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OBJECTIUS DE LA TESI.

Els objectius del present treball han estat:

Posar a punt la metodologia analítica per a la mesura de I'activitat

gamma per espectrometria gamma d'alta resolució de diferents tipus de

mostres ambientals. Amb aquest fi hom ha efectuat el calibratge en

energies i el calibratge en eñcíéncíes per a les diferents geometries i

densitats emprades en la mesura de I'activitat gamma, de les mostres

que formen part d'aquest estudio

L'estudi de I'efecte que en diversos compartiments del medi

(atmosfera, biosfera i litosfera) ha tingut I'accident de la Central Nuclear

de Txernóbll a Catalunya. Aquest estudi es composa de tres parts. En

un primer capítol hom mostra I'estudi realitzat en mostres d'aerosols

atmostérícs recol.lectats durant els dies de I'accident, en un segon hom

du a terme I'estudi en sóls de boscos forestals, i finalment en un altre

capítol hom mostra I'estudi realitzat en sediments de la costa de

Barcelona.
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1.1 TIPUS DE RADIOACTIVITAT AMBIENTAL.

El control del medi ambient és un deis camps en els quals la

Química Analítica juga un paper primordial. Un deis grans grups de

pol.luents en el medi el formen els radionúclids.

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 deis diversos mecanismes i camins

a través deis quals actuen els radionúclids.

Com a pas previ a la mesura de la radioactivitat cal conelxer

quines són les fonts que originen els radionúclids. Aquestes fonts

poden classificar-se en naturals i artificials segons lIur .origen.
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1.1.1 RADIOACTIVITAT NATURAL.

La radioactivitat natural té diversos orígens: radiació cósmica, els

radionúclids cosrnoqenlcs produ"its per interacció entre aquesta radiació

cósmica i I'atmosfera, i finalment els radionúclids d'origen terrestre o

radionúclids primordials. Dins d'aquest últim grup podem distingir

aquells que tenen vida mitjana IIarga i hi són presents des de la

formació de rescorca terrestre i els que formen part de les tres

cadenes radioactives: la serie de I'urani, on el primer element és l'

238U; la serie del tori, on el primer element és el 232Th; i, finalment, la

serie de I'actini, on el primer element és l' 235U. Aquestes tres famílies

radioactives representen una gran part del fons radioactiu al que esta

exposat I'home.

Anteriorment va existir una quarta família radioactiva, la del

neptuni originada pel 241pU, el qual ja no existeix degut a la seva vida

mitjana relativament curta (14 anys). El radionúclid de la cadena que

té una vida mitjana més IIarga és el 137Np tot i que només és de 106

anys. L'únic radionúclid que existeix pertanyent a aquesta serie és el

209Si amb una vida mitjana estimada al voltant de 2x1018 anys.

Radiació cósrníca:

Són radiacions molt energetiques originades en I'espai

extraterreste i que arriben a les capes altes de I'atmosfera.
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Consisteixen en un 87% de protons d'alta energia, un 11 % de

partícules ex, al voltant d'un 1% de nuclis amb nombre atómic entre 4

i 26 i al voltant d'un 1 % d'electrons molt energátics (1). Aquestes

radiacions cósmiques ás caracteritzen per ser molt penetrants i molt

energetiques, amb una energia mitjana de 1010 eV essent el valor

rnáxlrn de 101geV. La interacció d'aquestes radiacions amb els nuclis

atrnostsrtcs produeixen una radiació secundaria formada per electrons,

raigs gamma, neutrons i mesons.

Radionúclids originats per la radiació cósmica:

Aquests radionúclids són formats a I'interaccionar la radiació

cósmica amb els nuclis atmosterics. A la taula 1.1 (2) hom dóna

aquests radionúclids, lIur vida mitjana, la concentració a la troposfera

i les principals radiacions i energies. Els más freqüents són 14C, 3H i

7Se, i els menys freqüents són 22Na, lOSe, 358, 32p, 33p i 39CI.

De tots ells els que más contribueixen a la irradiació deis

organismes són: el 14C, essent el radionúclid d'origen cosmoqénlc más

important des del punt de vista biológic i ambiental; el 3H, tot i que la

seva contribució ás negligible front a la del 14C i en menor grau el 7Se

i el 22Na.

El 14C i el 3H (3-7) a más d'origen natural tambá es troben a

I'atmosfera degut a I'activitat de I'home. Hom ha observat un important
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augment de I'activitat de 3H i 14C a I'atmosfera degut a les proves

nuclears realitzades en aquesta al voltant deis anys 60.

A I'atmosfera el 14C es troba principalment en forma de CO2 i el

3H en forma de vapor d'aigua. El 99% de 3H existent en l'escorca

terrestre es troba en I'aigua, formant I'aigua tritiada, essent aquesta la

via normal d'incorporació als organismes vius.

Taula 1.1. Radionúclids naturals produ"its pels raigs cósmícs (8).

Tropospheric
concentration Principal radiations and

Radionuclide Half-life (PCi/kg air) energies (MeV)

3H 12 years 3.2 x 1.0-2 �- 0.0186
7Be 53 days 0.28 "Y 0.477
IOBe 1.6 x 106 years 3.2 x 1.0-8 �- 0.555
14C 5730 years 3.4 �- 0.156
22Na 2.6 years 3.0 x 1.0-5 � + 0.545, "Y 1.28

24Na 15.0 hr �
-

1.4,"y 1.37, 2.75
32p 14 days 6.3 x 1.0-3 �- 1.71
33p 24 days 3.4 x 1.0-3 �- 0.246
358 88 days 3.5 x 1.0-3 �- 0.167
36Cl 3.1 x 105 years 6.8 x 1.0-9 �- 0.714
388 2.87 hr �

-

1.1,"y 1.88
38Cl 37 min � - 4.91, "Y 1.60, 2.17
39Cl 55 min �

-

1.91,"y 0.25, 1.27, 1.52
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Pel que fa als altres radionúclids originats per les interaccions

deis raigs comises cal dir que actualment alguns d'ells són emprats

com a tracadors per tal d'estudiar els mecanismes de transport

atmosféric, pero els estudis realitzats són encara molt pocs.

La distribució deis radinúclids cosrnoqénlcs varia considerablement

amb I'altitud i la latitud. Els elements produTts en I'estratosfera tenen

un temps mitja de residencia en ella al voltant d'un any, després

passen a formar part de la troposfera on hi permaneixen unes sis

setmanes. Finalment, per deposició o per precipitació passen a formar

part de l'escorca terrestre. El 99% deis radionúclids cosmoqenícs no

gasosos formen part deis sediments marins o de la litosfera.

Radionúclids d'orlgen terrestre o primordials:

Aquest grup de radionúclids el formen aquelles fonts de radiació

que existeixen en l'escorca terrestre des deis seus orígens. Al formar

se la Terra, fa aproximadament 5000 milions d'anys, hi havia una

quantitat molt més gran dtsótops radioactius que no pas ara degut a

que molts d'ells s'han desintegrat i per tant han desaparegut. Els

radionúclids amb periodes de semidesintegració inferior a 108 anys són

indetectables, mentre que els que tenen un periode de

semidesintregració superior a 1010 anys han tingut una disminució molt

petita fins als nostres dies. Així dones, els radionúclids primordials

existents en I'actualitat són aquells que tenen un periode de
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semidesintegració de I'ordre, com a mínim, de I'edat de l'Univers (8).

El contingut de radionúclids primordials és práctlcament igual a

tota rsscorca 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 dóna els radionúclids d'origen terrestre que

no formen part de cap serie radioactiva i algunes de lIurs propietats.

De tots aquests radionúclids els principals en l'escorca terrestre -

des d'un punt de vista biologic i ambiental són el 40K i el 87Rb. La resta

d'aquests radionúclids presenten uns periodes de semidesintegració

molt grans i unes concentraéions ambientals molt petites, la qual cosa

fa que tinguin poca importancia, al menys pel que fa a I'impacte

radiologic ambiental.

El potassi es troba en grans quantitats i és un element essencial

en tots els organismes vius. Es un deis principals contríburdors a la

irradiació d'origen terrestre tant externa com internament. Els continguts

de potassi en la natura són molt variables, des d'un 0.1% en les

roques calcarlas fins a un 3.5 % en certes roques granítiques, passant

per concentracions intermitges de I'ordre de 1'1 % o inferiors en les

roques arenisques (9).
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Taula 1.2. Radionúclids naturals d'origen terrestre (8).

Abun- Principal radiations:
Radio- dance Half-Life energy (MeV) and
nuclide (%) (years) yield (%)

4°K 0.012 1.26 X 108 e: 1.33, 89%
'Y with EC 1.46, 11%

50V 0.25 6 X 1015 'Y with {j- 0.78, 30%
'Y with EC 1.55, 70%

87Rb 27.9 4.8 X 1010 {j- 0.28, 100%
115In 95.8 6.0 X 1014 {j- 0.48, 100<;ó
123Te 0.87 1.2 X 1013 EC
138La 0.089 1.12 X 1011 {Il- 0.21, 80%'Y with EC (0.81, 1.43), 70%
142Ce 11.07 >5 X 1016 (a)
144Nd 23.9 2.4 X 1015 a 1.83
147Sm 15.1 1.05 X 1011 a 2.23
148Sm 11.27 >2 X 1014
146Sm 13.82 >1 X 1015
152Gd 0.20 1.1 X 1014 a 2.1

156Dy 0.052 >1 X 1018

174Hf 0.163 2 X 1015 a 2.5

176Lu 2.6 2.2 X 1010 {Il- 0.43'Y 0.089, 0.203, 0.306
18°Ta 0.012 >1 X 1012

187Re 62.9 4.3 X 1010 {j- 0.003
180Pt 0.013 6.9 X 1011 a 3.18
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El 4°K és un isótop del potassi natural (0.0112% del potassi

terrestre és 4°K) l'abundáncía del qual en un sol típic és al voltant d'un

0.3 a un 1.0 % del pes i en el nostre cos és el 0.36 % del pes. Així,

I'activitat específica mitjana, en I'home, és d'uns 60 Bq/Kg (8). Les

concentracions rnáxlrnes de 40K es troben en els muscles. Aixo fa que

I'irradiació interna del 40K es distribueixi uniformement.

El 87Rb esta present en tots els tipus de roques i sois amb

concentracions petites. En les roques el contingut d'aquest radionúclid

es troba entre 7 i 19 Bq/Kg essent les roques granítiques les que

presenten un contingut més elevat. Pel que fa als sois, aquest

radionúclid presenta una activitat de I'ordre de 7 Bq/Kg. En I'home la

concentració de 87Rb és de 8.5 Bq/Kg (10). Aquest esta relacionat amb

el potassi per les seves propietats químiques.

Un altre grup de radionúclids d'origen terrestre el formen els

radionúclids provinents de les series radioactives. Aquests radionúclids

es consideren per separat ja que es desintegren donant un gran

nombre de radionúclids fills. La major part deis radionúclids naturals de

l'escorca terrestre provenen de les series naturals de desintegració.

Com ja s'ha dit anteriorment els radionúclids que donen lIoc a aquestes

series radioactives són: 238U, 23�h i 235U, tot i que els radtonécllds

presents en la serie natural de l' 235U contribueixen molt poc a la

irradiació deguda al fons natural (10).
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A les taules 1.3, 1.4 i 1.5 hom dóna els radionúclids

corresponents a les series radioactives naturals de I'urani, tori i actini

respectivament, així com lIurs propietats.

En la natura, l' 235U i alguns altres radionúclids de I'urani i del tori,

experimenten fissió expontánlarnent o com a ccnseqüencia

d'interaccions amb neutrons que són originats pels raigs cósrníc o

altres fonts naturals. Així, l' 238U, tot i que com a primer element d'una

de les series radioactives naturals dóna una serie de radionúclids,

també pot donar altres radionúclids per fissió espontánla (per exemple

l' 9OSr). No obstant aíxó, les concentracions d'aquests radionúclids en

la natura són molt petites i per tant la irradiació que poden produir és

práctícament negligible.

L'urani es troba en els sois i en totes les roques i minerals. Com

més ácldes són les roques més elevada és la concentració d'urani (des

de 3.0 ppm en ígnies ácídes fins a 0.03 ppm en ígnies molt báslques).

Dins de les roques ígnies les granítiques presenten unes de les

concentracions més elevada (4 ppm) i els fosfats minerals són els que

tensn les concentracions máximes (20-120 ppm), reflexant-se alxó en

l'elsvat contingut d'urani de molts fertilitzants comercials amb fosfats.

Les roques sedímentánes, generalment, tenen un contingut radioactiu

més baix tot i que algunes pissarres són sumament radioactives.
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Taula 1.3. Radionúclids de la serie de I'urani (8).

Relative

ísotopie
abundance Energy Percent

lsotope (%) Half-life Radiation (MeV) yield

PIU 99.28 4.5 X 10' yeara a 4.20 75

4.15 23

'Y 0.048 23

PtTh 24 days fJ 0.192 65
0.100 35

'Y 0.092 4.0

(doublet)
Pt"Pa 1.2 min fJ 2.29 98

1.53 <1
1.25 <1

'Y (IT) 0.39 0.13

'Y 0.817 4

PtU 0.0057 2.5 X 10' yeara a 4.77 72
4.72 28

'Y 0.093 5

PO'fh 8.0 X 1()4 yeara a 4.68 76
4.61 24
4.51 0.35

'Y 0.068 0.6
0.253 0.02

-Ra 1622 yeara a 4.78 94.3
4.59 5.7

'Y 0.186 4

0.26 0.007

IIIRn 3.8 daya a 5.48 100

'Y 0.510 0.007

IIIPO 3.05 min a 6.0 99+
Ilepb 26.8 mio fJ 0.72 100

'Y 0.053 1.6
0.242 4
0.295 19
0.352 36

IllAt 1.5-2.0sec a 6.70 94
6.65 6

lIeBi 19.7 mio fJ 3.26 19
1.51 40
1.00 23

a 5.52 0.008
5.45 0.011
5.27 0.001

Ilepo 1.64 X 10.... sec a 7.68 100
'Y 0.799 0.014

=n 1.3 mio fJ 1.9 56
1.3 25
2.3 19

'Y 0.296 80
0.795 100
1.31 21

IloPb 22yeara fJ 0.015 81
0.061 19

'Y 0.0465 4
II°Bi 5.0 daya fJ 1.17

.

99+
a 5.0 5 X 10-1

nopo 138 daya a 5.3 100
'Y 0.80 0.0011

1"11 4.2 mio fJ 1.51 100
HlPb 25.2 Stable
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Taula 1.4. Radionúclids de la serie del tori (8).

Relative

ieotopic
abundance Energy Percent

Isotope (%) Hale-lüe Radiation (MeV) yield

18Th 100 1.4 X 1010 yeara CI 4.01 76
3.95 24

., 0.055 24
IlIRa 6.7 yeara fJ 0.055 100
lilAc 6.13 hr fJ 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

IIITh 1.9 yeara CI 5.42 71
5.34 28

,. 0.083 1.6
II·Ra 3.64 days CI 5.68 94

5.45 6
5.19 0.4

,. 0.241 3.7
lIoRn 55 sec CI 6.28 100

., 0.50 0.07
"'Po 0.16 sec CI 6.77 100
IlIPb 10.6 br fJ 0.33 --88

0.57 ,..,12

,. 0.176 <1
0.238 47
0.300 3.2

IlIBi 60.5 min fJ 2.25 64
CI 6.086 9.8

6.047 25.1

.,'8 witb fJ 1.81 1.0
1.61 1.8
1.03 2
0.83 13
0.72 7

,.'8 witb CI 0.040 2
0.288 0.5
0.46 0.8

(complex)
IllpO 3.04 X 10-' lIfIC CI 10.55 <1

8.785 99

urn 3.1 min fJ 1.80 100
,. 2.61 100

0.86 12
0.58 86
0.51 23

HlPb 52.3 Stable
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Taula 1.5. Taula de la serie de I'actini (8).

Relative

isotopic
abundance Energy Percent

I80tOpe (%) Half-life Radiation (MeV) yield

mu 0.72 7. 1 X lO' years a 4.32 3
4.21 5.7
4.58 8

(doublet)
4.5 1.2
4.4 57
4.37 18

'Y 0.110 2.5

0.143 11.0
0.163 5.0
0.185 54.0
0.205 5.0

t3ITh 25.64 hr 0.302 52
0.218 20

0.138 22

'Y 0.026 2
0.085 10

(complex)
t3IPa 3.25 X lQt years a 5.00 24

4.94 22
5.02 23
5.05 10

'Y 0.027 6
0.29 6

(complex)
II7Ac 21.6 years fJ 0.046 99

a 4.95 1.2

(doublet)
'Y 0.070 0.08

!17Th 18.2 days a 6.04 23
5.98 24
5.76 21
5.72 14

(doublet)
O.OSO 8
0.237 15

(complex)
0.31 8

(complex)
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Taula 1.5. Continuació.

Relative

isotopic
abundance Energy Percent

Isotope (%) Half-life Radiation (MeV) yield

mFr 22 min 13 1.15 99+
a 5.35 4 X lO-a

"Y 0.050 40

O.OSO 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)
21'Rn 4.0sec a 6.82 81

6.55 11

6.42 8

"Y 0.272 9

0.401 5
IUPO 1 .77 X 10-1 sec a 7.38 99+

13 2.3 X 10-4
211Pb 36.1 min 13 1.36 92

0.95 1.4

0.53 6

"Y 0.405 3.4
0.427 1.8
0.832 3.4

.

211At -10-4 sec a 8.00 100
IIIBi 2.16 min a 6.62 84

6.28 16

13 0.27

"Y 0.35 14

IIIpO 0.52 sec a 7.45 99
6.89 0.5

"Y 0.57 0.5
0.90 0.5

IOTTl 4.79 min 13 1.44 100

"Y 0.870 0.16

I07Pb 21.7 Stable
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Degut a la presencia de I'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 I'aire hom ha trobat que esta

correlacionat amb la concentració de partícules en suspensió (11). Les

principals fonts són el sol transportat per I'aire i les cendres procedents

de les combustions de materials que contenen urani. L'urani es troba

també en molts productes comercials.

La concentració d' 238U i 235U a la litosfera és al voltant de 2.8

ppm, la qual varia segons el tipus de sol.

Un deis radionúclids degut a la desintegració de l' 238U és el

226Ra, amb una vida mitjana lIarga (1620 anys), el qual és el

responsable d'una gran fracció de la dosi rebuda per I'home. Aquest

radionúclid és un emissor a que decau a 222Rn el qual dóna una serie

de productes de desintegració que són emissors a, p i alguns gamma

amb una vida mitjana lIarga com és el cas del 210Pb. El 226Ra es troba

en els sois, roques i minerals; a través del sol poden passar a I'aigua

i finalment als aliments. Químicament és similar al Ca i és captat per

les plantes a través del sol passant finalment a la cadena alimentaria

incorporant-se així a I'esquelet huma.

El 23�h es troba també en els sois, roques minerals. Cal
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destacar que aquest és molt abundant en certes roques del Brasil i de

la India, on les dosis produtdes per a aquest radionúclid són molt

elevades.

La principal via d'incorporació del 23�h és per inhalació de les

partícules de sol en supensió. La seva eliminació del cos és molt lenta

la qual cosa fa que la concentració d'aquest radionúclid augmenti amb

I'edat.

Tot i que les dosis produ"ides per l' 238U, l' 235U i pel23�h són

negligibles, comparades amb les produ"ides pel 4°K, aquests tenen molta

importancia degut a les emissions de radó com a conseqüéncla de lIur

desintegració radioactiva (formació de radionúclids naturals secundaris).

Els radioisótops del radó són: 219Rn, 220Rn i 222Rn. Aquest com a

gas noble que és, és químicament inert. Es forma per desintegració del

radi i es difon lliurement a través de les porositats deis materials que

contenen urani tals com sois, roques, sorres, materials de la

construcció, etc.

La major part del radó que hi ha a I'aire és el 222Rn el qual és

producte de la desintegració del 238U. El seu periode radioactiu (el qual

és de 3.8 dies) és suficientment lIarg com per a tenir una difusió

significativa a I'atmosfera. La concentració de Rn a I'atmosfera depsn:
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del contingut de Ra en el sol, de la porositat de les roques i del sol,

i de I'estat físic del sol (saturació d'aigua, gel, neu, ...). La concentració

d'aquest radionúclid en les capes baixes de I'atmosfera depén, a més

a més de la naturalesa del sol, de les propietats de difusió de

I'atmosfera (vents, turbulencia vertical). En les planes continentals,

I'activitat del Rn al nivell del sol oscil.la entre 2 i 10 Bq m" decreixent

exponencialment amb I'altitud.

Els fills radioactius del Rn contribueixen a la dosi tant o més que

el propi gas, ja que aquests són atrapats pels aerosols atmostérícs i

poden passar així a través de les vies respíratóríes. Com ja hem dlt

anteriorment el Rn s'escapa deis materials de construcció i a través del

sol, contribuint a que la concentració d'aquest radionúclid en lIocs

tancats i sense ventilació sigui de 10 a 100 vegades més gran que en

lIocs a I'aire lliure.

Es podria pensar que hi hagués un cert equilibri entre els

radionúclids descendents de les cadenes radioactives naturals i els

seus precursors. Aixo no és així, degut principalment al diferent

comportament químic entre els elements i a I'estat físic en que es

troben. Així, per exemple, el radó com a gas tendeix a difondre's des

del medi a on es troba cap a I'aire o un altre medi (aigua) trencant

se I'equilibri que el Ra i el Rn tenien en el medi inicial. Així també, pel

que fa al comportament químic, en els manantials de roques
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granítiques el 226Ra hauria d'estar en equilibri amb l' 238U. Pero la

solubilitat del primer és molt més gran que la del segon. Així una part

important del radi format en la part superficial de la roca és solubilitzat

per I'aigua trencant-se I'equilibri entre aquests dos radionúclids tant en

I'aigua com en la part superficial de la roca. Pel que fa als sois,

segons quina sigui la solubilitat deis radionúclids seran més o menys

fácllmsnt rentats per I'aigua, ja sigui aigua de pluja, rec, etc. Degut a

aquesta facilitat de solubilitzar-se, el radi pot ser tácllment asimilat per

les plantes. En general, la incorporació de certs radionúclids per les

plantes fa que es trenquin els equilibris de les series radioactives

naturals en els sois i en les próples plantes.
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1.1.2 RADIOACTIVITAT ARTIFICIAL.

L'activitat de I'home ha contribu"it per una part a augmentar la

concentració en el medi ambient d'alguns deis radionúclids naturals tals

com el 14C, 3H entre altres i per I'altra ha introdu"it quantitats de

radionúclids artificials.

Des del descobriment de la radioactivitat artificial, I'home produeix

varis centenars de radionúclids destinats a diferents propósíts, tals

com: la medicina, la producció d'energia, I'armament militar i la

investigació entre altres.

Les fonts de radioactivitat artificial són totes elles producte

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

- Radionúclids originats per les explossions nuclears realitzades a

I'atmosfera.

- Radionúclids 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 radionúclids originats per les explossions nuclears realitzades
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a I'atmosfera per Estats Units, Rússia i Anglaterra fins el 1962 i per

Franc;a 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 radionúclids. Poden formar-se més de 200 productes

de fissió, deis quals tenen més importancia, des del punt de vista

ambiental, els que poseeixen una vida mitjana lIarga tals com: 106Ru,

140Sa, 144Ce, 89Sr, 1311, 134CS i 137CS principalment. També poden formar-

se productes d'activació tals com: 3H, 14C, 54Mn i 55Fe. I finalment poden

produir-se elements transuránids tals com: 239pU, 240pU, 241pU, 239Np i

241Am, entre altres.

Referent a la segona font de radioactivitat artificial citada, podem

dir que tot procés involucrat en la manipulació de material radioactiu

pot ocasionar una contaminació del medi. Així, durant I'extracció i el

tractament del mineral i la fabricació del combustible nuclear, a partir

de I'urani, es formen quantitats de pols de radionúclids naturals, tals

com
238
U , 234U, �h, 226Ra, 210Pb, 210pO i 222Rn tots ells pertanyents a la

serie natural de 1,238U, que poden passar al medi augmentant així lIurs

concentracions en aquest.

També, en les plantes deis reactors nuclears poden aparélxer

efluents radioactius de productes de fissió i d'activació degut a psrdues

per corrosió, per desgats, etc. en els sistemes de refrigeració, passant

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

Efluents gasosos.

- Gasos nobles de fissió: tals com els ísótops radioactius de 85Kr,

- Gasos d'activació: 16N, 41Ar i 35S;

_3H·,

_ Radioiodes: 1291, 1311, 1321, 1331, 1341 i 1351;

Efluents líguids.

_3H·,

_ Productes de fissió i d'activació: 134CS, 137CS, 58CO, BOCo, 1291, 1311, 1321,

Partícules suspeses en I'aire.

Tals com: 7Se, 22Na, 24Na, 51Cr, 54Mn, 56Mn, 59Fe, 57CO, seCo, BOCo, 63Ni,

eszn, 76As, 88Rb, 89Sr, 9OSr, 91Sr, 95Zr, 97Zr, 95Nb, 99Mo, �c, 103Ru, 105Ru,

També podem citar les plantes de reprocessament de material

radioactiu en les que es manipula una gran quantitat de productes de

fissió; les plantes o laboratoris calents destinats a la producció o'ísótops
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radioactius emprats en altres camps com per exemple la medicina,

esterilització de productes alimentaris i la investigació entre altres.

