7.1410 0.9630 0.9014
1.173 806.7975 0.9618 775.9778 92716 5.6869 0.7329 0.7077
1.333 807.7675 0.9618 776.9108 79727 4.8902 0.6294 0.6369
1.836 1595.4075 0.4955 790.5244 61377 3.7647 0.4762 0.5076

TEMPS DE MESURA: 16303 s.
TEMPS D'ESPERA: 108 dies respecte I'1 d'octubre de 1988, data de preparacio del patrd.
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Taula 3.8. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaiment, % eficiéncia experimental i % d'eficiéncia calculada pel
fitre No. 8 de fibra de vidre amb solucié acida (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT FACTOR ACTIVITAT AREA ACTIVITAT % EFICIENCIA
CERTIFICADA DECAIMENT CORREGIDA NETA EXPERIM. EXPERM. CALCULADA
(MeV) (dps/g) (dps/g) (comptes) (dps/g)
0.088 151.0480 0.8491 128.2549 47384 5.2763 4.1139 41119
0.122 138.1420 - 0.7572 104.6011 50390 5.6110 5.3642 5.3726
0.166 162.7590 0.5773 93.9608 40780 4.5409 48328 48142
0.279 482.5410 0.1976 95.3501 24707 2.7512 2.8854 2.8964
0.392 483.497. 0.5187 250.7899 43785 4.8756 1.9441 2.0048
0.514 937.1190 0.3116 292.0063 41357 4.6052 15771 1.5034
0.662 613.2740 0.9931 609.0424 61564 6.8553 1.2556 1.1572
0.898 1474.8690 0.4923 726.0780 58640 6.5297 0.8993 0.8546
1.173 795.1530 0.9615 764.5396 46209 5.1455 0.6730 0.6651
1.333 796.1090 0.9615 765.4588 39887 4.4415 0.5802 0.5936
1.836 1572.3810 0.4923 774.0832 30440 3.3896 0.4379 0.4569

TEMPS DE MESURA: 8981 s.
TEMPS D’ESPERA: 109 dies respecte I'1 d'octubre de 1988, data de preparacié del patr6.
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A les figures 3.3 i 3.4 hom dobna les corbes deficiéncia
obtingudes per a cada geometria a I'emprar els filtres d'acetat de

cel.lulosa i els filtres de fibra de vidre respectivament.

Pel que fa als filtres d'acetat de cel.lulosa hom observa una millor
eficiéncia al emprar els filtres sense solucié, mentre que en el cas dels
filtres de fibra de vidre els valors d'eficiéncia s6n més semblants. Aixd
ens va portar a realitzar les mesures dels filtres que contenen els
aerosols atmosferics sense solucié ja que la manipulacié de la

geometria sense solucié és molt més facil.

A la taula 3.9 hom déna els parametres del calibratge en

eficiencies obtinguts en cada cas per a la funci6:

IN(€utnatn wapc)= 3-(3+2,6XP(-2,E))exp(-a,E)In(E)

descrita en l'apartat 2.3.3.1.
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% EFICIENCIA

ENERGIA <(KeU)>

Figura 3.3. Corbes d'eficiéncia pels filtres d’acetat de celu-losa amb solucié i sense solucié.
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Taula 3.9. Valors dels parametres de la funcié del calibratge en eficiéncies obtinguts per a cadascun

dels filtres emprats.

N? FILTRE a, a, a, a, as

1 7.36378E+00 1.10106E+00 4.81784E+00 3.73365E-02 4.39744E-06
2 7.45393E+00 1.11091E+00 2.858338+00 2.99815E-02 1.10995E-05
3 7.54269E+00 1.054007+00 2.99448E+00 3.10914E-02 -8.9079E-06
4 7.12639E+00 1.04355E+00 3.16983E+00 3.16507E-02 -6.2207E-06
5 8.15458E+00 1.25166E+00 2.95215E+00 2.97474E-02 2.96972E-05
6 8.10275E+00 1.24481E+00 4.19882E+00 3.29464E-02 4.45137E-05
¥ 4 8.45861E+00 1.30695E+00 4.21610E+00 3.34090E-02 3.98601E-05
8 7.46532E+00 1.14374E+00 4.67146E+00 3.52242E-02 2.24377E-05

FUNCIO DEL CALIBRATGE EN ENERGIES:

ef
E = energia

a,, a,, a,, a,, a, = parametres a ajustar.

eficiéncia

IN(€4s0iua fotopic) = a,-(a,+a,exp(-a,E))exp(-a;E)In(E)

157



3.4 METODE ANALITIC.

Totes les mesures van fer-se per espectrometria gamma d'alta
resolucié emprant el detector coaxial de Ge(Li) marca Ortec, model
GLI-10200, i la cadena de deteccié descrita en I'apartat 2.1 d'aquest

estudi.

Per a les analisis qualitativa i quantitativa dels espectres obtinguts

en les mesures, es va procedir de la forma indicada en l'apartat 2.4.

Per a aquest estudi dels filtres dels aerosols atmosferics hom ha
emprat la geometria cilindrica de 50 cm® i de 3 cm d'algada sense
addicio de solucié acida al filtre, tal com s’ha indicat en lapartat

anterior.

A la taula 3.10 hom déna els valors dels limits de detecci6é per

cada radionuclid.

Taula 3.10. Intervals dels limits de deteccié pels diferents radiontclids,
(mBg/m®).

Radionuclid Valor minim Valor maxim
Mes 0.10 0.57
YCs 0.03 0.25
) 0.02 0.04
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3.5 RESULTATS | DISCUSSIO.

A la taula 3.11 hom déna el volum de mostra i el temps de
mesura per a cadascun dels filtres d’aerosols atmosférics analitzats,

aixi com el temps d'espera.

Taula 3.11. Volum de mostra, temps de mesura i temps d'espera de

cadascun dels filtres d’aerosols atmosférics analitzats.

Data Volum de mostra Temps de mesura Temps d'espera
(m’) (segons) (dies)

Avinguda Diagonal

06-05-86 2011 35860 1
08-05-86 969 59350 2
15-05-86 958 18000 1
11-06-86 2446 14150 1
07-10-86 753 57234 6
08-10-86 1800 48370 5
14-10-86 998 63785 1
19-02-87 978 68156 1
27-05-87 968 72845 2
28-05-87 998 69789 3
02-06-87 983 22241 1
11-06-87 986 52144 2
12-06-87 955 48708 4
16-06-87 1898 24362 3
Plaga Molina '

23-04-86 656 87811 1105
24-04-86 1380 80512 1104
29-04-86 926 83731 1099
30-04-86 1288 103977 1098
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Continuacié Taula 3.11.

Data Volum de mostra Temps de mesura Temps d'espera
(m®) (segons) (dies)
02-05-86 1409 69946 1096
08-05-86 1522 81065 1090
09-05-86 1034 88517 1089
10-05-86 1000 83452 1088
12-05-86 1401 81924 1086
07-07-86 530 97128 1081
08-07-86 568 90788 1083
Santa Coloma de Gramanet
30-04-86 679 79547 1128
05-05-86 679 85927 1129
06-05-86 661 91999 1128
07-05-86 887 88421 1128
08-05-86 779 82013 1128
09-05-86 679 84469 1128
12-05-86 513 86925 1136
Montcada i Reixach
30-04-86 540 83863 1141
05-05-86 420 82993 1135
06-05-86 415 77419 1135
07-05-86 887 88421 1136

A la taula 3.12 hom déna els resultats d'activitat corresponents al
Cs, "Cs i ™ dels aerosols atmosférics captats a I'Avinguda
Diagonal emprant filtres d'acetat de cel.lulosa. Tot i que els tipus de
filtres (fibra de vidre i membrana d'acetat de cel.lulosa) emprats no
sén els adequats per a la presa de mostra de ''l, ja que la major part

del ™I provinent de l'accident de la Central Nuclear de Txerndbil es
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trobava en forma gasosa, hom va observar l'arribada de certes formes
particulades d’'aquest radionlclid. Estudis realitzats per altres autors
(15,16,17) mostren que l'activitat de ™'l en forma gasosa, procedent de
I'accident de Txerndbil, era aproximadament 2 o 3 vegades més gran

que l'activitat del "'l en forma particulada.

Taula 3.12. Valors d'activitat de '*Cs, “’Cs i 'l en els filtres d’aerosols

atmosférics captats a I'Avinguda Diagonal. (mBg/m’ + 20).

Data "Cs ¥Cs el
06-05-86 0.14£0.04 0.18+0.05 1.241+0.06
08-05-86 0.27+0.05 © 0.76£0.11 " 1.59+0.08
15-05-86 0.38+0.09 1.06+0.16 1.60+0.18
11-06-86 _ 0.08+0.04 0.26+0.07 0.09+0.03
07-07-86 <0.10 0.10+0.05 <0.16
08-07-86 <0.05 <0.06 <0.06
14-07-86 <0.04 <0.06 <0.81
19-02-87 <0.04 <0.01 0.11+£0.03
27-05-87 <0.01 <0.02 <0.02
28-05-87 <0.01 <0.01 0.40+0.10
02-06-87 <0.01 <0.10 <0.10
11-06-87 <0.01 <0.10 <0.10
12-06-87 <0.01 <0.03 <0.04
16-06-87 <0.01 <0.01 <0.07
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A la taula 3.13 hom déna els resultats d'activitat corresponets al
™Cs i ™'Cs dels aerosols atmosférics captats a Plaga Molina, Santa
Coloma de Gramanet i Montcada i Reixach emprant filtres de fibra de
vidre. En aquest cas hom no déna els valors d'activitat corresponents

" degut a que aquest radionlclid té un periode de

al
semidesintegracié de 8 dies respectivament i el temps d’espera en la
mesura era molt gran (taula 3.11) degut a la impossibilitat per una
banda de disposar d’aquests filtres immediatament i per altre al fet que
el gran allau de mostres que a través del Servei de Coordinacié
d’Activitats Radioactives de la Generalitat de Catalunya arribaren al
laboratori immediatament després de I'accident de la C.N de Txernobil
va fer impossible, donades les limitacions instrumentals, controlar de

forma més continuada l'activitat dels aerosols atmosférics durant

aquesfs dies.
Els resultats obtinguts, els quals es donen a les taules 3.12 i 3.13

estan d’acord amb els publicats pel CIEMAT-PRYMA (1) en aquesta

zona del litoral mediterrani.
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Taula 3.13. Valors d'activitat de "*‘Cs i ’Cs en els filtres d'aerosols
atmosférics captats a Plaga Molina, Santa Coloma de Gramanet i

Montcada i Reixach, (mBg/m® £ 20).

|3'?C S

Data WCs

Plaga Molina

23-04-86 <0.16 <0.15
24-04-86 <0.17 <0.03
29-04-86 <0.11 <0.10
30-04-86 0.23+0.14 0.21£0.10
02-05-86 55.9+0.61 101.0+0.61
08-05-86 0.74+0.13 1.10£0.07
09-05-86 0.71+0.17 0.98+0.12
10-05-86 0.16+0.14 0.26+0.09
12-05-86 0.39+0.15 0.60+0.11
07-07-86 <0.28 <0.11

08-07-86 <0.23 <0.09
Santa Coloma de Gramanet

30-04-86 <0.45 <0.11

05-05-86 3.26+0.66 5.411£0.35
06-05-86 <0.54 <0.25
07-05-86 <0.67 <0.13
08-05-86 <0.29 0.78+0.14
09-05-86 0.36+0.24 1.20+£0.16
12-05-86 <0.26 0.46+0.28
Montcada i Reixach

30-04-86 <0.25 <0.10
05-05-86 2.43+0.31 5.36+0.21
06-05-86 <0.15 <0.10
07-05-86 <0.15 <0.11
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A les figures 3.5 i 3.6 hom mostra els valors d’activitat del Cs
i ""Cs en les mostres estudiades en funcié del dia de presa de mostra.
Hom pot veure un clar increment de I'activitat a partir del dia 30 d'abril
de 1986 observant-se un pic d'activitat durant la primera semana del
mes de maig i un altre pic, menys important, a mitjants del mes de
maig. Aquest increment es més clar en aquells punts en els quals hom
disposa de més dades en aquest periode. Aquests resultats estan
d’'acord amb els estudis realitzat per altres autors (18,19) els quals
apliquen models Lagrangians per tal d'estudiar la trajectoria del navol
radioactiu procedent de Txernobil, tal com es pot observar en la figura
3.7.

A la taula 3.14 hom ddna els resultats de les activitats de 'Cs,

*'Cs i **'I mesurats en diferents punts de 'hemisferi nord durant el mes
de maig de 1986.
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3.6 CONCLUSIONS.

En base a les mesures realitzades hom pot concloure que
I'impacte radiologic de I'accident de la Central Nuclear de Txernobil a
'area metropolitana de Barcelona va ésser veritablement negligible

comparat amb la resta d’'Europa.

