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Resumen

En la actualidad, el uso de recursos de agua subterrdnea es esencial para el abastecimiento de agua dulce a la
poblacién. Ante la creciente demanda de estas aguas, es crucial garantizar la calidad y disponibilidad de este
recurso. Por ello, el objetivo de este proyecto es estudiar la evolucién temporal de las concentraciones de 234U y
238U en acuiferos de la provincia de Salamanca a lo largo de seis meses, con el propésito de determinar las varia-
ciones que se producen en el recurso. Con este fin, se han recogido un total de 59 muestras de agua, procedentes
de 10 puntos de la provincia de Salamanca, las cuales han sido preparadas en el laboratorio para llevar a cabo
posteriormente el anélisis de las mismas a partir de la espectrometria «. Los datos extraidos sobre las variaciones
en la concentracién de uranio total y en la relacién de actividad entre el 234U y 233U, se pueden emplear como
un indicador indirecto de las condiciones de reduccién y oxidacion de las aguas subterraneas, lo que ha permitido
identificar como factores tales como la permeabilidad, las precipitaciones o el uso que se hace del recurso, pueden
tener un efecto directo en las condiciones del acuifero. Ademds, aunque los puntos analizados pertenecen a dos
masas de agua, este estudio revela una heterogeneidad hidrogeoldgica en la zona, lo que pone de manifiesto la
necesidad de realizar una caracterizacién de cada punto de forma individual, ya que se muestra que no es posible

caracterizar una masa de agua a partir de un nimero reducido de puntos.

Palabras clave: agua subterranea, uranio, concentraciéon de actividad, relaciéon de actividad, espectrometria .



Abstract

Nowadays, the use of groundwater resources is essential for the supply of freshwater to the population. Given the
increasing demand for groundwaters, it is crucial to ensure the quality and availability of this resource. For this
reason, the objective of this project is to study the temporal evolution of the concentrations of 224U and 238U in
aquifers in the province of Salamanca for six months, with the aim of determining the variations that take place
in the resource. To this end, a total of 59 water samples were collected from 10 sampling points in the province
of Salamanca, which were prepared in the laboratory for subsequent analysis obtained from a spectrometry.
The data obtained on the variations in total uranium concentrations and the activity ratio between 234U and
238U can be used as an indirect indicator of the redox conditions of the groundwaters, allowing the identification
of factors such as permeability, precipitation or resource usage that can directly affect the conditions of the
aquifer. Furthermore, although the sampling points that have been analyzed belong to two water bodies, this
study reveals a hydrogeological heterogeneity in the area, highlighting the need to characterize each point indivi-
dually, as it is demonstrated that it is not possible to characterize a water body based on a small number of points.

Keywords: groundwater, uranium, activity concentration, activity ratio, o spectrometry.



Indice

1. Introduccién

2. Radiactividad ambiental

2.1.

2.2.

Origen de la radiactividad ambiental . . . . . . . . . . . ...
2.1.1. Origen natural . . . . . . . . . . e
2.1.2. Origen antropogénico . . . . . . . . . . e e
Proteccién Radioldgica . . . . . . . . oL

3. Fisica del uranio

3.1.
3.2.
3.3.

3.4.
3.5.
3.6.

Elemento e is6topos naturales . . . . . . . . .. e e
Desintegracion 7 . . . . .. e
Desintegracion v . . . . . . . L e e e
3.3.1. Emisiones « principales de los is6topos naturales de uranio . . . . . ... ... ... ...
Relaciones isotépicas entre el 22U y el 28U y el 24Uy el 238U . . . . .. . ... ... ... ..
Movilizacién del uranio de la roca a las aguas subterrdneas . . . . . .. .. ... ... ... ...
El uranio como indicador ambiental . . . . . . .. .00

4. Espectrometria de particulas « de los isétopos de uranio

4.1.
4.2.

4.3.

Interacciones particulas a . . . . . . .. e e
Espectrometria de particulas o . . . . . . . .. e e
4.2.1. Caracteristicas de la espectrometria de particulas o . . . . . . . . . ... ... ... ...
Sistemas de medida . . . . . . . .. e e
4.3.1. Especificaciones del sistema, . . . . . . . . . .. e

5. Diseno del estudio de concentraciones de 234U y 238U

5.1.
5.2.
9.3.

5.4.

5.9.

Seleccién de los puntos de muestreo . . . . . . . . . L e e e e
Contexto hidrogeoldgico de los puntos de captacién . . . . . . . . . . .. .. ... ... ... ..
Precipitaciones . . . . . . . e
5.3.1. Estaciones meteorologicas . . . . . . . . L. L
Caracterizacion de los puntos de captacion . . . . . . . . . . . . . . e
5.4.1. Cabrerizos (Parque de la Cruz), CBRO1 . . . . ... ... ... ... ... ... .....
5.4.2. Cabrerizos(Camino de los Moriscos), CBR02 . . . . ... ... ... ... .........
5.4.3. Calzada de Valdunciel, CLZO1 . . . . . . . . . . ... e
5.4.4. Valdelosa, VLDOL . . . . . . . . e e
5.4.5. San Pelayo de la Guarena, PLYO1 . . . ... .. ... ... ..
5.4.6. Boada, BDAOL . . . . . . . . . . e
5.4.7. La fuente de San Esteban, FNTO1 . . . . . .. . . ... ... .. ... ... . .......
5.4.8. Martin de Yeltes, MRT . . . . . . . . . . e
5.4.9. Sancti-Spiritus, SNCOL . . . . . . . . . o e
5.4.10. Cabrillas(La Vega), VGAOL . . . . . . . . . e
Frecuencia y diseno de los muestreos . . . . . . . . . .. Lo

6. Procedimiento experimental

6.1.
6.2.

Muestreo y pretratamiento . . . . . . .. L L e
Separacién radioquimica . . . . . .. Lo L L e
6.2.1. Filtracién, marcado y precipitacion . . . . . . . . . ... Lo

ot Ot W W W

0 =~ =

10
11
12
12

15
15
16
16
17
18

21
22
24
26
26
27
28
28
28
28
28
29
29
29
29
29
29



6.3.

6.4.
6.5.
6.6.
6.7.

6.2.2. Extraccion Cromatografica . . . . . . . . . .. L o
Electrodeposicion . . . . . . . ... e
6.3.1. VYNS . . e
Torio . . . s
Medidas por espectrometria de particulas o . . . . . . . ... L L e
Anélisis mediante espectrometria de particulas o . . . . . ... ..o
Prueba t Student . . . . . . . . .. e

7. Resultados

7.1. Masa de agua de Salamanca . . . . . . .. ..o
7.1.1. Cabrerizos (Parque de la Cruz), CBRO1 . . . . . ... ... ... ... ... ......
7.1.2. Cabrerizos (Sondeo junto a depdsito), CBRO2 . . . . . . . . ... .. ... ... ......
7.1.3. Calzada de Valdunciel, CLZO1 . . . . . . . . . . . . . . e
7.1.4. Valdelosa, VLDOL . . . . . . . . . e
7.1.5. San Pelayo de la Guarena, PLYOL . . . . . . .. .. ... .. ...

7.2. Masa de agua La Fuente de San Esteban . . . . . . . . .. .. .. .. ... ..
7.2.1. Boada, BDAOL . . . . . . . . e
7.2.2. La Fuente de San Esteban, FNTO1 . . . . . . . . .. ... . . . .. ...
7.2.3. Martin de Yeltes, MRTO1 . . . . . . . . . . . . .
7.2.4. Sancti-Spiritus, SNCOL . . . . . . . . . . e
7.2.5. Cabrillas (La Vega), VGAOL . . . . . . . ...

8. Discusién

8.1. Puntos de captacién de la masa “Salamanca” . . . . . . .. ... 0oL
8.1.1. Cabrerizos (Parque de la cruz), CBRO1 . . . ... .. ... ... ... . ... .....
8.1.2. Cabrerizos (Sondeo junto a depdsito), CBRO2 . . . . . . ... .. ... ... ... ...
8.1.3. Calzada de Valdunciel, CLZ01 . . . . . . . . . .. .
8.1.4. Valdelosa, VLDO1 . . . . . . . . . e
8.1.5. San Pelayo de la Guarena, PLYO1 . . . . . ... ... ... ... .. ... .. ... ...

8.2. Puntos de captacion de la masa “La Fuente de San Esteban” . . . . ... ... ... ... ....
8.2.1. Boada, BDAOL . . . . . . . . . e
8.2.2. La Fuente de San Esteban, FNTO1 . . . . . . . . . ... ... .. ... ... ......
8.2.3. Martin de Yeltes, MRTO1 . . . . . . . . . . . . . e
8.2.4. Sancti-Spiritus, SNCO1 . . . . . . . . . .
8.2.5. Cabrillas (La Vega), VGAOL . . . . . . . . . e

8.3. Masas de agua . . . . . . . . L e
8.3.1. Masa de agua “Salamanca” . . . . . . . ... L L
8.3.2. Masa de agua “Fuente de San Esteban” . . . . . .. .. ... ... 0.

8.4. Formaciones hidrogeoldgicas . . . . . . . . . L

9. Conclusiones

45
45
45
45
46
46
47
47
47
48
48
48
49

51
o1
51
53
o4
95
56
o8
58
60
61
63
64
66
67
68
69

71



1. Introducciéon

El agua dulce es un recurso indispensable para la supervivencia de la vida humana. Sin embargo, de todo el agua
presente en el planeta Tierra, solo el 3% se trata de agua dulce. De esta cantidad, aproximadamente el 69 % se
encuentra en forma de nieve y hielo permanente, un 1% proviene de aguas superficiales, y el 30 % se corresponde
con aguas subterraneas [15]. Estas aguas subterrdneas, “que se encuentran bajo la superficie del suelo en la zona
de saturacién y en contacto directo con el suelo o subsuelo” [51] constituyen una de las principales fuentes de
abastecimiento y reservas de agua, no solo para el consumo humano directo, sino también para actividades esen-
ciales como la agricultura y la ganaderia. Se estima que alrededor de la mitad del agua potable disponible en la
Tierra proviene de acuiferos [15], o lo que es lo mismo, de formaciones geolégicas que poseen una permeabilidad
y una porosidad tales que son capaces de permitir el almacenamiento y la extraccién de grandes cantidades de
aguas subterrdneas [52].

A medida que avance el cambio climatico, se prevé que el uso de aguas subterraneas aumente debido al aumento
en la frecuencia y la intensidad de las sequias [16]. Este escenario hace que el monitoreo y estudio de estas aguas
sea cada vez mads necesario, dado el papel fundamental que juegan en el abastecimiento de agua. Asi, llevar a
cabo estudios sobre estas aguas y su evolucion en el tiempo es esencial.

En particular, una de las principales preocupaciones relacionadas con las aguas subterrdaneas es la radiactividad
natural derivada del contacto directo entre el agua y las formaciones rocosas. Asi, esta radiactividad natural
procede de la desintegracién de los radionucleidos que forman parte de las cadenas de desintegracion natural:
2357, 238U y 232Th, y del *°K. Estos elementos radiactivos se encuentran presentes en diversos sistemas como
el agua, las rocas y los sedimentos, y su comportamiento estd influenciado por factores fisico-quimicos [6] que
afectan de manera diferente a sus isétopos naturales. Esta caracteristica convierte a los isétopos de uranio en
unos valiosos indicadores ambientales, utilizados en numerosos estudios para monitorear la calidad del agua en
acuiferos y para evaluar distintos procesos, como por ejemplo, el flujo del agua.

A lo largo de las tltimas décadas, diversos estudios han tratado la caracterizacion y el anélisis de los acuiferos a
través de distintos métodos. Estudios previos han demostrado como las concentraciones de uranio en las aguas
subterraneas pueden aportar informacion sobre las condiciones del acuifero. Por ejemplo, el estudio Large-Scale
Uranium Contamination of Groundwater Resources in India investigd la presencia de uranio en las aguas sub-
terraneas de India, cuantificando la cantidad de uranio y ayudando a identificar factores que contribuyen a las
altas concentraciones de uranio en estas aguas. En este caso, los datos obtenidos se comprenden a partir de facto-
res geoldgicos, hidroquimicos y antropogénicos [5]. Otro estudio, Groundwater Uranium Origin and Fate Control
in a River Valley Aquifer, evalud las concentraciones de uranio en un acuifero de gravas cuaternarias y analizé los
procesos hidrogeoquimicos responsables de la transferencia de uranio en el sistema. Se identificaron reservorios de
uranio y se estudié cémo factores como la geoquimica, la mineralogia y las condiciones hidrogeoquimicas afectan

la acumulacién y movilidad del uranio en el acuifero [3].

En un contexto més cercano, el estudio Natural radionuclides behaviour in drinking groundwaters from Castilla
y Leon, Spain caracterizo radiologicamente las aguas subterrdneas de la regién de Castilla y Leon destinadas al
consumo humano. Los resultados mostraron una notable variabilidad geografica en las concentraciones de uranio,
lo que pone de manifiesto la necesidad de llevar a cabo una vigilancia para garantizar la calidad del agua potable
y proteger la salud publica [7]. De manera similar, en el acuifero Continental Intercalaire, ubicado en el Sahara
argelino-tunecino, se estudié el comportamiento de los isétopos de uranio en aguas subterraneas, con el objetivo
de identificar los reservorios y las condiciones oxidativas y reductoras, asi como los caminos preferenciales de flujo
en el drea de descarga [2].