Tots aquests processos anteriorment citats poden produir una

contaminació radioactiva al medi en situacions no accidentals de treball.

Per altra part, durant els 45 anys d'hlstórla de I'indústria nuclear

tot una serie d'accidents ha contribuit a la contaminació del medi

ambiento Cal citar com a fonts radioactives artificials de contaminació

a I'atmosfera les explossions termonuclears a rocea Pacífic (lila Bikini,

1954), i la resta de proves d'armament nuclear realitzades al voltant

deis anys seixanta, citades anteriorment, a I'atmosfera. Pel que fa a

aquestes proves nuclsars es detecten en les anáüsls realitzades en

mostres d'aire dos pies 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 lIoc en plantes de producció 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 lIoc arreu del

món, tals com: el produit per una explossió química en la planta de

descontaminació radioactiva de Oak Ridge (1959), el del reactor

nuclear a 1'lIIa de les Tres Milles (1979), el satellt sovléttc Cosmos 954

sobre el Canadá (1978), i finalment, el més recent, el del reactor de

la Central Nuclear sovletlca de Txernóbil (1986).
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El "fallout" o fons radioactiu existent en el medi conté varis

radionúclids, indicats anteriorment, pero solament alguns d'ells

contribueixen d'una forma més important a I'irradiació rebuda per

I'home. Aquests són en ordre d'tmportáncia: 14C, 137CS, 95Zr i soSr.
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1.2 VIES O'INCORPORACIO OELS RAOIONUCLlOS EN L'HOME.

Tant les fonts de radioactivitat naturals com les fonts de

radioactivitat artificials poden afectar a I'home per camins molts

diferents.

A la figura 1.1 i 1.2 hom representa les principals vies

d'incorporació deis radionúclid. Si inicialment el contaminat radioactiu

es troba en I'aire (figura 1.1) aquest pot produir una contaminació

externa per radiació directa i una contaminació interna per inhalació, ja

sigui per inhalació directa del material radioactiu per I'home o bé per

la inhalació pels animals a través deis quals passa a I'home per la

ingestió de carn i lIet. Aquest material radioactiu pot depositar-se, ja

sigui per deposició seca o bé per deposició humida, sobre els cultius

i les plantes i finalment par ingestió passar a ser una font de

contaminació interna per a I'home. Pot depositar-se també sobre el sol

i ser una font de radiació directa, és a dir externa, per a I'home o bé

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

Si el contaminant radioactiu es deposita sobre el sol o sobre les

aigües superficials (figura 1.2) pot passar a ser una font de radiació

directa per a I'home i els animals, i a la vegada una font de radiació

interna ja que a través del sol poden contaminar-se les plantes i ésser

ingerides per I'home i a través de les plantes passar als animals els
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Figura 1.1. Diferents camins d'irradiació interna i externa deguts als materials radioactius alliberats a I'atmosfera.
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quals també per ingestió passen finalment a I'home. El material

radioactiu pot resuspendre's ja sigui per acció del vent o per acció del

home, podent ser inhalat per I'home i els animals o bé depositat sobre

les plantes.

Aquesta deposició sobre les plantes és I'inici de la contaminació

de la cadena alimentaria. La transferencia de radionúclids a través de

les diferents baules d'aquesta cadena respon a mecanismes complexos

que fa difícil avaluar el risc al qual pot estar sotrnés I'home.

Al depositar-se el material radioactiu sobre les aigües superflclals

aquestes poden ser una font d'irradiació interna per a I'home mltjancant

la ingestió alhora que també és una font externa per radiació directa.

Per irrigació, al emprar I'aigua, pot contaminar-se el sol i per tant els

animals i les plantes i finalment arribar a I'home. A través de I'aigua

també poden contaminar-se les plantes aquátíques, els peixos, les

sorres i els sediments, i finalment per ingestió o per irradiació, per

exemple per la practica de la pesca i d'esports aquatícs, poden actuar

sobre I'home.

A la figura 1.3 (12) hom mostra el percentatge de les diferents

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

irradiació rebuda per I'home.
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RADIACIÓ EXTERNA
16,00 % RADIACIÓ INTERNA

16,00 %

RADIACIÓ COSMIC
13,00 %

DESCARGUES
OCUPACIONAL
FALLOUT
MISCEL.LANIA

1,3 %

ORIGEN MEDIC
20,70 %

Figura 1.3. Contribució de les principals fonts de radiació a la irradiació

de la població en general.

Tal com es pot veure la dosi més gran que rep I'home és deguda

a les fonts de radioactivitat naturals i a continuació són les fonts

mediques les que contribueixen en major percentatge a la dosi rebuda

per radiació artificial (diagnosi o terapia). Obviament, la dosi individual

deguda a les fonts mediques varia des de zero fins a milers de

vegades la dosi rebuda anualment per radiació natural.
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1.3 SISTEMES DE DETECCIÓ DE LA RADIACIÓ GAMMA.

Actualment, els estudis de radioactivitat ambientals i la utilització

de radiacions ionitzants amb diferents propósíts, fa que sigui necessáría

la mesura qualitativa i quantitativa d'aquests tipus de radiació.

Aquestes radiacions gamma no són directament perceptibles per

I'home i requereixen d'una instrumentació adequada per tal d'ésser

detectades. Aquests equips de detecció reben el nom generic de

detectors.

Els electrons alliberats per qualsevol deis tres processos

d'interacció deis fotons amb la materia (efecte totoslsctnc, efecte

Compton i formació de parells) que arriben a la zona sensible del

detector, produeixen de forma indirecta excitacions i ionitzacions les

quals són transformades en impulsos slectrics fácílment detectables per

la cadena de detecció acoblada al detector.

Per a la mesura espsctrométrlca de la radiació gamma poden

emprar-se dos tipus de detectors: detectors de centelleig, básicarnent

Nal (TI) o detectors de semiconductor, básícarnent de Ge(U) o Ge

intrínseco
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1.3.1 DETECTORS DE CENTELLEIG.

La detecció de la radiació mitjan�ant el centelleig que produeixen

alguns materials, és una de les técnlquss més antigues de detecció.

Actualment segueix essent emprada per a la detecció i espectrometria

de radiacions ionitzants i per tant en la detecció i espectrometria de la

radiació gamma.

Els centellejadors són materials que produeixen luminiscencia

quan una radiació ionitzant els atravessa. Essent petita la quantitat de

lIum produtda en un centellejador, cal que sigui ampliada rnitjancant un

fotomultiplicador. Aquests centellejadors han de tenir una gran eficiencia

d'absorció de I'energia de la partícula o fotó a detectar i de conversió

d'aquesta energia absorbida en energia lIuminosa.

Els centellejadors més emprats són o bé crístalls ínorqánlcs o be

compostos orqantcs ja sigui en forma cristal.lina o en dissolució.

Les característiques fonamentals deis detectors de centelleig són

I'alta eficiencia de detecció i la gran rapidesa de resposta.
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1.3.1.1 Centellejadors inorgimics.

La majoria són cristalls de metalls alcalins amb impureses en

petites concentracions. Exemples en són: Nal(TI), Csl(TI), LiI(Eu), etc.

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

luminiscencia.

La radiació ionitzant passa a través del cristall, amb la qual cosa

els electrons poden passar de la banda de valencia a la de conducció,

amb creació de forats slectrónlcs en la primera. També e� poden crear

"excitons" quan I'electró arriba a una banda d'excitació de menor

energia que la de conducció, quedant-se unit electrostátlcarnent a la

banda de valencia, formant-se un parell electró-forat. .

Les imperfeccions o impureses del cristall creen estats energetics

entre les bandes de conducció i de valencia. Mitjanc;ant I'absorció d'un

fotó, la captura d'excitons o d'un parell electró-forat, poden passar de

I'estat fonamental a estats excitats. La desexcitació de la impuresa

dóna lIoc a I'emissió de fotons que, si tenen una energia que correspon

a I'espectre visible, contribuiran al centelleig.

La majoria deis fotons emesos són deguts a transicions deis

átoms activadors, havent-hi una primera transferencia energetica del

32



cristall a la impuresa.

El centellejador salid més emprat és el de Nal(TI). La seva alta

densitat i I'alt volum que pot arribar a assolir el cristall, Ii permeten

tenir una alta eficiencia. Presenta problemes per les seves propietats

higroscapiques i és de gran sensibilitat a canvis de temperatura.

1.3.1.2 Centellejadors organics líquids.

Els centellejadors orqánlcs estan compostos de mescles bínaríes

o ternárles de compostos aromátícs, El component amb la máxima

concentració és el solvent. Els altres són soluts (primaris o secundarls).

La producció de lIum és el resultat de transicions moleculars entre

I'estat fonamental i estats excitats provocades per la radiació ionitzant

incident.

La relaxació de les molécules cap a I'estat excitat de menor

energia provoca I'emissió de fotons d'energia menor que la causant de

I'excitació.

D'entre els centellejadors líquids, els orqánics són els més

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

- Sistema binari: la radiació incident cedeix tota la seva energia al

solvent. La luminiscencia és deguda al solut, després d'una

transferencia energetica del solvent al solut.

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

energies més baixes.

En ambdós casos cal I'ús d'un tub fotomultiplicador.

Tenen una menor eficiencia que els de Nal(TI). Són poc sensibles

per a la detecció de la radiació gamma. Són útils en cas de la detecció

de partícules beta en presencia d'un camp de radiació gamma

moderadament intenso

En general, els detectors de centelleig són útils quan la

resolució 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 sólid treballen com a

cambres d'ionització, pero amb electrons i "forats" com a portadors de

cárreqa. La interacció provoca parells electró-forat al lIarg del recorregut

de la partícula carregada a través del detector. L'aplicació d'un camp

electric permet generar el senyal electric corresponent.

Un so lid semiconductor presenta un pas nul de corrent a baixes

temperatures (a prop del zero absolut) sota I'acció 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 valencia esta plena i la de

conducció buida, amb una diferencia d'energia petita entre els dos

estats energetics (Eg). Per un augment de temperatura , per absorció

de radiació o per col.lisió amb partícules carregades, alguns electrons

obtenen suficient energia per a arribar a la banda de conducció,

deixant un forat en la de valencia. Aquest forat es comportara com una

partícula amb cárrsqa positiva. En un semiconductor pur i electrícament

neutre, el nombre de forats i d'electrons fóra el mateix.

Després d'un cert temps (10-12 s) i diferents salts electrónícs, els
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electrons i els forats es concentren en la banda de conducció més

baixa i en la banda de valencia més alta, respectivament. Aquesta

situació fa que I'energia necessária per a la creació d'un nou parell

electró-forat sigui més gran que I'energia Eg inicial. En absénela de

camp elsctnc hi hauria una recombinació deis electrons i els forats,

tornant el cristall al seu estat neutral original.

Pel que fa als diferents tipus de semiconductors, la classificació

es fa segons la presencia o no d'impureses.

1.3.2.1 Semlconductors Impurs o extrinsecs.

Són 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 l'exlsténcía

d'electrons en la banda de conducció) o p (impureses aceptores, creen

posicions pels electrons en la zona prohibida).

En els semiconductors extrísecs o "dopats" el contingut

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

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

Són materials semiconductors molt purs. El Si i el Ge són els

que es poden obtenir amb una gran puresa. L'agitació térmica provoca

que hi hagi electrons en la banda de conducció i forats en la de

valencia. Aquestes condicions fan que el nombre d'electrons i forats

siguin identics.

Unió p-n.

En un cristall de Si o Ge cada electró de valencia forma un

enllac covalent amb ratorn veL Si es rernplaca un deis átorns

tetravalents per un pentavalent (impuresa d'As, per exemple), queda un

electró lliure capac de passar, amb poca energia, a la banda de

conducció. La conductivitat del semiconductor sera deguda

principalment als electrons: semiconductor de tipus-n. La impuresa sera,

dones, donadora d'electrons.

Si la impuresa és trivalent, pot acceptar electrons deis átoms

tetravalents, creant-se forats i estats energetics en la banda de

valencia. La impuresa sera acceptora i els portadors de cárrsqa
báslcamsnt positius: semiconductor de tipus-p.

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

camp electric, els electrons i els forats es mouran en direccions
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oposades, degut a un gradient de concentració. Sense I'acció d'un

camp extern, hi haurá una difusió que arribara a superar ·I'original

equilibri de cárreques: la regió de tipus-n quedara carregada

positivament i la de tipus-p, negativament, establint-se una diferencia

de potencial, coneguda com a unió p-n, que s'oposa a la difusió deis

dos tipus de portadors a través de la unió: al voltant de la unió p-n no

hi haurá po rtadors.

En realitat no s'aconsegueix una unió p-n juntant dos

semiconductors, sino que es cornenca amb un semiconductor d'un

tipus, transformant un extrem en I'altre tipus.

La unió p-n és la zona sensible a la radiació incident, ja que

aquesta hi crea parells electrons-forats que, sota I'acció d'un camp

eléctnc, són recollits abans que es combinin entre ells i convertits en

impulsos electrics. La recol.lecció es fa en un temps molt petit (10
-7

s).

Poden haver-hi perdues en la recol.lecció, sobretot degudes a

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

per la radiació rebuda.
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1.3.2.3.Detectors de semiconductors extrínsecs.

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 electric.

Detectors d'unió difusa.

Formats per Si d'alta puresa i de tipus-p. Addicionant

superficialment compostos de P i escalfant, es difonen i donen 1I0c a

una fina capa de tipus-n.

Tant en els cas deis detectors de barrera de superficie com en

el cas deis detectors d'unió difusa cal que la grandaria de la unió p-n

sigui de I'ordre de la partícula incident: s'aconsegueixen longituds de

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

Detectors "dopats" amb Li.

Difonent Li (atorn donador amb alta mobilitat) a través de cristalls

de Ge o Si de tipus p, s'aconsegueixen longituds de zona sensible

superiors a les deis detectors de barrera de superficie o a les deis

detectors d'unió difusa: fins 5 mm per Si(Li) i 12 mm per Ge(Li). La

unió 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 deposició d'Au o mescles Hg/ln, Ga/ln, etc.

Quan la difusió cornenca, la concentració d'átorns acceptors és

constant al lIarg del cristall, essent la d'átorns donadors alta en la

superfície i nul.la en la resta del cristall, A mesura que el procés de

difusió térmica té lIoc, va canviant la concentració deis átoms donadors.

O----------------------------xxi

I

I

I
I
..
I
I

�--��--------�--------�x
xi

o

Cb)

Figura 1.4. Creació de la zona intrínseca per difusió de U a través

del semiconductor (13).
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Quan s'acaba la difusió, 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 dssplaca els átoms de tipus

n (U) cap a la part de tipus p. La concentració de Li es tara menor per

X.< X¡ i més gran per X < Xg, pero 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 Nn,(aniria en contra del camp eléctric establert): es

crea una regió amb Nn "" N, que es comportara com un semiconductor

intrínseco

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 estátlc

i evitar la seva migració. En cas d'un Si(Li) es pot tenir un temps a T

ambient, recomanant-se pero la seva refrigeració. La refrigeració és

positiva també per a la disminució del soroll eléctric, en disminuir

I'excitació 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 últim recobriment metal.líe envolta el

detector, amb una estreta finestra (d'AI o Be) que permet el pas deis

fotons. La cambra de detecció va unida a un criostat tipus dit fred, i tot

introdu"it en un "Dewar" que contindrá el N2 líquid que actuara de

refrigerant. Aquest tipus de detector es descriu més detalladament en

el capítol següent.
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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 U:

- Detectors planars. El U es difon d'una superfície 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 superfície exterior del

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

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

trapezoidal.

- Detectors totalment intrínsecs ("total depleted"). El Li es difon per

tot el semiconductor, eliminant les zones no sensibles a la radiació

incident.

- Detectors semiconductors intrínsecs. El més important és el de Ge.

Conte una concentració d'impureses menor que 1016 átomszrn", La zona

sensible del detector depén del voltatge aplicat i de la concentració

d'impureses.
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Presenta una exceLlent resolució per energies entre 3 keV i 1

MeV. La possibilitat de contactes rnetál.lics és múltiple (Au, Pd .. ), pero

és possible I'eliminació d'aquests, amb la disminució de les

Intertersncies per raigs X que alxó comporta.

Poden ser planars o coaxials, de tipus n o pila refrigeració per

N2 només cal quan esta en funcionament.

Els detectors de semiconductors són els més emprats, degut a

lIur alta resolució, resposta lineal en un interval ample d'energies,

possibilitat de configuracions geometriques especials, producció rápida

d'impulsos, nuLla influencia de camps maqnétícs, per una grandaria

donada més alta eficiencia, etc.

_eo. LEGo CoexilllGe XtRo REGo w.n

_v__ ...
0rttuMd Contac1IN+) -

lIrnC)qnted or !."'er Contad (P+,
"...... SutfKe ----

Salient CNrecteristica • Thin Window • Hlgh EfflClency • ThlnWlndow • Thln Window .4 .. CounhnQ
• Hlgh Resolutlon • High Resolullon • Hlgh EfflClency • Neutron Oamag• • Hlgh EfflC1encv

R.5,stant

OetKlOl" Type:
Low Energy Germanlum (LEGa)

Coax.. 1 Germamum

Rever..-Electrode (REGe' and XtRa

Germanlum Wen

I I I I
E_lkeV) 10 100 1000 10000

Figura 1.6. Tipus de detectors de Ge (15).
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1.3.3 Altres detectors.

a) CdTe, Hg12, GaAs, .•

Poden treballar a temperatura ambient i presenten una alta eficiencia

degut a I'alt nombre atómíc deis elements que els composen.

b) Detectors de gasos, dosímetres termoluminiscents, detectors

Geiger-Muller,etc.

-

Más que per una quantificació exacta, s'empreen más als controls

ambientals i de dosi.
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CAPiTOl2.

ESTUDI DELS PARAMETRES INSTRUMENTALS,

CALIBRATGE I TRACTAMENT DE DADES DE LES

MESURES PER ESPECTROMETRIA GAMMA D'ALTA

RESOLUCIÓ.
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2.1 DESCRIPCIO DE LA CADENA DE DETECCIO.

La determinació i quantificació de radionúclids en mostres

ambientals de baixa activitat requereixen la utilització deis components

més sofisticats disponibles en el mercat. Pel que fa al detector, cal que

aquest tingui una bona resolució en energies, encara que I'eficiencia de

detecci6 no sigui elevada. Aixo fa que els detectors emprats per

aquests estudis siguin els detectors de semiconductor. Aquests

detectors consten d'un monocristall de Ge(Li) o Ge intrínsec, el qual

s'ha convertit en un díode capac de soportar un alt voltatge de

polaritzaci6 inversa a les temperatures criogeniques (1,2).

En el laboratori de radiologia ambiental es disposa de dues

cadenes de detecció de fotons gamma que permeten dur a terme

I'espectrometria gamma d'alta resolució. Aquestes dues cadenes són

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 I'altre és de

Ge intrínseco En descriure cadascuna de les parts es destacaran les

diferencies entre elles.

El primer component de la cadena de detecció és la font d'alta

tensió la qual polaritza adequadament el voltatge de treball del

detector, alhora que ens suministra una tensió estabilitzada dins d'un

interval molt ampli, la qual cosa és molt necessáría ja que I'amplitud
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deis impulsos de corrent a la sortida del detector, produtts per

l'absorci6 d'un fot6 en el monocristall de Ge(Li) o Ge intrínsec, s6n

molt sensibles a les variacions de la tensi6 de polaritzaci6. 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 electr6nic que acompanya a la transmissi6,

cal amplificar-los immediatament a la sortida del detector. Aix6 es fa

mítjancant un preamplificador.

>
E 6
Q)

0)4ro
�
o
> 2

0------------------------------------------------
Temps

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

Hi ha tres tipus de preamplificadors: sensibles a la cárrsqa,

sensibles al voltatge i sensibles al corrent. El tipus de preamplificador

més emprat en espectrometria, i I'únic emprat amb els detectors de

semiconductor, és el sensible a la cárreqa, Aquest, transforma I'impuls

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

realimentaci6 capacitativa.

El primer propósit del preamplificador és aconseguir un

acoblament óptlrn d'írnpedáncles entre la sortida del detector (alta

impedancia) i la resta de la cadena de detecci6 (baixa impedancia).

Un segon propósít, és minimitzar qualsevol font de soroll que es

pugui transmetre amb I'impuls i que ens degradaria la resoluci6 en

energies del sistema. Aquest segon propóstt, baix soroll, és

particularment important en els detectors de semiconductor que s6n els

que ofereixen una millor resoluci6 en energies. Fins i tot, I'alt voltatge

que alimenta el detector passa primer pel preamplificador a través d'un

filtre d'att voltatge (FET) per tal
.

de disminuir al máxlrn el soroll

termoindu'it que ens pugui aportar I'alt voltatge.

Per tal d'aconseguir aquests dos propósite, el preamplificador es

troba col.locat molt próxlrn al detector per tal de disminuir al rnáxlm les

longituds de les conexions entre ambd6s, evitant així la psrdua del

senyal. Per altra part aquesta proximitat entre ambd6s permet aprofitar

la criogenia associada al detector per tal que el FET treballi a baixa

temperatura, disminuint el soroll termoindu'it produ'it per I'alt voltage.

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

(= 100 s) figura 2.2.

Temps

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

a la cárreqa,

La sensibilitat o guany deis preamplificadors sensibles a la

cárreqa s'expressa per la relació V/E. Tenint en compte que el voltatge

a I'entrada del preamplificador és igual a V=Q/C on C és la

capacitancia total i Q es la cárreqa produida en el detector donada per

Q=Ee/w (on E = energia de la partícula, e = cárreqa del e- i w =

energia mínima necessáría per produir un parell electró-forat), s'obté la

següent expressió:

V e
- = (mV/MeV)
E C w
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Una vegada amplificat el senyal es transmés al próxim

component de la cadena de detecció, I'amplificador.

La principal funció de I'amplificador és amplificar en un factor de

1000 o més el senyal que Ii arriba del preamplificador. La necessitat

d'aquesta amplificació és obvia ja que el senyal a la sortida del

preamplificador, de I'ordre de m ilivo Its, podria perdre part de la

informació que porta o bé confondrés amb el soroll electrónic. La

majoria d'amplificadors comercials permeten dues formes d'ajust de

I'ampliació del senyal: un ajust gros i un ajust fi. L'ajust gros permet

una amplificació en etapes i I'ajust fi .permet ajustar I'amplificació

contínuament entre cada etapa de I'ajust gros.

Una altra funció de I'amplificador és I� de donar la forma

adequada al senyal que Ii arriba del preamplificador. La forma aplicada

al senyal dependrá deis requeriments de la mesura. En el cas de

I'espectrometria gamma, on la resolució en energies és un parámstre

important, la forma adequada del senyal sera aquella que augmenti la
.

relació senyal-soroll, per tal de ressaltar el senyal front el soroll elsctrtc

que apareix inevitablement en tota la cadena d'amplificació.

Finalment una altra funció de I'amplificador és la de permetre

escollir la polaritat deis impulsos (unipolars o bipolars) per tal d'adaptar

la a la resta de I'equip de detecció.
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Per tal d'obtenir bones mesures cal que I'amplificador compleixi

una serie de requeriments. Aquests requeriments serán més o menys

estrictes segons el tipus de mesura. Així, en el cas de mesurar

solament el nombre de partícules, no IIur energia, la precisió i

I'estabilitat de I'amplificador poden ésser relativament pobres. En el cas

de mesures espectrometriques, particularment en el cas d'emprar

detectors de semiconductor, aquests requeriments de precisió i

d'estabilitat són extremadament rígits. Ja que la resolució en energies

d'un detector de Ge(Li) és de I'ordre de 0.1 %, la dispersió del senyal

deguda al procés d'amplificació ha de ser molt més petita, al voltant

del 0.01%.

Un amplificador ideal per espectrometria seria aquel! que tingués

una amplificació constant péls impulsos de totes les amplituds sense

distorsionar-los gens. Desafortunadament alguna distorsió deis impulsos

sempre hi és present degut al soroll electrónic, la deriva del guany

deguda a la temperatura, I'acumulació d'impulsos i les própies

limitacions en la linealitat de I'amplificador.

Els amplificadors comercials donen un senyal rnáxirn de sortida

de 10 V, independentment de I'entrada i de I'amplificació aplicada.

També porten incorporat un restaurador de la línea base, I'objecte del

qual és eliminar les distorsions de baixa trequéncía i els desplacarnents

del corrent continu sense afectar a la forma del senyal i un ajust de
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cancel.lació del pol-zero el qual permet reduir les cues deis impulsos

procedents del preamplificador. En la figura 2.3 es pot veure I'efecte

produ"it per un mal ajust del pol-zero (22).
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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 següent component

de la cadena de detecció, el conversor analOgic digital (ADC), on es

digitalitza el senyal obtenint-se un número proporcional a I'amplitud de

I'impuls, mitjan�ant un rellotge amb un oscil.lador a treqüencía constant

de quars. L'AOC té a més un component per a guardar en memoria

el senyal digitalitzat.

Mentre el conversor analóqic digital esta treballant amb un impuls,

ignora tots els altres impulsos que Ii 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 I'analitzador

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

I'equip.