Tot i que les mesures realitzades varen ésser poques, hom
observa I'aparicié de dos pics d'activitat de radiocesi durant el mes de

maig al igual que a la resta de paissos europeus.

L'interval en la relacié "*Cs/”’'Cs en les mesures realitzades és
0.30-1.10, amb un valor mig igual a 0.57+0.23 (+ una vegada la
desviacié estandard). Aquests intervals estan d'acord amb els trobats

per altres autors (29-32).
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CAPITOL 4.

ESTUDI DEL RADIOCESI EN SOLS DE BOSCOS DE

CATALUNYA.

178



4.1 INTRODUCCIO.

Aquest estudi es va dur terme conjuntament amb el Departament de
Biologia Vegetal de la Universitat de Barcelona, dins del conveni signat
entre el CIEMAT i la Fundacié Bosch Gimpera, sobre la transferéncia
de radiocesi en‘diferents boscos de Catalunya com a conseqtiéncia de

'accident de la Central Nuclear de Txernobil.

L'estudi dels radiondclids en el sdl té molta importancia ja que és
un receptor actiu el qual en contacte amb la capa freatica i a través
d’ell les plantes agafen tots els nutrients. Per tant, el sol és una via de
contaminacié indirecta i directa per a I'nome; indirecta a través de les

plantes, animals i de l'aigua, i directa per exposicié.

Els radioniclids que es depositen sobre el sdl poden estar
principalment en tres formes: solubles, insolubles o col.loidals. Segons
en quina forma es trobin el sol els pot captar de manera diferent. Aixi,
en el cas que el radionuclid es trobi en forma soluble es fixa sobre les
argiles o la matéria organica; en el cas que es trobi en forma insoluble
el sol pot, en unes determinades condicions, solubilitzar-lo i fixar-lo; i
finalment en el cas que es trobi en forma col.loidal, juga un paper de
filtre, i en alguns casos es solubilitza atribuint-se aquesta solubilitzacié

a la matéria organica.
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Aixi segons Saas (1) pel que fa al radiocesi, que és el radiondtclid
que s'estudia en el present treball, hom el troba en tres formes
diferents:

-) bescanviable i lligat a les argiles
-) bescanviable i lligat a la matéria organica, essencialment als acids
fllvics (2), |

-) no bescanviable i fixat dins de I'estructura de certs tipus d'argiles.

Uns fendmens molt importants en I'estudi dels radionuclids en el sol
sén la migraci6 i la fixacid d'aquests en el medi. Els factors que els

afecten es poden classificar en: (3)

A) Factors interns, tals com:
- Factors fisics (textura o granulometria i estructura).
- Factors quimics (pH, sesquidxids, carbonat calcic, complexos
absorbents i saturacié6 de bases.

- Factors biologics (matéria organica i microbiologia).

B) Factors externs, tals com:
- Forma quimica dels radiondclids.
- Condicions del medi (clima, pluviometria).

- Condicions de fertilitzacio.
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Pel que fa als factors interns cal destacar:

* Factors fisics:

Textura o granulometria: la seva influéncia en la migracié és funcié de
la retencié dels radionlclids sobre la superficie de les particules que
constitueixen el sol. Segons quina sigui la textura del sol es retenen
uns o uns altres radiontclids. Aixi s’observa que el Cs és fortament
retingut pels sols argilosos , mentre que altres radionuclids (ex.: Ru)
que es troben en forma col.loidal sén retinguts pels sols llimosos i
saulosos. Les argiles tenen una capacitat de bescanvi elevada pero tot
i aixd la seva capacitat de fixacid varia segons el tipus d'argila i la

forma quimica del radiondclid.

Estructura: intervé en la lixiviacié i la permeabilitat dels sols. Aixi, un
s0l compacte favoreix el bescanvi mentre que un sol saulés (filtrant)
favoreix la lixiviacié. En aquest cas la migracié dels radionuclids esta
relacionada amb I'afinitat pels col.loides i amb la velocitat de percolaci6
de l'aigua. Pel que fa a aquesta velocitat de percolacié s'ha observat
que la migracié del Cs és quasi independent, mentre que la fixacié de
radionuclids tals com I'Sr, Zn, Ru i Mn és funcié de la velocitat de

percolacié de l'aigua.

* Factors quimics:

pH: el pH d'un sol ens pot indicar sota quina forma quimica i en
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quines condicions té lloc la migracié o fixaci6 d'un determinat
radiondclid. Aixi, el Cs pot migrar en qualsevol condicié6 de pH, altres
metalls poden ser insolubles a valors de pH superiors a 7, mentre que
altres poden canviar de forma quimica ja sigui per hidrdlisi o per

formacié d'anions o cations complexos com és el cas del Ru.

Existencia de sesquidxids: com és sabut aquests oxids (Al,O,, Fe,O,)
tenen una gran facultat d’absorcié i per tant poden absorbir facilment
els radiondclids continguts en el sol, a la vegada que poden

insolubilitzar compostos organics pseudosolubles.

Complexos absorbents i saturacié de bases: els complexos absorbents

d'un sol el formen els col.loides minerals i organics presents. La
migracid dels radionuclids dependra de la capacitat de fixacié d'aquests
col.loides i de la forma en que han estat fixats (absorci6, forma
bescanviable, forma no bescanviable o fixada, forma de complex). La
capacitat de fixacid no depén Unicament d'aquest poder absorbent,
depén també de la naturalesa dels radiontclids fixats i en particular de
la saturaci6é de bases que tingui el sol. Aixi s'ha observat I'importancia

de la fertilitzacié en la fixacié dels radioniclids en el sol (4).
Carbonat _calcic: aquest contribueix a augmentar el pH d'un sol i a

saturar els complexos absorbents amb Ca ajudant a la insolubilitzacié

de molts elements afectant aixi a la seva mobilitat. Aixi, per exemple,
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en sols calcaris I'estronci precipita en forma de carbonat fortament

insoluble.

* Factors biologics:

Aquests factors juntament amb els factors descrits anteriorment
juguen un paper important en la migracié dels radionuclids en el sol.
Si els factors quimics i fisics intervenen en la retencid, els factors
bioldgics contribueixen a la transformacié de certes formes quimiques

i a l'evolucié dels radiondiclids dins dels perfils dels sols.

Microbiologia: la microflora contribueix a la descomposicié de la capa

de fullaraca i a la transformacié del humus, alliberant aixi certs
radionuclids (5,6). Segons Kokke (7) hi ha microorganismes, bacteris
i fongs, que acumulen determinats radiontclids tals com: ®Co, *Sr,

'Ru, ™Cs, "“Ce i *Fe.

Aquests microorganismes poden servir per a determinar el grau de

pol.lucié d’'una contaminacié accidental.

Matéria_organica: aquesta intervé en la fixacié i transformacié dels

radionuclids i per tant, llur migracié. La matéria organica té capacitat
de solubilitzacié i de bescanvi (8), pot transportar formes solubles

bescanviables i insolubilitzar cations i anions per la formacié de
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complexos insolubles o per polimeritzacié (9). El % de fixacié de
radiontclids per la matéria organica depén de I'abundancia d'aquesta

i del tipus de radionuclid.

En realitat la fixacié i migracié dels radiontclids en el sol és el
resultat de la interaccié de tota una série d’aquests factors. Segons
quin sigui el tipus de sol tindra més importancia uns factors o uns
altres; aixi en el cas d'un sol calcari el pH i el contingut en CaCO,
tenen un paper important, mentre que en un sol acid (podzol) té molta

importancia la matéria organica i les condicions microbiologiques.

Pel que fa als factors externs cal destacar:

* Forma quimica:

En el cas d'un aport directe, tal com s’ha dit anteriorment, els
radiontclids poden estar en forma soluble, insoluble o col.loidal. En
aquest altim cas caldra veuré llur solubilitat en les condicions del medi.
També és important conéixer la composicié quimica del medi per tal
de tenir presents possibles interferéncies degudes a altres cations
existents en el sol. En el cas d'un aport indirecte, com pot ésser la
descomposicié de les plantes, els radiontclids sén alliberats al igual
que els compostos organics (10). En aquest cas caldra tenir en compte

I'accié de la matéria organica, de les argiles i de la microflora.
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* Condicions del medi:

Clima i pluviometria: aquests factors poden tenir una accié directa o
indirecta en la migraci6 i fixacié dels radionlclids. L'accié directa es
manifesta per la lixiviacié dins dels perfils del sol si la pluviositat és
abundant. Aquesta lixiviacié pot ser bé dels radiondclids fixats dins de
les particules que sbn lixiviades o bé dels elements solubles o
adsorbits sobre elles. L'accié indirecta és deguda a linfluéncia de la
pluviositat sobre els factors citats anteriorment. Aixi, per exemple, el gel
inhibeix la microfiora i generalment afavoreix la lixiviacié; I'alternanga
d'un temps humit amb un de sec afavoreix les variacions en la forma
quimica dels elements. Les condicions del medi actuen en I'evolucié

dels compostos organics i en la descomposicié de la fullaraca.

* Condicions de fertilitzacié:

La fertilitzacié dels sols juga un paper molt important en la fixacio
dels radiontclids. Hi ha una série d'estudis de diferents autors sobre
la influéncia del N o del K sobre el Cs (4,11-14). L'addici6é de K a sols
que contenen 'Cs lliure produeix una disminucié de la transferéncia
d'aquest radionuclid a la vegetacié (15-18). Tant el K com el NH, sén

inhibidors del Cs.

En resum, podem dir que els factors que influeixen en la migracié

i fixacié dels radiontclids en el sdl sén molts i a la vegada molt variats.
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Tots no tenen la mateixa importancia, segons el tipus de sol tindran
més importancia uns factors que uns altres. Per altra part, I'accié d’'un
o un altre factor varia segons quin sigui el radiontclid. Aixé ens porta
a considerar el s6l com un conjunt dinamic on les interaccions sén

multiples.

Aixi pel que fa al radiocesi, que és el radionuiclid que s’estudia
en el present treball, els factors que tenen més importancia en la seva
migracié sén la textura i la matéria organica. Aquest radiontclid es
fortament fixat per la matéria organica i per les argiles (3,14,17-24),
aixd fa que en els sols de boscos, on normalment el contingut en
matéria organica és elevat, els Cs es trobi en els primers centimetres
del sol mineral (25-27) i en els horitzonts organics (19,28-30) tant en

sols acids com basics.

Els estudis realitzats sobre la mobilitat de Cs demostren un
comportament diferent del que caldria esperar per un catié ideal (31).
En els ultims anys s’han publicat nombroses revisions, treballs i alguns
libres que fan referéncia als estudis d’'especiacié per tal de conéixer
la mobilitat del Cs dins del sol mineral. En general, es pot emprar
I'especiacié dels elements estables en el medi ambient per predir
I'especiacié de radiontclids tals com *Mn, ¥Co, *Zn, *Sr, '®Ru, '*Sb,

31 molts altres.
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Les formes quimiques dels radiontclids en el medi ambient (capa
geologica, sdls, sediments, aigues subterranies) sén factors claus en

el possible coneixement de la biodisponibilitat i processos geoquimics.

L'especiacid dels radiontclids, tal com té lloc en el medi ambient,
és funcié de les propietats fisiques i quimiques dels radionuclids i de
les interaccions amb el medi. L'importancia d’aquestes interaccions,

citades anteriorment, és patent en el "*'Cs.

A l'iniciar I'estudi de la distribucié del radiocesi en el sol mineral
es va decidir aplicar un méetode classic d’especiacié sélida. El métode
escollit va ésser el de Tessier (38) per ser un dels més emprats en

I'estudi d'especiacié de metalls pesants en sols i sediments.
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4.2 ESTUDI DE L’ACTIVITAT DE RADIOCESI EN MOSTRES DE
SOLS FORESTALS

4.2.1 PRESA DE MOSTRA.

Per a la presa de mostra hom va emprar la metodologia posada
a punt al Departament de Biologia Vegetal de la Universitat de
Barcelona. Per a aquest estudi hom va considerar els factors que
intervenen en la dinamica del Cs en l'ecosistema: aport, condicions

climatiques, tipus de sol i vegetacidé (18,32-34).

A partir de la cartografia existent, el grup de treball del qual
formavem part va seleccionar les possibles combinacions d’aquestes
variables, distribuint les parcel.les en les zones amb més contaminacié
radioactiva segons dades propies contrastades amb les obtingudes pel
Servei de Coordinacié d’Activitats Radioactives de la Generalitat de

Catalunya (35).

Tenint en compte les condicions climatiques hom va considerar
les unitats biogeografiques que integren el factor climatic i geografic en
base a un potencial bioldgic homogeni expressat pel tipus de vegetacié
de la zona. Dins de cadascuna d'aquestes unitats biogeografiques sols
es varen considerar aquells tipus de sol que ocupen grans extensions.