A pesar de los avances que ha supuesto en el conocimiento los estudios previos realizados, la mayoria de estos
trabajos de investigacion se centraron en medidas unicas de las concentraciones de los is6topos de uranio en el
agua y no en la evolucién que se produce en estos niveles a lo largo del tiempo. Esta falta de conocimiento es
la que ha motivado la realizacion de este proyecto, con el fin de poder caracterizar lo que sucede en las aguas,
no solo de forma puntual, sino a lo largo de los meses, analizando si se producen variaciones significativas en
las concentraciones de actividad de los is6topos de uranio en las mismas y en el caso de que asi sea, identificar
los factores que provocan dichos cambios. Asi, en este proyecto se estudiard la evoluciéon que se produce en
las concentraciones de actividad de los is6topos naturales de uranio en las aguas subterraneas de 10 puntos de
muestreo de la provincia de Salamanca, correspondientes a dos masas de agua distintas, durante seis meses, lo
que supone un total de 59 muestras recogidas, preparadas y analizadas. Estas masas de agua son las unidades
bésicas de gestién y hacen referencia a voliumenes de aguas subterraneas en un acuifero o en varios acuiferos que
estan diferenciadas de una forma clara, de acuerdo con los criterios de la Directiva Marco del Agua [53].

En este manuscrito se describe el estudio realizado. En primer lugar, se presenta un marco tedrico, para lo cual
se inicia con la descripcién de la radiactividad ambiental y la proteccién radioldgica necesaria para mitigar los
riesgos. A continuacion, se presenta al elemento clave de este proyecto: el uranio, junto con sus isétopos naturales
radiactivos y sus principales emisiones y las relaciones isotépicas entre ellos. Ademds, se describe el decaimiento
«, que suporne la base de este proyecto, y cémo se moviliza el uranio a la roca, sirviendo de indicador ambiental.
Posteriormente, se trata la espectrometria «, para la cual se presentan las caracteristicas de la técnica y los
sistemas empleados. En la siguiente seccién, se muestra cémo se ha realizado el disenio del estudio, al que le
prosigue una explicacién detallada del procedimiento experimental llevado a cabo para cada una de las muestras,
desde el propio muestreo hasta las medidas y andlisis realizados, lo que lleva a presentar los resultados obtenidos
para las 59 muestras, asi como una discusion e interpretacion de los mismos.



2. Radiactividad ambiental

“La radiactividad es la caracteristica de ciertos dtomos inestables (radiontclidos) de liberar espontdneamente
radiacion nuclear, generalmente en forma de particulas « o 8, frecuentemente acompanadas de rayos . Esta
radiacién se genera cuando el ntcleo sufre una desintegracion radiactiva y se transforma en un isétopo distinto,
que puede ser radiactivo (inestable) o no radiactivo (estable) segin su cantidad de protones y neutrones. El
nucleo resultante, conocido como “ntcleo hijo”, normalmente pertenecerd a un elemento quimico diferente al del

isétopo original” [38].

2.1. Origen de la radiactividad ambiental

La radiactividad ambiental tiene dos fuentes: una es natural y la otra es artificial, a menudo denominada antro-
pogénica.

2.1.1. Origen natural

= En la corteza terrestre se encuentran radionucleidos como el 238U, el 23°U, el 232Th y el °K, cuyo origen se
remonta a la creacién del sistema solar. Estos radionticlidos poseen semividas muy largas: 4.47 - 10° aflos,
0.740 - 10° afios, 14 - 10° afios y 1.25 - 10% afios [50], respectivamente, lo que permite su presencia en la
composicion interna de la Tierra, cuya formacién se remonta a hace 4.543 miles de millones de anos.

El 232Th, el 235U y el 238U, encabezan tres de las cadenas de desintegracién naturales. Cuando se habla de
una cadena de desintegracion, se hace referencia a una secuencia de reacciones nucleares, que consisten en
la desintegracién de un radiontclido, al que se le conoce como nicleo padre, en una serie de radionuclidos
hijos, hasta llegar a un ntcleo estable. En el momento en el que se alcanza este nicleo, esta secuencia
finaliza, ya que a partir de este no se producen més desintegraciones radiactivas.

= Los rayos césmicos suponen la otra fuente de radiacion natural ambiental. Se tratan de particulas subatémi-
cas, principalmente protones y nucleos de helio, que poseen energias muy elevadas y cuyo origen se remonta
al espacio exterior. Asi, se encuentran radionucleidos en la naturaleza que se forman como consecuencia de
la interaccién de estos rayos césmicos con nticleos presentes en la Tierra. Este es el caso del 4C, que se
forma cuando los neutrones de los rayos césmicos interactiian con niicleos de N, o del "Be que aparece
como consecuencia de la interaccién de los rayos césmicos con niicleos de N o 160, otros ejemplos de
radionticlidos de origen cosmogénico son el 26A1 o el 36CL

La Figura 1 muestra las tres cadenas de desintegracién naturales que se mencionaron anteriormente.
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Figura 1: Tres cadenas de desintegracién naturales. Imédgenes extraidas de [9]



2.1.2. Origen antropogénico

Ademas del origen natural, el hombre también es causante de la presencia de radionucleidos en el medio
ambiente a partir de actividades como la industria nuclear, la medicina o las pruebas nucleares realizadas
para bombas y armas nucleares a partir de los anos 50. Entre estos radionucleidos de origen artificial se
encuentran el %°Co, el 137Cs o el 2! Am. Ademss, el ser humano también es responsable de alterar las
concentraciones de tritio o de '*C presentes en la naturaleza.

2.2. Proteccion Radiolégica

La proteccion radioldgica es una accién cuyo fin es proteger al medio ambiente y a las personas de los efectos
perjudiciales que pueden aparecer como consecuencia de la exposicién a radiaciones ionizantes [12], cuyo
origen puede ser tanto artificial como natural. Los efectos de la radiacién estdn vinculados a la dosis absor-
bida, D, que se define como el valor medio de la energia impartida a un volumen con masa dm, D = de/dm,
sin embargo, el riesgo bioldgico no depende exclusivamente de la deposiciéon de la energia, por lo que se
definen la dosis equivalente, H, y la dosis efectiva, Hg. La primera tiene en cuenta los efectos que producen
las mismas dosis absorbidas como consecuencia de radiaciones de distinto tipo, mientras que la segunda
tiene en cuenta la sensibilidad de cada tejido y érgano, por lo que mide el riesgo global de exposicion. Asi,
el concepto de dosis es fundamental cuando se habla de proteccion radioldgica, puesto que permite evaluar
los posibles riesgos para la salud asociados a la exposicion.

Cuando la dosis supera ciertos limites, la radiacién puede afectar el funcionamiento de tejidos y/u 6rganos,
pudiendo producir efectos agudos tales como enrojecimiento de la piel, caida de cabello, quemaduras...
Estos efectos son mas graves a dosis elevadas y tasas de dosis mas altas. En cambio, si la dosis de radiacién
es baja y/o se administra durante un periodo prolongado, baja tasa de dosis, el riesgo se reduce, ya que
aumenta la posibilidad de que el dano se repare, aunque existe el riesgo de efectos a largo plazo. Estos
efectos no ocurrirdn necesariamente, pero su probabilidad aumenta proporcionalmente con la dosis [15].

Existen varios organismos tanto nacionales como internacionales con competencias en materia de protec-
cién radiolégica, entre los que se encuentran la ICRP (Comisién Internacional de Proteccién Radioldgica),
UNSCEAR (Comité Cientifico de las Naciones Unidas para el Estudio de los Efectos de las Radiaciones
Atémicas), OIEA (Organismo Internacional de Energia Atémica) o el Consejo de Seguridad Nuclear, CSN.
En Espana, la Unién Europea a través del tratado de EURATOM, establece la normativa sobre proteccién
radiolégica que se les exige a los estados que forman parte de la Unién Europea.

Como este proyecto se centra en el estudio de acuiferos que pueden ser usados como fuentes de aguas de
consumo humano, se pondré el foco en el area de la proteccion radiolégica que dictamina las propiedades
que han de tener estas aguas para ser aptas para el consumo. En Espana, los criterios técnicos-sanitarios
de calidad que han de poseer las aguas de consumo, su control y suministro, estan estipulados en el Real
Decreto 3/2023 [17]. En el Anexo I de este decreto se establece que para considerar un agua como apta para
el consumo sus valores de actividad beta resto no pueden superar los 1.0 Bq/L, mientras que los valores
de actividad alfa total deberdn ser inferiores a 0.1 Bq/mL. Asimismo, la dosis indicativa, DI, ha de ser
inferior a 0.1 mSv, definiéndose la dosis indicativa como “la dosis efectiva comprometida por un ano de
ingesta debida a todos los radiontuclidos cuya presencia se haya detectado en agua de consumo, ya sean de



origen natural o artificial, excluidos el tritio, el potasio-40, el radén y los productos de desintegracion del
radén de vida corta” [17]. La determinacién de la dosis indicativa se realiza suponiendo que para un adulto
medio el consumo de agua anual es de 730 L, dos litros al dia. Para su cédlculo se tienen en cuenta tanto las
concentraciones de radionucleidos medidos, como los coeficientes de las dosis que se recogen en la Tabla A
de dicho Anexo L.

Radiontclido | Concentracién | Radioniticlido | Concentracion
Artificial derivada [Bq/L] Natural derivada [Bq/L]
4c 240 238U 3.0
908y 4.9 24y 2.8
239Py 0.6 226Ra 0.5
240py 0.6 228Ra 0.2
241 Am 0.7 210py, 0.2
60Co 40 210pg 0.1
13105 7.2
137Cs 11
1317 6.2

Tabla 1: TABLA A ANEXO I

Se considera entonces que un agua es apta para el consumo cuando se cumple que

> G < g

ya que el cumplimiento de la desigualdad anterior es equivalente a que la dosis indicativa, DI, sea inferior
a 0.1 mSv. En dicha expresién, n hace referencia al nimero de radionucleidos que han sido detectados,
Ci(med) la concentracién de actividad que se ha medido para el radionucleido 4, y C;(der) la concentracién
derivada del radionucleido 1.

Todos los radionticlidos naturales que contribuyen a la dosis indicativa, a excepcién del ??®Ra, forman
parte de la cadena de desintegracién del 22%U. En Castilla y Leén, el 224U y el 23%U son los principales
contribuyentes a la dosis [7], ademés de ser unos indicadores ambientales sobre las propiedades fisico-
quimicas de los acuiferos en los que estan presentes. Por ello, el enfoque del estudio se centrara en estos dos
is6topos de uranio. Cabe destacar que, aunque estos dos is6topos de uranio son los mayores contribuyentes
a la dosis debido principalmente a su concentracién derivada, estos no son los mas toxicos ni los que
suponen un mayor riesgo para la salud. Asi, si se define la toxicidad de un radiontclido como “la capacidad
del niclido de causar dano, debido a sus radiaciones emitidas, cuando es incorporado en un cuerpo”; se
concluye que radionucleidos naturales como el 219Pb, el 2!0Po, el 226Ra o el 22Ra, son més téxicos y por
tanto mds peligrosos para el ser humano que los isétopos naturales del uranio [14].



3. Fisica del uranio

Puesto que este trabajo se va a centrar en el estudio del uranio, se considera importante presentar a dicho

elemento.

3.1. Elemento e is6topos naturales

El uranio es un elemento quimico que se representa a través del simbolo U y cuyo nimero atémico es el
92. Este elemento presenta tres isétopos naturales: el 234U, el 235U y el 238U, siendo los tres emisores a, lo
que se traduce en que los tres, durante la desintegracién radiactiva, emiten particulas «, es decir, nticleos
que poseen dos neutrones y dos protones, 3He.

El 238U es el més abundante en la naturaleza, ya que supone aproximadamente el 99.28 % del uranio natu-
ral, mientras que el 23U y el 234U, solamente suponen el 0.72 % y el 0.0055 %, respectivamente.

Tal y como se mencioné previamente, el 22°U y el 233U encabezan dos de las cadenas de desintegracién
naturales. Si se presta atencién a las cadenas de desintegracién de la Figura 1 se puede apreciar que los
decaimientos que tienen lugar son o y 8~. El por qué de la alternancia de este tipo de emisiones radica en
la necesidad de los nicleos de alcanzar la estabilidad a través del ajuste de su masa y de la relaciéon entre
neutrones y protones: la emisiéon « se produce en nicleos pesados, que al emitir una particula «, consiguen
reducir su masa; sin embargo, cuando se producen este tipo de desintegraciones, los nicleos hijo alcanzan
un desajuste en la proporcién de neutrones y protones, que es compensada con decaimientos del tipo 57,
ya que estos ultimos transforman un neutrén en un protén, sin alterar la masa del nicleo, pero variando
su numero atémico.