Finalment, per tal de mesurar I'espectre d'energies d'una font

radioactiva, cal enregistrar la distribució de raleada deis impulsos

produrts per les partícules emesses per la font. Aixó es fa mlíjancant

un analitzador multicanal (MeA), format per un conjunt de rnemórles

en les quals s'enmagatzemen els senyals digitalitzats per AOC. El

senyal que surt del AOC és guardat en el canal corresponent del MCA.

Els MCA comercials tenen fins a 8198 canals i cada canal pot guardar

2020 senyals.

Un desavantatge deis AOC-MCA és el temps mort per
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emmagatzemar un impuls en un determinat canal. L'equació del temps

mort és del tipus:

on a" a, i a, són constants donades pel fabricant

C és el nombre del canal

Així, la correcció del temps mort es pot aplicar per cada canal. El MCA

mostra el % de temps mort durant la mesura, el RT o temps real de

la mesura i el LT o temps amb correcció automattca del temps mort.

Actualment els MeA a més de guardar en memoria el nombre

d'impulsos porten acoblat "un software que permet realitzar altres

funcions tals com: integrar rarea d'un espectre, buscar I'energia d'un

pie, seleccionar els Isótops que emeten un fotó d'una determinada

energia, etc.

Les dades emmagatzemades en l'analitzador multicanal són

transferides a un ordinador personal IBM XT-286 i guardades en un

disquet.

Finalment les dades són tranferides del disquet a I'ordinador IBM
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3090 del Centre d'lntormática de la Universitat de Barcelona on hi ha

els programes adequats per tal de fer la quantificació de les dades de

I'espectre.

En la figura 2.4 es mostra I'esquema de la cadena de detecció

del Laboratori de Radiologia Ambiental del Departament de Química

Analítica de la Universitat de Barcelona.

58



1----------1
FONT D'ALTA I FILTRE D'ALT DETECTOR ITENSIÓ -4+1VOLTATGE ... Ge(Li) O

Ge intrínsec 1

: 1 1
I PREAMPLlFICADORJ

L--------r---BLlNDATGE

AMPLIFICADOR

!
CONVERSOR ANALOGIC

PANTALLA DIGITAL-ANALlTZADOR
OSCIL.LOSCOPI MULTICANAL

IBM XT-286

!
DISQUET

�
IBM 3890

Figura 2.4. Esquema de la cadena de detecció i de quantificació de

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

de detecció.

2.1.1 FONT D'ALTA TENSIÓ ESTABILllZADA. Marca ORTEC, model

459.

Característiques de la font d'alta tensió:

* Sortides alta tensió estabilitzada:

- de O a 5 kV, per a detectors que requereixen alt voltatge.

- de O a 500 V, per a detector que requereixen baix voltatge.
* Intensitat: de O a 100 JlA.
* Soroll iris: <10mV de pic a pic des de 2 Hz a 50Hz.

* Inestabilitat del voltatge: variacions � ± 0.1 % I h a la sortida del

voltatge amb una entrada a la tont d'alta tensió constant, temperatura

constant i cárreqa constant.

* Inestabilitat amb la temperatura: ,± 0.08% I oC 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 tensió estabilitzada: 4000 V.

* Polaritat: positiva.
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Detector Ge intrínsec:

* Alta tensió estabilitzada: 3500 V.

* Polaritat: positiva.

2.1.2 FILTRE D'ALT VOLTATGE. Marca CRTEe, 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 N2 líquid. Figura 2.5. L'alt voltatge que alimenta al detector passa

per aquest filtre d'alt voltatge per tal de disminuir al máxirn el soroll

electrónic.

To Eleclronic.
(power .upply,

._......,__ amplllier, elc.)
/ \ -�......._

POpTOpTM Deleclor
Cap.ule

--------

Dewar Flange

Cooling Rod
(copper)

Charcoal
(lO maintain vacuum)

Figura 2.5. Detector de Ge(Li).
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2.1.3 DETECTOR COAXIAL DE Ge(Li). Marca CRTEC, model GLI-

10200, amb un criostat, marca CRTEC, model CFG-SV-GLI i recipient

"dewar", model DWR-30, de 30 litres de capacitat i amb 20 dies

d'autonomia, pel N2 líquid emprat per a la refrigeració del cristall de

Ge(Li). Figura 2.6. Aquesta refrigeració es du a terme rnítjancant un dit

fred ("cool finger") de coure. La part inferior del dit fred esta introduTda

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

de Ge(Li). Figura 2.7.

MODEL
CFG-SV

Vecuum

Fig.2.6 Fig.2.7

Figura 2.6. Dimensions deis detectors de Ge(Li) i Ge intrínsec i del

dewar incorporat.

Figura 2.7. Esquema de refrigeració del detector.
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Característiques del detector de Ge(Li):
* Volum actiu total del detector: 58.0 cm',
* Dlárnetre del crlstall: 44.9 mm.

*

AI�ada del cristall: 41.7 mm.

* Gruix del capcal d'alumini: 1 mm.

* Distancia del cristall al capcal: 3 mm.

Segons el constructor els parámetres del detector són els següents:

Garantitzat Mesurat

* Resolució (FWHM) 1333 MeV soCo: 2.00 1.76 KeV.

* Relació pic-Compton, soCo: 36.0 46.5 KeV.

* Eficiencia relativa 1.33MeV, soCo: 10.0 12.1 %.

* Forma del pie (FWTM/FWHM), soCo: 2.00 1.84.

* Forma del pie (FWFM/FWHM), soCo: 3.00 2.50.

* Resolució (FWHM) 122 KeV, 57CO: 1100 evo

* Tensió de polarització recomanada: + 4000 V.

2.1.3 DETECTOR COAXIAL DE Ge INTRíNSEC. Marca ORTEC,

model GMX 15200-P amb recipient "dewar", model DWR-30, de 30

litres de capacitat i amb 20 dies d'autonomia, pel N2 líquid emprat per

a la refrigeració del crlstall de Ge. Figura 2.6. Aquesta refrigeració es

du a terme rnltjancant un dit fred ("cool finger") de coure. La part
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inferior del dit fred esta introdu"ida en el nitrogen Iiquid i la part superior

esta en contacte amb el cristal! de Ge. Figura 2.7.

Característiques del detector de Ge Intrínsec:

* Volum actiu total del detector: 58.0 cm",

* Dlámetre del cristal!: 44.7 mm.

* Aleada del cristal!: 41.5 mm.

* Gruix del capcal d'alumini: 1.27 mm.

* Distancia del cristal! a la finestra: 3 mm.

Segons el constructor els parárnetres del detector són els següents:

Mesurat

* Resolució (FWHM) 1333 MeV, 6OCO:

* Relació pic-Compton, BOCo:
* Eficiencia relativa 1.33 MeV, 6OCO:

* Forma del pic (FWTM/FWHM), 6OCO:
* Forma del pic (FWFM/FWHM), 6OCO:

* Resolució (FWHM), 5.9 KeV, 55Fe:
* Tensió de polarització recomanada:

1.75 KeV.

46.1 KeV.

12.2 %.

1.86.

2.5.

690 eVo

+ 3500 V.

2.1.4 PREAMPLlFICADOR. Marca CRTEC, model 137CP2, es troba

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

el buit. Figura 2.5.
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Característiques del preamplificador:
• Guany: 400 mV/MeV, senyal de I'impuls de sortida positiva.
• Temps de creixement deis impulsos: 25 ns.

•

Impuls rnáxlrn 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 o negatiu) amb una amplia selecció 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.

Característiques de I'amplificador:
• Interval de guany: Ajustable continuament de X1 a X1500.

• Inestabilitat amb la temperatura:

Guany: 0.0075% / -c, des de O a 50°C.

• Soroll: < 8 JlV referit a I'entrada ( generalment 5 JlV) emprant una

constant de temps de 2 us i un guany ;;:: 100.

• Forma deis impulsos: Gausiá.
• Estabilitat de la taxa de comptatge: El fotopic de la font de soCo de

1333 KeV presenta corriments <0.024% i variacions de I'FWHM (Full

Width Half Maximum) <16% quan la taxa de comptatge varia de O a

100.000 comptes/s utilitzant una constant de temps de 2 us,

65



* No linealitat integral: < 0.05% emprant 2 J.1S de constant de temps.

Condicions de treball de I'amplificador pel detector Ge(Li):
*

Senyal d'entrada: positiu
* Constant de temps: 2 J.1s.

* Guany (amplificació): x20.
* Guany fi: 8.40

* Restaurador linea base: AUTO

* Cancel.lació Pole-Zero: AUTO

Condicions de treball de I'amplificador pel detector Ge intrínsec:

* Senyal d'entrada: positiu
* Constant de temps: 6 J.1s.

* Guany (amplificació): x50.
* Guany fi: 5.92

* Restaurador linea base: AUTO

* Cancel.lació Pole-Zero: AUTO

..

2.1.6 CONVERSOR ANALOGIC DIGITAL-ANALlTZADOR

MULTICANAL. Marca ORTEC, model 5600, amb 4092 canals.

L'analitzador multicanal té incorporat un software amb múltiples funcions

per a ranáüsl deis espectres obtingut, tals com: calibratge lineal en

energies de I'escala horitzontal, cálcul d'árees d'interés netes i brutes,
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refinat ("smoothing") de pics, selecció de zones dtnterss (ROl),

normalització, etc.

Característiques del conversor analogic digital (ADC):
* Entrada a tota I'escala: 10 V.

* Temps de creixement: 0.1-10 us,

*

Temps de decreixement: 0.3-10 us.

*

Temps mort: + 2.3 us +(0.01 xN) Jls on N=n2 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 I'escala / 24 h a

temperatura i voltatge constant.

Temperatura: < ± 0.005% a tota I'escala / oC.

Desplacament del pic: < ± 0.04% a tota I'escala per a taxes de

comptatge fins a 20 kHz.

* Guany: 1024, 2048, 4096.

Característiques del multicanal:

* Memoria: 4096 canals; memoria divisible en mitats o en quarts;

2020 comptes rnáx, 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 logarítmica,

escala horitzontal expandible, cursor controlable digitalment.
* Sortida de dades: porta serie RS-232C.

2.1.7 ORDINADOR PERSONAL. Marca IBM, PC/XT model 286.

Emprat per emmagatzemar les dades deis 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 quantificació de les

dades, del Centre de Oálcul de la UB.
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2.2 ESTUDI DEL FONS I BLlNDATGE DEL DETECTOR DE Ge(Li).

Degut a la radiació cósmica que contínuament bombardeja

I'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 depen, 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 deis materials que constitueixen el

detector.

Els materials emprats en el sistema de detecció poden tenir

elements radioactius com a constituents normals o com a impureses.

En la taula 2.1 hom dóna les activitats específiques d'alguns materials

emprats en la construcció deis 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

intrínsec lIur 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 construcció.

d.p.m / g. de material

MATERIAL 23�h 238U 40K

Alumini (6061 Harshaw) 0.42 0.04 <0.05

Alumini (1100 Harshaw) 0.24 <0.017 <0.06

Alumini (1100 ALCDA) 0.08 <0.026 <0.11

Alumini (3003 ALCDA) 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

Tamís 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 cósmíques i a la radiació terrestre,

també produeix un fons significatiu de radioactivitat.

3) Radioactivitat de la supeñície terrestre.

Tant els materials de la superfície terrestre com els materials de

construcció del propi laboratori contribueixen en els fons radioactiu del

detector. Aquesta radioactivitat es pot detectar tácllment (4). És deguda

a una serie d'elements que es troben repartits molt uniformement per

tota l'sscorca terrestre. Basicament són 238U , ��h, els descendents

d'ambdós i el 4OK, que es troben presents en quantitats variables en

totes les roques i sois. A més a més els materials que constitueixen

les parets del laboratori, per provenir de l'sscorca 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

222Rn (Radó) i el 220Rn (Toró) que són radionúclids descendents de les

series del U i del Th presents en el sol i en els materials de
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construcció del laboratori. Llur concentració a I'atmosfera varia

significativament, depenent de I'hora del dia i de les condicions

metereológiques, així com també de les condicions de ventiLlació del

laboratori.

Les partícules de pols atmosférica també poden portar una petita

quantitat de radioactivitat, la qual pot eliminar-se fácilmsnt rnltjancant

una filtració efectiva de I'aire del laboratori.

5) Radiació cósmica en la seva component primaria l secundána.

Una component significant del fons del detector procedeix de la

radiació cósmica secundaria produ"ida per les interaccions deis raigs

cósrnlcs en I'atmosfera. La radiació cósmica primaria, amb origen

galactic o solar, esta formada per partícules carregades (protons 86%,

partícules a 12%) i nuclis pesants (2%) amb energies cinétiques

extremadament altes. A I'interaccionar amb I'atmosfera es produeix una

gran varietat de partícules secundarles tals com mesons 1t i J.1,

electrons, protons, neutrons i fotons electromagnétics amb energies de

I'ordre de varis centenars de MeV (1) que són els causants del fons

degut a la radiació cósmica. Moltes d'aquestes radiacions poden donar

senyals en el detector, altres poden eliminar-se mítjancant 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 círcurnstáncíes. Així

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 deis materials del

detector i deis materials que I'envolten és constant, pot haver-hi

variacions del fons degudes a variacions de la intensitat de la radiació

cósmica o en la radioactivitat ambiental. S'ha vist que les variacions

del fons estan relacionades amb les variacions a I'aire de I'activitat deis

productes del 222Rn (1,2).

En el cas de no emprar blindatge la component principal del fons

del detector sera la radiació cósmica. Aquesta es pot eliminar instaLlant

els detectors a una certa profunditat del sol. O'aquesta manera les

construccions de sobre eliminen part de la radiació cósmica, pero, tot

i aixó, cal una profunditat de diversos centenars de metres per tal

d'eliminar el flux de mesons.

Quan s'empra blindatge la contribució al fons del detector de la

radiació cósrnlca i ambiental disminueix, tenint molta més importancia

en aquest cas la contaminació radioactiva deis materials de construcció

del detector i deis materials que I'envolten.

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

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 máxírn la

radioactivitat procedent de les radiacions cósrníques i I'ambiental.

Alguns deis materials més emprats per a la construcció deis

blindatges per detectors gamma s6n: plom, ferro o acer i mercurio

El plom es un deis millors materials degut a la seva elevada

densitat i nombre at6mic gran, per la qual cosa elimina gran part de

la radiaci6 cósmlca, essent suficient un blindatge d'alguns centímetres

de gruix. Pot portar com a impureses 210Pb, descendent del 226Ra, que
té un periode de semidesintegraci6 de 20,4 anys i per la qual cosa si

el plom és antic pot estar lliure d'aquesta contaminaci6. També pot

contenir altres impureses degudes al "fallout".

El ferro o I'acer tenen I'avantatge de ser més econ6mics que el

plom antic, pero degut a la seva baixa densitat i nombre atómic petit

és necessari un gruix molt més gran per a la construcci6 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 atómic,
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és el mlllor material per a I'utilizació com a bllndatqe, pero té

inconvenients tals com ésser líquid a temperatura ambient, elevada

toxicitat i elevat cost.

El blindatge del nostre detector esta format per 64 blocs de ferro

de fundició, cadascun d'ells amb unes dimensions de 16x16x8 cm',

amb un pes individual d'uns 18 kg. Aquests formen una estructura

cúbica, 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 capcal 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 dimensió total de

40x30x6 cm" i un gruix de 3 mm d'alumini. L'espai interior del blindatge

per a la col.locació 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 dónen els principals fotopics deis radionúclids

corresponents a aquesta mesura. Com es pot veure tots els

radionúclids identificats pertanyen al fons del tipus 3), essent

radioactivitat procedent del material de l'escorca terrestre. També es
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detecta 137CS, producte de fissió procedent de les proves i 'accidente

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

RADION. ENERGIA ENERGIA CANAL NETIt %INTENSITAT

TEOR.(KeV) EXP.(KeV) (x 10" RELATIVA

235U 185.7 186.0 285.8 59.7 6.5

228Ac 209.3 209.8 319.5 34.8 3.8

212Pb 238.7 238.9 360.8 537.7 58.3

228Ac 270.3 270.5 405.6 29.4 3.2

214Pb 295.2 295.4 440.9 127.2 13.8

212Pb 300.1 300.2 447.7 25.0 2.7

228Ac 328.0 328.2 487.6 20.1 2.9

228Ac 338.4 338.5 502.0 242.1 26.3

214Pb 351.9 352.0 521.1 238.8 25.9

228Ac 463.0 463.1 678.5 34.3 3.7

Aniquilació 511.0 510.7 746.0 100.2 10.9

2°""[1 583.2 583.1 848.5 187.3 20.3

214Bi 609.3 609.2 885.5 238.8 25.9

137Cs 661.6 661.7 959.8 3.6 0.4

212Bi 727.3 727.0 1052.1 39.3 4.3

214Bi 768.3 768.7 1110.4 17.1 5.2

228Ac 794.9 794.4 1147.5 25.7 2.8

20"TI 860.5 860.4 1240.8 23.3 2.5

228Ac 911.2 910.9 1312.3 130.3 14.1

228Ac 969.0 968.7 1393.9 54.0 5.9

214Bi 1120.2 1120.2 1607.9 37.5 6.6

214Bi 1238.1 1238.3 1n4.5 29.7 3.2

214Bi 13n.6 13n.8 1971.5 17.0 1.8

214Bi 1407.9 1407.6 2013.9 9.4 2.4

4°K 1460.7 1460.9 2088.7 921.7 100.0

214Bi 1509.1 1509.3 2157.0 8.9 2.2

2os-rl 1592.6 1593.0 2274.3 12.2 2.0

214Bi 1729.5 1729.7 2468.5 10.8 1.2

214Bi 1764.4 1764.4 2517.6 54.3 5.9

�14Bi 1847.4 1846.9 2634.3 7.3 0.8
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Les dues series radioactives que contribueixen majoritáriament a

la radioactivitat ambiental deguda a radionúclids primordials són la serie

del Th, la de I'U i el 4OK.

a) Serie del Tori:

23�h _

.:

_228R�_228Ac -�h _224R�_220Rn _216pO _90 --ss 89 90 --ss 86 84

b) Serie del Urani:

238U _234Th _234p� _234U -ZJO-yh _226R� -222Rn _

92 90 "'"91 92 90 --ss 66

'. e) El K natural que té un 0.012% de 4OK.

Seguidament es va fer la mesura deis 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 NETIt %INTENSITAT

TEOR.(KeV) EXP.(KeV) (x 10') RELATIVA

228Ac 338.4 338.3 502.1 9.9 7.0

Aniquilació 511.0 510.0 746.8 92.5 65.1

=n 583.2 583.1 848.9 20.9 14.7

214Bi 609.3 609.3 886.6 7.2 5.1

137Cs 661.6 661.6 960.0 7.8 5.5

228Ac 911.2 911.0 1312.6 7.5 5.3

214Bi 1120.2 1120.2 1608.0 6.7 4.7

4°K 1460.7 1460.8 2088.5 142.0 100.0

214Bi 1764.4 1764.3 2517.3 6.4 4.5
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Com es pot observar (taules 2.2-3) hi ha una important disminució

en el nombre de fotopics detectats en posar el blindatge al detector,

així com en l'área neta la qual disminueix en tots al menys en un ordre

de magnitud. El fotopic corresponent al 235U a 185.7 KeV no s'observa

en el fons amb blindatge, al igual passa pels fotopics del 212Pb i 214Pb.

El pic de 511 KeV segueix essent important en I'espectre del fons amb

blindatge. Aixó es degut principalment a les interaccions amb el

blindatge de les radiacions gamma d'energia superior a zmc', les quals

poden originar creació de pare lis, els quals, a I'aniquil.lar-se un deis

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

Un altre fotopic que segueix essent important en el fons amb

blindatge és el corresponent al 4OK.

2.3 CALlBRATGE I EFICIENCIA DEL DETECTOR DE Ge(Li).

La finalitat de I'espectrometria gamma d'alta resolució consisteix en

l'anáüsl qualitativa i quantitativa deis radionúclids presents en la mostra

a analitzar.

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

deis radionúclids emissors gamma que conté una mostra, emprant un

detector de Ge(U), 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 relació

canal-energia.
• Calibratge en eñclénctes del sistema espectromstrtc en funció de

I'energia deis fotons gamma, per a cadascuna de les geometries

i densitats emprades en les mesures de les mostres, la qual ens

permet coneixer I'eficiencia de comptatge per a fotons de diferent

energia.

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

diferenciar dos fotopics amb energies molt próximas.

2.3.1 CALlBRATGE EN ENERGIES.

#

La determinació d'energies per espectrometria gamma d'alta

resolució és un rnetode de mesura relatiu, que requereix un calibratge

en energies de la cadena de detecció abans de cornencar la mesura.

Aquest calibratge en energies consisteix en trobar la

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

I'energia depositada en el detector per cada fotó de radiació gamma i
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el nombre de canal de classificació de I'impuls electric en I'analitzador

multicanal.

Per a dur a terme aquest calibratge en energies s'utilitzen fonts

encapsulades de radionúclids emissors gamma d'energies conegudes

i hom determina exactament el canal en el que queden classificats els

fotopics corresponents als radionúclids emprats.

Aquesta relació canal-energia és una relació práctlcarnent lineal

per aquests tipus de detectors, per a la qual cosa seria suficient

determinar la posició 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

I'interval d'lnterés de I'espectre.

En radioactivitat ambiental, amb un lnterval d'energies d'lntsres
,

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 137CS i del fotopic de 1332,47 KeV del 6OCO o també el pic de

511 KeV corresponent al pic d'aniquil.lació i el fotopic de 1460,73 KeV

del 40K 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
n

E = 11-0 al d (1)

on:
E = energia
al = s6n els parárnetres a determinar
cl = 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 funció emprada en el calibratge en energies és la

següent:

amb la qual s'obté un millor ajust, per mínims quadrats, a tot I'interval

d'energies. Degut als petits corriments amb el temps del canal associat

a cada fotopic (inferiors a 0.5 canals) els parárnetrss del polinomi de

calibratge es calculen per mínims quadrats cada vegada que es du a

terme la quantificació d'una mostra. A la taula 2.4 es mostren els

radionúclids continguts en la solució patró, emprada experimentalment

per a dur a terme el calibratge en energies, els valors teórícs de lIurs

85



energies, els valors de les energies calculades emprant la funció

anterior i els canals trobats experimentalment.

Taula 2.4. Radionúclids del patró aCY.44, energia teórica, energia

experimental i canal corresponent.

RADIONÚCLlD ErEORICA ECALCULADA CANAL

H19Cd 88.04 87.53 146.8

57CO 122.06 121.69 195.1

139Ce 165.85 165.63 2572

203Hg 279.20 279.29 417.9

113Sn 391.69 391.91 577.1

85Sr 513.99 514.31 7502

137CS 661.64 662.06 959.1

a&y 898.02 898.40 12932

6OCO 1173.21 1173.43 1682.0

6OCO 1332.50 1333.54 1007.0

a&y 1836.00 1835.41 2617.9
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A la figura 2.10 hom a representat la relació canal-energia teórica

i a la figura 2.11 hom representa la relació canal-energia calculada

amb la funció de calibratge en energies comentada anteriorment. Hom

observa una bona linealitat en ambdós casos.
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Figura 2.10. Representació de la relació canal-energia teórica.
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Figura 2.11. Representació de la relació canal-energia calculada.
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Hom observa una bona linialitat en ambdós casos.No obstant aíxó,

cap sistema és absolutament lineal. Aquesta desviació 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, pero per energies

baixes la desviació de la linealitat és notable.
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Figura 2.12. Desviació de la linialitat en el calibratge en energies.
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2.3.2 CALlBRATGE EN EFICIENCIES.

Existeixen diferents formes de definir I'eficiencia del detector o

relació entre el nombre de comptes i el nombre de fotons. Així podem

parlar d'eñcléncla total del detector, d'eficiencia del fotopic, d'eñcléncia

del pic de doble escapament i d'eficléncia del pic de simple

escapament. Cadascuna d'elles és funció de I'espectre energetic de

radiació gamma, de la composició i dimensions del detector i de la

geometria de la font. Arnés cadascuna d'elles es pot dividir en

absoluta, intrínseca i relativa.

Eficiencia total del detector.

a) Eficiencia total absoluta del detector. Es la probabilitat que un fotó

-gamma emés per una font radioactiva determinada sigui enregistrat

pel detector:

n2 comptes enregistrades en el detector

el,abs = ------------------

n2 totons gamma _ emesos per la font en totes
orreccíons i de qualsevol energia

La geometria asumida per a aquesta definició de l'eñciencía total

absoluta del detector es mostra en la figura 2.13.
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Figura 2.13. Geometria asumida en la definició de l'eñcíencla total

absoluta.

Aquest tipus d'eficiencia depsn de I'energia de la radiació gamma,

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

Pel calcul teóric i la determinació experimental de l'eflcléncia total

absoluta del detector cal coneíxer la intensitat d'emisió de la font

radioactiva gamma, I'angle sólid que presenta el detector vist des de

la font i el volum actiu del detector. Degut a que les fonts radioactives

generalment no són puntuals i és difícil coneixer amb exactitud el

volum actiu del detector, aíxó, fa que el cálcul d'aquest tipus

d'sflclancla sigui més complicat.
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b) Eficiencia total intrínseca del detector. Es la probabilitat que un fotó

gamma que incideixi sobre el detector sigui enregistrat:

nI! comptes enregistrades en el detector
et,lnt =

nI! fotons gamma incidents en el detector
de qualsevol energia

La geometria asumida per a aquesta definició de I'eficiencia total

intrínseca del detector es mostra en la figura 2.14.