Hom va considedar les segtients zones:
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Zona Pirenaica. D'influéncia atlantica (Vall d’Aran) i zona central
(Cerdanya).
Prepirineu. Zona occidental (Montsec) i Zona oriental (Cadi-Moixerd).

Depressié Central Catalana. Plana de Vic i Zona Central.

Sistema Costaner. Serra litoral (Garraf), Depressié del Penedés i Delta

del Llobregat.

Pel que fa al tipus de sol, hom va considerar aquelles
caracteristiques a priori més relevants en la dinamica del radiocesi
(18,33). Aixi, hom va considerar sols basics i neutres (carbonatats o
més o menys descarbonatats amb el complex de canvi saturat
principalment per Ca) i sols acids (sense carbonats). També es varen
considerar diferéncies litologiques, ja que condicionen en gran part la
compdsicié quimica i la textura del sol, i la topografia (sols de planes
al.luvials, profunds; sols de montanya amb rentats laterals i superficials

grans).

En la figura 4.1 hom mostra els punts de presa de mostra.
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Figura 4.1. Punts de presa de mostra dels boscos de Catalunya.
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4.2.1.1. Material de camp emprat en la presa de mostra.

a) Cilindre: emprat per a la presa de mostra dels horitzons organics,
figura 4.2., té un diametre de 21 cm i és metal.lic. Es mostreja la
superficie delimitada per la base del cilindre, per tal de poder expressar

els resultats obtinguts per unitat de superficie.

b) Sonda: s’empra per extreure un volum conegut de sol, el qual
permetra determinar la densitat aparent. Es metal.lica i te una longitut
de 20 cm i un diametre de 4.7 cm. figura 4.3.

c) Altimetre.

d) Clinémetre/ Brujula.

e) Claus de 0.5 i de 1 m. de longitut: emprats per a determinar la

profunditat aparent del sol.
f) Pales, ganivets i bosses de plastic: emprats per a extreure els

diferents horitzons organics, el sol mineral i per guardar-los

respectivament.
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Figura 4.2. Cilindre emprat per a la presa de mostra dels horitzons

organics.

Figura 4.3. Sonda emprada per extreure un volum conegut de sol.
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4.2.1.2. Presa de mostra de les parcel.les.

Primerament hom va senyalitzar, mitjangant una corda, la parcel.la
a mostrejar. Cada parcel.la té una superficie de 25 x 25 m® i es va
escollir de forma que fos homogénia en litologia i en vegetacié. Una
vegada escollida la parcel.la hom va realitzar la presa de mostra en 9

punts diferents tal com s’indica en la figura 4.4.
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Figura 4.4. Distribucié dels punts de presa de mostra dins de cada

v
parcel.la.
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Per tal de dur a terme l'estudi de radiontclids gamma en sols
forestals es va realitzar la presa de mostra dels diferents horitzons
organics (L, F, H o FH) que formen part del sol forestal i del sol

mineral figura 4.5.

Figura 4.5. Diferents horitzons del sol forestal.

La metodologia seguida per a la presa de les diferent mostres ha

estat la seglent:

Horitzons organics: en cadascun dels 9 punts de la figura 4.4

hom va mostrejar una superficie coneguda, emprant els cilindres
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mencionats en l'apartat anterior, separant els diferents horitzons
organics en funcié del grau de descomposicié de la fullaraca. Aixi,
tenim: _

a) Horitz6 L: format per les fulles recentment caigudes, les quals
encara estan senceres i molt poc o gens atacades per la fauna i la
flora edafica.

b) Horitz6 F: format per les fulles en els primers estadis de
descomposicié i fragments de material vegetal que es reconeixen
facilment.

c) Horitzé H: format per la matéria organica en avangat estat de

descomposicié. Ja no és possible reconéixer el seu origen.

Moltes vegades els horitzons F i H sén dificils de separar. En
aquest cas s'analitza la fraccié >2 mm com a horitzé F i la fraccié <2

mm com a horitzé H.

So6l mineral: hom va mostrejar els 15 cm superiors del sol
mineral en un punt de la parcel.la. Paral.lelament hom va agafar tres

sondes d'igual profunditat per tal de determinar la densitat aparent.

Profunditat del sol: Hom va mesurar la profunditat del sol en els
9 punts indicats en la figura 4.4 emprant els claus indicats en I'apartat
anterior. Per a la seva determinacié, hom clava el clau fins que es

nota un augment en Tg resisténcia que el terreny ofereix a la seva
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entrada, la qual cosa indica que s’ha arribat a la roca mare. El valor
de la profunditat de sol és el valor mig dels 9 punts emprats en

aquesta determinacio.

Totes aquestes mostres sén introduides en bosses de plastic per tal

de transportar-les al laboratori.

Les parcel.les mostrejades varen ser en total 21:

Boscos caducifolis 12
Boscos perennifolis 8
Matorrals 1
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4.2.2. PREPARACIO DE LES MOSTRES EN EL LABORATORI.

Horitzons organics.

Un cop les mostres arriben al laboratori es procedeix a obrir les
bosses de plastic i es deixa que les mostres s'assequin a l'aire. A

continuacio, si cal, es du a terme alguna separacié de material:

* Horitz6 L: si cal, es separa en dues fraccions, fulles i fustes (troncs
de diametre superior a 5 mm, pinyes,...) que sén pesades pes separat.
Amb la fraccié de les fulles es fa una mostra composta i tritura per a

la posterior mesura per espectrometria gamma d'alta resolucio.

* Horitzons F i H: es tamissen emprant un sedas de malla de 2 mm
de llum, per tal de separar pedres, fustes, >2 mm i <2 mm. Es pesa,
es fa mostra composta de les diferents fraccions i es trituren per a la

posterior mesura per espectrometria gamma d’alta resolucid.
Sol mineral.

Es tamissa per un sedas de malla de 2 mm de llum, a ligual
que els horitzons F i H. Es pesen les dues submostres obtingudes (>2

mm i <2 mm) per tal de determinar el % de graves. La submostra <2

mm és I'emprada per a“fa posterior mesura per espectrometria gamma
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d'alta resolucié. Una part d'aquesta mateixa submostra és triturada,
emprant un moli de boles, per tal de dur a terme les analisis posteriors

de caracteritzacié del sol.
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4.2.3. MESURA DE L’ACTIVITAT GAMMA.

Per a les mesures d'activitat gamma de les mostres dels
horitzons organics i sol mineral estudiats en aquests treball hom va
emprat el detector de Ge intrinsec i la cadena de deteccié descrita en

els apartats 2.4.
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4.2.5. RESULTATS | DISCUSSIO.

Hom va estudiar un total de 21 sols de boscos corresponents a
11 boscos de pins, 4 alzinars, 3 rouredes, 1 fageda, 1 bosc d'avets i

1 parcel.la de garriga.

A la taula 4.1 hom dbna els resultats obtinguts en la
caracteritzacié fisico-quimica de les mostres de sol estudiades. Aquesta
caracteritzacié va estar realitzada pels companys del Departament de

Biologia Vegetal de la Universitat de Barcelona.

Pel que fa al pH dels sols estudiats hom observa que és molt
variable, amb un interval de valors molt ampli, des d’'un pH acid (pH
= 4.9) ﬁns a un pH basic (pH = 8.3). La major part de sols acids s’han

localitzat a la zona del Cadi.

Hom pot observar que la majoria de sols estudiats son totalment
descarbonatats 0 amb un contingut de carbonats molt baix, excepte les
parcel.les X009, X017, X026 i X056 en les quals el contingut en

carbonats és més elevat.
Pel que fa al contingut en C,, hom observa que va des d'un

valor del 0.81 % fins a un valor maxim del 15.98 %, tot i que en la

major part de les mostres el % de C,, és molt inferior al 10 %.
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Pel que fa al contingut en N hom observa que va des d'un valor
del 0.083 % fins a un valor maxim del 0.92 %, tot i que en la major

part de les mostres el % de N és del 0.2 al 0.3%.

Pel que fa a la relaci6 C/N hom obté valors dins de l'interval de

9.46 a 20.0.

A la taula 4.2 hom doéna els resultats obtinguts d'alguns dels
parametres emprats en la caracteritzacié fisica de les parcel.les
estudiades; tals com els percentatges d'argila, llims i sorra, aixi com la

textura corresponet.

¢
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Taula 4.1. Resultats de la caracteritzaci6 fisico-quimica dels sols.

Parcel.la pH da. % CaCO, %C %N C/N
H,O KCI :

X002 QC 7.7 6.9 1.2 0.50 3.15 0.17 18.5
X011 Ql 72 6.5 0.8 0.40 5.01 0.34 14.7
X014 Ql 82 74 1.1 8.10 3.12 0.17 18.3
Xoit6Ql 73 6.8 1.0 5.37 525 042 12.5
X026 Q 79 74 1.0 11.08 4.07 0.27 15.0
X003PH 79 6.9 1.3 4.79 15.98 0.92 17.4
X006 PS 54 45 1.2 0.00 0.81 0.03 258 -
X017 PS 79 7.4 2.0 23.91 369 0.24 15.4
X020 PS 7.2 6.7 1.1 1.82 5.41 0.37 14.6
X009 PN 83 7.6 1.4 40.00 263 0.1 23.9
X015PN 76 7.2 1.0 2.26 427 0.17 25.1
X023 PM 58 5.2 0.8 0.00 6.86 0.59 11.6
X024 PM 55 46 1.0 0.00 584 033 1.7
X038 PM 55 4.2 0.9 0.00 5.11 0.28 18.1
X028 PU 49 3.5 1.1 0.00 435 0.23 18.4
X034 PU 58 44 1.1 0.00 1.60 0.11 14.5
X027 A 59 4.0 1.1 0.00 448 0.27 16.3
X054 R 51 44 0.8 0.00 435 0.28 15.5
X056 R 80 74 1.2 15.99 2.81 0.17 16.5
X060 R 6.5 54 1.1 0.00 328 0.14 23.5
X058 F 57 46 1.0 0.00 0.89 0.03 29.7

QC: Quercus coccifera (garriga); Ql: Quercus llex (alzina); PH: Pinus
halepensis (pi blanc); PS: Pinus sylvestris (pi roig); PN: Pinus nigra;
PM: Pinus mugo; PU: Pinus uncinata (pi negre); A: Abies pectinata
(avet); R: Quercus sp. (roure) i F: Fagus sylvatica (faig).
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Taula 4.2. Resultats de la caracteritzaci6 fisico-quimica dels sols.

PARCELLA SORRA LLIMS ARGILES TEXTURA

grosa fina gros fi
X002 QC 0.32 6.73 22.04 22.35 48.56 argilo-llimosa
X011 Ql 417 9.47 7.54 2393 54.89 argilosa
X014 QI 479 7.83 12.64 2853 46.21 argilo-llimosa
X016 Ql 21.29 18.45 9.72 1573 34.81 franco-argilosa
X026 QI 2470 15.76 9.97 22.28 27.29 franco-argilosa
X003 PH 219 7.36 13.89 22.58 53.98 argilosa
X006 PS 38.17 45.19 6.26 4.66 5.72  areno-franca
X017 PS 12.25 28.44 17.87 1876 22.68 franca
X020 PS 13.48 21.14 5.55 19.07 40.76 argi.(fran.-arg.)
X009 PN 1.85 19.95 18.48 2749 32.23 franco-argilosa
X015 PN 16.20 19.68 11.83 18.07 34.22 franco-argilosa
X023 PM 10.68 10.33 9.68 25.07 44.24 argilosa
X024 PM 1743 4.77 9.67 35.02 33.11 franco-argilosa
X038 PM 45.12 17.39 4.01 1490 1858 franco-arenosa
X028 PU 16.07 6.31 12,35 42.06 23.21 franco-limosa
X034 PU 53.97 18.21 1.85 1414 11.83 franco-arenosa
X027 A 18.75 6.91 13.34 36.90 24.10 franco-llimosa
X054 R 31.04 9.20 8.50 2493 26.33 franca
X056 R 11.35 13.73 12,13 2247 40.32 ami.-franco arg.
X060 R 27.03 36.01 7.13 10.04 19.79 franco-arenosa
X059 F 54.61 25.96 4.88 7.90 6.65 areno-franca

QC: Quercus coccifera (garriga); Ql: Quercus llex (alzina); PH: Pinus
halepensis (pi blanc); PS: Pinus sylvestris (pi roig); PN: Pinus nigra;
PM: Pinus mugo; PU: Pinus uncinata (pi negre); A: Abies pectinata
(avet); R: Quercus sp. (roure) i F: Fagus sylvatica (faig).

o
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A la taula 4.3 hom déna els resultats d’activitat de “K, 'Cs i
"'Cs de cadascun dels horitzons de les parcelles estudiades
expressats en Bq Kg' pes sec + 2¢ i entre paréntesi es déna el valor

corresponent al limit de deteccié de la mesura.
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Taula 4.3. Activitat de “K, '"Cs
parcel les estudiades agrupats segons el tipus de bosc. Valors
referits al dia de presa de mostra.