Es conveniente para entender lo expresado en el parrafo anterior, comprender lo que sucede en los dos
tipos de desintegracion mencionados, por lo que se procede a explicar lo que ocurre en un proceso de
desintegracién S~ y en uno de desintegracion «. El tipo 8~ se mencionard de forma mads breve, mientras
que para la desintegraciéon a se entrard més en detalle, ya que es este proceso se usard para la deteccién de
los is6topos de uranio.

3.2. Desintegracion 5~

Las desintegraciones S~ se dan en ntcleos que poseen un exceso de neutrones mediante la emision es-
pontanea de un electrén. Si se representa al nticleo padre como ‘}X , entonces ocurre lo siguiente

72X oo Y +e +1 (2)

en este proceso lo que sucede realmente es que un neutrén se convierte en un protéon emitiendo un electrén

y un antineutrino

n—opte 4+, (3)



Se define entonces la energia neta liberada, Q, como la diferencia de masas, que es equivalente a la diferencia
de energias de enlace

Q = mXCQ — 7’TL}/C2 (4)

donde myx hace referencia a la masa del nicleo padre, my a la del nicleo hijo.

Teniendo en cuenta la conservacion de la energia, se puede expresar la energia neta liberada como la suma
de las energias cinéticas de las particulas liberadas

Q="T; +Tp + Ty (5)

Asi, si se cumple que Ty = 0, la energia cinética maxima del electrén se dard cuando Ty = 0 y la minima
cuando Ty = @, lo que supone la aparicién de un espectro continuo para el electrén en el que su energia
cinética varfa entre 0 y Q.

3.3. Desintegracién o

En una desintegracién «, lo que sucede es que un nicleo atémico, g‘X, emite una particula «, es decir, un
niicleo de la forma 3He, dando lugar a un nuevo nicleo que posee dos protones y dos neutrones menos que
el nicleo original, éjéY. Esto es:

A 4 A—4
7X =y He+,_5Y (6)
Este tipo de procesos ocurren como consecuencia de la repulsiéon coulombiana: la particula « consigue atra-

vesar la barrera de potencial a través del efecto tinel, lo que hace que esta escape del ntcleo [21].

A partir de la expresién (6) y asumiendo que el niicleo padre no estéd excitado, se aplica la conservacién de

energia

mxc® =mac® + T, +myc® + Ty (7)

donde mx hace referencia a la masa del nucleo padre, my a la del nticleo hijo, Ty es la energia cinética
del ntcleo hijo y T, es la energia cinética de la particula alfa.

Del mismo modo, se aplica la conservaciéon del momento, obteniéndose que:



La energia neta liberada en este proceso, de acuerdo con lo expresado en la ecuacién 4, se corresponde con

Q = mxc® —mac® —myc? (9)

donde myx hace referencia a la masa del nicleo padre, my a la del nicleo hijo y m, es la masa de la

particula a.
Esta energia neta liberada se puede expresar en funcién de las energias cinéticas como

Q=T,+1Ty (10)

Se tratan la energia y el momento de forma clasica. Esto se debe a que la energia de la masa en reposo
de los nucleos es mucho mayor que la energia disponible, ya que esta ultima serd de unos cuantos MeV,
mientras que el nicleo hijo tendrd en torno a 200 nucleones, siendo la masa en reposo de cada nucleén
superior a los 900 MeV. Asi, se aplica la forma clasica para la energia, pudiendo expresar la energia neta
liberada como

P2 P2 o o
Q=Ta+ ot =Tot - T, (14 o) (11)
2my 2Mme My my

A partir de la ecuacién anterior, se puede representar la energia cinética de la particula a como

T.= QU+ %)~ QM+ ) ~ QU - ) (12)

Si se toma como referencia el 2*4U, uno de los isétopos de uranio estudiados, se tiene entonces que un
nimero mésico A = 234, de forma que

To ~ Q1 — %) ~ 0.983Q (13)

Puesto que la energia neta liberada se reparte entre el nicleo hijo, Y, y la particula «, esto supone que
en este caso, mds del 98 % de esta energia liberada se transfiere a la particula «. El resto, un porcentaje
inferior al 2% es transferido al niicleo hijo y es lo que se conoce como energia de retroceso. Esta energia de
retroceso serd fundamental para comprender posteriormente el desequilibrio entre el 234U y el 238U.



3.3.1. Emisiones a principales de los is6topos naturales de uranio

Este proyecto se centra en el estudio de los isétopos naturales de uranio en aguas subterraneas, a partir de
las emisiones a de los mismos. Con este fin y a efectos de poder caracterizar correctamente las muestras
evaluadas, es imprescindible conocer las principales emisiones de los radioisétopos estudiados. A tal efecto,
se muestran en la Tabla 2 las principales emisiones de dichos radiontclidos, incluyendo la energia corres-
pondiente a cada una de estas emisiones y la probabilidad de dicha emision. Estos valores son los que seran
empleados a la hora de llevar a cabo el andlisis de las medidas realizadas.

Is6topo | E[keV] I[%)]
B8y 4151(5) 21(3)
) 4198(3) 79(3)
B5U 4153(3) 29.7(18)
35U | 4216.0(10) | 6.10(19)
By 4219(6) 0.123(6)
By 4266(3) 0.23(3)
5y 4283(3) 0.11(4)
By 4323 0.167(13)
U | 4323.2(10) | 3.58(20)
5y 4357 0.21(13)
35y 4364.6(8) | 18.94(13)
B5U 4377 0.35(19)

B5U 4395.7(7) | 57.8(4)
25U 4415.1(8) | 3.09(6)
U | 4438.3(22) | 0.25(3)
U | 4502.9(11) | 1.28
B5U 4556.5(9) | 3.82
B5U 4597.7(7) | 4.77(7)
B4y | 4603.5(15) | 0.20(1)
BAU | 4722.4(14) | 28.42(9)
BAY | 4774.6(14) | 71.38(16)

Tabla 2: Principales emisiones « del 234U, el 225U y el 238U [37].

En la tabla que se acaba de presentar, Tabla 2, se puede apreciar que las emisiones de 23U son menos
energéticas que las del 235U, que a su vez son menos energéticas que las del 234U, lo que supone que en un
espectro de particulas o, las emisiones del 238U se sittien a la izquierda de las del 23°U que a su vez se sittia
a la izquierda de las del 234U, ya que el canal se relaciona directamente con la energfa, por lo que un valor
mayor en el eje x, implica una mayor energia. Teniendo en cuenta que los tiempos de semivida del 234U,
25U, y 238U, son 2,46 - 105 afios, 0,740 - 10% afios y 4,47 - 10° afios, [50] respectivamente, se puede ver que
los radionucleidos con tiempos de semivida mas altos emiten particulas menos energéticas que aquellos que
poseen tiempos de semivida menores. Este patron detectado llevé al desarrollo de la Ley de Geiger-Nuttall,
que establece una relacién entre la constante de decaimiento de un isétopo radiactivo y la energia de las
particulas a que emite.
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3.4. Relaciones isotépicas entre el U y el 23U y el ‘U y el 2*U

A la hora de realizar estudios enfocados en el uranio, es interesante ademas de conocer la cantidad de uranio
total de la muestra, estudiar el cociente isotépico de la misma. La relacién isotépica entre el 23°U y el 238U,
se mantiene constante en sistemas que no han sido contaminados por actividades nucleares, presentando
un valor de 0.04605(9). Esto deriva del hecho de que ambos encabezan dos cadenas de desintegracién
independientes, asi como de que ambos son isétopos de un mismo elemento y por tanto presentan el mismo
comportamiento quimico. Es por este motivo, que en este estudio no se estudiard la evolucién de esta

relacién.

El 234U, como se ha visto previamente, forma parte de la cadena de desintegracién del 23%U: el 238U decae
al 234Th a través de una desintegracién a, que a su vez decae al 23*Pa, mediante una desintegracién 5,
emitiendo un electrén. El 234Pa decae entonces a través de una desintegracién 5, de forma que se llega al
2341U. Esto es

28y By P mapy B asap g

Asi, en un sistema cerrado, en el cudl haya transcurrido el suficiente tiempo como para alcanzar el equili-
brio secular entre el 233U y el 234U, se observa que el ratio de actividad de ambos isétopos es igual a la
unidad. El equilibrio secular se refiere al hecho de que la tasa de desintegracion del nicleo hijo, en este caso
el 234U, sea igual a la del nticleo padre, 238U. Esta situacién se presenta cuando la semivida del padre es
mucho mayor que la del isétopo hijo y cuando ademas ha transcurrido suficiente tiempo como para alcanzar
este equilibrio. El tiempo necesario para alcanzar esta situacién se determina a partir de las constantes de
decaimiento: teq.sec. = In(A2/A1)/(A2 — A1). Los valores de estas constantes para los nicleos mencionados
son: A(238U) = 4.916 - 10718571 y A(?34U) = 89.47 - 107155~ [50], lo que implica que esta situacién de
equilibrio se alcanza en los sistemas cerrados tras unos 1.096 - 10'* segundos, unos 3.47 millones de afios,
es decir, algo més de 14 semividas del 24U

Sin embargo, en sistemas abiertos existen muchas situaciones en las que se rompe esta situacién de equi-
librio y donde este cociente isotdopico estd regulado por factores fisicos. El efecto conocido como retroceso
alfa afecta directamente a este desequilibrio entre el 234U y el 228U, ya que el 234U forma parte de la cadena
de desintegracién del 238U : cuando se produce una desintegracién «, en este caso del 233U | el nticleo hijo,
el 234Th, sufre un desplazamiento en el sentido opuesto al que lo hace la particula «. Esto provoca que
parte de los hijos que se han generado durante esa desintegracién « se expulsen del mineral en el que se
encuentran, liberandose al entorno. Ademés, se favorece la posterior movilizacién de los ntcleos hijos, ya
que una parte de estos quedan atrapados en areas cristalograficas danadas dentro del mineral [34].
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3.5. Movilizacion del uranio de la roca a las aguas subterraneas

El uranio se encuentra presente en las rocas que conforman la corteza terrestre, pudiendo liberarse al medio
ambiente mediante procesos de lixiviacién. Este fenémeno ocurre cuando el agua se infiltra y entra en con-
tacto con las formaciones rocosas que contienen uranio, disolviendo y arrastrando el mineral, de forma que
se facilita su transferencia hacia las aguas subterrdneas. De este modo, el uranio, que inicialmente estaba
contenido en las rocas, se transporta, contaminando los acuiferos.

Con el fin de comprender la transferencia del uranio y su presencia en las aguas subterrdneas, es impres-
cindible tener en cuenta algunas propiedades quimicas del mismo, ya que los estados de oxidacién del
uranio juegan un papel fundamental en la movilizacién del uranio en aguas subterraneas. Asi, en cuanto
a los estados de valencia, el uranio presenta dos estados de oxidacién primarios: el U(IV), con carga +4,
que es menos soluble y que suele formar compuestos cuya solubilidad es baja, y el U(VI), que es el que
predomina en acuiferos oxigenados [13], con carga +6, mds soluble en agua y que forma compuestos como
los complejos de uranilo, (UO3), que son solubles y mds méviles [24]. Esto hace que la cantidad de uranio
presente en las aguas subterrdneas sea muy sensible a las condiciones de reduccién-oxidacién [33] y a facto-
res fisico-quimicos, lo que implica que una variacién en estas condiciones suponga un cambio significativo
en la cantidad de uranio total del agua: en condiciones oxidativas, el uranio se presenta principalmente en
su forma hexavalente, uranilo UO§+, que tal y como se acaba de mencionar es altamente soluble y mévil.
Ademsds, la presencia de carbonatos juega también un papel muy importante, ya que estos favorecen la
formacion de complejos solubles de uranilo, potenciando la liberaciéon del uranio de las fases sélidas. Por
otra parte, cuando nos encontramos en ambientes reductores, el uranio se reduce a su forma tetravalente,
U(IV), la cual es insoluble y tiende a precipitar.

3.6. El uranio como indicador ambiental

El hecho de que el uranio esté presente en numerosos sistemas, como agua, rocas, sedimentos... y que su
comportamiento se vea afectado por factores fisico-quimicos [6] que no afectan por igual a todos sus isétopos
naturales, nos permite emplear este elemento como indicador ambiental.

Una de sus principales aplicaciones es emplearlo como indicador de las condiciones redox: en condiciones
oxidativas, la presencia de ambos isétopos, el 234U y el 238U en el agua se favorece desde un punto de vista
quimico, lo que hace que aumente la concentracién de uranio y que no se espere ningun fraccionamiento
isotépico; mientras que bajo condiciones reductoras, se espera una mayor movilizacién del 234U respecto al
2381, puesto que se favorece fisicamente al 234U, como consecuencia del retroceso alfa, lo que darfa lugar
a un coeficiente isotépico con un valor superior a uno. Asi, este ratio proporcionaria de forma indirecta
informacion sobre el sistema en estudio. Y por tanto, se puede emplear el uranio como indicador de ciertas
propiedades del acuifero en estudio y del entorno del mismo. Extraer informacién, por ejemplo, de las con-
diciones oxidativas o reductoras, puede ofrecer pistas indirectas sobre la presencia de otros radiontclidos
en el agua, lo que podria ser relevante para evaluar riesgos asociados a la contaminacién radiactiva. Esto se
debe a que, por ejemplo, en ambientes reductores se favorece la presencia de radionticlidos como el 226Ra
o el 228Ra [19], ambos téxicos para el ser humano.
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Asimismo, el estudio de la relacién de actividad entre los isétopos 234U y 238U aporta informacién sobre
la lixiviacién o movilizacién del uranio cuando se producen interacciones con el agua subterrdnea. Este
ratio, ademds, podria aportar informacién sobre el movimiento del agua a través de las rocas, asi como
de la interaccién que esta sufre con los distintos materiales geoldgicos puesto que este coeficiente se ve
afectado por condiciones como la litologia, el clima o el alcance de las interacciones agua-roca [2]. Incluso,
se podria emplear el uranio junto con otros elementos, como el torio, como método de datacién de algunos
sistemas. Ademads, cambios significativos en la concentracién de uranio en zonas cercanas a la industria nu-

clear o en zonas en las que se lleva a cabo la mineria de uranio servirian como indicadores de contaminacién.