, I

�"'_--L --*,"/-t..�1
, :

Detector , I

I
\
\
.,

Figura 2.14.Geometria asumida en la definició de l'eñcléncia total

intrínseca.
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Aquest tipus d'eficiencia depén de I'energia de la radiació gamma

i de la grandaria del detector (L). Per a la seva determinació cal una

font de radiació gamma d'intensitat coneguda.

Per a la seva determinació cal una font de radiació gamma

d'intensitat coneguda.

Generalment, I'eficiencia de detecció total no té molt interes en

espectrometria gamma, pero pot donar informació sobre el volum actiu

del detector, el qual no es fácil d'obtenir d'una altra forma.

Eficiencia del fotopic.

a) Eficiencia absoluta del fotopic. Es la probabilitat que un fotó gamma

d'energia El' emes per una font radioactiva sigui enregistrat en el

fotopic corresponent a I'energia El. S'expressa com:

comptes enregistrats en el fotopic d'energia El
eabsoluta = ----------------------

nQ fotons gamma d'energia El' emesos per la font en

totes direccions

Aquesta eficiencia varia amb I'energia deis fotons considerats,

tipus de detector, la geometria d'ambdós i la densitat de la font. La

dependencia geometrica ve donada per I'angle sóüd promig que
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presenta el detector vist des de la font i pel gruix. Per a la

determinació experimental de l'eñcléncla absoluta del fotopic és

necessari disposar de fonts de radioactivitat coneguda amb gran

exactitud i que lIur interval d'energies cobreixi uniformement la zona de

I'espectre que interessa (de 80 a 2000 Kev en el cas de la

radioactivitat ambiental).

b) Eficiencia intrínseca del fotopic. Es la probabilitat que un fotó

gamma d'energia El que incideixi sobre el detector sigui enregistrat en

el corresponent fotopic de I'espectre:

elntrlnseca =
comptes enregistrades en el fotopic d'energia El

nQ fotons gamma incidents en el detector amb
energia El

Tant el cálcul teóríc com la determinació experimental de I'eficiencia

intrínseca poden ser complicats, ja que per conéíxer el nombre de

fotons que incideixen en el detector cal conéixer a més a més de la

intensitat d'emissió, I'angle salid que presenta el detector vist des de

la font i com s'ha dit anteriorment, aíxó no és facil degut, principalment,

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

Es defineixen com:

edoble esc:apament
=

Eficiencia total comptes pic doble escapament
del detector x

comptes totals

es1mple esC8pament
=

Eficiencia total comptes pic simple escapament
del detector x------------

comptes totals

Segons s'utilitzi l'eticiencla total absoluta o I'eficiencia total

intrínseca del detector, s'obtenen les corresponents eñclencíes

absolutes o intrínseques respectivament.

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

defineix com:

Eficiencia absoluta),
Eficiencia relativa = ---------

Eficiencia d'un estándard

essent i qualsevol de les eficiencies definides anteriorment.
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Generalment l'eñciéncla relativa pels detectors de Ge(Li) i Ge

intrínsec es calcula emprant com a estándard un detector de Nal(TI)

de 3"x3" i una font de 6OCO situada a 25 cm del detector. Es dóna

referida al fotopic de 1333 KeV del soCo.

En espectrometria gamma el tipus d'eñcíéncla que més ens

interessa, per tal de determinar posteriorment I'activitat absoluta de

radiació gamma d'una font radioactiva problema, és l'eñclénola absoluta

del fotopic. Per a la seva determinació, s'han d'emprar patrons

d'activitat coneguda i cal tenir cura deis següents factors:

a) Les dues fonts, patró i problema, han de tenir igual geometria i igual

densitat per tal que al mesurar-les en ídéntíques condicions

experimentals es verifiqui a 19ualtat d'energies que:

on: AprobIema = activitat de la mostra problema.
Apatró = activitat del patró.
Rproblema = comptes per unitat de temps de la mostra problema.
Rpalró = comptes per unitat de temps del patró.

b) Les condicions geometriques de la mesura, dimensions de la font

i distancia font-detector, han de ser rigurosament identiques per tal de

no tenir variacions en I'angle salid 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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e) 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

retrodifusió com en la componet de raig X de desexcitació atómica.

d) Igual densitat i gruix de la font par tal d'evitar variacions en

I'autoabsorció.

e) S'ha de verificar amb freqüsncla la reproductibilitat de les mesures

f) S'ha d'evitar la contaminació de les mostres i patrons, així com la

possible contaminació del detector.

2.3.3.1 Determinació experimental del calibratge en eficiencies del

fotopic.

Aquest calibratge en eñoléncles s'ha dut a terme per a les

diferents geometries i densitats emprades en aquest estudi per tal de

vaura quina geometria presenta un millor rendiment de mesura, és a

dir, una millor eficiencia i determinar així quina d'elles és la més idónla

par a la mesura de cada tipus de mostra.

Per tal d'obtenir les diferents corbes d'eñciencla per I'interval

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 detecció en les condicions de treball, material

del blindatge, materials de construcció del laboratori, etc. en que 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

distribució segons la funció estadística de Poisson.

2) PATRO. El calibratge en eficiencies del detector es va fer utilitzant

com a patró una mescla de radionúclids subministrat per la casa

Amersham, amb referencia aCY.44. Aquest patró és una mescla de

nou radionúclids, en una solució de HCI 4 M, que dóna un espectre

gamma amb onze fotopics dins de I'interval energetic dtnterés.

Els radionúclids que conté aquest patró són: 109Cd, 57CO, 139Ce,

203Hg, 113Sn, 85Sr, 137CS, 88y i soCo. A la taula 2.5 es donen els valors

certificats deis raigs gamma emesos per segon i per gram de solució

i els errors estadístic, slstemattc i total corresponents a aquest patró.

A la figura 2.15 I'espectre gamma corresponent.

A més deis nou radionúclids, la solució conté també cadmi, cobalt,

ceri, mercuri, estany, estronci, cesi i itri com a portadors, a una

concentració de 25 J.1g/ml. La solució és subministrada én una petita

ampolla de vidre tancada al foc, amb una activitat total de 5 J.1Ci.
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Taula 2.5. Valors certificats de la solució estándard emprada per

a la calibració, suministrada per la casa Amersham amb referencia

aCY.44. Data de preparació: 1-10-1988.

Radionúclid Energia de la

radiació gamma

(MeV)

Raigs gamma Error esta- Error siste- Error

emessos per

segon i per

gram de sol.

dístic rnátíc Total

% % %

10QCd 0.088 632 ± 0.1 ± 3.7 ± 3.8

57CO 0.122 578 ± 0.3 ± 2.0 ± 2.3

13IICe 0.166 681 ± 0.3 ± 3.5 ± 3.8

203Hg 0.279 2019 ± 0.2 ± 2.0 ± 2.2

113Sn 0.392 2023 ± 0.4 ± 4.2 ± 4.6

15Sr 0.514 3921 ± 0.2 ± 1.7 ± 1.9

137Cs 0.662 2566 ± 0.5 ± 2.6 ± 3.1

-v 0.898 6171 ± 0.2 ± 3.6 ± 3.8

lOCO 1.173 3327 ± 0.3 ± 0.5 ± 0.8

lOCO 1.333 3331 ± 0.3 ± 0.5 ± 0.8

-v 1.836 6579 ± 0.2 ± 2.6 ± 2.8
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3) PROCEDIMENT PER A LA PREPARACIO DELS PATRONS

EMPRATS EN EL CALlBRATGE. El calibratge en eñcléncies 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 analltzar en el present treball són: sorres, terres,

solucions aquoses i els filtres emprats en la col.lecció de materia

particulada deis aerosols atrnosterícs.

A la taula 2.6 es donen les geometríes calibrades, indicant el tipus

de mostra per la qual són emprades, les dimensions i el material en

que estan fets els recipients.

Tot el procés de preparació deis patrons es realitza en el

laboratori calent del Laboratori de Radiologia Ambiental de la

Universitat de Barcelona, treballant sempre en la vitrína, per tal de

disminuir la contaminació per aerosols durant I'homogenització deis

materíals marcats utllltzats en la preparació deis patrons i amb les

precaucions necessárles que comporta la manipulació d'aquest material.

En la preparació deis patrons per a la determinació de l'eñcléncia

absoluta deis fotopics, per a els diferents recipients i materíals que

--_
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poden constituir la mostra, s'ha tingut molta cura que el patró' afegit es

repartís uniformement per tota la mostra, per a tenir garantia de

I'homogene"itat deis patrons preparats. Degut a que I'activitat de la

so lució patró ens ve certificada com a desintegracions per segon i per

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

Taula 2.6. Descripció de les geometries calibrades.

GEOM. MOSTRA VOLUM ALeADA 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 Polietile

6 Aigua 750 8.0 11.0 PVC

7 Aigua 150 8.0 6.0 Polietile

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 ceUulosa.
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FFV: Filtres de fibra de vidre.

Procediment per a la preparació de patrons:

a.- Preparació de la Solució Mare a partir de la solució patró

subministrada per la casa Amersham. S'agafa una alíquota de la

solució patró, es pesa i es dilueix fins uns 150 mi s'homogenitza i es

pesa. La dilució es du a terme amb una solució "carrier" del la mateixa

acidesa (Hel 4M) i amb el mateix contingut (25 J.Lg/ml) de cadascun

deis metalls deis radionúclids presents en el patró.

b.- Preparació de diferents vials, un per cada geometria que hom vulgui

calibrar. S'addiciona a cadascun d'ells una alíquota de la solució mare,

es pesa i s'acaba d'omplir el vial amb solució carrier. Aquestes

alíquotes són les que s'addicionaran als diferents materials a calibrar

(terra, sorra ... ).

Procediment per a la preparació de les geometries patró.

1.- S'agafa el recipient que hom vol calibrar i s'hi introdueix una capa

d'uns dos centímetres de material, prévlament triturat i homogenitzat.

A aquesta primera capa de material s'afegeix una part de la solució

mare continguda en un deis vials, emprant una pipeta Pasteur, de

manera uniforme sense que es mullin les parets del recipient. S'asseca

el material amb I'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

solució mare addicionades, assecant i homogenitzant cada vegada.

Quan s'acaba la solució mare continguda en el vial, aquest es renta

tres vegades amb solució carrier i després una vegada amb aigua

destiLlada, addicionant aquestes aigües de rentat al material a calibrar,

treballant de la mateixa manera que per I'addició de la solució mareo

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

homogenització del material marcat. Aquest procés es repeteix tres

vegades. Finalment es trasvassa el material a un tercer recipient amb

el qual es tara la mesura.

3.- Tot el material emprat en aquesta preparació es introdu"it en una

bossa de ptásnc i es fa una mesura rápida en el detector de Ge(U) 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 preparació 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 porció 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 patró, preparades tal com s'ha indicat

anteriorment, es compten en el detector de Ge(Li) durant el temps

suficient per a tenir una bona estadística. Els temps de mesura

depenen de les diferents activitats deis patrons, osciLlant entre 10000

i 70000 s.

En acabar la mesura, s'obté un espectre que pot ser observat

en la pantalla del rnultlcanal, 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 I'ordinador personal

IBM-XT 286 mltíancant una sortida RS 232C, a on s'emmagatzemen

els espectres en disquets mltjancant el programa AMILCARD. Un cop

han estat emmagatzemats els espectres, són portats al Centre de

Oálcul de la Universitat de Barcelona a on són transferits al disc dur

de I'ordinador IBM-30S0, on es troben el programa d'ajust d'espectres

i les llibreries necessáries per a realitzar l'anállsi qualitativa i

quantitativa deis espectres.
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Una vegada transferides totes les dades de I'espectre al disc dur

i utilitzant el programa d'ajust WABMB7 es realitza sobre les dades de

I'espectre el calibratge en energies i el cáloul 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 l'eñcléncla

absoluta de cada fotopic rnltlancant I'expressió següent:

CI
% eabsoluta fOlOplc=

---

A t II

on

A, és I'activitat real del radionúclid d'energia E¡ expressada en dps (Bq).
t, és el temps de mesura en segons.
CI, és el nombre de comptes netes del fotopic d'energia El.
11, és la intensitat absoluta del fotopic d'energia 1;.

Obtinguts els valors de I'eficiencia absoluta per cada fotopic es

tracta d'escollir una funció empírica que ens ajusti el millor possible

aquests valors experimentals, per tal d'obtenir els valors d'eñcíencía

absoluta per a tot I'interval d'energies de 80 a 2000 KeV.

A la bibliografia es troben descrites un gran nombre d'aquestes

funcions empíriques aplicables segons les característiques físiques deis

detectors (8,9). Mc Nells i Cambell (10) varen realitzar un estudi deis

intervals d'aplicació de les diferents funcions proposades en la

bibliografia. Molts autors solen dividir la corba d'eficiencies en dos

parts: una part correspon a la zona de energies baixes, on domina
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I'efecte d'absorció de la radiació 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 I'efecte de la secció eficac; d'interacció conforme

augmenta I'energia del fotó. Aixo fa-que molts autors prefereixin emprar

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

n
j-1In(eabsolUla 1000plc)= 1: a¡ (InE)]a1

Estudis realitzats per Baró i Sanchez-Reyes (7,11) per tal d'obtenir

una funció empírica que ajusti el millor possible els valors d'eñciéncla

obtinguts experimentalment a tot I'interval de treball d'energies emprat

en radiologia ambiental (80-2000 KeV) ens varen portar a la funció

seguent:

In(eabsoluta Iotoplc)= a, - (�+ a, exp(-a4E)) exp(-asE)ln(E)

on

ef = eficiencia
E = energia
a1, �, �, a4, a, = parametres a ajustar.

Pel cálcul deis parámetres d'aquesta funció s'ha emprat el

programa Enzfitter (12). L'execució d'aquest programa ens dóna també

els valors estadístics de desviació estándard i desviació estadística 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 parámetres d'ajust

corresponents.

Com es pot observar la funció del calibratge en eñciáncles

emprada pel nostre laboratori ajusta molt bé tot I'interval d'energies de

treball en radiologia ambiental i els errors estan repartits uniformement

per tot I'interval d'energies .

. ,
-,
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2.3.3 RESOLUCIÓ EN ENERGIES.

La resolució en energies és la capacitat de diferenciar dos fotopics

d'energies molt próximas. En un sistema de .detecció, depén del

nombre de portadors de cárreqa generats per cada succés, de les

variacions en I'eficiencia de col.lecció de cárrepues i de la contribució
I

del soroll eleetrónlc (1). El que domini un d'aquests factors depén de

I'energia de la radiació i de la grandaria i qualitat del detector que hom

empri. A baixes energies, el soroll electrónic del sistema és el factor

predominat i té importancia la grandaria del detector. A altes energies,

és I'efecte estadístic i la captura deis portadors de cárrsqa els efectes

predominants i en aquest cas la grandaria del detector té menys

importancia.

La resolució en energies o el poder de resolució d'un detector de

radiació gamma es defineix com I'amplada d'un fotopic a la meitat de

la seva aleada máxlrna i s'expressa per FWHM ("Full Width at Half

Maximum") i depén de I'energia de la radiació incident. Alxó fa que

sigui necessari emprar un fotopic patró per a la mesura d'aquest

parárnetre de qualitat. Pels detectors de semiconductor la resolució en

energies es dóna referida al fotopic de 1333 KeV del 6OCO. Per a la

seva determinació s'smpra una font puntual de 6OCO situada a 25 cm

del capcal 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 rarea representa el nombre de

portadors de cárreaa generats en el detector al interaccionar amb ell

la radiació gamma d'una determinada energia (Ea).
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Figura 2.28. Forma de fotopic pel cálcul de la resolució en energies.

Els factors que afecten la resolució en energies els podem agrupar

en tres grups: a) soroll estadístic, degut al carácter discret del senyal;

b) petites variacions de les condicions de treball de la cadena de

detecció durant la mesura i c) fonts de soroll degudes al propi detector

i a la instrumentació electrónlca, Aquests tres factors produeixen

120



fluctuacions de I'energia del fotopic i alxó fa que el fotopic tingui una

certa amplada. Escollint una bona electróníca i materials de primera

qualitat pels detectors hom pot minimitzar els efectes citats en b) i c).

Els de I'apartat a) són inherents al propi procés de detecció, essent

una fluctuació irreductible. Aquestes fluctuacions provinents del soroll

estadístic són degudes a que la cárreqa alliberada en el detector

adquireix valors discrets i a que I'energia necessaria per a alliberar

cadascun d'aquests electrons presenta una certa fluctuació. Com més

petit sigui el nombre de fluctuacions millor sera la capacitat del detector

per distingir dos radiacions d'energies molt próximes.

En el present treball el calcut de la resolució en energies ha estat

realitzat mitjancant un programa, "Cálcul Resolució" (13). Aquest

programa fa un escombratge del fotopic de 1333 KeV del soCo i calcula

així FWHM. En I'anex 2.1 hom mostra aquest programa.

El valor de resolució 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 Mar9 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 disminució en la resolució del

nostre detector. Una possible explicació és el deteriorament del cristall

de Ge(U) degut a una deformació 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 intrínseco Les característiques del qual

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

El programa emprat par a I'ajust d'espectres i pel cálcul d'activitats

és el WABMB7 FORTRAN, el qual esta fet a partir deis programes

ABAC (15, 16), SAMPO-80 (17) i aportacions próples, Aquest programa

lIegeix les dades de I'espectre de la mostra problema, crida la llibreria

WABMB FON on hi ha enmagatzemada la relació canal-energia deis

fotopics que surten practicament a tots els espectres (31 fotopics) de

mostres ambientals. El programa, primerament, troba la posició del pic

en canals del espectre problema. Si la diferencia entre la posició del

pic en canals i un pic de la lIibreria WABMB FON és inferior a una

certa cota prefixada, el programa adjudica I'energia d'aquest pic de la

lIibreria al pic de I'espectre problema. Una vegada trobats tots els pics

de I'espectre problema, rnltiancant un ajust per mínims quadrats el

programa troba els coeficients del polinomi d'ajust canal-energia.

Seguidament crida la lIibreria WABMB3 BIBL, on hi ha enmagatzemats

amb ordre decreixent d'energies al voltant de mil radionúclids, amb la

seva intensitat absoluta d'emissió i la seva vida mitja. Les dades

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

Amb I'ajut d'aquestes dues llibreries el programa ens identifica els

pics de I'espectre de la mostra problema, ens diu quin radionúclid és,

calcula I'energia corresponent, rarea neta de cada fotopic i la desviació

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 desviaci6 estándar de

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

Totes aquestes dades les obtenim mitjan�ant el llistat de sortida

anomenat RESUL RESUL.

Una vegada identificats tots els fotopics presents en I'espectre el

programa també té en compte la contribuci6 del fons. Així, a I'espectre

de la mostra problema se Ii resta I'espectre corresponent al fons del

detector. Una vegada finalitzat aquest cálcul i calculades les seves

árees netes es du a terme la quantificaci6 de I'espectre.

Per tal de dur a terme aquesta quantificaci6 juntament amb les

dades de I'espectre s'introdueixen una serie de dades necessánes per

a la quantificaci6, 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

quantificaci6 de radionúclids 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.lecció té una durada de varies hores o fins i tot dies, com

és el cas de la recol.lecció d'aerosols atmostérícs.

* Quantitat de mostra: la quantitat de mostra analitzada, en Kg en el

cas de mostres de terres o sorres , en m3 en el cas d'aerosols

atmostsrícs i en I en el cas de mostres líquides.
* Tipus de geometria: per tal que el programa empri els parárnetres

del calibratge en eñcléncles corresponents a la geometria emprada en

la mesura.

Amb totes aquestes dades anteriors, el % d'emissió de cada

fotopic, l'eñciéncla del detector, etc ... el programa ens calcula I'activitat

de cada radionúclid contingut en la mostra a analitzar i lIur desviació

estándard, Els resultats per cada fotopic són expressats per lIur

activitat específica més dues vegades la desviació estandard,

Finalment el programa calcula els límits de detecció i els limits

inferiors de detecció de cada fotopic seguint el métode de Currie (20,

21).

Primerament es calcula el �, límit crític o de desició el qual quan

és excedit per una mostra, informara (amb el nivell de conñanca exigit)

que existeix radioactivitat per sobre del nivell ambiental. Aquest es

calcula segons:
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Ic K (Nc + Nb + rrc + rrbf12
LC = -- = ----------

TI TI

Seguidament es calcula Lo, el límit de detecci6 el qual ens

estableix la quantitat mínima de material radioactiu que ha d'estar

present en una mostra per assegurar, amb el nivel! de confianc;a exigit,

que la radioactivitat present sera detectada. El límit de detecció ens

dóna la sensibilitat del rnetods. Aquest es calcula segons:

Lo=-----

on

K = 1.65 per al nivel! de conñanca del 95 %.
Nc = nombre de comptes del fons Compton. .

Nb = nombre de comptes del fons, sense el seu fons Compton.
o, = desviació estándard de Nc.
O'b = desviació estándard del fons.
TI = temps de comptatge de la mostra.

Pel cálcut d'aquests límits es normalitzen les comptes per minut

(c.p.m) de la mostra i del blanc al temps de mesura de la mostra TI;

ja que en espectrometria gamma, generalment, el temps de comptage

del blanc i de la mostra són diferents.

Finalment calcula el límit inferior de detecció (LLD) segons

I'expressió següent:
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Lo
LLD=----

P T Y E

on

Lo = Iímit de detecció.
P = quantitat de mostra.
T = temps de comptatge.
y = intensitat d'emissió de la radiació gamma.
E = eficiencia de detecció.

Cal tenir en compte que quan algun radionúclid es trobi també en

I'espectre del fons del sistema de detecció, augmenta el valor del Iímit

de detecció i per tant del límit inferior de detecció, en haver de calcular

la diferencia entre l'área neta del pic del fons més rarea del fotopic de

la mostra, i l'área neta del fons. Com més petites siguin les

interferencies del fons radioactiu del laborato ri, més sensibles sera el

sistema de detecció, raó per la qual el detector esta introdu"it a I'interior

d'un blindatge.

A més, el Iímit inferior de detecció disminueix al augmentar el temps

de comptatge i la quantitat de mostra. Aquest també depen del nivell

de conñanca, com més gran sigui el nivell de conñanca exigit més gran

sera el límit inferior de detecció; i finalment, també depén de l'eñclencia

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

El Iímit inferior de detecció (LLD), en espectrometria gamma, a més

de ser funció del fons radioactiu del laboratori també és funció del fons
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Compton de la mostra, el qual és diferent per cada tipus de' mostra i

per tant els límits de detecció per a un mateix radionúclid serán

diferents d'una mostra a una altra.

En les pagines següents hom hi adjunta un diagrama de flux

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

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

són negligibles envers el propi error de mesura.
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CAPITOl3.

DETERMINACIÓ D'EMISSORS GAMMA EN ELS

AEROSOLS ATMOSFERICS CAPTATS A L'AREA

METROPOLITANA DE BARCELONA.
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3.1 INTRODUCCIO.

En aquest capítol hom estudia la radioactivitat de la materia

particulada en I'Area Metropolitana de Barcelona durant un periode de

temps que compren els dies després de I'accident de la Central

Nuclear de Txernóbll,

L'accident de la Central Nuclear de Txernóbll, a la regió soviética

d'ucránía, el 25 d'Abril de 1986, va introduir una gran quantitat de

radionúclids a I'atmosfera. Aquests contaminants radioactius varen ser

emessos en diferents formes segons el moment de I'accident, depenent

fonamentalment de la temperatura en el moment de I'emissió, ja que

primerament va tenir lIoc una explossió i seguidament es va produir un

incendio

Els productes radioactius, eliminats a I'atmosfera durant uns dies

després de I'accident, varen seguir trajectories diferents segons les

condicions rnetereolóqlques pol.luint així gran part de I'hemisferi nord.

Els primers paíssos en detectar un fort augment de radioactivitat en

I'aire varen ésser els escandinaus i posteriorment el núvol radioactiu es

va trasladar a Europa. A la Península lbérica, la part més afectada va

ésser el litoral mediterrani (1). La primera arribada del núvol radioactiu

es va detectar els dies 30 d'Abril i 1 de Maig, obtenint-se els valors

rnáxlms de radioactivitat en I'aire els dies 4 i 5 de Maig. Cap al 20 de
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Maig es va observar I'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 últims són formats

per sistemes de partícules dispersades de diverses formes en I'aire

(2):

a) en forma de pols: quan la grandaria de les partícules solides

formades en els processos de manipulació va des deis subrnícrómetres

a varíes decenes de submlcrórnetres.

b) en forma de vapors: formats en els processos de sublimació,

combustió i condensació. Generalment la grandaria de les partícules és

inferior a 1 um. Poden formar aquest tipus d'aerosol els vapors de Pb

i els óxids de Zn, U, Be i Fe. Són els típics fums metaLlúrgics.

c) en forma de fums: els quals es caracteritzen perqué tenen una

densitat óptica apreciable i generalment són d'origen orqánlc (fusta, oli,

fuels carbonosos), i, finalment,

d) en forma de boires: les quals es formen per condensació del vapor

i atomització de líquids. La grandaria varia molt segons les condicions

en les que ha tingut lIoc la formació de la boira.