(Bq Kg' pes sec + 2¢ (limit de deteccid)).

PINUS SYLVESTRIS (Pi roig)

i "™Cs en els diferents horitzons de les

PARCEL.LA K “Cs Cs
X006L <18.8 55.9+7.1 (2.3) <25

X006F 131+37 (10) 280+6.2 (2.6) 14.9+3.3 (2.4)
X006H 144+18 (4) 342+4.0 (2.0) 10.2+1.7 (1.5)
X006A 219+7 (2) 15.840.7 (0.2) <0.2
X017L 77416 (4) 27.0+6.8 (3.8) 10.215.8 (3.4)
X017F 385+36 (6) 161149 (2.3) 12.8+3.4 (2.6)
X017H 247+25 (7) 184156 (2.8) 14.6+2.6 (2.5)
X017A 649+13 (3) 23.2+1.1 (0.5) <0.5

X020L <5.8 80.8+3.5 (1.5) 18.2+3.1 (3.3)
X020F 347+34 (7) 164+4.6 (1.3) 3.3+2.0 (1.8)
X020H 156452 (11) 31849.4 (2.4) <3.2

X020A 794+16 (6) 38.8+1.7 (1.0) 3.6+1.4 (1.0)
PINUS NIGRA

PARCEL.LA “K WCs Mes
X009L 74+35 (11) 63.445.2 (3.0) 14.9+3.3 (3.1)
X009F 222430 (7) 139154 (3.0) 14.0+3.1 (2.7)
X009H 211+32 (7) 188+5.9 (3.0) 18.6+3.7 (3.1)
X009A 26619 (2) 36.7+0.9 (0.3) <0.5

X015L <10.8 53.6+5.0 (1.9) 8.6+3.3 (2.0)
X015F 10335 (9) 89.6+4.6 (1.3) <1.8

X015H 107475 (35) 103+8.2  (5) <4.1

X015A 30419 (2) 39.0+0.9 (0.4) 2.4+1.1 (0.6)
PINUS MUGO

PARCEL.LA “K ¥es "Cs
X023L <7.4 55.0+5.0 (3.0) 8.9+3.0 (2.8)
X023F 180+34 (9) 24247.0 (4.0) 6.9+2.7 (3.3)
X023H 284+4 (11) 327+7.0 (3.0) <2.7

X023A 416116 (7) 54.6+1.6 (0.9) 4.0+1.3 (0.6)
X024L <16.0 64.318.6 (5.0) <3.7

X024F 347430 (5) 276449 (1.2) 5.9+2.0 (1.4)
X024H 40645 (10) 335+7.1 (1.9) <1.7

X024A 774423 (5) 35.8+2.2 (1.0) <15

X038L 57.0+40.2 (8) 40.2+4.8 (1.7) <2.1

X038FH 302+24 (8) 357451 (2.3) 7.8+1.8 (1.5)
X038A 869+15  (4) 60.2+1.5 (0.5) <0.4



Continuacié taula 4.3.

Pl HALEPENSIS (Pi blanc)

PARCEL.LA “K ¥cs "Cs
X003L 39+22 (5) 63.9+3.4 (1.7) 15.412.9 (2.1)
X003F 144428 (6) 106+4.2 (1.9) 12.0+4.0 (2.4)
X003H 139439 (10) 160+4.3 (1.3) 12.6+4.1 (1.7)
X003A 51749 (2) 15.610.8 (0.3) <0.4

PINUS UNCINATA (Pi negre)

PARCEL.LA “K “Cs Cs
X028L 56+40 (10) 51.5+4.3 (1.6) <4.1

X028F 184+33 (8) 215+4.5 (7.9) 12.1+2.7 (1.6)
X028H 252453 (15) 274172 (2.1) 20.8+4.8 (4.4)
X028A 846+16 (6) 29.1+1.5 (0.7) <0.4

X034L 55.8+3.2 (1.1) 11.9+3.9 (2.3)
X034F 409430 (7) 193+4.4 (1.9) 24.0+3.1 (2.2)
X034H 768+39 (9) 206+4.3 (1.3) 22.2+3.6 (3.0)
X034A 1330116 (6) 46.0+1.4 (0.7) <0.4
QUERCUS ILEX (Alzina)

PARCEL.LA “K Wes "Cs
X011L 57.6+52 (20) 91.516.1 (2.2) 25.6+3.9 (2.3)
X011F 21134 (12) 125+4.0 (1.6) 15.9+2.6 (1.7)
X011H 290+19 (5) 280+3.3 (1.0) 21.1+1.3 (1.1)
X011A 474124 (6) 36.3+2.8 (0.9) <1.0

X014L 48.5+37 (11) 76.8+4.2 (1.2) 14.7+2.9 (1.5)
X014F 424+41 (14) 124+6.0 (3.0) 15.3+3.5 (2.1)
X014H 526143 (11) 26617.0 (2.0) <2.4

X014A 579+11 (3) 11.8+1.4 (0.9) <05

X016L 210460 (15) 37.9+7.6 (4.9) 54142 (4.2)
X016F 293133 (7) 226154 (2.4) 14.9+3.7 (2.9)
X016H 18716 (4) 272443 (2.0) 15.4+1.8 (1.5)
X016A 479+2  (4) 42.2+1.5 (0.5) 0.940.7 (0.5)
X026L 14135 (8) 19.7+4.7 (3.0) <26

X026F 309+30 (8) 69.8+4.6 (2.6) 3.742.3 (2.2)
X026H 416134 (10) 95.145.2 (2.9) 8.413.4 (3.0)
X026A 753+10 (2) 39.1+0.9 (0.4) 3.9+1.2 (0.7)



Continuacié de la taula 4.3.

QUERCUS COCCIFERA (Garriga)

PARCEL.LA “K s 1"Cs'
X002L . <6.3 60.64+3.7 (1.9) 15.413.3 (2.6)
X002F 182+38 (8) 133158 (2.8) <2.2

X002H 216428 (7) 305+3.8 (0.9) 8.1+2.1 (1.3)
X002A 518110 (2) 25.5+0.9 (0.3) <0.6
QUERCUS SP. (Roures)

PARCEL.LA “K Wcs MCs
X054L 108131 (7) 15.6£2.8 (1.4) <1.6

X054F 293+29 (8) 167+4.2 (1.6) 10.7+2.2 (1.2)
X054H 114+48 (9) 23418.0 (2.2) <2.4

X054A 648+13 (3) 38.8+1.3 (5.2) 4.3+1.2 (0.6)
X056L 40.245.2(11) 53.8+4.4 (1.8) 9.443.1 (2.2)
X056F 85.2+10 (12) 79.516.2 (1.8) <2.1

X056H 410466 (17) 201112  (6.2) 12.9+7.5 (5.0)
X056A 526118 (5) 17.942.2 (1.3) <1.0

X060L 120445 (12) 24.1+3.9 (1.7) <3.6

X060F 126433 (8) 115+4.0 (1.3) <2.3

X060H 146131 (5) 15816  (2.0) <28

X060A 36749  (2) 35.0+1.0 (0.3) <0.5

FAGUS SP. (Faig)

PARCEL.LA *K “Cs Cs
X059L 191+73 (18) 36.4+10.7 (6.6) <4.6

X059F 152464 (17) 129+7.4 (3.0) 9.2+3.9 (2.9)
X059H 331164 (19) 176183 (3.7) 9.6+4.1 (3.8)
X059A 590+10 (2) 10.3+0.9 (0.5) <0.4

ABIES PECTINATA (Avet)

PARCEL.LA K Wes MCs
X027L 10934 (8) 139156 (2.3) 16.6£3.9 (3.1)
X027F 460+33 (7) 350+6.0 (2.5) 16.7+3.4 (2.6)
X027H 398132 (7) 423158 (2.3) 18.0£3.6 (2.8)
X027A 785+15  (6) 44.0+1.5 (0.8) <0.4



A partir dels resultats anteriors hom va calcular el valor mitja i
l'interval corresponent a una vegada la desviacié estandard del % de
“'Cs corresponent a laccident de Txerndbil i del % de "'Cs
corresponent al "fallout". Tenint en compte que la relacié de *'Cs/"*Cs
deguda a Txernobil va ésser 0.5. A les taules 4.4 i 4.5 hom doéna els
resultats obtinguts al calcular aquest percentatge per a cadascun dels
perfils del sol forestal per unitat de pes i per unitat de superficie

respectivament.

Tabla 4.4. Distribucié del "’Cs (Bq Kg') en els diferents horitzons del
sol.

HORITZO TXERNOBIL FALLOUT TOTAL
L 29.2412.7 26.419.6 55.6112.6
F 33.8+%11.0 135.4+31.6 169.2+35.1
H 34.2+13.1 213.6+41.8 247.8+39.9
A 3.3+2.7 29.845.7 33.116.2
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Tabla 4.5. Distribucié del 'Cs (Bq m®) en els diferents horitzons del
sol.

HORITZO TXERNOBIL FALLOUT TOTAL
L 12.015.6 9.245.6 22.5+7.9
F 36.0+12.4 143.8+53.9 179.9460.4
H 55.4+24.8 461.6+193.4 517.0+195.8
A 354.3+315.0 3793.84764.1 4148.2+808.8

El "Cs procedent de Txerndbil, en les mostres dels sols dels
boscos, queda compres en linterval dels valors mitjans de 12.0 i 354
Bq m?®. La variabilitat entre parcel.les d’'una mateixa area és similar a
la que s’observa entre zones. Aixd és degut a la heterogeneitat en la
deposicié del nuvol radioactiu a dins d’'una area determinada (32,34).
Aquesta heterogeneitat emmascara les possibles diferéncies entre les

diferents localitats.

El *"Cs procedent del "fallout" queda comprés dins de l'interval
de valors mitjans de 9.2 a 3794 Bq m® En aquest cas també degut
a la gran variabilitat tampoc no hi ha diferéncies significatives entre les
diferents zones, els diferents tipus de vegetacié i els diferents tipus de

g
sol.
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Tant el "'Cs de Txernobil com el de "fallout” augmenten de la
capa L a la capa H, sense observar-se diferéncies entre zones ni entre

tipus de vegetacio.

En tots els horitzons organics dels sdls forestals el 'Cs
procedent de Txerndbil sempre representa un fraccié minoritaria del
'"Cs de "fallout”, excepte en I'horitz6 L on aproximadament és el 50%,
tal com es pot veure en la figura 4.6 (40). En tots els casos el

percentatge de "’Cs procedent de Txerndbil és superior en la capa L.

Pel que fa al sdl mineral, el "’Cs procedent de Txernobil també
representa sempre una fraccié molt minoritaria del ''Cs de "fallout”,
com a maxim un 35.9% en el cas de la parcel.la X026 corresponent

a un alzinar.

En la mateixa figura 4.6 també es mostra el % de C,, (cercles
buits) en els diferents horitzons del sol forestal. Hom pot observar que
com més gran és el contingut en C,, més gran és la proporcié de
'"Cs procedent de Txernodbil la qual cosa estd d'acord amb estudis
realitzats anteriorment (41). També s’observa proporcionalitat entre el
contingut de carboni organic expressat en Bq m? i I'activitat total de

"'Cs (cercles negres).
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A la figura 4.7 es representa, pels horitzons organics el 'Cs total
("Cs Txernobil + ''Cs de "fallout”) en Bq Kg" en pes sec vs. el % de
C organic. Hom observa una correl.lacié significativa entre el "'Cs i el
% de C organic (r=-0.67). Aixo també es pot observar en la figura 4.6
en la qual es veu que al augmentar el % de C organic I'activitat total
especifica del "'Cs (Bq Kg”) disminueix. El fet que aquesta relaci6

sigui negativa es pot interpretar com la suma de diferents factors:

- part de les fulles de la capa L no varen rebre directament I'aport de

Txernobil;
- la major part de C organic correspon a formes menys evolucionades
de 'humus i menys estables, amb una capacitat de retencié molt més

petita (horitzé L) ; i

- l'aport de "'Cs de "fallout” procedent del sél mineral per part de la

fauna edafica als horitzons H i F (% C menor que en la capa L).

En els horitzons organics hom observa una certa correl.lacié

entre el "¥Cs i el “K (r=0.37), aixi com entre el "'Cs i el “K (r=0.45).
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Figura 4.7. Activitat de ''Cs total ("’Cs Txerndbil + *'Cs de "fallout")

en Bq Kg" en pes sec vs. el % de C organic en els horitzons organics.
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Analitzant els diferents horitzons del sdl per separat hom pot dir:

Horitzons L:

En el boscos perennifolis aquest horitz6 esta constituit
majoritariament per fulles caigudes I'estiu de 1987. Per tant, correspon
a fulles que en el moment de la deposicié deguda a l'accident de

Txernobil es trobaven a l'arbre.