Se concluye entonces que los estudios cuantitativos de la cantidad de uranio presentes en las aguas sub-
terrdneas y del coeficiente isotépico entre el 234U y el 233U son indicadores de valiosa informacién sobre
los acuiferos de estudio de forma que estos indicadores permiten no solo comprender mejor los sistemas de
agua subterranea, sino también obtener datos indirectos sobre la posible presencia de otros radiontuclidos,
contribuyendo al monitoreo ambiental y a la gestiéon de estos recursos.
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4. Espectrometria de particulas o de los is6topos de uranio

4.1. Interacciones particulas «

Las particulas «, tal y como se explicé previamente, son particulas que constan de dos protones y dos neu-
trones, y por tanto se conocen como particulas cargadas pesadas, poseen una masa de unos 3.73 GeV/c? y
una carga +2e. Esto provoca que la capacidad de penetracion de estas particulas sea baja, lo que supone
que se detengan al atravesar unos pocos centimetros en aire y que en la mayoria de sélidos su recorrido

maximo no supere las 100 micras.

Este alcance, que se define como el espesor necesario para atenuar completamente la radiacién, depende
tanto del material en el que penetra la particula «, como de la energia de esta. En particulas cargadas, el
principal método de pérdida de energia se produce a través de la interaccién con los electrones orbitales
de los dtomos del material en el que penetran. Asi, cuando se produce este tipo de interaccién se puede
provocar una excitacion, en la que el electréon transiciona a un nivel energético mayor, o una ionizacién,
que supone la eyeccién del electrén del atomo. Puesto que para que se produzcan tanto la excitacién como
la ionizacién es necesario que la particula « pierda energia, esta se ird frenando a medida que sufra interac-
ciones. Si bien es cierto que necesita un gran nimero de interacciones para conseguir frenar por completo
a este tipo de particulas, la cantidad de electrones en el medio es muy alta, lo que se traduce en que la
particula « sufra un ndmero elevado de interacciones por unidad de recorrido. La desviaciéon que sufren
estas particulas cargadas es practicamente nula, por lo que se puede asumir una trayectoria recta, a lo largo
de la cual la particula pierde energia de forma continua [29] [21].

Sin embargo, esta pérdida de energia no es lineal, sino que depende de la velocidad de la particula. El poder
de frenado, S, es la magnitud que expresa esta pérdida de energia en funcién de la longitud recorrida, y
depende de la velocidad de la particula «a, v, y de la densidad electronica y el nimero atémico, n'y Z del
medio en el que penetra:

dE nZ?
e
dx v2

(15)

Esto muestra que, cuanto menor sea la velocidad de la particula, mayor sera la pérdida de energia y como
consecuencia, estas particulas perderan la mayor parte de su energia al final del recorrido, en lo que se
conoce como Pico de Bragg.

15



4.2. Espectrometria de particulas «

La energia de las particulas a que se emiten durante un proceso de decaimiento es discreta y estd bien
definida, tal y como se mostré en la Ecuacién (12), lo que permite identificar al niclido que la emite. Esto
implica que el espectro de energia seria una delta de Dirac centrada en el valor de energia de la particula
emitida, sin embargo, al estudiar un espectro de este tipo, se observa que los picos no son una delta de
Dirac, sino que poseen una distribucién que es proporcional a la actividad, asimétrica. Esta distribucién
es de tipo gaussiano, con una cola a bajas energias. La funciéon de respuesta del detector se ve reflejada
directamente en esta distribucién, de forma que la distribucién gaussiana se debe a las pérdidas de energia
electrénica y nuclear, mientras que la cola a bajas energias en el pico estd originada principalmente por
procesos de absorcion.

La técnica de espectrometria se basa principalmente en la generacién de un espectro caracteristico a partir
de la interaccién radiacion-detector, de forma que este espectro permite identificar la radiaciéon que ha sido
medida y la energia de la misma. Dentro de la espectrometria, se hacen diferenciaciones, dependiendo del
tipo de radiacién de estudio. Este trabajo se centra en la espectrometria de particulas «, ya que los is6topos
de estudio son todos emisores « y se considera la técnica mas 6ptima para el objetivo final de este proyecto,
ya que, sin tener en cuenta los efectos de la separacién radioquimica, es la que presenta unos limites de
deteccién més bajos. Asi, se emplea esta técnica para la caracterizacién y estudio del uranio presente en
las muestras analizadas.

4.2.1. Caracteristicas de la espectrometria de particulas «

Esta técnica por lo general es monoelemental, ya que como se mencioné con anterioridad, las particulas
« tienen poco poder de penetracion, lo que regula el método de preparacién de las fuentes. Asi, la espec-
trometria « viene condicionada principalmente por dos factores: por un lado los sistemas de medida y por
otro la preparacién de la fuente, ya que es importante eliminar elementos cuyas emisiones puedan solaparse
con las emisiones de los radioisétopos de estudio y disponer de un sustrato con un espesor pequeno, de ahi
la necesidad de llevar a cabo la preparacion de las muestras incluyendo una separacion radioquimica. Esta
separacion radioquimica consiste en la separacién secuencial de torio y uranio a través de una separacién
cromatrografica y precede a un proceso de electrodeposiciéon. El procedimiento de toda esta preparacién
experimental se detalla més adelante en la Seccién 6.

En cuanto a los sistemas de medida, algunas de las caracteristicas principales y destacables de la espectro-
metria « son el bajo fondo que presenta, proporcionando una alta sensibilidad de conteo, y los bajos limites
de deteccidn, lo que permite cuantificar las actividades de los distintos isétopos de uranio, atin cuando estas
son muy bajas.

Un espectro tipico de fondo se muestra en la Figura 2. El espectro que se presenta pertenece a una medida
de 300000 segundos. La region en la que se centra el estudio abarca aproximadamente desde los 4150 keV
hasta los 4775 keV donde se puede apreciar como en ninguno de los canales el fondo presenta mas de una
cuenta. Teniendo en cuenta las dreas de los picos medidos y el nimero de cuentas del fondo, podemos
determinar que este no tiene ninguna implicacién en nuestras medidas.
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Figura 2: Fondo de espectrometria de particulas « en una de las cAmaras usadas. La imagen se ha obtenido a
partir el software MAESTRO que permite la visualizacién de los espectros.

4.3. Sistemas de medida

Los detectores seleccionados para llevar a cabo las medidas de nuestras fuentes son detectores de se-
miconductor de silicio plano implantado y pasivado, a los que se conocen como PIPS por sus siglas en
inglés, Passivated Implanted Planar Silicon. En concreto, los detectores empleados en este proyecto poseen
un drea activa de 450 mm?, una ventana de aluminio < 50 nm y una zona libre de cargas > 140 pm [21]. El
uso de este tipo de detectores esta muy extendido en el ambito de la espectrometria «, ya que poseen una
buena eficiencia y un fondo muy bajo. El fundamento tedrico detrés de estos detectores de silicio implantado
se basa en que las particulas a provenientes de la fuente de medida interaccionan con cristales de silicio,
cediendo energia de forma que se crean pares electrén-hueco que se transforman en pulsos eléctricos. Estos
pulsos generados poseen una amplitud que estd relacionada con la energia de la particula « y el nimero
de pulsos por unidad de tiempo es proporcional a la cantidad de particulas « emitidas. Asi, a partir de los
pulsos, se puede determinar la energia de las particulas « y la cantidad de este tipo de particulas emitidas

por la fuente.

Figura 3: Detectores de semiconductor de tipo PIPS para espectrometria «
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La Figura 3, muestra los detectores empleados en las medidas realizadas a lo largo del estudio. Se observan
asi las ocho camaras, donde dentro de cada una de ellas se sitia un detector de silicio plano implantado y
pasivado, asi como unas ranuras que permiten ajustar la distancia entre la muestra y el detector.

Al abrir la cdmara, se pueden observar los componentes que se acaban de mencionar, tal y como muestra
la siguiente figura:

Figura 4: Cdmara « abierta

Estos detectores poseen una buena eficiencia intrinseca cuando se polarizan inversamente aplicando una
tensién de 40V, lo que permite que la regién libre de cargas sea la adecuada [21]: se produce un aumento
de la zona de carga espacial, de forma que nos encontramos en la situacién éptima para la detecciéon de la
radiacion ionizante.

4.3.1. Especificaciones del sistema

Ademas, este tipo de detectores se caracterizan por poseer una buena resolucién, R, es decir, una buena
capacidad para distinguir entre dos energias muy préximas entre si. La resolucién energética se define
entonces como

_ FWHM

R
Ey

(16)

siendo FWHM, la anchura del pulso a media altura:
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Figura 5: Anchura a media altura de un pulso, FWMH. Imagen extraida de [14]

Cabe destacar que en este tipo de sistemas se toma como buena aproximacién el hecho de que la FWHM
es constante a lo largo de todo el intervalo de estudio, puesto que aporta una mejor informacién. Si se
habla de valores nominales para este tipo de detectores se dispone de una anchura a media altura, FWHM
de entre 17 y 20 keV. En una medida cualquiera, se suelen tratar con anchuras a media altura en torno a
40-50 keV, aunque estos valores dependen de los depdsitos de las planchetas, pudiendo encontrarse entre
30 y 120 keV.

La eficiencia de un detector, € , indica el nimero de particulas registradas por el detector, en funcién de
las emitidas por la fuente, es por ello que su valor puede variar entre 0 y 1 y que sirve para caracterizar al
detector.

numero de particulas registradas (17)
€ =
nimero de cuentas emitidas por la fuente

Esta eficiencia, es la que se conoce como eficiencia absoluta, y posee una componente intrinseca, €;,;, y una

componente geométrica, €4¢,, cumpliéndose que:

€ = €int * €geo (18)

La componente intrinseca expresa cuantas de las particulas que llegan al detector son realmente registradas
por el mismo, mientras que la componente geométrica se ve afectada por el dngulo subtendido por el
detector, 2, con respecto al angulo en el que emite particulas la fuente, 4:

Q
€geo = E (19)

La eficiencia geométrica, al depender del angulo subtendido por el detector, estd condicionada por la dis-
tancia fuente-detector, lo que implica a una menor distancia entre ambos, el dngulo sélido subtendido
serd mayor y por tanto aumentaria la eficiencia geométrica. Sin embargo, esta distancia estd condiciona-
da por el propio detector, ya que cuando acercamos la fuente demasiado, perdemos resolucién. Teniendo
en cuenta estos factores, la distancia fuente-detector seleccionada para llevar a cabo las medidas es de 5mm.
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Los detectores con los que medimos se caracterizan por tener una buena eficiencia: la eficiencia intrinseca
es cercana al 100 %, mientras que la eficiencia absoluta de los detectores empleados varfa entre 0.232(12) y
0.262(12).

El equipo empleado cuenta con ocho detectores PIPS integrados en un espectrémetro modelo Ensemble,
el cual estd equipado con cuatro mdédulos Alpha Duo acoplados a preamplificadores y amplificadores de
bajo ruido. Estas cuatro cdmaras estan conectadas al ordenador a través de la salida USB. Este equipo se
encuentra conectado a una bomba rotatoria de vacio (Edwards RV8), que es la que proporciona el vacio
cuando realizamos una medida. Es importante destacar que este sistema de vacio no es independiente para
cada uno de los detectores, sino que es compartido entre las caAmaras en pares, lo que supone que este vacio
es comun en las dos cdmaras que pertenecen al mismo médulo. El uso de una bomba de vacio es muy
importante cuando se trata de espectrometria a, ya que, el disponer de vacio en la cdmara rodeando al
detector y a la muestra permite reducir la absorcion de particulas « antes de llegar al detector. El software
MCA Maestro Emulator y Alpha-Vision han sido empleados para la recogida de las senales y el tratamiento
de los espectros.
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5. Diseno del estudio de concentraciones de U y 238U

En los afios previos, la Direccién General de Salud Puiblica (DGSP) de la Consejeria de Sanidad de la Junta
de Castilla y Ledn ha puesto en marcha un programa de caracterizacion radioldgica de las masas de agua
subterrdnea de la comunidad de Castilla y Leén. Este programa supuso que, con anterioridad a la realiza-
cién de este trabajo de fin de master, el Laboratorio de Radiaciones Ionizantes y Datacién de la Universidad
de Salamanca hubiera llevado a cabo el anélisis de méds de 600 muestras de aguas de pozos y manantiales,
cuyo uso principal es el consumo humano. La localizacién espacial de estas muestras analizadas se presenta
en el mapa que se muestra a continuacion.