Un altre grup de contaminants radioactius en I'atmosfera, a part

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

contaminants radioactius poden incloure's els gasos nobles r1Ar, 133Xe,
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135Xe, 85Kr, 22ORn, 222Rn) 3H, 1311 altres compostos volátlls C4C02,

106Ru04, 222Rn, ... ).

Els métodss de presa de mostra per tal de dur a terme l'anáüsl

deis contaminats radioactius a I'atmosfera són practicament els

mateixos que els emprats per a la presa de mostra de material no

radioactiu.

Així en el cas de voler analitzar els aerosols radioactius

atrnostsrlcs s'empren mstodes de presa de mostra tals com la filtració,

la impactació en cascada (en el cas de voler dur a terme un estudi

segons la grandaria deis aerososls radioactius) i la precipitació

(emprada generalment en els estudís . de deposició deguda als

experiments nuclears a I'atmosfera o "fallout" i en estudis de

resuspensió); en els cas de voler analitzar gasos generalment s'empren

absorbents escollint el més adequat en cada cas, com ara els filtres de

carbó actiu pel 1311, la síüca gel pel 3H o també solucions adequades

com per exemple la so lució de BaOH o KOH per a la presa de mostra

de 14C02.

En les determinacions de radioactivitat ambiental en mostres

d'aerosols atrnostsrícs el rnetode de presa de mostra més emprat és

la filtració. Aquest rnetoda ens permet separar I'aerosol sólid, la materia

particulada, del gas en el que esta suspés, en aquest cas I'aire. Els
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avantatges d'aquest rnétode són la simplicitat, el baix cost, la

versatilitat, la facilitat de guardar la mostra fins al moment de l'análísl,

la facilitat de maneig de la mostra, la possibilitat de mesurar la materia

particulada sense necessitat de treure-Ia del paper de filtre i sobretot

la possibilitat de mostrejar grans volums d'aire per tal de concentrar els

aerosols atmostsncs.

En la presa de mostra d'aerosols atrnosterics per filtració, 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

caídrá sospesar alhora d'escollir el paper de filtre adient per a I'estudi

que hom vulgui realitzar posteriorment (3). La selecció d'un determinat

tipus de filtre depsn de molts factors, tals com: el cost, la disponibilitat,

l'sñcléncla de col.lecció, els requeriments deguts als processos analítics

i de la capacitat que el filtre mantingui les propietats i la integritat física

del filtrat sota les condicions de la presa de mostra.

Pel que fa al cost, hom troba una gran variació d'un filtre a un

altre, disminuint el preu deis 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 número elevat de preses de mostra sigui,

el cost, un factor important.
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Pel que fa a I'eficiencia de coUecció, cal distingir entre I'eficiencia

de coLlecció de partícules i l'eñcléncla de coUecció de massa. La

primera es refereix a una fracció del nombre total de partícules, mentre

que la segona es refereix a una fracció de la massa total de partícules.

Aquestes eñcléncles són equivalents numérícament quan la grandaria

de les partícules és la mateixa. En molts casos I'eficiencia de coUecció

de massa és més gran que I'eficiencia de coUecció de partícules i

generalment es treballa amb eficiencia de coUecció de massa.

L'eflcláncia de coUecció és funció de la grandaria de les partícules i.

de la velocitat de filtració: com més gran és la velocitat de filtració i

com més grans són les partícules més gran es reñcléncta de coUecció,

tal com es pot veure en la figura 3.1 (4), on es mostra I'eficiencia de

coUecció vs. la velocitat de filtració per diferents grandaries de

partícules emprant un determinat tipus de filtre. Hi ha un gran nombre

d'estudis realitzats sobre l'eñcléncia de coUecció de partícules d'una

determinada grandaria a diferents velocitats de filtració per a diferents

tipus de filtres (4-9) i inclús sobre els efectes de la temperatura en

l'eñcléncía de coLlecció (10). Cal tenir en compte que tots aquests

estudis estan realitzats emprant filtres nets i que I'eficiencia de

coLlecció augmenta amb I'acumulació de partícules solides en la

superfície del filtre (11,12) per tant, aquestes eñcléncíes de coLleció

serán les mínimes. Cal dir també que com més petita és la penetració

de les partícules en el filtre més gran és l'eñcíencla de coUecció (11).
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Figura 3.1. Eficiencia de col.lecció vs. velocitat de filtració per a

diferents grandaries de partícula, emprant el filtres de fibra de cel.lulosa

Whatman NO.41.

Pel que fa als requeriments deIs procediments analítics,

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.lecció de la mostra sigui homoaenta durant tot el periode de

presa de mostra. Per a molts tipus d'anánsts cal que la mostra sigui

col.lectada d'una determinada forma:

* Així, en el cas de determinar directament I'activitat a cal que

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

la penetració de les partícules a I'interior del paper de filtre sigui molt
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petita. Les partícules ex són aturades tacürnent i aixó fa que el' material

que ha penetrat a I'interior del filtre no sigui detectat en la mesura. Els

productes del deca"iment de I'urani (plutoni, poloni i radó) són els

radionúclids emissors ex més importants que es determinen d'aquesta

manera. La penetració del material radioactiu a I'interior del filtre té

menys importancia en el cas deis emissors Bino te cap importancia

en el cas deis emissors gamma.

* També en el cas d'una análís! de la grandaria de les partícules

per microscopia cal que aquestes es trobin sobre la superfície del filtre

i que la penetració sigui molt petita.

El tipus d'anállsl final que hom vulgui realitzar en els aerosols

atrnostérícs col.lectats determinara el tipus de ñltre a emprar. Per a

moltes anáüsts químiques caídrá treure la mostra del filtre o destruir

lo. Així en el cas de voler dur a terme una análisl radioquímica incloent

una separació calera treure primerament el material coLlectat sobre el

filtre. En el cas d'emprar filtres de fibra de vidre, de barreja de

cel.lulosa 'i fibra de vidre o d'asbest caldrá recorrer a la digestió

emprant solucions ácídes: en el cas d'emprar filtres de membrana de

material orpántc o de fibra de cel.lulosa es pot dur a terme la

separació de I'aerosol coLlectat sobre el filtre mítjancant una digestió

ácida, dissolent els filtres amb certs dissolvents orqánlcs en alguns

casos, per combustió en rnatrás tancat (14) o per calcinació.
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Segons el tipus d'anállsl a realitzar, tambá caldrá tenir en compte

les possibles impureses del filtre.

Els filtres, tal com ja s'ha citat anteriorment, poden ásser de fibra

o de membrana. Els filtres de fibra poden ésser de fibra de cel.lulosa,

de fibra de vid re, barreja de fibra de vidre i cel.lulosa, barreja de

cel.lulosa i asbest i fibra de plástlc, Els filtres de membrana

generalment són fabricats a partir de productes orqántcs tals com nitrat

de cel.lulosa, triacetat de cel.lulosa, cel.lulosa regenerada, clorur de

polivinil, nylon, polipoprile, copolímers de clorur de vinil i acetonitril,

tefló. També existeixen els filtres de membrana de meta" els quals són

de plata. Una de les diferencies més importants entre els filtres de fibra

i els de membrana ás que aquests últims tenen una grandaria de

porus molt controlada i es troben asequibles en moltes grandaries de

porus diferents, tenen una eficiencia de col.lecció más elevada i el seu

cost és més elevat que els de fibra.

En el present estudi, per a la presa de mostra deis aerosols

atrnosferícs s'ha emprat el metods de filtració usant filtres de fibra de

vidre en la majoria deis casos i els de membrana de cel.lulosa en

altres, que com s'ha dit anteriorment són els más emprats en la

col.lecció d'aerosols atmostsncs, realitzant la mesura directa per

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

Hom va realitzar la presa de mostra dins de l'área 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

l'Avinguda Diagonal (Facultat de Química) i I'altre punt a Placa Molina.

La presa de mostra, excepte la del primer punt corresponent a

la Facultat de Química, va ésser realitzada pel Servei de Control

Ambiental de l'Area Metropolitana de Barcelona.

Hom va emprar dos models de captadors d'alt volum. En el punt

de presa de mostra situat a l'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 Millipore AAWP 810 d'acetat de

cel.lulosa de 20 x 25 cm" amb una grandaria de porus de 0.8 urn 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

AlR, 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 m3:

A la figura 3.2 s'indiquen els punts de presa de mostra.
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Figura 3.2. Punts de presa de mostra deis 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'eñcláncla de la mesura emprant

diferents geometries. Primerament hom va escollir la geometria de 50

cm" ja que una vegada doblegats els filtres, aquests ocupen

prácticament tot el volum de la geometria.

Seguidament hom va dur a terme I'estudi de l'eñcléncla pel filtre

contingut en la geometria de 50 cm' quan aquesta, per tal

d'homogenitzar el medi, s'omplia amb so lució de HCI 4 M i es va

comparar amb I'eficiencia obtinguda quan no s'omplia la geometria

amb solució.

Per a dur a terme aquest treball hom va emprar un alíquota de

la solució patró aCY.44, descrita en I'apartat 2.3 d'aquesta memoria.

Una vegada doblegat el filtre i introdu'it en la geometria de 50 cm" hom

va addicionar I'alíquota de patró homoqéneament sobre tot el filtre i

seguidament en el cas de no emprar HCI 4M es va assecar la so lució

patró addicionada amb I'ajut d'una lampada d'IR; en el cas del filtre

amb solució hom va procedir a omplir la geometria amb HCI 4 M.

Finalment es va mesurar I'activitat per espectrometria gamma d'alta

resolució.
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Hom va dur a terme aquest estudi pels filtres de fibra de vidre i

pels d'acetat de ce 1.1u losa, realitzant el treball per duplicat a partir de

dos vials que contenen una quantitat coneguda i diferent de solució

mare pels filtres de fibra de vidre i dos más pels filtres d'acetat de

cel.lulosa.

A les taules 3.1-3.8 hom dóna els valors de les activitats

certificats, activitat corregida amb el factor de deca"iment i I'obtinguda

experimentalment, els valors del percentatge d'eñciéncia experimental

obtinguts a partir de I'activitat experimental i de I'activitat corregida, els

valors del percentatge de l'eñclsncía calculada obtinguts a partir de

I'ajust amb la funció de calibratge en eñcíáncles descrita a I'apartat

2.3.2 d'aquesta memoria, així com els temps de mesura i els d'espera

calculat a partir de la data de preparació del patró emprat per a cada

geometria.
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Taula 3.1. Activitat certificada, corregida I experimental, factor de decalrnent, % eficiencia experimental I % d'eñcténcla calculada pel

fiHre No. 1 d'acetat de cel.lulosa sense solució acida (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT FACTOR ACTIVITAT AREA ACTIVITAT % EFICIENCIA

CERTIFICADA DECAiMENT CORREGIDA NETA EXPERIM. EXPERIM. CALCUADA

(MeV) (dps/g) (dps/g) (comptes) (dps/g)

....

�0.088 188.7152 0.8909 168.1264 182446 11.2237 6.6758 6.6795
en

0.122 172.5908 0.8217 141.8179 189403 11.6517 8.2160 8.1979

0.166 203.3466 0.6783 137.9300 158008 9.7203 7.0473 7.0934

0.279 602.8734 0.3181 191.7740 134919 8.2999 4.3280 4.2218

0.392 604.0678 0.6289 379.8982 174210 10.7171 2.8210 2.9165

0.514 1170.8106 0.4388 513.7517 185550 11.4147 2.2218 2.1733

0.662 766.2076 0.9950 762.3766 198684 12.2226 1.6032 1.6535

0.898 1842.6606 0.6061 1116.8366 217516 13.3812 1.1981 1.1923

1.173 993.4222 0.9726 966.2024 140473 8.6416 0.8944 0.8979

1.333 994.6366 0.9726 967.3836 123379 7.5900 0.7846 0.7849

1.836 1964.4894 0.6061 1190.6770 112864 6.9432 0.5831 0.5630

TEMPS DE MESURA: 16255 s.

TEMPS D'ESPERA: 77 dies respecte 1'1 d'octubre de 1988, data de preparació del patró.



Taula 3.2. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de deca"iment, % eficiencia experimental i % d'eficiencia calculada pel
filtre No. 2 d'acetat de cel.Julosa amb solució áclda (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT

CERTIFICADA

(MeV)

FACTOR ACTIVITAT
DECAIMENT CORREGIDA

(dps/g) (dps/g)

AREA
NETA

(comptes)

ACTIVITAT
EXPERIM.

(dps/g)

% EFICIENCIA
EXPERIM. CALcu.ADA

0.088 188.7152 0.8504 160.4834 41498 7.7174 4.8088 4.8114
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
0.514 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 1'1 d'octubre de 1988, data de preparació del patró.



Taula 3.3. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaiment, % eficiencia experimental i % d'eficiencia calculada pel

filtre No. 3 d'acetat de ceUulosa sense solució acida (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT FACTOR ACTIVITAT AREA ACTIVITAT % EFICIENCIA

CERTIFICADA OECAíMENT CORREGIDA NETA EXPERIM. EXPERIM. CALcu.ADA

(MeV) (dps/g) (dps/g) (comptes) (dps/g)

_..

�
ce 0.088 139.1664 0.8869 123.4267 122748 8.6723 7.0263 7.0269

0.122 127.2756 0.8154 103.7805 126016 8.9032 8.5789 8.5767

0.166 149.9562 0.6681 100.1857 111043 7.8453 7.8308 7.8336

0.279 444.5838 0.3042 135.2423 93368 6.5966 4.8776 4.9006

0.392 445.4646 0.6177 275.1635 134932 9.5331 3.4645 3.4092

0.514 863.4042 0.4250 366.9468 131917 9.3201 2.5399 2.5416

0.662 565.0330 0.9950 562.2080 153262 10.8282 1.9260 1.9266

0.898 1358.8542 0.5944 807.7029 151767 10.7226 1.3275 1.3734

1.173 732.6054 0.9716 711.7994 100042 7.0681 0.9930 1.0151

1.333 733.4862 0.9716 712.6552 87901 6.2103 0.8714 0.8762

1.836 1448.6958 0.5944 861.1048 78726 5.5621 0.6459 0.6007

TEMPS DE MESURA: 14154 s.

TEMPS O'ESPERA: 80 dies respecte 1'1 d'octubre de 1988, data de preparació del patró.



Taula 3.4. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de deca"iment, % eficiencia experimental i % d'eficiencia calculada pel
filtre No. 4 d'acetat de cel.lulosa amb solució acida (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT

CERTIFICADA

(MeV)

FACTOR ACTIVITAT

DECAIMENT CORREGIDA

(dps/g) (dps/g)

AREA
NETA

(compres)

ACTIVITAT

EXPERIM.

(dps/g)

% EFICIENCIA
EXPERIM. CALcu.ADA

0.088 139.1664 0.8491 118.1662 39750 5.7010 4.8246 4.8315
al
"I:;f'
T""0.122 127.2756 0.7572 96.3731 40374 5.7905 6.0084 5.9817

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 3.5203 3.4456
0.392 445.4646 0.5187 231.0625 38725 5.5540 2.4037 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 1.3908 1.3775
0.898 1358.8542 0.4923 668.9639 45038 6.4594 0.9656 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 0.6415 0.6410
1.836 1448.6958 0.4923 713.1929 23577 3.3814 0.4741 0.4465

TEMPS DE MESURA: 6973 s.

TEMPS O'ESPERA: 109 dies respecte 1'1 d'octubre de 1988, data de preparació del patró.



Taula 3.5. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaiment, % eficiencia experimental i % d'eficiencia calculada pel
filtre No. 5 de fibra de vidre sense solució ácída (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT FACTOR ACTIVITAT AREA ACTIVITAT % EFICIENCIA
CERTIFICADA DECA1MENT CORREGIDA NETA EXPERIM . EXPERIM. CALClLADA

.

(MeV) (dps/g) (dps/g) (comptes) (dps/g)
_..

<.n
o

0.088 153.2600 0.8856 135.7271 62321 6.7459 4.9702 4.9689
0.122 140.1650 0.8133 113.9962 62919 6.8106 5.9744 5.9794
0.166 165.1425 0.6648 109.7867 54504 5.8997 5.3738 5.3652
0.279 489.6075 0.2997 145.5366 28581 3.0937 2.1339 2.1533
0.392 490.5775 0.6140 301.2146 59380 6.4275 2.1257 2.1348
0.514 950.8425 0.4204 339.7342 62274 6.7408 1.9841 1.9756
0.662 622.2550 0.9950 619.1437 67834 7.3426 1.1859 1.2008
0.898 1496.4675 0.5906 883.8137 75589 8.1820 0.9258 0.8755
1.173 806.7975 0.9712 783.5617 49648 5.3741 0.6859 0.6781
1.333 807.7675 0.9712 784.5038 43706 4.7309 0.6030 0.6054
1.836 1595.4075 0.5906 942.2477 38984 4.2198 0.4478 0.4710

TEMPS DE MESURA: 9238 s.

TEMPS D'ESPERA: 81 dies respecte 1'1 d'octubre de 1988. data de preparació del patró.



Taula 3.6. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaíment, % eficiencia experimental i % d'eficiencia calculada pel
filtre No. 6 de fibra de vidre amb solució acida (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT

CERTIFICADA

(MeV)

FACTOR ACTIVITAT AREA
NETA

(comptes)

ACTIVITAT

EXPERIM.

(dps/g)

% EFICIENCIA
EXPERIM. CALCllADADECA1MENT CORREGIDA

(dps/g) (dps/g)

,....

0.088 153.2600 0.8504 130.3323 96635 5.9273 4.5478 4.5457 lO
,....

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
0.514 950.8425 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 1'1 d'octubre de 1988, data de preparació del patró.



Taula 3.7. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de decaiment, % eficiencia experimental i % d'eñcténcía calculada pel

filtre No. 7 de fibra de vidre sense solució ácída (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT

CERTIFICADA

(MeV)

FACTOR ACTIVITAT

DECAiMENT CORREGIDA

(dps/g) (dps/g)

AREA
NETA

(comptes)

ACTIVITAT

EXPERIM.

(dps/g)

% EFICIENCIA

EXPERIM. CALClUDA

_.. 0.088 151.0480 0.8856 133.7681 29077 6.8444 5.1166 5.1191

0'1
N 0.122 138.1420 0.8133 112.3509 30966 7.2890 6.4877 6.4770

0.166 162.7590 0.6648 108.2022 26025 6.1260 5.6616 5.6858

0.279 482.5410 0.2997 144.6175 20400 4.8019 3.3204 3.2485

0.392 483.497. 0.6140 296.8672 26233 6.1749 2.0800 2.1715

0.514 937.1190 0.4204 393.9648 27455 6.4626 1.6404 1.5933

0.662 613.2740 0.9950 610.2076 29080 6.8451 1.1218 1.2101

0.898 1474.8690 0.5906 871.0576 35897 8.4497 0.9701 0.8901

1.173 795.1530 0.9712 772.2526 23895 5.6246 0.7283 0.7004

1.333 796.1090 0.9712 773.1811 21057 4.9566 0.6411 0.6320

1.836 1572.3810 0.5906 928.6482 18742 4.4116 0.4751 0.5115

TEMPS DE MESURA: 4248 s.

TEMPS D'ESPERA: 81 dies respecte 1'1 d'octubre de 1988, data de preparació del patró.



Taula 3.8. Activitat certificada, corregida i experimental, factor de deca"iment, % eficiencia experimental i % d'eficiencia calculada pel
filtre No. 8 de fibra de vidre amb solució áclda (HCI 4M).

ENERGIA ACTIVITAT

CERTIFICADA

(MeV)

FACTOR ACTIVITAT

DECAiMENT CORREGIDA

(dps/g) (dps/g)

AREA
NETA

(comptes)

ACTIVITAT

EXPERIM.

(dps/g)

% EFICIENCIA
EXPERIM. CALCULADA

0.088 151.0480 0.8491 128.2549 47384 5.2763 4.1139 4.1119 (W)
LO

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 4.8328 4.8142
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 1.5771 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 1'1 d'octubre de 1988, data de preparació del patró.



A les figures 3.3 i 3.4 hom dóna les corbes d'eñclencía

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

eficiencia al emprar els filtres sense solució, mentre que en el cas deis

filtres de fibra de vidre els valors d'eñciencla són més semblants. Alxó

ens va portar a realitzar les mesures deis filtres que contenen els

aerosols atmosíértcs sense solució ja que la manipulació de la

geometria sense so lució és molt més fácil.

A la taula 3.9 hom dóna els parámetros del calibratge en

etlciéncies obtinguts en cada cas per a la funció:

descrita en I'apartat 2.3.3.1.
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Taula 3.9. Valors deis parárnetres de la funció del calibratge en eñcléncles obtinguts per a cadascun

deis filtres emprats.

NQ FILTRE al a2 a3 a4 as

1 7.36378E+00 1.1 01 06E+00 4.81784E+00 3.73365E-02 4.39744E-06 ,....
10

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+OO 1.24481 E+OO 4.19882E+00 3.29464E-02 4.45137E-05

7 8.45861 E+OO 1.30695E+00 4.21610E+00 3.34090E-02 3.98601 E-05

8 7.46532E+00 1.14374E+00 4.67146E+00 3.52242E-02 2.243nE-05

FUNCIÓ DEL CALlBRATGE EN ENERGIES: In(eabso'ula IoIOPIJ= al-(a2+a3exp(-a4E))exp(-asE)ln(E)
on: ef = eficiéncia

E = energia
a., �, a; a, as = parárnetres a ajustar.
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3.4 METODE ANALlTIC.

Totes les mesures van fer-se per espectrometria gamma d'alta

resolució emprant el detector coaxial de Ge(U) marca Ortec, model

GLI-10200, i la cadena de detecció descrita en I'apartat 2.1 d'aquest

estudio

Per a les análísls qualitativa i quantitativa deIs espectres obtinguts

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

Per a aquest estudi deIs filtres deIs aerosols atrnostérícs hom ha

emprat la geometria cilíndrica de 50 cm" i de 3 cm d'alcada sense

addició de solució áclda al filtre, tal com s'ha indicat en I'apartat

anterior.

A la taula 3.10 hom dóna els valors deIs límits de detecció per

cada radionúclid.

Taula 3.10. Intervals deIs límits de detecció pels diferents radionúclids,
(mBq/m3).

Radionúclid Valor mínim Valor rnáxirn

0.10

0.03

0.02

0.57

0.25

0.04
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3.5 RESULTATS I DISCUSSIO.

A la taula 3.11 hom dóna el volum de mostra i el temps de

mesura per a cadascun deis filtres d'aerosols atmostértcs analitzats,

així com el temps d'espera.

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

cadascun deis filtres d'aerosols atrnosterícs analitzats.

Data Volurn de mostra Temps de mesura Temps d'espera
(rn') (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

Placa 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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Continuaeió Taula 3.11.

Data Volum de mostra Temps de mesura Temps d'espera
(m3) (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

Monteada i Reixaeh

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 dóna els resultats d'activitat corresponents al

134CS, 137Cs i 1311 deis aerosols atmostsrícs captats a l'Avinguda

Diagonal emprant filtres d'acetat de cel.lulosa. Tot
í

que els tipus de

filtres (fibra de vidre l rnsmbrana d'acetat de cel.lulosa) emprats no

són els adequats per a la presa de mostra de 1311, ja que la major part

del 1311 provinent de I'accident de la Central Nuclear de Txemóblt es
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trobava en forma gasosa, hom va observar I'arribada de certes formes

particulades d'aquest radionúclid. Estudis realitzats per altres autors

(15,16,17) mostren que I'activitat de 1311 en forma gasosa, procedent de

I'accident de Txernóbíl, era aproximadament 2 o 3 vegades más gran

que I'activitat del 1311 en forma particulada.

Taula 3.12. Valors d'activitat de 1,34CS, 137CS i 1311 en els filtres d'aerosols

atrnostsrícs captats a l'Avinguda Diagonal. (mBq/m3 ± 20').

Data

06-05-86 0.14±0.04 0.18±0.05 1.24±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 dóna els resultats d'activitat corresponets al

134CS i 137CS deis aerosols atmostérícs captats a Placa Molina, Santa

Coloma de Gramanet i Montcada i Reixach emprant filtres de fibra de

vidre. En aquest cas hom no dóna els valors d'activitat corresponents

al 1311 degut a que aquest radionúclid té un periode de

semidesintegració de 8 dies respectivament i el temps d'espera en la

mesura era molt gran (taula 3.11) degut a la lrnpossíbllltat 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 Coordinació

d'Activitats Radioactives de la Generalitat de Catalunya arribaren al

laboratori immediatament després de I'accident de la C.N de Txernóbü

va fer impossible, donades les limitacions instrumentals, controlar de

forma més continuada I'activitat deis aerosols atmostsncs durant

aquests 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 134CS i 137CS en els filtres d'aerosols

atmostérícs eaptats a Placa Molina, Santa Colorna de Grarnanet i

Monteada i Reixaeh, (rnBq/rn3 ± 2cr).