En els boscos de caducifolis aquest horitzo esta constituit per les
fulles caigudes la tardor de 1987 i que s’havien format la primavera del
mateix any, per tant no varen rebre directament la deposicié de
Txerndbil. Aixi, el "*Cs en els boscos caducifolis es troba per sota del
limit de detecci6 mentre que en la major part dels perennifolis és

detectable, 27.817.7 Bg/ Kg' pes sec (+ 2 o).

Pel que fa al ™'Cs, cal dir que aquest es detecta en tots els
horitzons L analitzats i que els valors més baixos corresponen als
horitzons L de boscos caducifolis.

No s'observen diferéncies entre les diferents zones estudiades.
Horitzé F:

L'edat mitjana d'aquest horitzé en les parcel.les estudiades és de

2 a 3 anys i per tant part de les restes vegetals i de fullaraca estaven
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a l'arbre en el moment de la deposicié, éssent d’esperar que el *’Cs
detectat procedeixi majoritariament de Txernobil. Aixd no és aixi , ja
que en molts casos és minoritari. Segons Vallejo et al. (40) la causa
d'aixd és la gran activitat de la fauna edafica, la qual porta a una

elevada preséncia de radiocesi de "fallout” en I'horitzé F.

Aixi doncs, es poden suposar dos tipus d'aport diferents en
I’horitzé F: un aport de radiocesi majoritariament procedent de Txerndbil
a través de I'horitz6 L i un aport de radiocesi de "fallout" a través dels
horitzons inferiors, on en alguns casos aquest ultim és quantitativament

més important.

En aquest horitz6 hom no detecta diferencies entre els tipus de

vegetacid ni entre les zones.

Horitzé H:

Aquest horitz6 esta format per materials anteriors a la deposicié
deguda a l'accident de Txernobil. Per tant, en aquest cas es pot
assegurar que la preséncia de radiocesi procedent de Txerndbil ha

arribat a aquest horitzé per rentat.
En totes les parcel.les estudiades l'activitat de la fauna edafica

en aquests horitzé6 és molt important la qual cosa pot explicar I'elevat

contingut de “"Cs de "fallout” introduit a través del sol mineral.
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En aquest horitzé tampoc no es detecten diferéncies entre els

tipus de vegetacié ni entre les zones.

S0l mineral:
El radiocesi present en els primers 15 cm. del s6l mineral prove

majoritariment del "fallout".

Es detecta 'Cs en 6 de les parcel.les estudiades corresponents
quatre a boscos de la zona del Cadi, i dues a parcel.les de la zona
del Montsec. Totes elles es troben per sobre del 725 m d'altitut. Aquest
'*Cs es suposa que ha arribat al sdl mineral per rentat, ja que tal com
s’ha dit el radiocesi procedent de Txernobil es troba majoritariament en
els horitzonts L i F, resultats concordants amb els obtinguts per altres
autors (29,42). A més, aquestes parcel.les en les quals s’hi detecta
'*Cs no coincideixen amb les parcel.les en les que hi va tenir lloc una
deposicid més gran a tot el perfil del sol. Aixdo es pot explicar per
I'efecte més gran de rentat dels perfils organics ja que les zones a les

quals pertanyen tenen una pluviometria més elevada.

Tot i que en els estudis dels sols de boscos hi ha una série de
factors multivariants que poden emmascarar els resultats, tals com la
heterogeneitat de la deposici6 o les diferents condicions de
descomposicié de la matéria organica (43), hom observa una certa

correl.lacié entre el "'Cs i el % de C organic (r = 0.65) figura 4.8, i el
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“'Cs i el % de N (r= 0.62) figura 4.9. En aquesta representacié hom
ha eliminat la parcel.la X003 per presentar un comportament totalment

anomal.

Considerant aquells sols en els quals el "'Cs es troba per sobre
del limit de deteccié, cal dir que tampoc s'observen diferéncies
significatives entre els sdls amb diferents tipus de vegetacié (aciculifolis

i planifolis).
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Figura 4.8. Activitat de "'Cs vs. % de C organic en les mostres de sol

mineral.
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Si es rentringeix l'analisi estadistica a 6 parcel.les amb una
deposicié total similar (2500-3000 Bq m*®) la correl.lacié lineal entre el
% de C organic i el "'Cs és molt millor, evidenciant una relacié (r =
0.92) , (figura 4.10) entre la matéria organica i la capacitat de retencio
del radiocesi pel sol, tal com ja s’havia observat en un treball anterior

(41).
A la figura 4.11 hom dona la relacié entre el “'Cs i el %

d’'argiles no observant-se cap tipus de correl.lacié entre aquestes

variables.
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4.3 ESPECIACIO DE RADIOCESI EN LES MOSTRES DE SOL
MINERAL SEGONS L’ESQUEMA DE TESSIER.

L'esquema de Tessier contempla I'estudi d’extraccions succesives

del metall contingut en un gram de sediment sec en cinc etapes. Cada

etapa estudia una diferent fraccié del metall unida al sediment:

Fraccioé 1:

Fraccio 2:

metall 1abil o facilment extraible.

Agent extractant: MgCl, 1M a pH = 7.0
Volum d’agent extractant: 8 mL.
Temperatura: ambient.

Temps d’agitacié: 1 hora.

metall extraible a pH = 5.0. S’associa al metall que esta

principalment lligat a carbonats.

Fraccio 3:

Agent extractant: NaAcO 1M en HAcO fins a pH = 5.0
Volum d’agent extractant: 8 mL.

Temperatura: ambient.

Temps d'agitacié: 5 hores.

metall unit majoritariament a oxids de Fe i Mn

Agent extractant: NH,OH HCI 0.04M en HAcO 25% (v/v).
Volum d’agent extractant: 20 mL.

Temperatura: 9613 °C.

Temps d'agitacié: 6 hores amb agitacié casual.
v
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Fraccié 4:

Fraccié 5:

metall unit majoritariament a la matéria organica.
4.1
Agent extractant: H,0, al 30% en HNO, fins a pH = 2
(5 mL).
HNO, 0.02M (3 mL).
Temperatura: 85+2 °C.

Temps d'agitacié: 2 hores amb agitacié casual.

4.2

Agent extractant: H,0, al 30% en HNO, fins a pH = 2
(3 mL).

Temperatura: 852 °C.

Temps d’agitacié: 3 hores amb agitacié casual.

4.3

Agent extractant: NH,AcO 3.2M en HNO, al 20% (v/v)
(5 mL).

Temperatura: Iambient.

Temps d'agitacié: 30 minuts.

metall residual.
Agent extractant: HF/HCIO, (5:1) dues vegades.
Temperatura: evaporar fins a sequedat.

Temps d'agitacié: el que calgui en cada cas.
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4.3.1 Descripcié de les mostres emprades en I'estudi

d’especiacié del radiocesi.

Hom va dur a terme l'estudi de l'especiacié del radiocesi en 4
mostres de sols forestals de Catalunya, concretament 2 d'elles de la
zona del Montseny (Sistema Prelitoral) i les altres 2 de la zona de
Cabrils (Sistema Litoral). Hom va tenir la possibilitat de treballar amb
una mostra provinent d’'un bosc de Austria (Achenkirch.Achensse), on
impacte de l'accident de la Central Nuclear de Txernobil va ésser molt
més important, la qual cosa va permetre treballar amb mostres de sol

molt més petites.

La descripcié de les mostres emprades és la seglent:

MOSTRA C1:

La presa de mostra es va dur a terme el 8-10-87 a la zona de
Cabrils, a una altitud de 350 m. El perfil del sdl mostrejat va ésser de
0 a 10 cm. La situacié d'aquest punt de presa de mostra era un lloc
amb molta humitat i gran contingut de matéria organica, 56 % C
organic determinat a partir de la pérdua de pes a 450°C. L’activitat
inicial d'aquesta mostra va ésser de 4.5+1.0 i 49.6+2.0 Bq Kg" pes sec

de '"Cs i “'Cs, respectivament.
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MOSTRA C2:

La presa de mostra es va dur a terme durant el periode Abril-
Maig de 1987 a la zona de Cabrils, a una altitud de 285 m. EI perfil
del sol mostrejat va ésser de 0 a 10 cm. El contingut de matéria
organica d'aquesta mostra era molt inferior al de la mostra descrita
anteriorment, en aquest cas 6.1 % C organic determinat a partir de la
pérdua de pes a 450°C. L’activitat inicial d’aquesta mostra va ésser de

2.040.2 i 27.4+0.7 Bq Kg" pes sec de "“Cs i "'Cs, respectivament.

MOSTRA M1:

La presa de mostra es va dur a terme durant el periode Octubre-
Novembre de 1987 a la zona del Montseny, a una altitud de 400 m.
El perfil del s6l mostrejat va ésser de 0 a 10 cm. El contingut de
matéria organica d'aquesta mostra ve ésser de 29.6 % C organic
determinat a partir de la pérdua de pes a 450°C. L'activitat inicial
d'aquesta mostra va ésser de 2.110.2 i 12814 Bq Kg" pes sec de *Cs

i "'Cs, respectivament.

MOSTRA M2:

La presa de mostra es va dur a terme durant el periode Octubre-
Novembre de 1987 a la zona del Montseny, a una altitud entre els 850
m. El Ipen‘il del sol mostrejat va ésser de 0 a 10 cm. El contingut de
matéria organica d'aquesta mostra va ésser molt elevat, 49 % C

organic determinat a partir de la pérdua de pes a 450°C. L'activitat
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inicial d'aquesta mostra va ésser de 7.8+0.5 i 13742 Bq Kg' pes sec

de "Cs i "'Cs respectivament.

MOSTRA R:

La presa de mostra es va dur a terme a I'Agost de 1987 a
Austria (Achenkirch.Achensse) a la part nord del pais. El perfil del sol
mostrejat va ésser aproximadament de 0 a 10 cm. El contingut de
materia organica d'aquesta mostra va ésser del 30 % C organic
determinat a partir de la pérdua de pes a 450°C. L'activitat inicial
d’aquesta mostra va ésser de 11116 i 797+12 Bq Kg' pes sec de *Cs
i 'Cs, respectivament. Com es pot observar la deposicié deguda a

Txernobil en el Centre d’Europa va ésser molt més gran.

4.3.2 Procediment pel tractament de les mostres.

En cada cas va ésser necessari treballar amb una quantitat de
mostra gran, comparant amb 1 g de mostra que descriu Tessier per a
I'especiacié de traces de metalls pesands en sediments, per tal que
el temps de la mesura per espectrometria gamma fos relativament curt
(24 h) i els volums de les solucions extractants no fosin excesivament

grans.

La quantitat de mbstra emprada per a 'analisi va ésser de 341.0,
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231.2, 237.18, 696.56 i 57.90 grams per a les mostres M1, M2, C1, C2
i R respectivament. El contingut més elevat de radiocesi en la mostra
R va permetre treballar amb una quantitat de mostra més petita i per

tant amb uns volums de solucions extractants molt més petits.

Una vegada s’ha dut a terme la mesura de l'activitat gamma de
la mostra de sol es comenga l'estudi d’'especiacié emprant I'agent
extractant corresponent a la primera fraccié de I'esquema descrit en
'apartat 4.5 i mantenint les condicions experimentals de temperatura,
temps, pH i agitacié. Finalitzada I'extraccié es separa la solucié per
filtracié, primerament a través de paper de filtre de fibra de cel.lulosa
emprant un embut Buchner i després a través d'un filtre de membrana
d'acetat de cel.lulosa de 0.45 pum de grandaria de porus emprant
I'equip;de filtracié Millipore. Els filirats es varen rentar en cada cas amb
aigua destil.lada i les aiglies de rentat es varen ajuntar amb la solucié
procedent de I'extraccid, mentre que els filtres emprats en la filtracié es

varen ajuntar amb el residu solid.

El filtrat obtingut era concentrat per tal de poder emptar la
geometria adequada per a la mesura per espectrometria gamma. La
majoria de les vegades era concentrat fins a un volum de 150 mL,
excepte en alguns casos en els quals, degut a I'elevat contingut de
sals, tenia lloc la precipitacié d'aquestes i aleshores era concentrat fins

a un volum de 750 mL.
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El residu solid procedent de I'extraccié era assecat a 105°C durant
24 h, s’introduia a la geometria adequada i es realitzava la mesura per
espectrometria gamma. Finalitzada aquesta mesura se seguia amb
I'extraccié corresponent a la segona fracci6 de l'esquema i aixi

successivament.

L'atac acid final (fraccié 5) per tal d'extreure el metall residual no
es va realitzar, ja que en els cas de I'espectrometria gamma es pot
mesurar el metall no extret en les fraccions anteriors per la mesura del

residu solid un cop realitzada I'extraccié de la fraccié 4.
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4.3.3 RESULTATS | DISCUSSIO.