I Surface water bodies.
I 1a. High or very high permeability carbonated formations.
Ib. Medium permeability carbonated and volcanic
formations.
TTa. High or very high permeability detritic and Quaternary
[ formations, as well as very high permeability volcanic
formations.

11b. Medium permeability detritic and Quaternary
formations, as well as high permeability volcanic
formations.

1Ta. High permeability metasedimentary formations and
other low permeability formations.

0 25 50 100 150 200 111b. Non-permeable formations as well as very low and
Km © medium permeability igneous and metasedimentary
formations.

Figura 6: Mapa de los puntos de captacién estudiados por el Laboratorio de Radiaciones Ionizantes y Datacién
en los afnos previos a la realizacién de este proyecto. Imagen extraida de [21].

A la vista de los resultados obtenidos en estos estudios realizados con anterioridad y teniendo en cuenta la
cercania de cada una de las masas de cara a disponer de los medios oportunos para realizar el estudio, se
han seleccionado las masas de agua de “Salamanca” y “La Fuente de San Esteban”, para poder analizar la
evolucién temporal de las concentraciones de actividad de 24U y de 228U en acuiferos de ambas masas, ya
que estas presentan unas de las concentraciones més altas de la regién.
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Una vez elegidas las dos masas de estudio, el siguiente paso es determinar cudles son los puntos de muestreo
de este proyecto, para ello se ha recurrido a los datos previos registrados, eligiéndose aquellos puntos que
resultaban més interesantes debido a la concentraciéon de actividad de uranio total que presentaban, arp,
y a la relacién de actividad entre el 234U y el 238U, ag34/as3s. Puesto que el objetivo es estudiar ambas
masas de agua de la provincia, se ha decidido que lo méas éptimo es que el nimero de puntos de muestreo
se repartan de forma equitativa en ambas masas, de forma que se seleccionan cinco captaciones en cada

una de ellas, lo que supone un total de diez puntos de muestreo estudiados.

5.1. Selecciéon de los puntos de muestreo

A partir de estos criterios, se eligieron las captaciones que se muestran a continuacién en la Tabla 4.

PUNTO DE MUESTREO | MASA | COORD. | COORD. | CODIGO
AGUA | UTM X | UTM Y
PARQUE DE LA CRUZ S 280658.36 | 4540055.3 | CBRO1
(CABRERIZOS)
CAMINO DE LOS MORISCOS S 280839.67 | 4540194.28 | CBRO2
(CABRERIZOS)
RONDA EXTERIOR S 272913.66 | 4552160.64 | CLZ01
(CALZADA DE VALDUNCIEL)
LOS PRADITOS S 261187.1 | 4554904.24 | PLYO01
(SAN PELAYO DE GUARENA)
CALLE SAN ROQUE S 266695.99 | 4562174.18 | VLDOI1
(VALDELOSA)
CAPTACION BOADA F 221264.37 | 4523345.18 | BDAO1L
FUENTE DE SAN ESTEBAN F 227934.28 | 4521134.11 | FNTO1
POLIGONO INDUSTRIAL F 222628.89 | 4518747.42 | MRTO1
MARTIN DE YELTES
LA VEGA F 231804.5 | 4515365.58 | VGAO1

Tabla 3: Puntos de muestreo seleccionados con la masa de agua a la que pertenecen (“S” representa que pertenecen
a la masa de agua “Salamanca” y “F” que pertenecen a la de “La Fuente de San Esteban”), sus correspondientes
coordenadas geogréficas y el codigo empleado para referirse a dicho punto.

Los cinco puntos situados mas al norte pertenecen a la masa de agua de “Salamanca’, mientras que los
otros cinco, situados més al suroeste, pertenecen a la masa de agua de “La Fuente de San Esteban”. En la
siguiente imagen, Figura 7, se puede visualizar la localizacion de los diez puntos de muestreo seleccionados,
asi como las dos masas de agua en las que se situan.
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Figura 7: Mapa de los puntos de captaciéon y de las masas de agua subterrdneas estudiadas. Este mapa se ha

elaborado haciendo uso del software ArcGIS.

El mapa que se muestra en la figura anterior ha sido generado a partir de los estudios realizados en las distin-
tas cuencas del pais, tras la implementacién de la Directiva Marco del Agua. Estos estudios han permitido
elaborar un mapa continuo que representa la distribucién de las masas de agua subterrdnea, identificAndose
un total de 62 masas de agua en Castilla y Leén, de las cuales 10 corresponden a la provincia de Salamanca.

Tal y como se ha mencionado previamente, estos puntos se han seleccionado a partir de los valores obtenidos
por el Laboratorio de Radiaciones Ionizantes y Datacién cuando se llevé a cabo el estudio del agua de dichas
captaciones en anos previos a la realizacion de este proyecto, siendo estos valores los que se presentan en

la Tabla 4.
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Captacién | Fecha muestreo | asss/azss | ar [mBq/]]
PLY0L 27/04/2017 2.57(13) 559(15)
FNTOL 03/10/2017 3.83(52) 82.1(61)
BDAOL 26,/02/2018 3.83(46) 904(62)
SNCO01 01/08/2018 2.59(26) 614(33)
CBR02 11/12/2018 3.77(36) 130.5(68)
CBRO1 11/12/2018 3.25(30) 222(11)
PLYOL 06/11/2018 3.57(34) 224(12)
CLZ01 06/06,/2018 2.21(24) 543(30)
VGAO1 19/03/2019 3.35(31) 230(12)
VLDO1 02/04/2019 1.79(48) 275(37)
MRTO1 09/01/2017 7.5(10) 687(57)

Tabla 4: Datos de concentracién de actividad de uranio total, ar, relacién de actividad entre el 234U y el 238U,
agsa/as3s, y fecha de muestreo referentes a las captaciones seleccionadas en los estudios previos realizados por el
Laboratorio de Radiaciones Ionizantes y datacion. Todos los valores se expresan con una incertidumbre de dos
sigmas.

Antes de proseguir, se considera importante explicar la nomenclatura empleada a lo largo del proyecto para
identificar cada uno de los puntos de captacién y cada una de las muestras. Asi, cuando se haga referencia
al punto de muestreo, sin referencia temporal, se empleardn los c6digos expresados en la Tabla 4. Cuando se
hace referencia a una muestra concreta, localizada temporalmente, el codigo empleado varia respecto al del
punto de muestreo, de forma que si nos queremos referir por ejemplo a alguna de las muestras recogidas en
Boada, estas se expresaran de la forma BDA01XX24, donde en la parte que figuran las “XX” hara referencia
al mes (abril se identifica con 04, por ser el cuarto mes del ano, mayo con 05 y asi sucesivamente), asi, por
ejemplo, la muestra de abril de Boada se corresponde con BDA010424, la de mayo con BDA(010524, etc.

5.2. Contexto hidrogeolégico de los puntos de captacion

Cuando se habla de los acuiferos desde un punto de vista hidrogeolégico, estos se pueden clasificar en seis
tipos. La categorizacién se realiza teniendo en cuenta tanto las distintas unidades litolégicas: formaciones
detriticas permeables, formaciones carbonatadas y formaciones no permeables; como la permeabilidad. La
permeabilidad alude a la capacidad para permitir el paso de fluidos, y permite distinguir entre: formaciones
de productividad media o alta, para aquellas permeables, y de baja permeabilidad o impermeables, en el
caso de las no permeables.

La zona de estudio se encuentra dentro de la Cuenca Cenozoica del Duero (CCD). Los materiales de relleno
de la cuenca estén influenciados por las rocas que forman la Zona Central Ibérica (ZCI), caracterizada por
la presencia de leucogranitos, granitoides u ortogneises, ricos en uranio [7]. Debido a las caracteristicas de
los materiales sedimentarios de esta zona, principalmente debidas a la porosidad intergranular, se dan lugar
a formaciones hidrogeolégicas de alta productividad. En la Figura 8, se muestran las diferentes formaciones
hidrogeoldgicas que caracterizan el drea de estudio.
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I Rios y embalses

® Captaciones

I 1. Formaciones carbonatadas de permeabilidad alta o muy alta.
lla. Formaciones detriticas y cuaternarias de permeabilidad alta o muy
alta, asi como formaciones volcdnicas de permeabilidad muy alta.
IIb. Formaciones detriticas y cuaternarias de permeabilidad media.
Formaciones volcdnicas de alta permeabilidad.

lllb. Formaciones generalmente impermeables o de muy baja
permeabilidad y formaciones metadetriticas, igneas y evaporiticas de
permeabilidades baja y media.

0 12,5 25 50 75

llla. Formaciones metadetriticas de alta permeabilidad. Formaciones

detriticas, volcénicas, carbonatadas y cuaternarias de permeabilidad baja. | I I k<

Figura 8: Mapa hidrogeoldgico de la provincia de Salamanca. El Instituto Geolégico y Minero de Espania (IGME)
ha proporcionado la cartografia del mapa hidrogeoldgico que se muestra en la Figura.

En el mapa anterior se puede observar una banda de alta permeabilidad de direcciéon noroeste-suroeste de
tonalidad azul, que divide a la provincia de Salamanca en dos dreas situadas una al norte y otra al sur de
baja a media permeabilidad, representadas en color marrén.

Todos los puntos de muestreo de este estudio se localizan en zonas que poseen rocas detriticas. A pesar
de tener ese factor en comun, no todos los puntos poseen la misma permeabilidad. Asi, los acuiferos de
estudio pertenecen a tres formaciones hidrogeolégicas diferentes, identificadas como Ila, IIb, ITTa. Aquellas
muestras recogidas en las localidades de San Pelayo de la Guarenia, Calzada de Valdunciel y Sancti-Spiritus
entran enmarcadas dentro de la clasificacién Ila, lo que supone una permeabilidad muy alta. Por otro lado,
tenemos aquellas que se identifican como IIb, que poseen una permeabilidad media, perteneciendo a este
grupo las muestras provenientes de Cabrerizos, Valdelosa, Martin de Yeltes, Cabrillas y La Fuente de San

Esteban. La captacion de Boada es la tinica en este estudio perteneciente al tipo IIla, con una permeabili-
dad baja.
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No obstante, esta clasificacién en los tipos Ila, IIb, IITa es algo general, ya que aunque dos muestras estén
enmarcadas en el mismo tipo de formacién, no necesariamente poseen exactamente los mismos tipos de roca,
sino que pueden presentar variaciones de unas a otras. Por ejemplo, tanto la captacion de La Fuente de San
Esteban como la de Valdelosa pertenecen al tipo IIb., sin embargo, en la primera, las rocas caracteristicas
son areniscas, limos y conglomerados ocre, mientras que en la segunda, destacan arcosas, conglomerados y
arcillas.

El tipo de roca afecta directamente a la permeabilidad y, por tanto, a las condiciones del acuifero. Es
por ello que se ha de tener presente este contexto hidrogeoldgico a la hora de comprender los resultados
obtenidos.

5.3. Precipitaciones

Es importante tener presente que la cantidad de uranio en las aguas subterraneas depende de numerosos
factores, como por ejemplo la permeabilidad del suelo. Asi, cuando llueve, si esta permeabilidad lo permite,
asi como otros factores, como la evaporacién o la absorcién del agua por la vegetacién, el agua de lluvia
podria alcanzar el acuifero y en el camino hasta el mismo podria haber propiciado la disolucién y el trans-
porte del uranio presente en las rocas circundantes. Por ello, al tratarse de un estudio en el que se requiere
de muestreos periddicos en los mismos puntos siempre, se ha considerado importante tener en cuenta las
precipitaciones registradas en las zonas de muestreo, con el objetivo de tener en cuenta mas variables a la
hora de poder interpretar y comprender los resultados de este estudio.

5.3.1. Estaciones meteorolégicas

Los valores de precipitaciones usados en este proyecto se han obtenido de los registros de precipitaciones de
la Agencia Estatal de Meteorologfa [28], que dispone de 947 estaciones meteoroldgicas repartidas por toda
Espana. En este estudio se han tenido en cuenta cuatro estaciones meteoroldgicas, ya que estas son las mas
cercanas a los puntos de muestreo. Asi, para la masa de agua de “Salamanca” las estaciones de las que se
han tomado los datos son “Salamanca” y “Penausende”, mientras que en el caso de la masa de agua “La
Fuente de San Esteban” las estaciones empleadas son las de “Fuente de San Esteban” y “El Maillo”. A la
hora de determinar las precipitaciones de cada punto de muestreo, se toma la estacién meteorolégica mas

cercana.