Data 134CS 137Cs

Placa 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 5.41±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

Monteada i Reixaeh

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

163



A les figures 3.5 i 3.6 hom mostra els valors d'activitat del 134CS

i 137CS en les mostres estudiades en funció del dia de presa de mostra.

Hom pot veure un ciar 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

maigo Aquest increment es más ciar en aquells punts en els quals hom

disposa de más 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 núvol

radioactiu procedent de 'Txernóbll, tal com es pot observar en la figura
3.7.

A la taula 3.14 hom dóna els resultats de les activitats de 134CS,
137CS i 1311 mesurats en diferents punts de I'hemisferi nord durant el mes

de maig de 1986.
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Taula 3.14. Valors d'activitat de 137Cs, 134CS i 1311 de diferents punts de I'hernisferi nord rnesurats al rnaig
de 1986, rnBq/rn3.

LLOC DATA 137Cs 134CS 1311 REF.

Canada 10-14/5 4-8 --
-- (20)

_.. Pensilvania 09-10/5 63 33 28 (15).....
Hannover 100-200 1000-1200 (21)

o --

Mol 02-5/5 3600 1900 7800 (22)
Fleurus 2/5 3330 2030 6840 (23)
N ice 734 320 759 (24)
Riso 03-7/5 400 -- 600 (25)
Praga 5/5 >300 --

-- (26)
Barcelona 28/4-5/5 18 8 22 (27)
Barcelona 30/4-5/5 0.18-101 0.08-55.9 0.09-1.59 (28)
U.S 09-10/5 2-8 10-20 (29)
U.K -- 1200-6900 --

-- (30)
Catalunya --

-- -- 250 (31)



3.6 CONCLUSIONS.

En base a les mesures realitzades hom pot concloure que

I'impacte radiologic de I'accident de la Central Nuclear de Txernóbll a

rarea 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'aparició de dos pies d'activitat de radiocesi durant el mes de

maig al igual que a la resta de paíssos europeus.

L'interval en la relaeió 134CS/137CS en les mesures realitzades és

0.30-1.10, amb un valor mig igual a 0.57±0.23 (± una vegada la

desviació estándard). Aquests intervals estan d'acord amb els trobats

per altres autors (29-32).
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CAPITOl4.

,

ESTUDI DEL RADIOCESI EN SOLS DE BOSCOS DE

CATALUNVA.
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•

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 Fundació Bosch Gimpera, sobre la transferencia

de radiocesi en diferents boscos de Catalunya com a conseqüéncla de

I'accident de la Central Nuclear de Txsmóbll.

L'estudi deis radionúclids en el sol té molta importancia ja que és

un receptor actiu el qual en contacte amb la capa treatlca i a través

d'ell les plantes agafen tots els nutrients. Per tant, el sol és una via de

contaminació indirecta i directa per a I'home; indirecta a través de les

plantes, animals i de I'aigua, i directa per exposició.

Els radionúclids que es depositen sobre el sol 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. Així,

en el cas que el radionúclid es trobi en forma soluble es fixa sobre les

argiles o la materia orqáníca: en el cas que es trobi en forma insoluble

el sol pot, en unes determinades condicions, solubilitzar-Io i fixar-Io; 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 solubilització

a la materia orqánlca,
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Així segons Saas (1) pel que fa al radiocesi, que és el radlonúcñd

que s'estudia en el present treball, hom el troba en tres formes

diferents:

-) bescanviable i lligat a les argiles

-) bescanviable i IIigat a la materia orqánlca, essencialment als ácids

fúlvics (2), i

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

Uns tenórnens molt importants en I'estudi deis radionúclids en el sol

són la migració i la fixació d'aquests en el medi. Els factors que els

afecten es poden classificar en: (3)

A) Factors interns, tals com:

- Factors físics (textura o granulometria i estructura).

- Factors químics (pH, sesquióxids, carbonat calcio, complexos

absorbents i saturació de bases.

- Factors biologics (materia orqáníca i microbiologia).

B) Factors externs, tals com:

- Forma química deis radionúclids.

- Condicions del medi (clima, pluviometria).
- Condicions de fe rtilització.
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Pel que fa als faetors interns cal destacar:

* Faetors fisies:

Textura o granulometria: la seva influencia en la migració és funció de

la retenció deis radionúclids sobre la superfície de les partícules que

constitueixen el sol. Segons quina sigui la textura del sol es retenen

uns o uns altres radionúclids. Així s'observa que el Cs és fortament

retingut pels 5015 argilosos , mentre que altres radionúclids (ex.: Ru)

que es troben en forma coLloidal són retinguts pels 5015 llimosos i

saulosos. Les argiles tenen una capacitat de bescanvi elevada pero tot

i aixó la seva capacitat de fixació varia segons el tipus d'argila i la

forma química del radionúclid.

Estructura: intervé en la lixiviació i la permeabilitat deis 5015. Així, un

sol compacte favoreix el bescanvi mentre que un sol saulós (filtrant)

favoreix la lixiviació. En aquest cas la migració deis radionúclids esta

relacionada amb I'afinitat pels coLloides i arnb la velocitat de percolació

de I'aigua. Pel que fa a aquesta velocitat de percolació s'ha observat

que la migració del Cs és quasi independent, mentre que la fixació de

radionúclids tals com I'Sr, Zn, Ru i Mn és funció de la velocitat de

percolació de I'aigua.

* Faetors quimies:

pH: el pH d'un sol ens pot indicar sota quina forma química en
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quines condicions té lIoc la migració o fixació d'un determinat

radionúclid. Així, el Cs pot migrar en qualsevol condició de pH, altres

metalls poden ser insolubles a valors de pH superiors a 7, mentre que

altres poden canviar de forma química ja sigui per hidrólisi o per

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

Existencia de sesguioxids: com és sabut aquests óxlds (A1203, Fe203)

tenen una gran facultat d'absorció i per tant poden absorbir tácítrnent

els radionúclids continguts en el sol, a la vegada que poden

insolubilitzar compostos orpánícs pseudosolubles.

Complexos absorbents i saturació de bases: els complexos absorbents

d'un sol el formen els col.loides minerals i orqánlcs presents. La

migració deis radionúclids dependrá de la capacitat de fixació d'aquests

col.loides i de la forma en que han estat fixats (absorció, forma

bescanviable, forma no bescanviable o fixada, forma de complex). La

capacitat de fixació no depén únicament d'aquest poder absorbent,

depen també de la naturalesa deis radionúclids fixats i en particular de

la saturació de bases que tingui el sol. Aixi s'ha observat l'irnportáncla

de la fertilització en la fixació deis radionúclids 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 insolubilització

de molts elements afectant així a la seva mobilitat. Així, per exemple,
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en sois 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 migració deis radionúclids en el sol.

Si els factors químics i físics intervenen en la retenció, els factors

biolóqlcs contribueixen a la transformació de certes formes químiques

i a I'evolució deis radionúclids dins deis perfils deis sois.

Microbiologia: la microflora contribueix a la descomposició de la capa

de fullaraca i a la transformació del humus, alliberant així certs

radionúclids (5,6). Segons Kokke (7) hi ha microorganismes, bacteris

i fongs, que acumulen determinats radionúclids tals com: 6OCO, 89Sr,

108Ru, 134CS, 144Ce i 55Fe.

Aquests microorganismes poden servir per a determinar el grau de

poLlució d'una contaminació accidental.

Materia orgfmica: aquesta intervé en la fixació i transformació deis

radionúclids i per tant, lIur migració. La materia orqáníca té capacitat

de solubilització i de bescanvi (8), pot transportar formes solubles

bescanviables i insolubilitzar cations i anions per la formació de
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complexos insolubles o per polimerització (9). El % de fixació de

radionúclids per la materia orqánlca depén de l'abundáncla d'aquesta

i del tipus de radionúclid.

En realitat la fixació i migració deis radionúclids en el sol és el

resultat de la interacció de tota una serie d'aquests factors. Segons

quin sigui el tipus de sol tlndrá més importancia uns factors o uns

altres; així en el cas d'un sol calcari el pH i el contingut en CaC03

tenen un paper important, mentre que en un sol ácid (podzol) té molta

importancia la materia organica i les condicions microbiologiques.

Pel que fa als factors externs cal destacar:

* Forma química:

En el cas d'un aport directe, tal com s'ha dit anteriorment, els

radionúclids poden estar en forma soluble, insoluble o col.loidal. En

aquest últim cas caldrá veure lIur solubilitat en les condicions del medi.

També és important consíxer la composició química del medi per tal

de tenir presents possibles lnterteréncles degudes a altres cations

existents en el sol. En el cas d'un aport indirecte, com pot ésser la

descomposició de les plantes, els radionúclids són alliberats al igual

que els compostos orqantcs (10). En aquest cas caldrá tenir en compte

I'acció de la materia orpánlca, de les argiles i de la microflora.
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* Condicions del medi:

Clima i pluviometria: aquests factors poden tenir una acció directa o

indirecta en la migració i fixació deis radionúclids. L'acció directa es

manifesta per la Iixiviació dins deis perfils del sol si la pluviositat és

abundant. Aquesta Iixiviació pot ser bé deIs radionúclids fixats dins de

les partícules que són Iixiviades o bé deis elements solubles o

adsorbits sobre elles. L'acció indirecta és deguda a I'influencia de la

pluviositat sobre els factors citats anteriorment. Així, per exemple, el gel

inhibeix la microflora i generalment afavoreix la lixiviació; ralternanca

d'un temps humit amb un de sec afavoreix les variacions en la forma

química deis elements. Les condicions del medi actuen en I'evolució

deis compostos orqánícs i en la descomposició de la fullaraca.

* Condicions de fertilització:

La fertilització deis sois juga un paper molt important en la fixació

deis radionúclids. Hi ha una serie d'estudis de diferents autors sobre

la influencia del N o del K sobre el Cs (4,11-14). L'addició de K a sois

que contenen 137CS lliure produeix una disminució de la transferencia

d'aquest radionúclid a la vegetació (15-18). Tant el K com el NH4 són

inhibidors del Cs.

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

i fixació deis radionúclids en el sol són molts i a la vegada molt variats.
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Tots no tenen la mateixa importancia, segons el tipus de sol tindran

más importancia uns factors que uns altres. Per altra part, I'acció d'un

o un altre factor varia segons quin sigui el radionúclid. Aixo ens porta

a considerar el sol com un conjunt dlnárníc on les interaccions són

múltiples.

Així pel que fa al radiocesi, que ás el radionúclid que s'estudia

en el present treball, els factors que tenen más importancia en la seva

migració són la textura i la materia orgántca. Aquest radionúclid es

fortament fixat per la materia orqáníca i per les argiles (3,14,17-24),_

alxó fa que en els sois de boscos, on normalment el contingut en

materia orqánlca ás elevat, els Cs es trobi en els primers centímetres

del sol mineral (25-27) i en els horitzonts orqánics (19,28-30) tant en

sois ácíds com básics.

Els estudis realitzats sobre la mobilitat de Cs demostren un

comportament diferent del que caldria esperar per un catió ideal (31).

En els últims anys s'han publicat nombroses revisions, treballs i alguns

IIibres que fan referencia als estudis d'éspecíaclé per tal de constxer

la mobilitat del Cs dins del sol mineral. En general, es pot emprar

I'especiació deis elements estables en el medi ambient per predir

I'especiació de radionúclids tals com 54Mn, 6OCO, 85Zn, 9OSr, 106Ru, 125Sb,

1291 i molts altres.
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Les formes químiques deis radionúclids en el medi ambient (capa

geologica, sois, sediments, aigues subterránles) són factors claus en

el possible coneixement de la biodisponibilitat i processos geoquímics.

L'especiació deis radionúclids, tal com té lIoc en el medi ambient,

és funció de les propietats físiques i químiques deis radionúclids i de

les interaccions amb el medi. L'importáncla d'aquestes interaccions,

citades anteriorment, és patent en el 137CS.

A I'iniciar I'estudi de la distribució del radiocesi en el sol mineral

es va decidi� aplicar un rnetode clássic d'especiació sólida. El metode

escollit va ésser el de Tessier (38) per ser un deis més emprats en

I'estudi d'especiació de metalls pesants en sois 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 dlnárnlca del Cs en I'ecosistema: aport, condicions

cürnátlques, tipus de sol i vegetació (18,32-34).

A partir de la cartografia existent, el grup de treball del qual

tormávern part va seleccionar les possibles combinacions d'aquestes

variables, distribuint les parcel.les en les zones amb más contaminació

radioactiva segons dades própíss contrastades amb les obtingudes pel

Servei de Coordinació d'Activitats Radioactives de la Generalitat de

Catalunya (35).

Tenint en compte les condicions cümátíqoes hom va considerar

les unitats biogeografiques que integren el factor cllmátlc i geografic en

base a un potencial biologic homogeni expressat pel tipus de vegetació

de la zona. Dins de cadascuna d'aquestes unitats biogeografiques sois

es varen considerar aquells tipus de sol que ocupen grans extensions.

Hom va considedar les següents zones:
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Zona Pirenaica. D'lnñuéncía atlántica (Vall d'Aran) zona central

(Cerdanya).

Prepirineu. Zona occidental (Montsec) i Zona oriental (Cadí-Moixeró).

Depressió Central Catalana. Plana de Vic i Zona Central.

Sistema Costanero Serra litoral (Garraf), Depressió del Penedes l Dalta

del L1obregat.

Pel que fa al tipus de sol, hom va considerar aquelles

característiques a priori més relevants en la dlnámíca del radiocesi

(18,33). Així, hom va considerar sóls báslcs i neutres (carbonatats o

més o menys descarbonatats amb el complex de canvi saturat

principalment per Ca) i sóls áclds (sense carbonats). També es varen

considerar diferencies Iitologiques, ja que condicionen en gran part la

composició química i la textúra del sol, i la topografia (sóls de planes

al.luvials, profunds; sóls 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 deis bascas de Catalunya.
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4.2.1.1. Material de eamp emprat en la presa de mostra.

a) Cilindre: emprat per a la presa de mostra deis horitzons orqánlcs,

figura 4.2., té un dlámetre de 21 cm i és rnetál.üc. 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

perrnetrá determinar la densitat aparent. És rnetál.líca i te una longitut

de 20 cm i un cíámetre de 4.7 cm. figura 4.3.

e) Altímetre.

d) Clinómetre/ 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 plástlc: emprats per a extreure els

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

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

orqánics.

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, mltjancant una corda, la parceLla

a mostrejar. Cada parceLla té una superfície de 25 x 25 m2 i es va

escollir de forma que fos hornoqenia en litologia i en vegetació. Una

vegada escollida la parceLla hom va realitzar la presa de mostra en 9

punts diferents tal com s'indica en la figura 4.4.

25m

.

..

E
1ft
N

... . ..

.

Figura 4.4. Distribució deis punts de presa de mostra dins de cada

parceLla.
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Per tal de dur a terme I'estudi de radionúclids gamma en sois

forestals es va realitzar la presa de mostra deis diferents horitzons

orqánícs (L, F, H o FH) que formen part del sol forestal i del sol

mineral figura 4.5.

L

F

H

A

Figura 4.5. Diferents horitzons del sol forestal.

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

estat la següent:

Horitzons crqánrcs: en cadascun deis 9 punts de la figura 4.4

hom va mostrejar una superfície coneguda, emprant els cilindres
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mencionats en I'apartat anterior, separant els diferents horitzons

orqánlcs en funci6 del grau de descomposició de la fullaraca. Així,

tenim:

a) Horitzó L: format per les fulles recentment caigudes, les quals

encara están senceres i molt poc o gens atacades per la fauna i la

flora edáñca,

b) Horitz6 F: format per les fulles en els primers estadis de

descomposició i fragments de material vegetal que es reconeixen

tácllrnent.

c) Horitz6 H: format per la materia orqanlca en avancat estat de

descomposició. Ja no és possible reconsíxer el seu origen.

Moltes vegades els horitzons F i H són difícils de separar. En

aquest cas s'analitza la fracció >2 mm com a horitzó Fila fracció <2

mm com a horitzó H.

Sol mineral: hom va mostrejar els 15 cm superiors del sol

mineral en un punt de la parceLla. ParaLlelament 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 determinació, hom clava el clau fins que es

nota un augment en fa resistencia que el terreny ofereix a la seva
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entrada, la qual cosa indica que s'ha arribat a la roca mareo El valor

de la profunditat de sol és el valor mig deis 9 punts emprats en

aquesta determinació.

Totes aquestes mostres són introdu"ides en bosses de plásñc per tal

de transportar-les al laboratori.

Les paree 1.1es 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 ptásnc i es deixa que les mostres s'assequin a I'aire. A

continuació, si cal, es du a terme alguna separaeió de material:

* Horitzó L: si cal, es separa en dues fraecions, fulles i fustes (trones

de díámetra superior a 5 mm, pinyes, ... ) que són pesades pes separat.

Amb la fracció de les fulles es fa una mostra composta i tritura per a

la posterior mesura per espectrometria gamma d'alta resolució.

* Horitzons F i H: es tamissen emprant un sedas de malla de 2 mm

de lIum, per tal de separar pedres, fustes, >2 mm i <2 mm. Es pesa,

es fa mostra composta de les diferents fraceions i es trituren per a la

posterior mesura per espectrometria gamma d'alta resolució.

Sol mineral.

Es tamissa per un sedas de malla de 2 mm de lIum, a I'igual

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"Ía posterior mesura per espectrometria gamma
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d'alta resolució. Una part d'aquesta mateixa submostra és triturada,

emprant un molí de boles, per tal de dur a terme les análtsís posteriors

de caracterització del sol.
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4.2.3. MESURA DE L'ACTIVITAT GAMMA.

Per a les mesures d'activitat gamma de les mostres deis

horitzons orqánlcs i sol mineral estudiats en aquests treball hom va

emprat el detector de Ge intrínsec i la cadena de detecció descrita en

els apartats 2.4.
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4.2.5. RESULTATS I DISCUSSIÓ.

Hom va estudiar un total de 21 5015 de boscos corresponents a

11 boscos de pins, 4 alzinars, 3 rouredes, 1 fageda, 1 bosc d'avets i

1 parceLla de garriga.

A la taula 4.1 hom dóna els resultats obtinguts en la

caracterització físico-química de les mostres de sol estudiades. Aquesta

caracterització va estar realitzada pels companys del Departament de

Biologia Vegetal de la Universitat de Barcelona.

Pel que fa al pH deis 5015 estudiats hom observa que és molt

variable, amb un interval de valors molt ampli, des d'un pH acíd (pH

= 4.9) fins a un pH báslc (pH = 8.3). La major part de 5015 ácids s'han

localitzat a la zona del Cadí.

Hom pot observar que la majoria de 5015 estudiats són totalment

descarbonatats o amb un contingut de carbonats molt baix, excepte les

parceLles X009, X017, X026 i X056 en les quals el contingut en

carbonats és més elevat.

Pel que fa al contingut en Cargo hom observa que va des d'un

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

major part de les mostres el % de Cargo 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 0.03 % fins a un valor rnáxím 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 relació e/N hom obté valors dins de I'interval de

9.46 a 20.0.

A la taula 4.2 hom dóna els resultats obtinguts d'alguns deis

parámetres emprats en la caracterització física de les parcel.les

estudiades; tals com els percentatges d'argila, lIims l sorra, així com la

textura corresponet.
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Taula 4.1. Resultats de la caracterització fisico-química deis sois.

ParceUa pH d.a. % CaC03 %C %N C/N

H20 KCI

X002 OC 7.7 6.9 1.2 0.50 3.15 0.17 18.5

X011 01 7.2 6.5 0.8 0.40 5.01 0.34 14.7

X014 01 8.2 7.4 1.1 8.10 3.12 0.17 18.3

X016 01 7.3 6.8 1.0 5.37 5.25 0.42 12.5

X026 01 7.9 7.4 1.0 11.08 4.07 0.27 15.0

X003 PH 7.9 6.9 1.3 4.79 15.98 0.92 17.4

X006 PS 5.4 4.5 1.2 0.00 0.81 0.03 27.0

X017 PS 7.9 7.4 2.0 23.91 3.69 0.24 15.4

X020 PS 7.2 6.7 1.1 1.82 5.41 0.37 14.6

X009 PN 8.3 7.6 1.4 40.00 2.63 0.11 23.9

X015 PN 7.6 7.2 1.0 2.26 4.27 0.17 25.1

X023 PM 5.8 5.2 0.8 0.00 6.86 0.59 11.6

X024 PM 5.5 4.6 1.0 0.00 5.84 0.33 17.7

X038 PM 5.5 4.2 0.9 0.00 5.11 0.28 18.1

X028 PU 4.9 3.5 1.1 0.00 4.35 0.23 18.4

X034 PU 5.8 4.4 1.1 0.00 1.60 0.11 14.5

X027 A 5.9 4.0 1.1 0.00 4.48 0.27 16.3

X054 R 5.1 4.4 0.8 0.00 4.35 0.28 15.5

X056 R 8.0 7.4 1.2 15.99 2.81 0.17 16.5

X060 R 6.5 5.4 1.1 0.00 3.28 0.14 23.5

X059 F 5.7 4.6 1.0 0.00 0.89 0.03 29.7

QC: Ouercus coccifera (garriga); QI: Ouercus lIex (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: Ouercus sp. (roure) i F: Fagus sylvatica (faig).
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Taula 4.2. Resultats de la caracterització fisico-química deis sois.

PARCEL.LA SORRA LLlMS ARGILES TEXTURA

grosa fina gros fi

X002 OC 0.32 6.73 22.04 22.35 48.56 argilo-llimosa
X011 01 4.17 9.47 7.54 23.93 54.89 argilosa
X014 01 4.79 7.83 12.64 28.53 46.21 argilo-lIimosa
X016 01 21.29 18.45 9.72 15.73 34.81 franco-argilosa
X026 01 24.70 15.76 9.97 22.28 27.29 franco-argilosa
X003 PH 2.19 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 18.76 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 27.49 32.23 franco-arg llosa
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 17.43 4.77 9.67 35.02 33.11 franco-argilosa
X038 PM 45.12 17.39 4.01 14.90 18.58 franco-arenosa

X028 PU 16.07 6.31 12.35 42.06 23.21 franco-lIimosa

X034 PU 53.97 18.21 1.85 14.14 11.83 franco-arenosa

X027 A 18.75 6.91 13.34 36.90 24.10 franco-lIimosa

X054 R 31.04 9.20 8.50 24.93 26.33 franca

X056 R 11.35 13.73 12.13 22.47 40.32 argi.-franco argo

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

ac: Ouercus coccifera (garriga); al: Ouercus lIex (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: Ouercus sp. (roure) i F: Fagus sylvatica (faig) .

./
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A la taula 4.3 hom dóna els resultats d'activitat de 4OK, 134CS i

137CS de cadascun deis horitzons de les parceLles estudiades

expressats en Bq Kg-1 pes sec ± 2G i entre paréntesl es dóna el valor

corresponent al límit de detecció de la mesura.
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Taula 4.3. Activitat de 4°K, 137Cs i 134CS en els diferents horitzons de les
parcel les estudiades agrupats segons el tipus de bosc. Valors
referits al dia de presa de mostra.
(Bq Kg·1 pes sec ± 20" (límit de detecció)).

PINUS SYLVESTRIS (Pi roig)

PARCEL.LA 40K 137Cs 134CS

X006L <18.8 55.9±7.1 (2.3) <2.5
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) 15.8±0.7 (0.2) <0.2

X017L 77±16 (4) 27.0±6.8 (3.8) 10.2±5.8 (3.4)
X017F 385±36 (6) 161±4.9 (2.3) 12.8±3.4 (2.6)
X017H 247±25 (7) 184±5.6 (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 156±52 (11) 318±9.4 (2.4) <3.2
X020A 794±16 (6) 38.8±1.7 (1.0) 3.6±1.4 (1.0)

PINUS NIGRA

PARCEL.LA 40K 137Cs 134CS

X009L 74±35 (11 ) 63.4±5.2 (3.0) 14.9±3.3 (3.1)
X009F 222±30 (7) 139±5.4 (3.0) 14.0±3.1 (2.7)
X009H 211±32 (7) 188±5.9 (3.0) 18.6±3.7 (3.1)
X009A 266±9 (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 103±35 (9) 89.6±4.6 (1.3) <1.8
X015H 107±75 (35) 103±8.2 (5) <4.1
X015A 304±9 (2) 39.0±0.9 (0.4) 2.4±1.1 (0.6)

PINUS MUGO

PARCEL.LA 40K 137Cs 134CS

X023L <7.4 55.0±5.0 (3.0) 8.9±3.0 (2.8)
X023F 180±34 (9) 242±7.0 (4.0) 6.9±2.7 (3.3)
X023H 284±4 (11) 327±7.0 (3.0) <2.7
X023A 416±16 (7) 54.6±1.6 (0.9) 4.0±1.3 (0.6)

X024L <16.0 64.3±8.6 (5.0) <3.7
X024F 347±30 (5) 276±49 (1.2) 5.9±2.0 (1.4)
X024H 406±45 (10) 335±7.1 (1.9) <1.7
X024A 774±23 (5) 35.8±2.2 (1.0) <1.5

X038L 57.0±4D..l (8) 40.2±4.8 (1.7) <2.1
X038FH 302±24 (8) 357±5.1 (2.3) 7.8±1.8 (1.5)
X038A 869±15 (4) 60.2±1.5 (0.5) <0.4
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Continuació taula 4.3.