A les taules 4.7-11 hom ddna els resultats obtinguts en I'estudi
d’especiacidé emprant el métode de Tessier per . a cadascuna de les
mostres. En elles es donen les activitats dels radiontclids Cs i "*'Cs,
aixi com l'error de la mesura i el limit de deteccié. Es mostren els
resultats tant pels extractes liquids (indicats per L + nom de la mostra
+ numero de la fraccié corresponent), com pels residus solids després
de l'extraccié de cada fracciéon (indicats per nom de la mostra +
numero de la fraccié corresponent). Cal dir que per a les mostres M2,
C1i C2 no es va fer I'extraccié corresponent a la fraccié 1, la qual
correspon al metall facilment bescanviable, ja que hom va suposar que
el radiocesi que es trobava en el sdl no era gens labil tal com s’havia

observat en les mostres M1 i R.

Els resultats obtinguts no permeten extreure’n gaires conclusions,
tenint en compte a més a més la gran dispersio dels resultats aixi com
els valors baixos d'activitat inicial en la major part de les mostres
analitzades. Tot i aixd, hom pot concloure que el radiocesi es troba
majoritariament lligat en la fraccié d'argiles, ja que el residu de sol
després de la quarta extraccié presenta una activitat comparable a la
inicial i que la fraccié on s’extreu el metall lligat a la matéria organica
(fraccié 4) tot i que presenta una lleugera extraccié en algunes de les

mostres (C2 i R) no és quantitativament important.
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Taula 4.7. Extracci6 segons I'esquema de Tessier de la mostra M1. Valors

d'activitat en Bq Kg' pes sec + 2¢ (limit de deteccid).

MOSTRA e o GEOMETRIA
FRACCIO 1

M11 1.640.7 (0.5) 13242 (0.8) 750 terra
LM11 LD LD 750 aigua
FRACCIO 2

M12 2.240.8 (0.8) 12042 (0.5) 750 terra
LM12 LD LD 750 aigua
FRACCIO 3

M13 1.640.7 (0.7) 14212 (0.7) 750 terra
LM13 LD LD 750 aigua
FRACCIO 4

M14 LD 10412 (0.7) 170 terra
LM14 LD LD 750 aigua

v
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Taula 4.8. Extraccié segons I'esquema de Tessier de la mostra M2. Valors

d'activitat en Bq Kg~ pes sec * 2¢ (limit de deteccid).

MOSTRA Mcs Wiy GEOMETRIA
FRACCIO 1

M21 7.810.5 (0.4) 13742 (1.7) 750 terra
LM21

FRACCIO 2

M22 7.310.9 (0.8) 13114 (0.3) 750 terra
LM22 LD LD 750 aigua
FRACCIO 3

M23 8.0+1.0 (0.7) 13845 (0.7) 750 terra
LM23 LD LD 750 aigua
FRACCIO 4

M24 4.8+1.4 (0.5) 13743 (0.9) 170 terra
LM24 LD LD 750 aigua




Taula 4.9. Extracci6 segons I'esquema de Tessier de la mostra C1. Valors

d'activitat en Bq Kg"' pes sec + 26 (limit de deteccid).

MOSTRA ¥cs s GEOMETRIA
FRACCIO 1

C11 4.54+1.0 (0.8) 5042 (1.3) 750 terra
LC11 o e s
FRACCIO 2

Ci2 6.140.7 (0.4) 64+2 (0.8) 750 terra
LC12 LD LD 750 aigua
FRACCIO 3

Ci3 41405 (0.3) 50+1 (0.7) 750 terra
LC13 LD LD 750 aigua
FRACCIO 4

Ci4

LC14 -
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Taula 4.10. Extraccié segons I'esquema de Tessier de la mostra C2. Valors

d'activitat en Bq Kg"' pes sec + 2¢ (limit de deteccid).

MOSTRA o WCs GEOMETRIA
FRACCIO 1

c21 2.0:0.2 (0.1) 27+1 (0.5) 750 terra
LC21 2 S

FRACCIO 2

c22 1.810.3 (0.2) 27+1 (0.5) 750 terra
LC22 LD LD 750 aigua
FRACCIO 3

c23 2.410.5 (0.2) 29+2  (0.9) 750 terra
LC23 LD 310.6 (0.4) 750 aigua
FRACCIO 4

C24 0.740.4 (0.2) 29+2 (1.3) 170 terra
LC24 LD 0.410.2 (0.2) 750 aigua
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Taula 4.11. Extracci6 segons I'esquema de Tessier de la mostra R. Valors

d'activitat en Bq Kg"' pes sec + 2o (limit de detecci6).

MOSTRA ™Cs ®Wes GEOMETRIA

FRACCIO 1

R1 11546 (5.4) 797+12 (0.8) 100 cendra

LR1 LD LD 150 aigua

FRACCIO 2

R2 12114 (4.4) 82619 (4.0) 100 cendra

LR2 LD LD 170 aigua

FRACCIO 3

R3 11545 (4.7) 785+10 (4.8) 100 cendra

LR3 LD 5.513.1 (1.6) 150 aigua

FRACCIO 4

R4 108+2 (2.1) 72946 (1.8) 50 cendra

LR4 LD 2347.7 (4.9) 750 aigua
v
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Aquests resultats estan d’acord amb els obtinguts per altres autors
en estudis realitzats en el laboratori (44), perd no concorden amb els
obtinguts en I'apartat 4.2.5, referents a I'activitat de radiocesi, on per
a les mostres de s6l mineral s’'observava un certa relacié entre el

contingut de C organic i I'activitat de radiocesi.

A Tliniciar els estudis d'especiaci6 hom esperava trobar una
extraccié de radiocesi considerable en I'etapa corresponent a la fraccié
de metall lligat a la matéria organica. Com ja hem dit anteriorment en
els estudis d'especiacié es troba que el metall esta lligat a la fraccié
de les argiles. Aixd pot ésser degut a que el procés seguit en
I'aplicacié del métode d’especiacié no sigui 'adequat. En les diferents
etapes d'aquest métode hi ha temps d'agitacié llargs, la qual cosa pot
ocasionar el trencament dels col.loides formats per la matéria organica
present en el sol mineral i aixi el radiocesi que es troba unit a aquesta
matéria organica pot passar a la solucié. Una vegada esta a la solucié
pot unir-se o inclus entrar a formar part de la estructura de les argiles

degut a l'alta capacitat de bescanvi catidnic d'aquestes.

Actualment en el nostre grup de treball s’estan iniciant estudis
aplicant el métode d'especiacié sense agitacié, és a dir, treballant amb
columnes de sol mineral a través de les quals flueix el liquid
d’extraccid, per tal d’eliminar aquest possible trencament dels col.loides

organics i coneéixer aixi la fraccid6 de radiocesi unit a la matéria
organica.
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4.4 CONCLUSIONS.

L'activitat de "Cs en les parcel.les estudiades va ésser molt
baixa essent no detectable en una gran part d'elles. Degut a aixé la

major part dels resultats fan referéncia al ''Cs.

En els horitzons organics dels sdls forestals estudiats tant el "’Cs
de Txernobil com el de "fallout” augmenten de la capa L a la capa H,

sense observar-se diferéncies entre zones ni entre tipus de vegetacio.

En tots els horitzons organics dels sodls forestals el 'Cs
procedent de Txernobil sempre representa un fraccid minoritaria del
"'Cs total, excepte en I'horitzé6 L on aproximadament és el 50%. En
tots els casos el percentatge de "'Cs procedent de Txerndbil és

superior en la capa L.

Pel que fa als horitzons organics dels sols forestals hom observa
que a l'augmentar el % de C,, més gran és la proporcié de 'Cs
procedent de Txerndbil, mentre que I'augmentar el % de C organic el

contingut de Cs total disminueix.
Pel que fa al sdl mineral, el '“Cs procedent de Txerndbil, també

representa sempre una fraccié molt minoritaria del *’Cs de "fallout”,

com a maxim un 35.9% en el cas de la parcel.la X026 corresponent
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a un alzinar.

Analitzant els diferents horitzons del sol per separat hom pot dir:

Horitz6 L:
El ™Cs en els boscos caducifolis es troba per sota del limit de
deteccié mentre que en la major part dels perenifolis és detectable,

27.8+7.7 Ba/ Kg"' pes sec (+ 2s).

Pel que fa al "'Cs, cal dir que aquest es detecta en tots els
horitzons L analitzats i que els valors més baixos corresponen als

horitzons L de boscos caducifolis.

Horitz6 F:

Tot i que caldria esperar que el *'Cs detectat en aquest horitzé
procedis majoritariament de Txernobil, aixd no és aixi, ja que en molts
casos el percentatge de radiocesi procedent de Txernobil és minoritari.
Segons Vallejo et al. (40) la causa d'aixd és la gran activitat de la
fauna edafica, la qual porta a una elevada preséncia de radiocesi de

"fallout” en I'horitz6 F.
Aixi doncs, es poden suposar dos tipus d'aport diferents en

I'horitzé F: un aport de radiocesi majoritariament procedent de Txernobil

a través de I'horitzé L i un aport de radiocesi de "fallout” a través dels
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horitzons inferiors, on en alguns casos aquest ultim és quantitativament

més important.

Horitz6 H:
La preséncia de radiocesi procedent de Txerndbil ha arribat a

aquest horitz6 per rentat.

En totes les parcel.les estudiades I'activitat de la fauna edafica en
aquests horitz6 és molt important la qual cosa pot explicar I'elevat

contingut de "’Cs de "fallout" introduit a través del sdl mineral.

Sol mineral:
El radiocesi present en els primers 15 cm del sol mineral prové

majoritariment del "fallout".

Es detecta '"*Cs en 6 de les parcel.les estudiades corresponents
quatre a boscos de la zona del Cadi, i dues a parcel.les de la zona
del Montsec. Aquest 'Cs es suposa que ha arribat al sol mineral per

rentat.

En lestudi dels diferents horitzons dels sols estudiats no
s'observa diferencies entre les zones geografiques estudiades ni entre

les diferents vegetacions.
-
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Hom observa correl.lacié entre el "'Cs i el % de C organic, el
"'Cs i el % de N. Si es rentringeix I'andlisi estadistica a 6 parcel.les
amb una deposicié total similar (2500-3000 Bq m™®) la correl.lacié lineal

entre el % de C organic i el ’Cs és molt més gran.

No s'observa cap tipus de correlacié entre el *'Cs total i el %

d’argiles.

Dels estudis d'especiacié aplicant el métode de Tessier amb
temps d'agitacié llarg hom pot concloure que el radiocesi es troba quasi
unicament lligat a la fraccié d'argiles, la qual cosa pot ésser atribuida
en part al procediment emprat en 'establiment de la fraccié de Cs lligat

a cada una de les fases del sol.
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CAPITOL 5.

MESURA DEL CONTINGUT RADIOACTIU PER
ESPECTROMETRIA GAMMA D’ALTA RESOLUCIO EN

SEDIMENTS MARINS A LA COSTA DE BARCELONA.
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5.1 INTRODUCCIO.

L'estudi del contingut de radioactivitat gamma en sediments
marins de la costa nord de Barcelona, forma part del Projecte SPIO.
L'SPIO és un projecte interdisciplinari en el qual hi va participar el
Departament de Quimica Analitica de la Universitat de Barcelona en

els estudis de metalls pesants i de radioactivitat.

L'objectiu d'aquest és lestudi dels sediments formats a
consequéncia dels abocaments, al litoral nord de Barcelona, dels llods
de la depuradora d’aiglies residuals de Sant Adria del Besds. Aquest
indret, a més dels llods de I'emissari de la planta depuradora, rep el

material aportat pel riu Besos el qual desemboca en aquesta zona.

Els radiondclids que arriben a l'aigua poden arribar als sediments
per sorcié en els solids en suspensié que després es dipositaran sobre
el fons. Tot i que els sediments no son una via de transferéncia directa
per a 'home si que son una via indirecta ja que els radiondclids
contiguts en els sediments poden passar per resuspensido 0 per
redissolucidé a l'aigua i al biota. Aixi, del 5 % al 20 % del contingut de
"'Cs dels peixos és atribuit als sediments (1), alhora que també poden
ésser una font d'irradiacié externa. Els sediments fixen i concentren
certs radionuclids tals com el Cs i el Ru. Aixd depén de la capacitat

de sorcié i de bescan¥i iénic, aixi com de la salinitat de l'aigua, de la
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naturalesa dels radionuclids i de llur activitat especifica, de la

concentracié de matéria en suspensié i de la granulometria.

L'ampli Us de radionlclids a la indastria, a la medicina i a la
recerca fa que en un estudi com és el de I'efecte dels llods submarins
de la zona del riu Besds sobre la zona costanera de Barcelona, hagi
de contemplar com a pol.luents d'interés els possibles radiontclids

existents a l'area estudiada.

Per altre banda, I'accident de la central nuclear de Txernobil (Abril
de 1986) ha incorporat al medi una quantitat important de radionuclids,
en especial "*Cs i "'Cs, els quals en certa manera poden haver arribat
ja al medi mari el que suposaria un increment dels nivells d'activitat.
La preséncia de radiocesi d'incorporacié recent pot donar una
informacié molt valuosa pel que fa a la possible area d'influéncia dels

abocaments efectuats en la zona estudiada.