Puesto que lo que se estudia es la evolucion del uranio total y del coeficiente isotopico a lo largo de los meses,
lo que nos interesa conocer son las precipitaciones registradas en el periodo previo al muestreo. Es por ello
que en los meses de mayo, junio, julio, agosto y septiembre, para cada uno de los muestreos el periodo que
se emplea para conocer las precipitaciones referentes a ese muestreo parte del dia en el que se realizd el
muestreo inmediatamente anterior y va hasta el dia previo a la toma de muestra. Para el mes de abril, al
ser el primero en el que se efectia la recoleccién de muestras, se emplea el registro de precipitaciones de
los 30 dias previos a esta toma.
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Figura 9: Precipitaciones registradas en las estaciones meteoroldgicas “Penausende”, Figura 9a, “Salamanca”,
Figura 9b, “La Fuente de San Esteban”, Figura 9c y “El Maillo”, Figura 9d, durante los meses de muestreo.
Datos extraidos de la AEMET [28].

5.4. Caracterizacion de los puntos de captacion

El estudio realizado, pretende relacionar las variaciones del uranio en el agua durante los meses en los
que se han recogido muestras con las causas que provocan esta conducta. Esta se ve afectada por muchas
variables, por lo que conviene recabar la mayor informacién posible de cada punto seleccionado para el
muestreo.
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A continuacién se presentan algunas de las caracteristicas principales de cada uno de los puntos de cap-
tacién cuya informacién ha podido ser recabada: profundidad del sondeo, consumo del mismo, estacion
meteorolégica més cercana... En lo referente al consumo, en la mayoria de captaciones no existe un registro
numérico del mismo, sin embargo, los alguaciles de cada una de estas localidades han aportado informacién
sobre cuando el consumo es mas elevado o cuando se han llevado a cabo extracciones significativas de agua
de estos recursos.

5.4.1. Cabrerizos (Parque de la Cruz), CBRO1

Este punto de muestreo se encuentra en la localidad de Cabrerizos y se trata de un sondeo, localizado a 170
metros de profundidad que posee una tuberia de 140 m y cuyo uso se destina al consumo humano, aunque
posee niveles de arsénico un poco elevados. La toma de muestras no se realiza directamente en el punto
localizado sobre el sondeo, sino que esta se lleva a cabo unos 250 metros. En mayo se realizé un importante
gasto en los dias previos al muestreo.

5.4.2. Cabrerizos(Camino de los Moriscos), CBR02

En el Camino de los Moriscos del municipio de Cabrerizos, encontramos el punto identificado como CBR02.
Se trata de un sondeo situado a 140m, junto al depdsito de agua del municipio de Cabrerizos, cuyo recurso

se emplea como agua de consumo.

5.4.3. Calzada de Valdunciel, CLZ01

En Calzada de Valdunciel, la toma de muestras se realiza de un pozo destinado a actividades de regadio.
Cabe destacar que la extraccién de agua en este punto no se realiza a través de una bomba de sondeo, sino
que se ha llevado a cabo introduciendo directamente la garrafa en la que se toma la muestra en el propio
pozo. Es importante recalcar que el agua de este pozo lleva un tiempo sin usarse.

5.4.4. Valdelosa, VLDO1

El punto de toma de muestra de Valdelosa se sittia a unos 20 metros del sondeo, situado a unos 110 metros
de profundidad. El agua procedente de este sondeo es empleada en la piscina del municipio y abastece a
parte de las viviendas del mismo.

5.4.5. San Pelayo de la Guarena, PLY01

El punto de muestreo de San Pelayo de la Guarena coincide con el punto en el que se localiza el sondeo.
Este se sitia a unos 60 metros de profundidad y su uso se destina al consumo humano y como suministro de
algunas granjas de cerdo de la zona. En los meses de verano, aumenta de forma significativa la explotacién
de este recurso.
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5.4.6. Boada, BDAO1

En la localidad de Boada, la toma de muestras se localiza a unos 400 metros del punto en el que se localiza
el sondeo, que se encuentra a 120 metros de profundidad, mientras que la bomba estd a 100m. El agua
procedente de este sondeo se emplea para actividades de riego y como suministro de riego y de agua para
la piscina, aumentando el consumo del mismo en los meses de verano. El llenado de la piscina municipal se

llevé a cabo la iltima semana del mes de junio.

5.4.7. La fuente de San Esteban, FNTO01

El sondeo de La Fuente de San Esteban se encuentra a unos 80 metros de profundidad. Su uso se destina
al consumo humano. En los meses de julio, agosto y septiembre, su explotacién aumenta, siendo el uso que
se hace del recurso el doble en agosto que en abril.

5.4.8. Martin de Yeltes, MRT

El sondeo de la localidad de Martin de Yeltes se sitia en el poligono, siendo las empresas localizadas en el
mismo las que hacen uso del agua de dicho sondeo, que se localiza a 67 metros de profundidad.

5.4.9. Sancti-Spiritus, SNCO01

El punto de muestreo de Sancti-Spiritus, pertenece a un sondeo que inicamente se emplea en aquellos anos
en los que en el tardio necesitan una fuente adicional de agua. En los ultimos anos, no ha sido necesario su
uso, por lo que lleva dos anos sin utilizarse. Este sondeo se localiza a 203 metros de profundidad, mientras
que la bomba de agua se encuentra a 130 metros.

5.4.10. Cabrillas(La Vega), VGAO1

En Cabrillas, el sondeo se localiza a 120 metros de profundidad y la bomba a 113 metros. Su uso se destina
al consumo humano y a la piscina de la localidad que se llen6 en el mes de junio. En los meses de julio y
agosto, el gasto de este recurso aumenta considerablemente respecto al resto del afio.

5.5. Frecuencia y diseno de los muestreos

En este estudio se pretende estudiar una evolucién temporal, por lo que la programacién de los muestreos
se ha realizado de tal forma que se lleve a cabo un muestreo mensual en cada uno de los puntos durante los
meses que dura el estudio: de abril a septiembre, ambos incluidos. Teniendo en cuenta que se disponen de
puntos en dos masas de agua distintas con su consiguiente localizacién espacial, las muestras no se recogen
todas el mismo dia, sino que se recogen por masas de agua, de forma que por lo general se toman en un
mismo dia todas las muestras del mismo mes para la masa de agua de “Salamanca” y a las dos semanas se
recogen las muestras de la masa de agua de “La Fuente de San Esteban”.
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La planificacién ha sido la misma en todos los meses con la salvedad del mes de septiembre, en el que los
muestreos se realizaron en dos semanas consecutivas. Ademads, en la localidad de San Pelayo de la Guarena,
en el mes de abril la bomba de extraccién no funcionaba correctamente por lo que no se pudo muestrear
en dicho periodo. Esto supone que en este proyecto se han estudiado un total de 59 muestras.
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6. Procedimiento experimental

Anteriormente se ha expresado la necesidad de llevar a cabo la preparaciéon de las muestras, con el fin de
disponer de un producto final en las condiciones més optimas posibles, permitiendo asi una buena carac-
terizacién de las mismas. Con este fin, en todas las muestras recogidas se ha realizado un tratamiento que
asegura esta optimizacion. Asi, ademds del pretratamiento realizado para la correspondiente conservacion,
se ha procedido a un filtrado, un marcado, una separacién radioquimica y una electrodeposicion.

A continuacién, se recogen cada uno de estos pasos llevados a cabo, con su respectiva explicacién, desde la
etapa de muestreo hasta la de medida.

6.1. Muestreo y pretratamiento

Tal y como se ha mencionado en secciones previas, el estudio se ha realizado a partir de 59 muestras, selec-
cionadas en diez puntos de la provincia de Salamanca y recogidas durante seis meses mensualmente desde
el mes de abril hasta el mes de septiembre. Para ello, previo a cada uno de los muestreos, se lleva a cabo
la organizacién del mismo, de forma que se acuerda, junto con los encargados de proporcionar acceso a la
captacién de cada una de las localidades, el dia y la hora a la que se llevara a cabo la toma de cada una de
las muestras. En cada uno de los muestreos se recogen entre cinco y diez litros de agua de dichas captaciones
y se guardan en garrafas de polietileno que poseen una tapa con obturador. La toma de muestras requiere
que, con anterioridad a la misma, se deje correr el agua durante unos minutos, para posteriormente proceder
a la recogida. Una vez recogida en la garrafa de polietileno, esta se identifica con el cédigo de la muestra y
con la fecha de muestreo. Inmediatamente posterior a la adquisiciéon de cada una de las muestras, se procede
a la medida de su potencial de oxidacién-reduccién. Es importante destacar que la metodologia para llevar
a cabo la medida del potencial redox no es la mas adecuada, ya que esta se deberia realizar directamente
en el propio acuifero, puesto que una vez el agua sale a la superficie, se oxigena y este potencial cambia,

sin embargo, no se disponian de otros medios que permitieran realizar la medida de una forma mas correcta.

SNCo10924

A0j03/24

Figura 10: Ejemplo de una de las muestras recogidas.
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Posteriormente, una vez las muestras llegan al laboratorio, se lleva a cabo la medida de la conductividad
eléctrica, del pH y de la temperatura de las mismas, empleando el equipo multiparametro HI991300 de
HANNA Instruments. Tras estas medidas, con el fin de una buena conservacién, se aniade a cada muestra
1 mL de acido nitrico del 69 % por cada litro de la misma, que permite que la flora no prolifere y que el
uranio se encuentre disuelto en el agua y no adherido a las paredes de la garrafa.

6.2. Separacion radioquimica

Cuando se hace uso de la técnica de espectrometria o, es muy importante que el sustrato que se va a medir
del producto final sea lo més fino posible y que se eliminen los elementos cuyas emisiones se puedan solapar
con las de los is6topos estudiados. Por todo ello, es fundamental llevar a cabo una separaciéon radioquimica.
La Figura 11 muestra un esquema de los pasos llevados a cabo en este procedimiento.

500 mL de muestra

FILTRADO
AP-40

,/ _|—> Residuo

Solucign

- (707 C) + Agitacién magnética
- Marcado: 200 pL 22U
- 250 pl Ca(NO3)z, 1250 pl (NHa)zHPOy, 40g Fe(NOs)s, 100 uL Bacl;

-10 gotas fenolftaleina

- NH; hasta PH=9

SIFONADO +
Lavado con NH; 0.16M

CENTRIFUGACION

/

—  Splucion

Precipitado
-8 mL HNO; 6M
-8 mL HNO; 6M
-HNO; (segun tabla)
+—— Acondicionamiento (15ml HNO; 3M)
+—— NMuestra
COLUMNA

+—— Lavado= 5mL HNO; 3M
UTEVA +—— lavado= 10mL HNO, 3M

«— 35mL Acido ox3lico 0.05M + HCI 5M

—=— (Caudal = ImL/min

*+— 25mL HCl 0.1M

l Resto

25mL HCl0.1M

Figura 11: Esquema de los pasos llevados a cabo en la separaciéon radioquimica.
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6.2.1. Filtracién, marcado y precipitacién

La determinacién de la actividad « se ha realizado a partir de 500 mL de muestra. Asi, que se inicia
la preparacién filtrando medio litro de cada una de las aguas recogidas, el cudl se vierte en un vaso de
precipitado al que posteriormente se le anade un iméan y se sitia en una placa calefactora, con el fin de
disponer de una muestra homogénea a partir de la agitacién, ademas, se establece una temperatura de unos

70 °C.

Figura 12: Montaje experimental para llevar a cabo el filtrado

Con el objetivo de caracterizar correctamente el rendimiento quimico del proceso, de forma que se pueda
determinar correctamente la cantidad de los radiontuclidos de estudio presentes en cada una de las mues-
tras se anaden 200.0 ul. de una disolucién calibrada. Puesto que este proyecto se centra en estudiar el
uranio, se emplea en una disolucién de 232U, para la que se ha usado previamente una fuente de referen-
cia P7036/LMRITRN /5017 proporcionada por el CIEMAT. Se elige este radionticlido como trazador por
tratarse de un radiotrazador artificial y por ser un isétopo de uranio. Los is6topos de un mismo elemento
presentan todos el mismo comportamiento quimico, de forma que, conociendo las pérdidas producidas en
la cantidad de portador desde el marcado inicial hasta nuestra muestra final medida, se pueden conocer
las pérdidas del resto de los isdtopos del elemento, lo que permite cuantificar correctamente las cantidades
iniciales de cada uno de los isétopos de uranio presentes en la muestra recogida [3].

El siguiente paso es conseguir que los radiontclidos objeto de estudio precipiten, por lo que se anaden de
forma secuencial los siguientes compuestos: Ca(NO3)a, (NHy)2HPOy, Fe(NO3); y BaCls.
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Para que la precipitacién del hierro con los actinidos se inicie se necesita que el pH sea aproximadamente
de 9, por lo que se vierte amoniaco, NH3, hasta conseguirlo. Con el fin de determinar cuando la muestra
dispone de este valor de pH, antes de anadir el amoniaco se anaden unas gotas de fenolftaleina, que sirve
como indicador: este compuesto quimico es incoloro en soluciones cuyo pH es inferior a 8.3 y adquiere un
tono rosado cuando el pH super a este valor.

(b) (c)

Figura 13: Proceso de viraje de pH en tres momentos distintos.

Una vez conseguido el pH deseado, se retira el calor y la agitacién magnética y se dejan los vasos de precipi-
tado reposando durante varias horas para asegurar la correcta decantacién del precipitado generado. Tras
dejarlo reposar, se procede a sifonar para eliminar el excedente de liquido, y a continuacién, se lleva a cabo
la centrifugacion, de forma que se elimina todo el liquido remanente y se mantiene inicamente el precipitado.