PI HALEPENSIS (Pi blanc)

PARCEL.LA <IOK 137Cs 134CS

X003L 39±22 (5) 63.9±3.4 (1.7) 15A±2.9 (2.1)
X003F 144±28 (6) 106±4.2 (1.9) 12.0±4.0 (2.4)
X003H 139±39 (10) 160±4.3 (1.3) 12.6±4.1 (1.7)
X003A 517±9 (2) 15.6±0.8 (0.3) <004

PINUS UNCINATA (Pi negre)

PARCEL.LA <IOK 137Cs 134CS

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 252±53 (15) 274±7.2 (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 409±30 (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 1330±16 (6) 46.0±1A (0.7) <004

QUERCUS ILEX (Alzina�
PARCEL.LA <10K 137Cs 134CS

X011L 57.6±52 (20) 91.5±6.1 (2.2) 25.6±3.9 (2.3)
X011F 211±34 (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 474±24 (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 526±43 (11) 266±7.0 (2.0) <2.4
X014A 579±11 (3) 11.8±1.4 (0.9) <0.5

X016L 210±60 (15) 37.9±7.6 (4.9) 5.4±4.2 (4.2)
X016F 293±33 (7) 226±5.4 (2.4) 14.9±3.7 (2.9)
X016H 187±16 (4) 272±4.3 (2.0) 15.4±1.8 (1.5)
X016A 479±2 (4) 42.2±1.5 (0.5) 0.9±O.7 (0.5)

X026L 141±35 (8) 19.7±4.7 (3.0) <2.6
X026F 309±30 (8) 69.8±4.6 (2.6) 3.7±2.3 (2.2)
X026H 416±34 (10) 95.1±5.2 (2.9) 8.4±3.4 (3.0)
X026A 753±10 (2) 39.1±0.9 (0.4) 3.9±1.2 (0.7)
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Continuació de la taula 4.3.

QUERCUS COCCIFERA (Garriga)

PARCEL.LA 40K 137Cs 134CS

<6.3 60.6±3.7 (1.9) 1S.4±3.3 (2.6)
182±38 (8) 133±5.8 (2.8) <2.2
216±28 (7) 30S±3.8 (0.9) 8.1±2.1 (1.3)
S18±10 (2) 2S.S±0.9 (0.3) <0.6

X002L
X002F
X002H
X002A

QUERCUS SP. (Roures)

PARCEL.LA 40K 137Cs 134CS

XOS4L 108±31 (7) 1S.6±2.8 (1.4) <1.6
XOS4F 293±29 (8) 167±4.2 (1.6) 10.7±2.2 (1.2)
XOS4H 114±48 (9) 234±8.0 (2.2) <2.4
XOS4A 648±13 (3) 38.8±1.3 (5.2) 4.3±1.2 (0.6)

XOS6L 40.2±S.2(11) S3.8±4.4 (1.8) 9.4±3.1 (2.2)
XOS6F 8S.2±10 (12) 79.S±6.2 (1.8) <2.1
XOS6H 410±66 (17) 201±12 (6.2) 12.9±7.S (5.0)
XOS6A S26±18 (5) 17.9±2.2 (1.3) <1.0

X060L 120±4S (12) 24.1±3.9 (1.7) <3.6
X060F 126±33 (8) 11S±4.0 (1.3) <2.3
X060H 146±31 (5) 1S8±6 (2.0) <2.8
X060A 367±9 (2) 3S.0±1.0 (0.3) <0.5

FAGUS SP. Wai�)
PARCEL.LA 40K 137Cs 134CS

XOS9L 191±73 (18) 36.4±10.7 (6.6) <4.6
XOS9F 1S2±64 (17) 129±7.4 (3.0) 9.2±3.9 (2.9)
XOS9H 331±64 (19) 176±8.3 (3.7) 9.6±4.1 (3.8)
XOS9A S90±10 (2) 10.3±0.9 (0.5) <0.4

ABIES PECTINATA �Avet�
PARCEL.LA 40K 137Cs 134CS

X027L 109±34 (8) 139±S.6 (2.3) 16.6±3.9 (3.1)
X027F 460±33 (7) 3S0±6.0 (2.5) 16.7±3.4 (2.6)
X027H 398±32 (7) 423±S.8 (2.3) 18.0±3.6 (2.8)
X027A 78S±1S (6) 44.0±1.S (0.8) <0.4
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A partir deis resultats anteriors hom va calcular el valor mltlá i

I'interval corresponent a una vegada la desviació estándard del % de

137CS corresponent a I'accident de Txemóbll i del % de 137CS

corresponent al "fallout". Tenint en compte que la relació de 137Csl34Cs

deguda a Txernóbil va ésser 0.5. A les taules 4.4 i 4.5 hom dóna els

resultats obtinguts al calcular aquest percentatge per a cadascun deis

perfils del sol forestal per unitat de pes i per unitat de superficie

respectivament.

Tabla 4.4. Distribució del 137CS (Bq Kg-1) en els diferents horitzons del

sol.

HORITZÓ TXERNOBIL FALLOUT TOTAL

L

F

H

A

29.2±12.7

33.8±11.0

34.2±13.1

3.3±2.7

26.4±9.6

135.4±31.6

213.6±41.8

29.8±5.7

55.6±12.6

169.2±35.1

247.8±39.9

33.1±6.2
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Tabla 4.5. Distribució del 137Cs (Bq m") en els diferents horítzons del

sol.

HORITZÓ TXERNOBIL FALLOUT TOTAL

L

F

H

A

12.0±5.6

36.0±12.4

55.4±24.8

354.3±315.0

9.2±5.6 22.5±7.9

143_8±53_9 179.9±60.4

461.6±193.4 517.0±195_8

3793.8±764.1 4148.2±808.8

El 137CS procedent de °Txernobil, en les mostres deis 5015 deis

boscos, queda compres en I'interval deis valors mitjans de 12.0 i 354

Bq m", La variabilitat entre parcel.les d'una mateixa área és similar a

la que s'observa entre zones. Aixó és degut a la heterogene"itat en la

deposició del núvol radioactiu a dins d'una área determinada (32,34).

Aquesta heterogenertat emmascara les possibles diferencies entre les

diferents localítats.

El 137CS procedent del "fallout" queda comprés dins de I'interval

de valors mitjans de 9.2 a 3794 Bq m", En aquest cas també degut

a la gran variabilitat tampoc no hi ha diferencies significatives entre les

diferents zones, els diferents tipus de vegetació i els diferents tipus de

sol.
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Tant el 137CS de Txemóbll com el de "fallout" augmenfen de la

capa L a la capa H, sense observar-se diferencies entre zones ni entre

tipus de vegetació.

En tots els horitzons organics deis sois forestals el 137CS

procedent de Txsmóbll sempre representa un fracció minoritaria del

137CS de "fallout", excepte en I'horitzó L on aproximadament és el 50%,

tal com es pot veure en la figura 4.6 (40). En tots els casos el

percentatge de 137CS procedent de Txsrnóbil és superior en la capa L.

Pel que fa al sol mineral, el 137CS procedent de Txsrnóbll també

representa sempre una fracció molt minoritaria del 137CS de "fallout",

com a rnáxlm 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 COrg (cercles

buits) en els diferents horitzons del sol forestal. Hom pot observar que

com més gran és el contingut en Corg més gran és la proporció de

137CS procedent de Txemóbll la qual cosa esta d'acord amb estudis

realitzats anteriorment (41). També s'observa proporcionalitat entre el

contingut de carboni oraáníc expressat en Bq m" i I'activitat total de

137CS (cercles negres).
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A la figura 4.7 es representa, pels horitzons orqánlcs el 137CS total

C37CS Txernóbll + 137CS de "fallout") en Bq Kg-1 en pes sec vs. el % de

C organic. Hom observa una correl.lació significativa entre el 137CS i el

% de C organic (r=-O.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

específica del 137CS (Bq Kg-1) disminueix. El fet que aquesta relació

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 orqántc correspon a formes menys evolucionades

de I'humus i menys estables, amb una capacitat de retenció molt més

petita (horitzó L) ; i

- I'aport de 137CS de "fallout" procedent del sol mineral per part de la

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

En els horitzons orqánlcs hom observa una certa correl.lació

entre el 134CS i el 40K (r=O.37), així com entre el 137CS i el 40K (r=O.45).
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Analitzant els diferents horitzons del sol per separat hom pot dir:

Horitzons L:

En el boscos perennifolis aquest horitzó esta constitu"it

majorítáríarnent per fulles caigudes I'estiu de 1987. Per tant, correspon

a fulles que en el moment de la deposició deguda a I'accident de

Txernóbíl es trobaven a I'arbre.

En els boscos de caducifolis aquest horitzó esta constitu"it 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 deposició de

Txernóbll. Així, el 134CS en els boscos caducifolis es troba per sota del

límit de detecció mentre que en la major part deis perennifolis és

detectable, 27.8±7.7 BqI Kg-1 pes sec (± 2 a).

Pel que fa al 137CS, cal dir que aquest es detecta en tots els

horitzons L analitzats l qus els valors més baixos corresponen als

horitzons L de boscos caducifolis.

No s'observen diferencies entre les diferents zones estudiades.

Horitzó F:

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

2 a 3 anys i per tant part de les restes vegetals i de fullaraca estaven

214



a I'arbre en el moment de la deposició, éssent d'esperar que el 137CS

detectat procedeixi rnejorítáríament de Txemóbll. Aixo no és així , ja

que en molts casos és minoritario Segons Vallejo et al. (40) la causa

d'alxó és la gran activitat de la fauna edáñca, la qual porta a una

elevada presencia de radiocesi de "fallout" en I'horitzó F.

Així dones, es poden suposar dos tipus d'aport diferents en

I'horitzó F: un aport de radiocesi majoritáriament procedent de Txernóbtl

a través de I'horitzó L i un aport de radiocesi de "fallout" a través deis

horitzons inferiors, on en alguns casos aquest últim és quantitativament

més important.

En aquest horitzó hom no detecta diferencies entre els tipus de

vegetació ni entre les zones.

Horitzó H:

Aquest horitzó esta format per rnaterials anteriors a la deposició

deguda a I'accident de Txernóbll. Per tant, en aquest cas es pot

assegurar que la presencia de radiocesi procedent de Txsmóbll ha

arribat a aquest horitzó per rentat.

En totes les parceLles estudiades I'activitat de la fauna edáñca

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

contingut de 137CS de "Gilout" introdu"it a través del sol mineral.
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En aquest horitzó tampoc no es detecten diferencies entre els

tipus de vegetació ni entre les zones.

Sol mineral:

El radiocesi present en els primers 15 cm. del 501 mineral prevé

majoritariment del "fallout".

Es detecta 134Cs en 6 de les parcel.les estudiades corresponents

quatre a boscos de la zona del Cadí, i dues a parcel.les de la zona

del Montsec. Totes elles es troben per sobre del 725 m d'altitut. Aquest

134Cs es suposa que ha arribat al 501 mineral per rentat, ja que tal com

s'ha dit el radiocesi procedent de Txernóbil es troba majorltáriament en

els horitzonts L i F, resultats concordants amb els obtinguts per altres

autors (29,42). A más, aquestes parcel.les en les quals s'hi detecta

134Cs no coincideixen amb les parcel.les en les que hi va tenir lIoc una

deposició más gran a tot el perfil del 501. Aíxó es pot explicar per

I'efecte más gran de rentat deis perfils organ!cs ja que les zones a les

quals pertanyen tenen una píuvíometría más elevada.

Tot i que en els estudis deis 5015 de boscos hi ha una serie de

factors multivariants que poden emmascarar els resultats, tals com la

heterogene"itat de la deposició o les diferents condicions de

descomposició de la materia orqánica (43), hom observa una certa

correl.lació entre el 137Cs i el % de C orqánlc (r = 0.65) figura 4.8, i el
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137CS i el % de N (r= 0.62) figura 4.9. En aquesta representació hom

ha eliminat la parceLla X003 per presentar un comportament totalment

anórnal,

Considerant aquells sois en els quals el 134CS es troba per sobre

del límit de detecció, cal dir que tampoc s'observen diferencies

significatives entre els sois amb diferents tipus de vegetació (aciculifolis

i planifolis).

217



10 1

5.80

5.40

5.00
....

O
GI 4.60
lA

lA 4.20
GI
Do 3.80
�

� 3.40
g"
= 3.00
v

r- 2.60
C'I)
...
I 2.20
lA
u

1.BO

1.40

1.00 o

o

o

o

1.50 2.50 3.� 4.50
Ya e org.

5.50 6.50

Figura 4.8. Activitat de 137CS vs. % de C orqánic en les mostres de sol

mineral.

218



10 1

5.80

5.40

5.00
,...

()
11 4.60
111

111 4.20
11
Q, 3.80
tri

� 3.40
Ij

e 3.00

r- 2.60
Ct)
,..¡
i I 2.20
111
CJ

1.80
o

1.40

1.00 o

o

o

o

1.00 2.00 3.00
Yo N

4.00 5.00

Figura 4.9. Activitat de 137CS vs. % de N organic en les mostres de sol

mineral.

219



Si es rentringeix í'anállsl estadística a 6 parcel.les amb una

deposició total similar (2500-3000 Bq m-2) la correLlació lineal entre el

% de C orqántc i el 137CS és molt millor, evidenciant una relació (r =

0.92) , (figura 4.10) entre la materia orqanlca i la capacitat de retenció

del radiocesi pel sol, tal com ja s'havia observat en un treball anterior

(41 ).

A la figura 4.11 hom dona la relació entre el 137CS i el %

d'argiles no observant-se cap tipus de correLlació entre aquestes

variables.
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4.3 ESPECIACIÓ 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 fracció del metall unida al sediment:

Fracció 1: metall labil o fácllrnsnt extratble.

Agent extractant: MgCI2 1 M a pH = 7.0

Volum d'agent extractant: 8 mL.

Temperatura: ambient.

Temps d'agitació: 1 hora.

Fracció 2: metall extra"ible a pH = 5.0. S'associa al metall que esta

principalment lligat a carbonats.

Agent extractant: NaAcO 1 M en HAcO fins a pH = 5.0

Volum d'agent extractant: 8 mL.

Temperatura: ambient.

Temps d'agitació: 5 hores.

Fracció 3: metall unit maíorítártament a óxíos de Fe i Mn

Agent extractant: NH20H HCI 0.04M en HAcO 25% (v/v).

Volum d'agent extractant: 20 mL.

Temperatura: 96±3 oC.

Temps d'agitació: 6 hores amb agitació casual.

.r

223



Fracció 4: metal! unit rnalontártarnent a la materia orqánlca,

4.1

Agent extractant: H202 al 30% en HN03 fins a pH = 2

(5 mL).

HN03 0.02M (3 mL).

Temperatura: 85±2 -c,

Temps d'agitació: 2 hores amb agitació casual.

4.2

Agent extractant: H202 al 30% en HN03 fins a pH = 2

(3 mL).

Temperatura: 85±2 -c.

Temps d'agitació: 3 hores amb agitació casual.

4.3

Agent extractant: NH4AcO 3.2M en HN03 al 20% (v/v)

(5 mL).

Temperatura: ambient.

Temps d'agitació: 30 minuts.

Fracció 5: metal! residual.

Agent extractant: HF/HCI04 (5:1) dues vegades.

Temperatura: evaporar fins a sequedat.

Temps d'agitació: el que calgui en cada caso
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4.3.1 Descripció de les mostres emprades en I'estudi

d'especiació del radiocesi.

Hom va dur a terme I'estudi de I'especiació del radiocesi en 4

mostres de sois 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

I'impacte de I'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 descripció de les mostres emprades és la següent:

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 sol mostrejat va ésser de

O a 10 cm. La situació d'aquest punt de presa de mostra era un lIoc

amb molta humitat i gran contingut de materia orqánlca, 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-1 pes sec

de 134CS i 137CS, 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. El perfil

del sol mostrejat va ésser de O a 10 cm. El contingut de materia

orgfmica 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

2.0±O.2 i 27.4±0.7 Bq Kg-1 pes sec de 134CS i 137CS, 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 sol mostrejat va ésser de O a 10 cm. El contingut de

materia orqántca d'aquesta mostra ve ésser de 29.6 % C orqánic

determinat a partir de la pérdua de pes a 450°C. L'activitat inicial

d'aquesta mostra va ésser de 2.1 ±0.2 i 128±4 Bq Kg-1 pes sec de 134CS

i 137CS, 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 perfil del sol mostrejat va ésser de O a 10 cm. El contingut de

materia orqáníca d'aquesta mostra va ésser molt elevat, 49 % C

oraantc 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 137±2 Bq Kg-1 pes sec

de 134CS i 137CS respectivament.

MOSTRA R:

La presa de mostra es va dur a terme a l'Agost de 1987 a

Austria (Achenkirch.Achensse) a la part nord del país. El perfil del sol

mostrejat va ésser aproximadament de O a 10 cm. El contingut de

materia orqáníca d'aquesta mostra va ésser del 30 % C orqánlc

determinat a partir de la pardua de pes a 450°C. L'activitat inicial

d'aquesta mostra va ésser de 111±6 i 797±12 Bq Kg-1 pes sec de 134CS

i 137CS, respectivament. Com es pot observar la deposició deguda a

Txemóbll 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 9 de mostra que descriu Tessier per a

I'especiació 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 mc>stra emprada per a l'análisi 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 I'activitat gamma de

la mostra de sol es comenca I'estudi d'especiació emprant I'agent

extractant corresponent a la primera fracció de I'esquema descrit en

I'apartat 4.5 i mantenint les condicions experimentals de temperatura,

temps, pH i agitació. Finalitzada I'extracció es separa la solució per

filtració, 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 um de grandaria de porus emprant

I'equip de filtració Millipore. Els filtrats es varen rentar en cada cas amb

aigua destil.lada i les aigües de rentat es varen ajuntar amb la solució

procedent de I'extracció, mentre que els filtres emprats en la filtració 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 lIoc la precipitació d'aquestes i aleshores era concentrat fins

a un volum de 750 mL.
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El residu salid procedent de I'extracció era assecat a 105°e durant

24 h, s'introduia a la geometria adequada i es realitzava la mesura per

espectrometria gamma. Finalitzada aquesta mesura se seguia amb

I'extracció corresponent a la segona fracció de I'esquema i així

successivament.

L'atac acid final (fracció 5) per tal d'extreure el meta" residual no

es va realitzar, ja que en els cas de I'espectrometria gamma es pot

mesurar el meta" no extret en les fraccions anteriors per la mesura del

residu salid un cop realitzada I'extracció de la fracció 4.
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4.3.3 RESULTATS I DISCUSSIÓ.

A les taules 4.7-11 hom dóna els resultats obtinguts en I'estudi

d'especiació emprant el mstode de Tessier per. a cadascuna de les

mostres. En elles es donen les activitats deis radionúclids 134CS i 137CS,

així com I'error de la mesura i el límit de detecció. Es mostren els

resultats tant pels extractes líquids (indicats per L + nom de la mostra

+ número de la fracció corresponent), com pels residus sólíds després

de I'extracció de cada fracción (indicats per nom de la mostra +

numero de la fracció corresponent). Cal dir que per a les mostres M2,

C1 i C2 no es va fer I'extracció corresponent a la fracció 1, la qual

correspon al metall fácllmsnt bescanviable, ja que hom va suposar que

el radiocesi que es trobava en el sol no era gens lábtl 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 dispersió deis resultats així com

els valors baixos d'activitat inicial en la major part de les mostres

analitzades. Tot i alxó, hom pot concloure que el radiocesi es troba

majoritáriamsnt lIigat en la fracció d'argiles, ja que el residu de sol

després de la quarta extracció presenta una activitat comparable a la

inicial i que la fracció on s'extreu el metall IIigat a la materia orqáníca

(fracció 4) tot i que presenta una lIeugera extracció 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-1 pes sec ± 20 (Iímit de detecci6).

MOSTRA GEOMETRIA

FRACCIÓ 1

M11

LM11

FRACCIÓ 2

M12

LM12

FRACCIÓ 3

M13

LM13

FRACCIÓ 4

M14

LM14

1.6±0.7 (0.5)

LO

2.2±O.8 (0.8)

LO

1.6±O.7 (0.7)

LO

LO

LO

132±2 (0.8)

LO

750 terra

750 aigua

120±2 (0.5)

LO

750 terra

750 aigua

142±2 (0.7)

LO

750 terra

750 aigua

104±2 (0.7)

LO

170 terra

750 aigua
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Taula 4.8. Extracció segons I'esquema de Tessier de la mostra M2. Valors

d'activitat en Bq Kg·1 pes sec ± 20 (Iímit de detecció).

MOSTRA GEOMETRIA

FRACCIÓ 1

M21

LM21

FRACCIÓ 2

M22

LM22

FRACCIÓ 3

M23

LM23

FRACCIÓ 4

M24

LM24

7.8±O.5 (0.4)

7.3±O.9 (0.8)

LO

8.0±1.0 (0.7)

LO

4.8±1.4 (0.5)

LO

137±2 (1.7) 750 terra

131±4 (0.3)

LO

750 terra

750 aigua

138±5 (0.7)

LO

750 terra

750 aigua

137±3 (0.9)

LO

170 terra

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

d'activitat en Bq Kg-1 pes sec ± 20 (Iímit de detecci6).

MOSTRA GEOMETRIA

FRACCIÓ 1

C11

LC11

4.5±1.0 (0.8) 50±2 (1.3) 750 terra

FRACCIÓ 2

C12

LC12

6.1±O.7 (0.4)

LO

64±2 (0.8)

LO

750 terra

750 aigua

FRACCIÓ 3

C13

LC13

4.1±O.5 (0.3)

LO

50±1 (0.7)

LO

750 terra

750 aigua

FRACCIÓ 4

C14

LC14
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Taula 4.10. Extracci6 segons I'esquema de Tessier de la mostra C2. Valors

d'activitat en Bq Kg"1 pes sec ± 20' (Hmit de detecci6).

MOSTRA 134CS GEOMETRIA

FRACCIÓ 1

C21

LC21

FRACCIÓ 2

C22

LC22

FRACCIÓ 3

C23

LC23

FRACCIÓ 4

C24

LC24

2.0±O.2 (0.1)

1.8±O.3 (0.2)

LO

2.4±O.5 (0.2)

LO

0.7:ro.4 (0.2)

LO

27±1 (0.5) 750 terra

27±1 (0.5)

LO

750 terra

750 aigua

29±2 (0.9)

3±O.6 (0.4)

750 terra

750 aigua

29±2 (1.3)

0.4±O.2 (0.2)

170 terra

750 aigua
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Taula 4.11. Extracci6 segons I'esquema de Tessier de la mostra R. Valors

d'activitat en Bq Kgo1 pes sec ± 20 (límit de detecci6).

MOSTRA GEOMETRIA

FRACCIÓ 1

R1

LR1

FRACCIÓ 2

R2

LR2

FRACCIÓ 3

R3

LR3

FRACCIÓ 4

R4

LR4

115±6 (5.4)

LO

797±12 (0.8)

LO

100 cendra

150 aigua

100 cendra

170 aigua

100 cendra

150 aigua

50 cendra

750 aigua

121±4 (4.4)

LO

826±9 (4.0)

LO

115±5 (4.7)

LO

785±10 (4.8)

5.5±3.1 (1.6)

108±2 (2.1)

LO

729±6 (1.8)

23±7.7 (4.9)
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Aquests resultats estan d'acord amb els obtinguts per altres autors

en estudis realitzats en el laboratori (44), pero no concorden amb els

obtinguts en I'apartat 4.2.5, referents a I'activitat de radiocesi, on per

a les mostres de sol mineral s'observava un certa relació entre el

contingut de C organic i I'activitat de radiocesi.

A I'iniciar els estudis d'especiació hom esperava trobar una

extracció de radiocesi considerable en I'etapa corresponent a la fracció

de metall lIigat a la materia organica. Com ja hem dit anteriorment en

els estudis d'especiació es traba que el metall esta IIigat a la fracció

de les argiles. Aixo pot ésser degut a que el procés seguit en

I'aplicació del métode d'especiació no sigui I'adequat. En les diferents

etapes d'aquest metode hi ha temps d'agitació lIargs, la qual cosa pot

ocasionar el trencament deis col.loides formats per la materia orqánica

present en el sol mineral i així el radiocesi que es troba unit a aquesta

materia orqánlca pot passar a la solució. Una vegada esta a la solució

pot unir-se o inclús entrar a formar part de la estructura de les argiles

degut a I'alta capacitat de bescanvi catlóníc d'aquestes.

Actualment en el nostre grup de treball s'estan iniciant estudis

aplicant el métode d'especiació sense agitació, és a dir, treballant amb

columnes de sol mineral a través de les quals flueix el líquid

d'extracció, per tal d'eliminar aquest possible trencament deis col.loides

orqánlcs i conalxer així la fracció de radiocesi unit a la materia

orqánlca.
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4.4 CONCLUSIONS.

L'activitat de 134CS en les parcel.les estudiades va ésser molt

baixa essent no detectable en una gran part d'elles. Degut a aixó la

major part deis resultats fan referencia al 137CS.

En els horitzons orgimics deis sois forestals estudiats tant el 137CS

de Txernóbll com el de "fallout" augmenten de la capa L a la capa H,

sense observar-se diferencies entre zones ni entre tipus de vegetació.