Per tal de mesurar els radionuclids esmentats hom ha triat
mostres pertanyents a cadascuna de les tres zones de mostreig que
integren el projecte SPIO. Aquestes zones sén: zona 1, d'1 Km de radi,
corresponent a l'abocament de llods de I'emissari de la planta
depuradora de Sant Adria del Besos situat a una alcada de 40-50 m
del nivell del mar i a 4-5 Km de la costa; la zona 2, abarca un

semicercle de 1 Km de diametre i correspon als aports provenents del
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riu Besos; i la zona 3 correspon a una zona relativament allunyada de
l'influéncia de les dues anteriors situada davant mateix de la ciutat de
Barcelona. Hom va triar un punt considerat com no afectat pels
abocaments del riu Besos ni per I'emissari com.a punt de referéncia

o blanc.

Hom va dur a terme un estudi de perfils de profunditat per tal de
coneixer la possible evolucié de la pol.lucié amb el temps. L'estudi dels
perfils de profunditat pot donar informacié pel que fa a la velocitat de
sedimentacio i a 'edat dels sediments, ja que el ’Cs i altres productes
de fissié juntament amb els is6tops produits per activacié, tenen llur
origen en les aplicacions militars de I'energia atdmica. Aix0 ha donat
lloc a 'aparicié d’'uns pics ben definits de maxima activitat anomenats
horitzohs marcadors corresponents a les explossions nuclears dels anys
1954 i 1961-1962 (2). Aquesis horitzonts marcadors han estat
observats tant en mostres preses amb cores en els casquets polars

com en mostres de cores de sediments marins.
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5.2 PRESA DE MOSTRA.

A la taula 5.1 s'indiquen les coordenades geografiques i la
profunditat per cada punt de la presa de mostra. A la figura 5.1 es
mostra la situacié dels punts de la presa de mostra, on hom pot

distingir tres zones clarament diferenciades.

Taula 5.1. Coordenades geografiques i profunditat dels punt de presa
de mostra.

Mostra Latitud N Longitud E Profunditat
F 41° 23.30’ 02° 15.34’ 49
Z 41° 23.00' 02° 15.40’ 52
r 4 41° 21.76' 02° 14.01 -
21 41° 23.22’ 02° 15.15' 50
19  41° 2235 02° 13.95' 58
0 41° 22.18' 02° 12.80' 40
O  41° 2230 02° 12.60' 39
M 41° 23.11" 02° 13.62' 40
E 41° 23.66' 02° 13.09’ 18
L 41° 23,63’ 02° 13.40’ 23
N 41° 22.75' 02° 11.80’ 19
N’ 41° 22.74' 02° 12.20" 23
W  41° 2426 02° 14.41' 33
v 41° 24.68' 02° 14.27' 18
08  41° 24.7¢' 02° 14.84' 32
27"  41° 25.00' 02° 14.05' 10
27  41° 2484 02° 14.12' 10
32  41° 2522 02° 16.73' 43
32"  41° 2578 02° 16.55’ 40

* Mostres corresponents a la segona campanya de presa de mostra.
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Figura 5.1. Situacié deéls punts de presa de la mostra.
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Les mostres varen pendre’s a una profunditat de 40-50 m en la

zona 1, de 35-40 m en la zona 2 i de 30-40 m en la zona 3.

Les mostre varen ésser preses amb un testimoni de caixa
(superficie 30x20 cm® i 60 cm d'algada) per tal de fer la presa de
mostra sense mesclar els sediments. Per a l'obtencié de perfils,
algunes mostres (O, M, V, 32 i 32) varen ésser tallades en seccions

transversals d'uns 2 cm de gruix.

Pel seu transport fins al laboratori es varen emprar bosses de

plastic.

Les mostres varen prendre’s els dies 11 i 12 de novembre de
1987, 24 i 25 de febrer de 1988. Les mostres corresponents al segon
mostreig estan marcades amb un asterisc a la taula 6.1. Les
campanyes de presa de mostra es varen realitzar amb el buc

oceanografic B/O Garcia del Cid, propietat del CSIC.
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5.3 PREPARACIO PREVIA DE LA MOSTRA.

Inicialment les mostres es van assecar a I'estufa a 105 °C durant
un temps de 48 hores. Una vegada seques van haver-se de triturar
emprant un moli de boles, ja que un cop seques aquestes van quedar
en forma de masa compacta la qual cosa va fer impossible la seva
tamitssacié. Seguidament les mostres es van introduir a la geometria

corresponent i finalment es va dur a terme la seva mesura.

L’'estimacié del contingut de matéria organica es va dur a terme

pel métode de combustié a 500 °C.
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5.4 METODE ANALITIC.

Totes les mesures van fer-se per espectrometria gamma d'alta
resolucié emprant el detector coaxial de Ge(Li) marca Ortec, model
GLI-10200, i la cadena de deteccié descrita en I'apartat 2.1 d'aquest

estudi.

Per a les analisis qualitativa i quantitativa, dels espectres
obtinguts en les mesures, es va procedir de la forma indicada en
I'apartat 2.4. Per a aquest estudi de sediments marins hom ha emprat

la geometria cilindrica de 750 cm® i de 7.5 cm d'algada.

Els temps de mesura es donen a la taula 5.2 en la qual es fa

constar també el pes de mostra emprada.

Taula 5.2. Temps de mesura i quantitat de mostra.

Mostra Temps mesura (s) Quantitat mostra (gr)
F 79948 415.90
Z 65321 591.18
z 61537 517.02
21 83008 526.96
19 86231 541.23
(0] 59526 654.04
(o) 61452 648.12
M 62575 502.68

257



Taula 5.2. Continuacié.

Mostra Temps mesura (s) Quantitat mostra (gr)
L 64278 557.86
L 94538 567.70
N 62147 612.70
N 160713 735.92
w 85179 433.42
v 75632 578.23
08 76896 532.57
27 82895 828.95
27 140000 530.57
32 89541 562.35
32 98435 592.87
01 64710 600.15
02 91201 543.92
03 143889 625.04
04 67198 558.18
M1 71707 574.18
M2 76286 500.44
M4 78326 - 532.24
M5 63274 632.68
V1 63705 630.92
V2 67947 657.40
32-1 62589 535.63
32-2 64055 520.64
32-3 68256 528.54
321 60295 595.62
32-2 81432 595.90
323 85724 500.14
324 63595 553.78
32.5 80750 560.24

* Mostres corresponents a la segona campanya de presa de mostra.
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5.5 RESULTATS | DISCUSSIO.
A les taules 53 i 5.4 hom dodna els valors trobats a les

determinacions dels radiontclids naturals “K, **Ac, *“Bi i *‘Pb per

cada punt de la presa de mostra.

Taula 5.3. Activitat dels principals radionuclids naturals.

Activitat (Bg/Kg pes sec)

Mostra **Ac 2ug; 24ph “K
F 26.411.6 19.241.1 20.5+1.3 403112
z 33.441.5 25.411.3 25.7+1.3 556115
zZ 33.442.6 24.9+1.3 25.3+1.0 537+13
21 29.442.1 19.84+2.0 20.7+1.6 469116
w 30.5+3.2 19.4+2.0 21.842.0 485413
08 29.1+1.6 23.0+1.3 24.111.1 549+12
27 21.2+1.6 14.3+1.8 14.410.8 437410
27 31.9+2.2 23.2+1.6 25.5+2.3 548+15
Y 27.741.6 21.111.0 22.041.1 456110
L 26.3+1.5 23.610.9 24.0+1.5 478116
L 31.0+1.5 19.3+2.2 21.5+2.5 531114
N 20.0£1.2 16.1+1.5 15.541.3 556115
N’ 28.842.8 22.8+1.8 23.0+1.4 450117
19 30.0+2.0 21.4+1.6 21.7+1.8 519+15
M 31.0+£2.0 20.3+1.8 22.0+1.3 531+12
o 37.813.5 25.442.0 27.1+2.0 597+15
o) 28.6+2.0 22.2+1.8 23.0+0.9 502+12
32 36.843.0 22.842.3 22.742.3 524+10
32 39.143.1 23.3+1.4 24.5+1.5 624120
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Taula 5.4. Activitat dels principals radionuclids naturals en els perfils en

profunditat, de les mostres O, M, V, i 32.

Activitat (Bg/Kg d.w.)

Mostra ZAc 214Bi 2“pp “K
Of 37.843.5 25.412.0 27.142.0 597415
02 32.8+1.6 23.0+1.2 241414  537+13
03 34.1+1.5 23.8+1.0 243115  523+12
04 38.3+1.5 24.9+1.5 25.3+0.9 556114
M1 31.0+2.0 20.3+1.8 22.0+41.3  531+12
M2 27.8+1.5 21.1+1.0 22.141.3 560412
M4 35.0+1.7 24.1+1.3 25.1+15  575%15
M5 33.0+2.3 22.5+1.6 23.6+1.2  506+13
V1 27.7+1.6 21.1+1.0 22.0+1.1 456110
V2 25.2+1.4 18.9+1.4 18.941.1 526112
32-1 36.843.0 22.842.3 227423 524110
32-2 38.6+2.0 24.5+1.6 26.4+1.3 601113
32-3 40.3+2.0 24.5+1.4 24.0+1.3  599+14
321 39.143.1 23.3+1.4 24515 624120
32-2 35.413.0 22.8+2.1 21.542.0 556110
323 40.8+4.0 23.4+2.0 23.4+2.0 634112
324 43.046.0 23.5+2.1 23.243.0 635+18
32’5 41.3+4.0 23.3+1.4 245422  610+12

A les taules 55 i 56 hom doéna els valors trobats pels
radiontclids artificials '’Cs i '*Cs aixi com el contingut en matéria

organica per cada punt de la presa de mostra.
o«
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Taula 5.5. Activitat del radiocesi i percentatge de materia organica.

Activitat (Bg/Kg pes sec)

Mostra "Cs WiCs % de mat
org.
F <0.1 7.840.4 135
z 0.7+0.3 6.140.6 55
zZ <0.4 3.84+1.0 5.2
21 <0.2 7.110.4 9.5
w <0.4 7.740.7 11.7
08 <0.2 7.940.5 8.1
27 <0.2 1.640.2 15
27 <0.1 5.040.6 6.2
' <0.3 5.2+0.4 45
L 0.740.3 6.240.4 6.0
L <0.4 8.7+1.5 11.5
N <0.2 2.840.4 25
N’ <0.2 7.6+0.9 73
19 <0.3 5.540.7 45
M <0.2 9.040.4 8.7
o] <0.3 9.910.8 6.9
o <0.2 8.610.5 8.3
32 <0.4 5.610.7 45
32 <0.3 5.841.0 6.0

261



Taula 5.6. Activitat del radiocesi i percentatge de matéria organica en els
perfils en profunditat de les mostres O, M, V i 32.

Activitat (Bq/Kg pes sec)

Mostra *Cs WiCs % de mat. org.
o1 - <0.3 9.9+0.8 6.9
02 <0.2 8.610.5 7.4
03 <0.2 9.310.5 6.0
04 <0.2 9.810.5 6.0
M1 <0.2 9.0+0.4 8.7
M2 <0.3 10.610.7 8.8
M4 <0.3 10.410.6 7.8
M5 <0.2 10.540.6 7.2
V1 <0.3 5.240.4 4.5
V2. 0.5+0.2 7.310.6 4.4
32-1 <0.4 5.6+0.7 4.5
32-2 0.740.3 6.510.4 4.4
32-3 <0.2 4.8+0.4 43
321 <0.3 5.8£1.0 6.0
32-2 <0.3 4.110.6 47
32-3 <0.2 1.3+0.7 48
32-4 <0.2 <0.4 4.4
325 <0.4 <0.4 4.4

A la taula 5.7 hom déna els intervals en els quals es troben els

limits de deteccié pelsfdiferents radionuclids determinats.
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Taula 5.7. Intervals dels limits de deteccié pels diferents radiondclids.

Radionuclid Valor minim Valor maxim
ZAc 0.32 2.60
24gi 0.34 1.30
™Cs 0.04 0.53
wCs 0.0 0.65
“K 1.93 9.31
2pp 0.35 1.92

Els radioniclids naturals es troben a les concentracions
esperades. El “K és el radioniclid més abundant, amb nivells
compresos entre 403 i 645 Bg/ Kg de sediment sec. Aquests
valorsooincide_ixen amb els trobats en sorres d'aquesta zona de la
costa Catalana (3). L**Ac i el *Pb sén menys abundants i llurs
continguts es troben entre 20 i 30 Bg/ Kg i entre 14 i 29 Bg/ Kg de
sediment sec respectivament. Aquests sén valors normals en sediments
del Mediterrani (4,5,6) i en del Atlantic (7). A la figura 5.2 es déna un
espectre gamma d'alta ressolucié, corresponent a la mostra L en el
qual hi ha assenyalats els pics corresponents al *“Pb, #*Bi, ’Cs, **-
Ac i “K. La resta de mostres presenten espectres molt semblants al

representat a la fig. 5.2
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Figura 5.2. Espectre gamma corresponent a la mostra de sediment del

punt L.