(a) (b) (c)

Figura 14: La Figura 14a exhibe el precipitado tras dejar que decante; la Figura 14b muestra el precipitado tras
llevarse a cabo la centrifugacién y la dltima, la Figura 14c, presenta el precipitado redisuelto.

34



6.2.2. Extraccion Cromatografica

Después de tener aislado el precipitado, el siguiente objetivo es llevar a cabo la extraccién cromatografica,
de estado sélido-liquido, que va a permitir separar el uranio del resto de elementos.

Previo a la extraccién cromatografica, es necesario redisolver el precipitado para poder llevar a cabo la ex-
traccién. Para lograr esta redisolucién, se usa HNO3 6M y A1(NO3)s. El objetivo es alcanzar una disolucién
cuya concentracion sea 3M, por lo que a partir del volumen que se dispone en este punto, se calcula cuanto
HNOj se necesita para alcanzar esta molaridad y se le anade.

Para la extraccién cromatogréfica, se emplean resinas UTEVA (Uranium und TEtraValents Actinides), ya
que el interés se centra en el estudio del uranio y dichas resinas son especialmente tiles para la separacién
del uranio y actinidos tetravalentes, como el Th, el Pt y el Nb, lo que permite cumplir con el objetivo de
esta fase de la separacién. En este tipo de resinas, el soporte inerte se encuentra recubierto de dipentilo
pentilfosfonato, que actia como extractante. En la Figura 15, se puede observar el montaje empleado para
esta extraccién cromatografica, donde las resinas se corresponden con el objeto que va inmediatamente
sobre las llaves de paso. Estas iltimas permiten cortar el goteo cuando apenas quedan unas gotas por pasar
a través de la resina, asegurando asi que esta no se seque, lo que es un punto esencial para la correcta
extraccion. Cabe destacar que el montaje estd conectado a vacio, ya que este permite asegurar y controlar
la frecuencia de goteo adecuada para el paso por columna.

Figura 15: Montaje experimental para llevar la cromatografia de extraccion
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Previo a llevar a cabo la separacion del uranio del resto de elementos, es necesario acondicionar las columnas
que se van a emplear, por ello se comienza haciendo que pasen 15 mL de HNO3 3M a través de las mismas
con una frecuencia de goteo de 1mL/min. Durante todo el tiempo que dura la extraccién es importante
controlar que el caudal sea siempre aproximadamente de 1mL/min, ya que este es el més 6ptimo para llevar
a cabo la extraccion. Una vez la columna estd acondicionada, se hace pasar la muestra a través de esta, con
el objetivo de que el uranio quede adherido al soporte inerte de la resina. Para asegurar que se recoge toda
la muestra posible, se procede a realizar dos lavados del tubo de centrifugacién en el que se encontraba la
muestra haciendo uso de 5 mL y de 10 mL. de HNO3 3M que también se hacen pasar a través de la columna.

FEn este instante, se tendria fijado en la resina el uranio, pero también es posible que se hubiera quedado
adherido el torio. Es por ello que el siguiente paso consiste en extraer el torio de la columna, separandolo
as{ del uranio. Para ello, se hacen pasar a través de la columna 35 mL de dcido oxalico 0.05M + HCI 5M.
Finalmente, el siguiente paso es eluir el uranio, que es el objeto de estudio de nuestras muestras. Se emplean
en este punto 25 mL de HCI 0.1 M, lo que permite la extraccién de este elemento. Una vez recogido, se
vierte en un vaso de precipitado al que se le anade 1 mL de NaySO4 que ayuda a estabilizar los cationes
y es necesario para que el electrolito disponga de las condiciones adecuadas para llevar a cabo la posterior
electrodeposicién. A continuacién, se coloca el vaso de precipitado sobre una placa calefactora y se lleva a
sequedad. En este punto, se tiene el vaso de precipitado con un residuo blanco, tal y como se observa en la
Figura 16b, siendo este el punto de partida del proceso de electrodeposicién.

(b)

Figura 16: La Figura 16a muestra la solucién de uranio recogida tras el proceso de cromatografia de extraccion,
mientras que la Figura 16b muestra el residuo de dicha solucién tras llevarla a sequedad.
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6.3. Electrodeposiciéon

El siguiente paso a llevar a cabo es la electrodeposicién del uranio. Esta es una técnica muy extendida a la
hora de preparar muestras que se analizan a través de espectrometria « y, en este caso, consiste en depositar
el material radiactivo, es decir, el uranio, sobre un sutrato metélico, que es el que actia como catodo y
que en este caso se trata de una plancheta de acero. Lo que ocurre en este proceso es que mediante la
aplicaciéon de una corriente eléctrica los cationes metalicos de una solucién de tipo acuoso se asientan sobre
la plancheta generando una capa [20]. En el set-up, el dnodo empleado se corresponde con un electrodo de
platino que finaliza en espiral plano y que se coloca aproximadamente a 0.5 cm del catodo durante todo el
proceso de electrodeposicion.

Con el objetivo de llevar a cabo la electrodeposicién, se procede a montar la celda, en la que se coloca una
plancheta de acero, sobre la cual se llevard a cabo la electrodeposicién.

(b)

Figura 17: Celda de electrodeposicion

La Figura 11 muestra un esquema de los pasos, detallados més adelante, llevados a cabo a la hora de
realizar la electrodeposicién del uranio.
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DISOLUCION U

{25mL HCL 0.1M + U)

- 1mL Na;50:0.3M

-0 (1102C) hasta sequedad

/

RESIDUO
-300 pL H2504
-1+ 3 mL Hz0e
- 10 gotas de timol
- NH; hasta pH = 2.4
N
VERTER ELECTROLITO
EN LA CELDA
Lavados:

- 2mLH:5041%
- 2mLH5041%
- 1mLH50,1%

MHs hasta color cobrize-dorado -Electrodo de platino

-Tapa
MONTAJE DEL EQUIPO

-Circuito de alimentacidn

-1.8 A -Circuito de refrigeracion

-1 hora

| DESMONTAR EQUIPD

Plancheta

Lavado:
-H20d
-Etanal

VYNS 3% (40L)

=

MEDIDA

Figura 18: Esquema de los pasos llevados a cabo en la electrodeposicion.

Una vez se tiene la celda lista se procede a redisolver el residuo formado tras la fase anterior emplean-
do H2SO, y agua desionizada. Interesa alcanzar un pH en la solucién de 2.4-2.8 por lo que se anaden
unas gotas de azul de timol a la disolucién de forma que este sirva de indicador. Puesto que inicialmen-
te se dispone de una disolucién acida, esta adquiere un tono rosado al verter el indicador. El pH deseado
se alcanza cuando la disolucién se torna a un color amarillo-naranja por lo que se anade NHj hasta lograrlo.
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Figura 19: Distintas fases de la solucién hasta alcanzar el pH éptimo

En este punto, se vierte la disolucién en la celda y se procede a lavar el vaso con HySO4 1% tratando de
recuperar toda la disolucién posible. Esto cambia el pH, por lo que se anade de nuevo NH3 hasta alcanzar
el pH éptimo para llevar a cabo la electrodeposicién. Posteriormente, se introduce el electrodo de platino
y se coloca una tapa de plastico en la parte superior de la celda, con el fin de que los vapores no escapen
y no se produzca evaporacién de la muestra. Una vez la celda estd completamente preparada, se conecta
el circuito eléctrico, que va a permitir llevar a cabo la electrodeposicién, y al circuito de refrigeracion, que
proporcionara constantemente agua fria a la parte exterior de la celda, de forma que la temperatura de la
disolucién no aumente hasta valores que pudieran provocar la evaporacién y la pérdida de la misma.

Figura 20: Montaje experimental para llevar a cabo la electrodeposicién
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Durante la electrodeposicién lo que sucede es que el electrodo de platino, es decir, el &nodo, sufre un proceso
de reduccién, lo que causa que este ceda electrones, mientras que en las proximidades de la plancheta, el
cdtodo, se produce un proceso de reduccién. El ié6n HT se transforma a través de un proceso de reduccién
en Hs y se produce una sobreconcentraciéon de OH™, iones del agua, en la superficie de la plancheta. Esta
sobreconcentracion de OH™ junto con el uranilo, provoca que se formen los 6xidos que se depositan y
penetran en la plancheta.

La electrodeposicion tendra una duraciéon de una hora en el caso del uranio, durante la cual se dispone de
la fuente de alimentacién a unos 1.8 amperios. En el dltimo minuto de la electrodeposicién se anade 1 mL
de NHj3, de modo que se quenchea la reaccién. Una vez finalizada la electrodeposicién, se desconecta el
electrodo de platino y se apaga el circuito de refrigeracién y la fuente de alimentacion. A continuacion, se
retira de la celda la plancheta de acero en la que se ha electrodepositado el uranio, y esta se lava con agua
desionizada y etanol, para a continuacién proceder a identificarla.

6.3.1. VYNS

La energia de retroceso mencionada cuando se hablaba del decaimiento «, Secciéon 3.3 juega un papel
fundamental, ya que en determinadas ocasiones, esta energia es empleada para vencer la energia de ligadura
y asi escapar de la muestra, por lo que es necesario hacer uso de un apantallamiento con el fin de evitar la
contaminacién en los detectores debida a este suceso. Es por este motivo, que el paso final de la preparacién
consiste en recubrir la parte superior de la plancheta con una fina capa de VYNS, una resina copolimera
sintética, que consiste en una mezcla de cloruro de polivinilo y de acetato de polivinilo [7]. Una vez la
plancheta se ha recubierto con el VYNS, esta estara lista para llevar a cabo las medidas oportunas.

Figura 21: Fuente de medida recubierta con una pelicula de VYNS

6.4. Torio

En las primeras tandas de muestras de cada uno de los puntos de muestreo, ademéas de caracterizar la
cantidad de uranio presente, se llev6 a cabo un procedimiento analogo para la determinacién del torio. Con
este propésito, al inicio de la preparacién experimental, no solo se trazaba con 22U, sino que también se
afiadia una disolucién de 22°Th, que funcionaba como radiotrazador para el torio. Adem4s, justo antes de
llevar a cabo la extraccién por cromatografia sélido liquido, se afiadian 50 uL de Zr*t a la muestra, ya que
el agua por lo general tiene poca cantidad de torio, quien aporta la masa es el 232Th, que no suele estar
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presente en agua y el 220Th y 228Th son solo trazas, lo que supone que sea posible que este no se adhie-
ra a la columna y se pierda. Sin embargo, el Zr** lo que hace es sustituir al 232Th que se tiene y saturar
los puntos activos del soporte, de forma que se consigue que el torio no se pierda y que se fije en la columna.

Puesto que interesaba estudiar el torio, previo al paso a través de la columna de los 35 mL de acido oxalico
0.05M + HC1 5M., se colocaban unos tubos de centrifuga nuevos en los que se recogia la parte de la muestra
correspondiente al torio, para luego verter el liquido extraido en un vaso de precipitado y tal y como se
procede para el uranio, anadir 1 mL de Nay;SOy4 y llevarlo a sequedad.La parte referente a la electrodepo-
sicion también es andloga a la del uranio, con la salvedad de que el tiempo de electrodeposicién en el caso
del torio es de 1.5h.

Tras la evaluacién del torio en todos los puntos de muestreo, se concluyé que en todos ellos, las cantidades
de 230Th y 232Th eran inferiores a los limites de deteccién y, por tanto, se tomé la decisién de no continuar
con la preparacion y el estudio de este elemento en los muestreos posteriores.

6.5. Medidas por espectrometria de particulas «

Una vez finalizada la preparacion de la muestra, el siguiente paso es llevar a cabo la medida de la misma,
para lo que se hace uso de los detectores de semiconductor de silicio tipo PIPS(Passivated Planar Silicon),
tal y como se menciond previamente. Se introduce la plancheta en la camara, asi esta queda apoyada sobre
una placa metélica, que sirve como soporte, de forma que la muestra siempre se encuentra enfrentada al
detector en la misma posicién y a la misma distancia del mismo. Una vez colocada la plancheta de acero,
se procede a activar el vacio; cuando la cAmara alcanza un vacio éptimo, se conecta el potencial y se inicia
la medida.

Es importante asegurar una buena estadistica, asi como tener en cuenta la disponibilidad de estos detec-
tores, por lo que a partir de estos dos condicionantes, se ha decidido que todas las medidas realizadas se
efectien durante 500000 segundos.
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Figura 22: Espectro obtenido a partir de espectrometria de particulas alfa: indica el nimero de cuentas registradas
en cada canal. La imagen se ha obtenido del software MAESTRO. (En particular, este espectro es el de la muestra
recogida en mayo del punto de captacién CBR01)
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Al realizar una medida, se obtiene un documento de salida que expresa el nimero de cuentas registradas
por canal. La imagen anterior, Figura 22 se corresponde con uno de los espectros obtenidos de salida.

Cada vez que se finaliza de medir, se realiza una medida del fondo, ya que, aunque como se ha visto previa-
mente en principio el fondo no influye en las medidas, es importante poder identificar una contaminacién

en el caso de que sucediera, para poder determinar de forma correcta la actividad de nuestras muestras.