En tots els horitzons orqánlcs deis sois forestals el 137CS

procedent de Txernóbll sempre representa un fracció minoritaria del

137CS total, excepte en I'horitzó L on aproximadament és el 50%. En

tots els casos el percentatge de 137CS procedent de Txemóbll és

superior en la capa L.

Pel que fa als horitzons orqámcs deis sois forestals hom observa

que a I'augmentar el % de Corg més gran és la proporció de 137CS

procedent de Txernóbll, mentre que I'augmentar el % de C orqánlc el

contingut de Cs total disminueix.

Pel que fa al sol mineral, el 137CS procedent de Txernóbtl, també

representa sempre una fracció molt minoritaria del 137CS de "fallout",

com a rnaxím 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:

Horitzó L:

El 134CS en els boscos caducifolis es troba per sota del límit de

detecció mentre que en la major part deis perenifolis és detectable,

27.8±7.7 BqI Kg-1 pes sec (± 2s).

Pel que fa al 137CS, 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.

Horitzó F:

Tot i que caldria esperar que el 137CS detectat en aquest horitzó

procedís majorltáríament de Txsmóbll, aixó no és així, ja que en molts

casos el percentatge de radiocesi procedent de Txernóbll és minoritario

Segons Vallejo et al. (40) la causa d'aíxó és la gran activitat de la

fauna edáñca, la qual porta a una elevada presencia de radiocesi de

"fallout" en I'horitzó F.

Així dones, es poden suposar dos tipus d'aport diferents en

I'horitzó F: un aport de radiocesi rnajorttanarnent procedent de Txarnóbl!

a través de I'horitzó L i un aport de radiocesi de "fallout" a través deis
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horitzons inferiors, on en alguns casos aquest últim és quantitativament

més important.

Horitzó H:

La presencia de radiocesi procedent de Txernóbll ha arribat a

aquest horitzó per rentat.

En totes les parceLles estudiades I'activitat de la fauna edáñca en

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

contingut de 137CS de "fallout" introdu"it a través del sol mineral.

Sol mineral:

El radiocesi present en els primers 15 cm del sol mineral prevé

majorítárlrnent del "fallout".

Es detecta 134CS en 6 de les parceLles estudiades corresponents

quatre a boscos de la zona del Cadí, i dues a parceLles de la zona

del Montsec. Aquest 134CS es suposa que ha arribat al sol mineral per

rentat.

En I'estudi deis diferents horitzons deis sois estudiats no

s'observa diferencies entre les zones geografiques estudiades ni entre

les diferents vegetacions .

«:

239



Hom observa correl.lació entre el 137CS i el % de C orqánlc, el

137CS i el % de N. Si es rentringeix l'anállsl estadística a 6 parcel.les

amb una deposició total similar (2500-3000 Bq rn") la correl.lació lineal

entre el % de C organic i el 137CS és molt més gran.

No s'observa cap tipus de correlació entre el 137CS total i el %

d'argiles.

Deis estudis d'especiació aplicant el rnetode de Tessier amb

temps d'agitació lIarg hom pot concloure que el radiocesi es troba quasi

únicament lligat a la fracció d'argiles, la qual cosa pot ésser atribu'ida

en part al procediment emprat en I'establiment de la fracció de Cs lligat

a cada una de les fases del sol.
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CAPíTOL 5.

MESURA DEL CONTINGUT RADIOACTIU PER

ESPECTROMETRIA GAMMA D'ALTA RESOLUCIÓ EN

SEDIMENTS MARINS A LA COSTA DE BARCELONA.
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5.1 INTRODUCCIÓ.

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 Química Analítica de la Universitat de Barcelona en

els estudis de metalls pesants i de radioactivitat.

L'objectiu d'aquest és I'estudi deis sediments formats a

conseqüéncía deis abocaments, al litoral nord de Barcelona, deis lIods

de la depuradora d'aigües residuals de Sant Adria del Besos. Aquest

indret, a més deis lIods de I'emissari de la planta depuradora, rep el

material aportat pel riu Besos el qual desemboca en aquesta zona.

Els radionúclids que arriben a I'aigua poden arribar als sediments

per sorció en els sóüds en suspensió que després es dipositaran sobre

el fons. Tot i que els sediments no són una via de transferencia directa

per a I'home si que són una via indirecta ja que els radionúclids

contiguts en els sediments poden passar per resuspensió o per

redissolució a I'aigua i al biota. Així, del 5 % al 20 % del contingut de

137CS deis peixos és atribu'it als sediments (1), alhora que també poden

ésser una font d'irradiació externa. Els sediments fixen i concentren

certs radionúclids tals com el Cs i el Ru. Aixó depen de la capacitat

de sorció i de bescan� iónic, així com de la salinitat de I'aigua, de la
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naturalesa deis radionúclids i de IIur activitat específica, de la

concentració de materia en suspensió i de la granulometria.

L'ampli ús de radionúclids a la indústria, a la medicina i a la

recerca fa que en un estudi com és el de I'efecte deis IIods submarins

de la zona del riu Besos sobre la zona costanera de Barcelona, hagi

de contemplar com a pol.luents d'interés els possibles radionúclids

existents a rarea estudiada.

Per altre banda, I'accident de la central nuclear de Txernobil (Abril

de 1986) ha incorporat al medi una quantitat important de radionúclids,

en especial 134CS i 137CS, els quals en certa manera poden haver arribat

ja al medi marí el que suposaria un increment deis nivells d'activitat.

La presencia de radiocesi d'incorporació recent pot donar una

informació molt valuosa pel que fa a la possible área d'ínñuéncía deis

abocaments efectuats en la zona estudiada.

Per tal de mesurar els radionúclids esmentats hom ha triat

mostres pertanyents a cadascuna de les tres zones de mostreig que

integren el projecte SPIO. Aquestes zones són: zona 1, d'1 Km de radi,

corresponent a I'abocament de IIods de I'emissari de la planta

depuradora de Sant Adrtá del Besos situat a una aleada 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 diárnetre i correspon als aports provenents del

251



riu Besos; i la zona 3 correspon a una zona relativament allunyada de

l'inñuencia 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 corn .a punt de referencia

o blanc.

Hom va dur a terme un estudi de perfils de profunditat per tal de

conslxer la possible evo lució de la pol.lucló amb el temps. L'estudi deis

perñls de profunditat pot donar informació pel que fa a la velocitat de

sedimentació i a I'edat deis sediments, ja que el 137CS i altres productes

de fissió juntament amb els isótops produ'its per activació, tenen lIur

origen en les aplicacions militars de I'energia atómica. Aixo ha donat

lIoc a I'aparició d'uns pics ben definits de máxima activitat anomenats

horitzons marcadors corresponents a les explossions nuclears deis anys

1954 i 1961-1962 (2). Aquests 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 situaci6 deis punts de la presa de mostra, on hom pot

distingir tres zones clarament diferenciades.

Taula 5.1. Coordenades geografiques i profunditat deis punt de presa
de mostra.

Mostra Latitud N Longitud E Profunditat (m)

F 410 23.30' 020 15.34' 49

Z 410 23.00' 020 15.40' 52

z· 410 21.76' 020 14.01

21 410 23.22' 020 15.15' 50

19 410 22.35' 020 13.95' 58

O 410 22.18' 020 12.80' 40

O· 410 22.30' 020 12.60' 39

M 410 23.11' 020 13.62' 40

L 410 23.66' 020 13.09' 18

L 410 23.63' 020 13.40' 23

N 410 22.75' 020 11.80' 19

N· 410 22.74' 020 12.20' 23

W 410 24.26' 020 14.41' 33

V 410 24.68' 020 14.27' 18

08 410 24.76' 020 14.84' 32

2t 410 25.00' 020 14.05' 10

27 410 24.84' 020 14.12' 10

32 410 25.22' 020 16.73' 43

32· 410 25.78' 020 16.55' 40

* Mostres corresponents a la segona campanya de presa de mostra.
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Figura 5.1. Situació d�ls 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'alcada) per tal de fer la presa de

mostra sensa mesclar els sediments. Per a I'obtenció de perfils,

algunes mostres (0, 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

ptásttc,

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 aste risc a la taula 6.1. Les

campanyes de presa de mostra es varen realitzar amb el buc

oceanoqráñc 8/0 García del Cid, propietat del CSIC.
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5.3 PREPARACIÓ PREVIA DE LA MOSTRA.

Inicialment les mostres es van assecar a I'estufa a 105 oC durant

un temps de 48 hores. Una vegada seques van haver-se de triturar

emprant un molí de boles, ja que un cop seques. aquestes van quedar

en forma de masa compacta la qual cosa va fer impossible la seva

tamitssació. Seguidament les mostres es van introduir a la geometria

corresponent i finalment es va dur a terme la seva mesura.

L'estimació del contingut de materia orqánlca es va dur a terme

pel rnetods de combustió a 500 oC.
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5.4 METODE ANALíTIC.

Totes les mesures van fer-se per espectrometria gamma d'alta

resolució emprant el detector coaxial de Ge(U) marca Ortec, model

GLI-10200, i la cadena de detecció descrita en I'apartat 2.1 d'aquest

estudio

Per a les anáüsls qualitativa i quantitativa, deis 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 geometría cilíndrica de 750 cm" i de 7.5 cm d'alcaoa.

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
Z
z·
21

19
O
O·
M

79948
65321
61537
83008
86231
59526
61452
62575

415.90
591.18
517.02
526.96
541.23
654.04
648.12
502.68
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Taula 5.2. Continuaci6.

Mostra Temps mesura (s) Quantitat mostra (gr)

L
L
N

N·
W
V

08
27
2t
32
32·
01
02
03
04
M1
M2
M4

M5
V1
V2
32-1
32-2
32-3
32·-1
32·-2
32·-3
32·-4
32·-5

64278
94538
62147

160713
85179
75632
76896
82895

140000
89541
98435
64710
91201

143889
67198
71707
76286
78326
63274
63705
67947
62589
64055
68256
60295
81432
85724
63595
80750

557.86
567.70
612.70
735.92
433.42
578.23
532.57
828.95
530.57
562.35
592.87
600.15
543.92
625.04
558.18
574.18
500.44
532.24
632.68
630.92
657.40
535.63
520.64
528.54
595.62
595.90
500.14
553.78
560.24

* Mostres corresponents a la segona campanya de presa de mostra.
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5.5 RESULTATS I DISCUSSIÓ.

A les taules 5.3 i 5.4 hom dóna els valors trobats a les

determinacions deIs radionúclids naturals 4OK, 228Ac, 214Bi i 214Pb per

cada punt de la presa de mostra.

Taula 5.3. Activitat deIs principals radionúclids naturals.

Activitat (Bq/Kg pes sec)

Mostra 'mAc 214Bi 214Pb 40K

F 26.4±1.6 19.2±1.1 20.5±1.3 403±12

Z 33.4±1.5 25.4±1.3 25.7±1.3 556±15

Z· 33.4±2.6 24.9±1.3 25.3±1.0 537±13

21 29.4±2.1 19.8±2.0 20.7±1.6 469±16

W 30.5±3.2 19.4±2.0 21.8±2.0 485±13

08 29.1±1.6 23.0±1.3 24.1±1.1 549±12

27 21.2±1.6 14.3±1.8 14.4±O.8 437±10

27" 31.9±2.2 23.2±1.6 .25.5±2.3 548±15

V 27.7±1.6 21.1±1.0 22.0±1.1 456±10

L 26.3±1.5 23.6±O.9 24.0±1.5 478±16

L' 31.0±1.5 19.3±2.2 21.5±2.5 531±14

N 20.0±1.2 16.1±1.5 15.5±1.3 556±15

N' 28.8±2.8 22.8±1.8 23.0±1.4 450±17

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 37.8±3.5 25.4±2.0 27.1±2.0 597±15

O· 28.6±2.0 22.2±1.8 23.0±0.9 502±12

32 36.8±3.0 22.8±2.3 22.7±2.3 524±10

32" 39.1±3.1 23.3±1.4 24.5±1.5 624±20
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Taula 5.4. Activitat deis principals radionúclids naturals en els perñls en

profunditat, de les mostres 0, M, V, i 32.

Activitat (Bq/Kg d.w.)

Mostra 228Ac 214Bi 214Pb 40K

01 37.8±3.5 25.4±2.0 27.1±2.0 597±15

02 32.8±1.6 23.0±1.2 24.1±1.4 537±13

03 34.1±1.5 23.8±1.0 24.3±1.5 523±12

04 38.3±1.5 24.9±1.5 25.3±O.9 556±14

M1 31.0±2.0 20.3±1.8 22.0±1.3 531±12

M2 27.8±1.5 21.1±1.0 22.1±1.3 560±12

M4 35.0±1.7 24.1±1.3 25.1±1.5 575±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±1.1 456±10

V2 25.2±1.4 18.9±1.4 18.9±1.1 526±12

32-1 36.8±3.0 22.8±2.3 22.7±2.3 524±10

32-2 38.6±2.0 24.5±1.6 26.4±1.3 601±13

32-3 40.3±2.0 24.5±1.4 24.0±1.3 599±14

32'-1 39.1±3.1 23.3±1.4 24.5±1.5 624±20

32"-2 35.4±3,O 22,8±2.1 21.5±2.0 556±10

32'-3 40.8±4.0 23.4±2.0 23.4±2.0 634±12

32'-4 43.0±6.0 23.5±2.1 23.2±3.0 635±18

32"-5 41.3±4.0 23.3±1.4 24.5±2.2 610±12

A les taules 5.5 i 5.6 hom dóna els valors trobats pels

radionúclids artificials 137CS i 134CS així com el contingut en materia

organica per cada punt de la presa de mostra.
r
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Taula 5.5. Activitat del radiocesi i percentatge de materia orqánlca,

Activitat (Bq/Kg pes sec)

Mestra %de mat

ergo

F <0.1 7.8±O.4 13.5

Z 0.7±O.3 6.1±O.6 5.5

Z' <0.4 3.8±1.0 5.2

21 <0.2 7.1±O.4 9.5

W <0.4 7.7±O.7 11.7

08 <0.2 7.9±O.5 8.1

27 <0.2 1.6±O.2 1.5

2i <0.1 5.0±O.6 6.2

V <0.3 5.2±O.4 4.5

L 0.7±O.3 6.2±O.4 6.0

L' <0.4 8.7±1.5 11.5

N <0.2 2.8±O.4 2.5

N' <0.2 7.6±O.9 7.3

19 <0.3 5.5±O.7 4.5

M <0.2 9.0±O.4 8.7

O <0.3 9.9±O.8 6.9

O' <0.2 8.6±O.5 8.3

32 <0.4 5.6±O.7 4.5

32' <0.3 5.8±1.0 6.0
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Taula 5.6. Activitat del radiocesi i percentatge de materia orqánlca en els

perfils en profunditat de les mostres O, M, V i 32.

Activitat {BqlKg pes sec}

Mostra 134CS 137CS % de rnat org.

01 <0.3 9.9±0.8 6.9

02 <0.2 8.6±0.5 7.4

03 <0.2 9.3±0.5 6.0

04 <0.2 9.8±0.5 6.0

M1 <0.2 9.0±0.4 8.7

M2 <0.3 10.6±O.7 8.8

M4 <0.3 10.4±O.6 7.8

M5 <0.2 10.5±O.6 7.2

V1 <0.3 5.2±0.4 4.5

V2, 0.5±O.2 7.3±0.6 4.4

32-1 <0.4 5.6±0.7 4.5

32-2 0.7±O.3 6.5±0.4 4.4

32-3 <0.2 4.8±0.4 4.3

32"-1 <0.3 5.8±1.0 6.0

32"-2 <0.3 4.1±0.6 4.7

32"-3 <0.2 1.3±0.7 4.8

32"-4 <0.2 <0.4 4.4

32"-5 <0.4 <0.4 4.4

A la taula 5.7 hom dóna els intervals en els quals es troben els

límits de detecció pels diferents radionúclids determinats .

..r
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Taula 5.7. Intervals deis límits de detecció pels diferents radionúclids.

Radionúclid Valor mínim Valor máxírn

228Ac 0.32 2.60

214Si 0.34 1.30

134CS 0.04 0.53

137Cs 0.30 0.65

40K 1.93 9.31

214Pb 0.35 1.92

Els radionúclids naturals es troben a les concentracions

esperades. El 40K és el radionúclid més abundant, amb nivells

compresos entre 403 i 645 Bq/ Kg de sediment seco Aquests

valorscoincideixen amb els trobats en sorres d'aquesta zona de la

costa Catalana (3). L,228Ac i el 214Pb són menys abundants i lIurs

continguts es troben entre 20 i 30 Bq/ Kg i entre 14 i 29 BqI Kg de

sediment sec respectivament. Aquests són valors normals en sediments

del Mediterrani (4,5,6) i en del Atlantic (7). A la figura 5.2 es dóna un

espectre gamma d'alta ressolució, corresponent a la mostra L en el

qual hi ha assenyalats els pics corresponents al 214Pb, 214Bi, 137CS, 228_

Ac i 4OK. 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 radionúclids artificials hom observa que el nivel! del

137Cs és tácítment detectable en tots els punts, no així el 134CS el qual

només ha estat detectat en tres del punts mesurats. L'abséncía de

134CS és senyal de I'escasa influencia que I'accident de Txernóbil ha

tingut en aquesta zona del Mediterrani, ja que la emissió procedent

d'aquest accident presentava en el moment de I'emissió una relació

137CS / 134CS de 2. La no presencia de 134CS en la majoria del punts de

mostreig fa eliminar I'fccident de la central nuclear de Txernóbll com
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a font de pol.lució, i permet atribuir el 137CS present com procedent

principalment de les proves nuclears fetes a I'atmosfera fins a la

década deis anys seixanta. Els valors de 137CS oscil.len entre 1.6 Bq/Kg

de sediment sec, per punts amb un percentatge de sorra elevat, fins

a 10 Bq/Kg de sediment seco Aquest valors estan dins de I'interval

trobat per altres autors (8,9,10) en aquesta zona de la Mediterrania

abans de I'accident de Txernóbll i per tant no fan pensar en l'exlsténcla

de cap altra font de pol.lució d'aquest radionúclid en aquesta zona que

la del "fallout" abans esmentat. A la figura 5.3 hom representa I'activitat

del 137CS pels diferents punts mesurats, observant molt poca variació

d'uns punts als altres i rabséncla de cap rnáxím fins i tot a la

desembocadura del riu Besos (punt 27).
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Figura 5.3. Activitat de 137CS 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 referencia a les mostres preses en la segona campanya.

Pot observar-se que en el cas deis punts de mostreig 27 i N hi

ha una gran diferencia entre ambdues campanyes. Aixó ha de

relacionar-se amb els petits canvis de posició i de profunditat existents

en els punts de mostreig considerats identics, i en la variabilitat deis

sediments, la qual cosa comporta canvis en lIur composició. En la

primera campanya les mostres varen prendre's en punts que tenien un

baix contingut en materia orgfmica i un aspecte sorrenc, mentre que

en la segona campanya I'aspecte de les mostres 27* i N* era fangós,

i el percentatge de materia orqaníca havia augmentat sensiblement.

A les figures 5.4, 5.5, 5.6 hom pot observar que hi ha una clara

correlació entre el contingut de 137CS i el percentatge de materia

oraánica .en les mostres preses a le zona 1, zona 2 i zona 3, amb uns

coeficients de correlació de 0.84, 0.91 i 0.82 respectivament.
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Figura 5.4. Correlació entre el 137CS i el % de materia orqáníca en la

zona 1.
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Figura 5.5. Correlació entre el 137Cs i el % de materia orqaníca en la

zona 2.
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Figura 5.6. Correlaci6 entre el 137CS i el % de materia orqánlca en la

zona 3.

A la figura 5.7 hom mostra la correlaci6 del contingut 137CS i el %

de materia orqánioa de les tres zones de presa de mostra. El valor del

coeficient de correlaci6 en aquest cas es de 0.77.

Aquest tipus de correlaci6 és el mateix que ja ha estat també

observat en el capítol anterior en els estudis realitzats amb mostres de

5615. Hi ha autors (11) que observen que molts radionúclids s6n

tácllment absorbits per la materia orqáníca continguda en els

sediments, degut a.r la seva capacitat de bescanvi lóníc i de
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complexació. Altres autors (12,13) afirmen que el 137CS es fixat, tant

pels sóls com pels sediments, especialment per les partícules d'argil la.

% Materia organica

Figura 5.7. Correlació entre el 137CS i el % de materia orqánica de les

tres zones de presa de mostra.

A les taules 5.4 i 5.6 on hom dóna els valors d'activitat i el % de

materia orqánlca deis perfils realitzats, tant pel que fa al nivell de base

(punt 32) com pels punts V, O i M. Hom observa que els radionúclids

naturals presenten una activitat que es manté constant amb la tondária.

El 137CS presenta un comportament molt variable: en el punt
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corresponent al nívall de fans, punt 32·, I'activitat del 137CS disminueix

amb la tondáría tal com calia esperar; en el punt O hom observa una

IIeugera majar activitat en els 2 primers cm; en tant que en els punts

V , 32 i M hi ha un IIeuger augment de I'activitat amb la tondárla. En

qualsevol cas les variacions s6n poc importants. A la figura 5.8 hom

representa I'activitat del 137CS i el % de materia orqánlca 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 materia orqánlca en aquests punts. En el punt

M s'observa un comportament diferent, doncs I'activitat es manté

constant malgrat el IIeuger decreixement del contingut en materia

orqánlca amb la fondáría, tal com es pot apreciar en les figures 5.9 i

5.10 on hom mostra I'activitat del 137CS i el % de materia orqánlca,

respectivament, deis punts de presa de mostra on hom va dur a terme

I'estudi deis perfils.
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Figura 5.8. Activitat de 137CS i % de materia organica en les mostres

de I'estudi deis perfils.
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Figura 5.9. Activitat de 137CS en els perfils.
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Figura 5.10. % de materia orqáníca en els perfils.

No s'ha efectuat cap estudi del perfil dins de la zona 1 ja que

I'elevada velocitat de sedimentaci6 per causa de les aportacions del

emissari no feia preveure cap canvi de composici6 amb la tondárla,

Aquest comportament tan variable pel que fa al contingut en 137CS no

permet deduir cap conclusi6 relativa a Ia possible velocitat de

sedimentació.

Per tal d'estudiar el possible impacte de I'emissari (zona 1)

i del riu Bes6s (zona 2) en la zona costanera (zona 3), hom ha intentat

diferenciar les tres zones definides en el projecte SPIO fent una

correlaci6 entre les diverses variables per intentar delimitar les zones

d'influencia. Hom ha triái com a variables el137Cs d'origen antropoqantc,
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i 1,228Ac d'origen natural. A la figura 5.11 hom representa en els tres

eixos de coordenades els valors de I'activitat deis dos radionúclids

considerats així com els valors del percentatge de materia orpánloa per

totes les mostres estudiades.
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% Materia orqánlca
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Figura 5.11. Representació grafica deis punts de presa de mostra en

funció de I'activitat natural, l'actívítat artificial i del % de materia

orpánlca,
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Hom observa la formació de tres grups: el primer grup format

pels punts 27 i N, els més sorrencs i amb un baix contingut en materia

orqánlca: el segon format per punts pertanyents a les tres zones

estudiades així 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, així en formen part el punt F que

és el més proper a la desembocadura del riu Besós i el punt 21

ambdós pertanyents a la zona 1, els punts 08 i W de la zona 2 i la

majoria deis punts corresponents a la zona costanera (zona 3) ínclós

el punt L
* el qual pertanyia al segon grup en la primera campanya de

presa de mostres.

Per a confirmar aquests resultats várern aplicar a les mateixes

variables l'análisi de reconeixement de models basada en el rnetode de

Ward el qual computa les similituds segons I'expressió:

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 110m ha representat el dendograma que resulta

de
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Figura 5.12. Dendograma corresponent a I'analisi de reconeixement de

models amb les variables 137CS, 228Ac i % de materia orqánlca.



I'aplicació d'aquest métode. Els resultats confirmen i ampllen les

conclusions a les quals havíem arribat en la representació

tridimensional. En el dendograma s'observa la formació de dos grups

o models formats per mostres procedents de les tres zones definides

en el projecte. En el primer grup o model hi ha una clara diferencia

entre els punts M i O pertanyents a la zona 3, deis altres punts del

mateix model. En el segon grup o model els punts N i 27 de la

primera campanya són clarament diferents deis N* i 27* de la segona,

els quals pertanyen al primer model. Un comportament similar és el

que s'observa pel punt L. Aixó demostra que els punts propers a la

costa presenten una variació clara en lIur composició.
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5.6 CONCLUSIONS.

Deis estudis de radioactivitat realitzats en mostres de sediments

de la costa nord de Barcelona hom pot deduir dues conclusions:

1) No hi cap pol.lució específica per radionúclids emissors gamma

de vida IIarga en la zona estudiada. La radioactivitat és baixa l, o be

té origen natural ( 4OK, 212Pb, 214Pb, 212Bi, 214Bi, 228Ac, ... ), o bé té origen

en les proves nuclears a I'atmosfera efectuades a comenc;ament deis

anys seixanta C37CS).

2) Els valors de I'activitat no permeten marcar cap diferencia entre

les zones prévíament definides.
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