Pel que fa als radionduclids artificials hom observa que el nivell del

137 ' 134

Cs és facilment detectable en tots els punts, no aixi el ~°Cs el qual
només ha estat detectat en tres del punts mesurats. L'abséncia de
'“Cs és senyal de l'escasa influéncia que l'accident de Txerndbil ha
tingut en aquesta zona del Mediterrani, ja que la emissié procedent
d'aquest accident presentava en el moment de I'emissié una relacié
“¥Cs / ™Cs de 2. La no preséncia de "*Cs en la majoria del punts de

mostreig fa eliminar I'Sccident de la central nuclear de Txerndbil com
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a font de pol.lucié, i permet atribuir el 'Cs present com procedent
principalment de les proves nuclears fetes a I'atmosfera fins a la
década dels anys seixanta. Els valors de "’Cs oscil.len entre 1.6 Bq/Kg
de sediment sec, per punts amb un percentatge de sorra elevat, fins
a 10 Bg/Kg de sediment sec. Aquest valors estan dins de linterval
trobat per altres autors (8,9,10) en aquesta zona de la Mediterrania
abans de l'accident de Txernobil i per tant no fan pensar en 'existéncia
de cap altra font de pol.lucié d’aquest radiontclid en aquesta zona que
la del "fallout” abans esmentat. A la figura 5.3 hom representa I'activitat
del ""Cs pels diferents punts mesurats, observant molt poca variacié
d'uns punts als altres i I'abséncia de cap maxim fins i tot a la

desembocadura del riu Besds (punt 27).

Mostra

Figura 5.3. Activitat de "'Cs pels diferents punts de la presa de

mostra.
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A les taules, tal com s’ha indicat anteriorment abans, els asteriscs

fan referéncia a les mostres preses en la segona campanya.

Pot observar-se que en el cas dels punts de mostreig 27 i N hi
ha una gran diferéncia entre ambdues campanyes. Aixé6 ha de
relacionar-se amb els petits canvis de posicié i de profunditat existents
en els punts de mostreig considerats idéntics, i en la variabilitat dels
sediments, la qual cosa comporta canvis en llur composicié. En la
primera campanya les mostres varen prendre’s en punts que tenien un
baix contingut en matéria organica i un aspecte sorrenc, mentre que
en la segona campanya l'aspecte de les mostres 27* i N* era fangés,

i el percentatge de matéria organica havia augmentat sensiblement.

A les figures 5.4, 5.5, 5.6 hom pot observar que hi ha una clara
correlacié entre el contingut de "'Cs i el percentatge de matéria
organica en les mostres preses a le zona 1, zona 2 i zona 3, amb uns

coeficients de correlacié de 0.84, 0.91 i 0.82 respectivament.
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Figura 5.6. Correlacié entre el 'Cs i el % de matéria organica en la

zona 3.

A la figura 5.7 hom mostra la correlacié del contingut *’Cs i el %
de materia organica de les tres zones de presa de mostra. El valor del

coeficient de correlacié en aquest cas es de 0.77.

Aquest tipus de correlacié és el mateix que ja ha estat també
observat en el capitol anterior en els estudis realitzats amb mostres de
sOls. Hi ha autors (11) que observen que molts radionuclids sén
facilment absorbits per la matéria organica continguda en els

sediments, degut a”la seva capacitat de bescanvi ionic i de
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complexaci6. Altres autors (12,13) afirmen que el "'Cs es fixat, tant

pels séls com pels sediments, especialment per les particules d'argil la.
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Figura 5.7. Correlacié entre el "’Cs i el % de matéria organica de les

tres zones de presa de mostra.

A les taules 5.4 i 5.6 on hom déna els valors d'activitat i el % de
materia organica dels perfils realitzats, tant pel que fa al nivell de base
(punt 32) com pels punts V, O i M. Hom observa que els radionliclids
naturals presenten una activitat que es manté constant amb la fondaria.

El "'Cs presenta un comportament molt variable: en el punt
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corresponent al nivell de fons, punt 32, l'activitat del ’Cs disminueix
amb la fondaria tal com calia esperar; en el punt O hom observa una
lleugera major activitat en els 2 primers cm; en tant que en els punts
V, 32 i M hi ha un lleuger augment de l'activitat amb la fondaria. En
qualsevol cas les variacions son poc importants. A la figura 5.8 hom
representa I'activitat del 'Cs i el % de materia organica les mostres

en les quals s’ha estudiat els perfils de profunditat.

En ella hom constata aquest comportament irregular la qual cosa
és propia de zones costaneres. Altres autors (14) han observat
comportaments similars. Aquest comportament és paral.lel al que
presenta el contingut de matéria organica en aquests punts. En el punt
M s’observa un comportament diferent, doncs [l'activitat es manté
constant malgrat el lleuger decreixement del contingut en matéria
organica amb la fondaria, tal com es pot apreciar en les figures 5.9 i
5.10 on hom mostra l'activitat del "Cs i el % de matéria organica,
respectivament, dels punts de presa de mostra on hom va dur a terme

I'estudi dels perfils.
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No s’ha efectuat cap estudi del perfil dins de la zona 1 ja que
I'elevada velocitat de sedimentacidé per causa de les aportacions del
emissari no feia preveure cap canvi de composicié amb la fondaria.
Aquest comportament tan variable pel que fa al contingut en '’Cs no
permet deduir cap conclusid relativa a la possible velocitat de

sedimentacio.

Per tal d'estudiar el possible impacte de I'emissari (zona 1)
i del riu Besds (zona 2) en la zona costanera (zona 3), hom ha intentat
diferenciar les tres zones definides en el projecte SPIO fent una
correlacié entre les diverses variables per intentar delimitar les zones

d'infludncia. Hom ha trift com a variables el 'Cs d’origen antropogénic,
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i I”*®Ac d'origen natural. A la figura 5.11 hom representa en els tres

eixos de coordenades els valors de l'activitat dels dos radionuclids

considerats aixi com els valors del percentatge de matéria organica per

totes les mostres estudiades.
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Figura 5.11. Representacié grafica dels punts de presa de mostra en

funcié de lactivitat natural, l'activitat artificial i del % de materia

organica.
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Hom observa la formacié de tres grups: el primer grup format
pels punts 27 i N, els més sorrencs i amb un baix contingut en matéria
organica; el segon format per punts pertanyents a les tres zones
estudiades aixi com al nivell de base, en aquests grup hom hi troba el
punt Z pertanyent a la zona 1, els punts V* i 27* de la segona
campanya pertanyents a la zona 2 i els punts 19* i L corresponents a
la zona 3. El tercer grup que és el més ampli també esta format per
punts corresponents a les tres zones, aixi en formen part el punt F que
és el més proper a la desembocadura del riu Besés i el punt 21
ambdés pertanyents a la zona 1, els punts 08 i W de la zona 2 i la
majoria dels punts corresponents a la zona costanera (zona 3) inclos
el punt L* el qual pertanyia al segon grup en la primera campanya de

presa de mostres.

Per a confirmar aquests resultats varem aplicar a les mateixes
variables I'analisi de reconeixement de models basada en el métode de

Ward el qual computa les similituds segons I'expressio:

Su = 1'(Du / Duax)

on D és la distancia euclidiana i agrupa les dues dades més similars.

El procediment es va dur a terme emprant el programa CLUSTAN (15).

A la figura 5.12 fiom ha representat el dendograma que resulta

de
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I'aplicacié d’'aquest meétode. Els resultats confirmen i amplien les
conclusions a les quals haviem arribat en la representacié
tridimensional. En el dendograma s’observa la formacié de dos grups
o0 models formats per mostres procedents de les tres zones definides
en el projecte. En el primer grup o model hi ha una clara diferéncia
entre els punts M i O pertanyents a la zona 3, dels altres punts del
mateix model. En el segon grup o model els punts N i 27 de la
primera campanya son clarament diferents dels N* i 27* de la segona,
els quals pertanyen al primer model. Un comportament similar és el
que s'observa pel punt L. Aixé demostra que els punts propers a la

costa presenten una variacié clara en llur composicia.
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5.6 CONCLUSIONS.

Dels estudis de radioactivitat realitzats en mostres de sediments

de la costa nord de Barcelona hom pot deduir dues conclusions:

1) No hi cap pol.lucié especifica per radiondclids emissors gamma
de vida llarga en la zona estudiada. La radioactivitat és baixa i, o be
té origen natural ( “K, #?Pb, **Pb, *’Bi, *“Bi, **Ac,...), 0 bé té origen
en les proves nuclears a I'atmosfera efectuades a comengament dels

anys seixanta (*'Cs).

2) Els valors de I'activitat no permeten marcar cap diferéncia entre

les zones préviament definides.

277



5.7 BIBLIOGRAFIA,

(1) Eisenbud, M., "Environmental Radioactivity. From Natural,
Industrial and Military Sources". Academic Press, Inc. (1987), 119.

ISBN 0-12-235153-3.

(2) Roth, E. and Poty, B. "Méthodes de datation par les phénoménes
nucléaires naturels. Aplications". Ed. Masson S.A. pp. 524, (1985).
ISSN: 0294-0248, ISBN: 2-225-80674-8.

(3) Ortega, X., Rosell, J.L. i Vallés, |. "The radioactivity of the sands
of the Catalan Littoral". International Conference on Environmental
Radioactivity in the Mediterranean area. Seccion Catalana de la

Sociedad Nuclear Espafiola. pp. 17-33. Barcelona, Mayo 1988.

(4) Gilat, E., Laichter, Y. and Shafrir, N.H. " Behaviour of 137Cs in
the Marine Environment" IAEA-SH-198/18 :63.

(5) Delfanti, R. y Papucci, C. "Characteristics of Chernobyl Fallout in
the ltalian Coastal Marine Environment”. International Conference on
Environmental Radioactivity in the Mediterranean area. Seccién
Catalana de la Sociedad Nuclear Espafiola. pp. 489. Barcelona, Mayo

1988.
.
(6) Holm, E., Fukai, R. and Whitehead, N.E. "Radiocaesium and

278



Transuranium EIements in the Mediterranean Sea: Sources, Inventories
and Environmental Levels". Intemational Conference on Environmental
Radioactivity in the Mediterranean area. Seccién Catalana de la

Sociedad Nuclear Espafiola. pp. 601. Barcelona, Mayo 1988.

(7) Mitchell, P.l, Vidal-Quadras, A., Sanchez J.A. and Font, J.L.
"Alteracién de los niveles de cesio radioactivo en aguas superficiales
del Atlantico nororiental tras el accidente de Chernobil". Xl Reunién

Anual de la SNE. La Toja, 1987.

(8) Irun, I, Moya, J., Rubio, G. i Marugan, |. "Valores de
radioactividad ambiental de fondo en la zona Mediterranea de
Tarragona”". Conferencia Internacional sobre Radioactividad Ambiental
en el Area del Mediterraneo.Seccion Catalana de la Sociedad Nuclear

Esparola. pp. 325-336. Barcelona, 1988.

(9) Toccafondi,G., Queirazza,G., Antonucci,L., Bonfanti,G. y Ciceri,G.
"Preoperational environmental studies around the Italian Montalto
Nuclear Power Plant: Background level and previsional distribution of
radioactivity”. Conferencia Internacional sobre Radioactividad Ambiental
en el Area del Mediterraneo. Seccién Catalana de la Sociedad Nuclear

Espafola. pp. 337-358. Barcelona, 1988.

(10) Delfanti, R., Fiore, V., Lavarello, O. y Papucci, C.

279



"Environmental radioactivity along the Italian coasts".
Conferencia Internacional sobre Radioactividad Ambiental en el Area
del Mediterraneo. Seccién Catalana de la Sociedad Nuclear Espafiola.

pp. 371-386. Barcelona, 1988.

(11) Rashid, N.A. Geochemistry of Marine Humic Components.
Springer Verlag, New York, USA. (1985).

(12) Francis, C.W. and Brinkley, F.S. Nature, 260, 511 (1976).

(13) Guéguéniat, P. et Carbonnie, M. "Contamination de sédiments
marins par le "Cs en fonction de leur composition en argiles et en
carbonates.” Rapp. omm. int. Mer Médit., 23, pp. 133-135, (1976).
(14) Aarkrog, A., Boelskifte, S., Botter-Jensen, L., Dahlgaard, H., Heinz
Hansen and Nielsen, S.P., RISO-R-509 Riso National Laboratory, DK-

4000 Roskilde, Denmark, June 1984.

(15) Wishart, D. (1982) "CLUSTAN User Manual". Program Library
Unit. Edinburgh University. U.K.

280