6.6. Analisis mediante espectrometria de particulas «

Una vez realizadas las medidas oportunas es necesario proceder al analisis de los resultados de las mismas
para poder extraer e interpretar los resultados obtenidos.

Estos datos que se obtienen son en esencia el nimero de cuentas que se han medido en cada uno de los
canales. Sin embargo, a la hora de realizar los estudios oportunos, se trabaja con energia y no con canales,
ya que lo que se conoce son las energias de emisién de cada uno de los isétopos. Es por ello que uno de los
ajustes a realizar es una calibracién energia-canal, de forma que a través de un ajuste lineal, se conoce la
energia asociada a cada canal.

Esto es:

E=a-z+b (20)

donde a y b son los pardmetros de ajuste de la recta, siendo a la pendiente y b la ordenada en el origen,
y z hace referencia al canal. Este ajuste se puede llevar a cabo a partir de las emisiones de los distintos
isotopos del uranio, ya que se conoce la energia a la que se producen y en los espectros podemos identificar
el canal asociado.

Ademas del ajuste canal energia es necesario realizar un ajuste de los picos, para la correcta determinacién
del area de cada pico y por consiguiente de la actividad de cada is6topo, para lo cual se hace uso de la
funcién, F(z), la funcién de ajuste de pico, que se corresponde con una combinacién de una gaussiana, G(z)
y dos colas, Cy (z) y Ca(x). Asi, la funcién F(z) adquiere la siguiente forma

Fz) =A-((1=p) G@)+p- C1(z) + (1 —n)C2(x))) (21)

donde la funcién gaussiana exhibe la siguiente estructura

y las funciones relativas a la cola son las siguientes

(===
1 "+ 1 (x—=x o
C1(X)=£€ e erfc(i(%—i_?l)
1 (:;f,% 1 (x—29 o

T2ty
Cz(X):ge e erfc(ﬁ( > ?2))
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donde o se relaciona con la anchura de la funcién gasussiana, z(, expresa, en canales, la posicién del pico,
1 establece el peso sobre el total que tiene la cola, 1 determina cémo contribuye la cola més corta en el
total de la funcién de cola y 7; son los parametros caracteristicos de cada cola.

La idea a seguir para llevar a cabo el ajuste es conseguir la minimizacién del pardmetro x? reducido a
partir del ajuste de: o, 71, T2, 1, u, las areas correspondientes a cada emisor y los parametros de la recta

de calibracion canal-energia a y b.

Con este fin, se comienza usando la herramienta SOLVER que se encuentra en el programa Microsoft Excel,
la cual nos permite llevar a cabo un primer ajuste y poder visualizar este primer resultado, para ello, es
importante seleccionar la regién de interés (ROI) sobre la que se quiere realizar el ajuste. Una vez llevado
a cabo este ajuste, se toman los valores resultado de la herramienta SOLVER como valores de inicio para
un programa de FORTRAN 77 [22], que permite realizar el ajuste final proporcionando la incertidumbre

asociada a cada valor de los parametros ajustados.

SNC010524
10000 234y
238U f'/\ 232U
1000 A
8 \ 235U / \ ’
g 100 ]
@ - .
: /1A \
£ 10 [\ - -
é - - . - . o‘if’\ll",’
. - - e L] - ;’F \0
1 T T T T T T T T T T T T T T T T T ¥ T T * M T T T T T 'II| 1
350 ?f / 390 41M/ 0 50 47 490 X I\SIO
|

0,1
Canal

Figura 23: Espectro de particulas alfa ajustado con la herrmienta SOLVER de Excel. En concreto se trata del
espectro medido para la muestra de mayo de la captacién SNO1. Se visualizan los picos correspondientes a los
tres is6topos naturales del uranio y al 222Th que se genera a partir del 232U con el que se ha marcado.

Una vez se tiene el ajuste realizado, interesan sobre todo los valores obtenidos para las dreas de los picos
de estudio (232U, 234U, 235U, 238U) con sus incertidumbres asociadas y la matriz de covarianza.

Teniendo en cuenta el tiempo de medida, la actividad de la disolucién patrén, la cantidad de disoluciéon de
232U y el ntimero de cuentas asociado al pico de dicho radioisétopo, se determina el rendimiento del proceso,
algo que es esencial para la determinacion de la actividad de los radioisétopos de estudio. El fundamento de
detrés, tal y como se expresé en la seccién 6.2.1 cuando se hablaba del marcado, consiste en que a la muestra
inicial se le afladi6 una cantidad determinada de una disolucién de 232U, cuya actividad también es conoci-
da. Si al final de la preparacion, nada del uranio de esta disolucién se hubiese perdido en el proceso, entonces
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la actividad medida para ese isétopo, que se relaciona directamente con el drea, seria la misma actividad
que disponia cuando se llevé a cabo el marcado, de forma que el rendimiento seria del 100 %. Esto seria un
caso ideal, sin embargo, en los procesos de separacién radioquimica, este rendimiento nunca es del 100 %,
sino que siempre hay alguna pérdida. El 222U juega el papel dentro de nuestra muestra de cuantificar dicha
pérdida, ya que todos los is6topos de un mismo elemento se comportan del mismo modo quimicamente, esto
implica que la proporcién de 232U perdida en el proceso, es la misma que la pérdida de 234U, 235U y de 233U.

Una vez conocido el rendimiento y teniendo en cuenta el tiempo de medida, el volumen de muestra emplea-
do, la matriz de covarianza y las areas correspondientes a los picos de cada uno de los is6topos, se procede
a determinar la actividad de 234U, 23°U y de 238U de la muestra.

6.7. Prueba t Student

Este estudio se centra en evaluar las concentraciones de actividad de uranio y los ratios de actividad de los
isétopos 234U y 238U, en varios puntos de muestreo a lo largo del tiempo, lo que implica que para cada una
de las muestras se dispone de forma mensual de un valor para la concentracion de actividad y de la relacién
de actividad entre el 234U y 238U, por lo que es importante determinar si los cambios que se producen en
estos valores son significativos de un muestreo a otro o si simplemente esta variacién forma parte de la
propia estadistica.

La comprobacion de si la variacion es o no significativa se realiza a través de la Prueba t Student. Si denota-
mos los valores de los que queremos comprobar la existencia o inexistencia de una variabilidad significativa
como z e ¥, y sus incertidumbres asociadas como o, y oy, respectivamente, podemos definir el pardmetro
t como

_ |z -yl

2 _ 42
T Uy

(22)

El valor obtenido para este parametro es el que dictamina si los cambios difieren. Se concluye que la
diferencia es lo suficientemente relevante cuando el valor que adopta ¢ es superior a 1.96.
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7. Resultados

En esta seccién se procede a presentar los resultados obtenidos en este proyecto. Con este fin, se muestran
los datos de la concentracién de actividad del 234U, agaq, del 235U, agss, del 238U, a3 y del uranio total,
ar, asi como la relacién de actividad entre el 234U y el 238U, ag34 /aa3s, v la cantidad de uranio en masa por
unidad de volumen, Ur, para cada una de las 59 muestras recogidas en las captaciones. La presentacién de
los resultados se ha estructurado por masas de agua.

Todos los valores exhibidos en el presente trabajo lo hacen con una incertidumbre de 2 - o, de acuerdo con
la tltima ISO que asi lo establece, lo que supone un intervalo de confianza superior al 95 %.

7.1. Masa de agua de Salamanca

A continuacién se muestran los resultados referentes a las captaciones: CBR01, CBR02, CLZ01, VLDO01 y
PLYO1.

7.1.1. Cabrerizos (Parque de la Cruz), CBRO1

En la captacién localizada en el Parque de la Cruz de la localidad de Cabrerizos, los valores ags4 /a23s varian
entre 1.675(45) y 3.35(14), mientras que los valores de ar se mantienen entre 236(11) y 446(18) mBq/L.

az3g a3y as3ss ar 0231/ G238 Ur
[mBq/L] | [mBqg/L] | [mBg/L] | [mBq/L] [ng/L]
CBR010424 | 160.7(92) 269(14) 8.20(94 438(17 1.675(45) 13.03(74)
CBR010524 | 61.5(39) 172.0(98) | 2.97(53 236(11 2.79(11) 4.98(31)

CBR010624 | 161.5(93) | 277(15) | 7.05(91
CBR010724 | 68.5(42) | 202(11)
CBRO10824 | 56.4(37) | 189(11) | 2. 79051
CBR010924 | 54.5(36) | 182(11)

)

(11)
(18) | 1.717(36) | 13.07(75)
273(12) | 2.94(11) | 5.55(34)
(11) | 3.35(14) | 4.57(29)
(11) | 3.34(14) | 4.42(29)

)
)
)
)
)
)

Tabla 5: Datos de agss, @234, o35, ar, assa/ asss y Ur , obtenidos a partir de espectrometria de particulas «
para la captacién CBRO1.

7.1.2. Cabrerizos (Sondeo junto a depésito), CBR02

En esta captacién los valores de ar se mantienen entre unos valores de 162.9(78) y 178.6(87) mBq/L. En
mayo se alcanza el valor de ag34/a235 més alto, 4.08(22), mientras que en el resto de meses esta ag34/ doss
se mantiene entre 3.23(17) y 3.42(18).
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an3g a3y as3s az34/ Qo3 Ur
[mBq/L] | [mBq/L] | [mBq/L] [ne/L]
CBR020424 | 38.0(27) | 130,0(77) | 1.67(42) 3.42(18) | 3.08(22)
CBRO020524 | 34.9(25) | 142.2(84) | 1.54(41) 108(22) | 2.82(20)
CBR020624 | 39.3(28) | 126.9(76) | 1.45(44) 3.23(17) | 3.18(22)
CBR020724 | 36.4(26) | 124.3(74) | 2.20(49) 3.42(18) | 2.95(21)
CBR020824 | 39.8(28) | 132.3(79) | 1.92(6) 3.33(17) | 3.22(23)
CBR020924 | 39.7(27) | 129.1(76) | 1.88(44) 3.26(16) | 3.21(22)

Calzada de Valdunciel, CLZ01

Tabla 6: Datos de agss, G234, G235, ar, G234/ G238 y Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas o para
la captaciéon CBRO02.

En esta captacion la ar se mantiene entre los valores 381(15) y 432(17) mBq/L y a234/ azss entre 1.139(30)
y 1.179(33).

a238 a234 az3s5 0234/ az38 Ur
[mBq/L] | [mBq/L] | [mBq/L] lug/L]
CLZ010424 189(11) 221(12) 8.51(99) 1.167(31) 15.33(87)
CLZ010524 186(11) 216(12) 8.63(98) 1.165(32) 15.06(86)
CLZ010624 194(11) 228(13) 9.9(11) 1.169(32) 15.78(91)
CLZ010724 187(11) 213(12) 8.68(99) 1.139(30) 15.15(87)
CLZ010824 174(10) 205(12) 7.62(93) 1.175(33) 14.12(81)
CLZ010924 | 171.3(98) | 202(12) 7.80(93) 1.179(33) 13.87(79)

Valdelosa, VLDO01

Tabla 7: Datos de agss, a234, G235, a1, G234/ a2sg y Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas « para
la captacién CLZ01.

La captacién de Valdelosa presenta unos valores agss/asss sin cambios significativos: siempre se encuentra
entre 4.62(15) y 4.76(17). Sin embargo, los valores para ap presentan una mayor variacién. El minimo se
ha determinado en el mes de mayo, 389(18) mBq/L y el valor maximo se ha alcanzado en el mes de junio,
536(24) mBq/L.

az3g az34 az3s 0234/ az3g UT
[mBq/L] | [mBq/L] | [mBq/L] [1g/L]
VLD010424 | 76.6(49) | 364(20) | 4.40(70) 4.76(17) | 6.21(39)
VLD010524 | 68.4(73) | 318(17) | 3.31(58) 4.64(17) | 5.54(34)
VLD010624 | 94.0(55) | 438(23) | 4.09(64) 4.66(17) | 7.61(45)
VLD010724 | 92.6(55) | 428(23) | 4.30(66) 4.62(15) | 7.50(45)
VLD010824 | 89.8(53) | 417(22) | 3.98(67) 4.65(15) | 7.27(43)
VLD010924 | 84.5(51) | 396(21) | 4.10(66) 4.69(16) | 6.85(41)
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7.1.5. San Pelayo de la Guarena, PLYO01

La ar en esta captacién presenta un valor maximo de 719(30) mBq/L en el mes de mayo y un minimo
en el mes de agosto, 571(24) mBq/L. Esta concentracién cae desde mayo a agosto, aumentando de nuevo
ligeramente en septiembre, hasta alcanzar un valor de 613(26) mBq/L. as34/as3s se mantiene en los cinco
meses de muestreo entre 2.576(59), correspondiente a mayo, y 2.669(56), determinado en junio.

a23s8 a234 az3s ar 234/ G238 Ur

mBa/L] | mBq/1] | [mBa/L] | [mBa/L) lue/1)
PLY010524 | 199(11) | 513(28) | 8.1(10) | 719(30) | 2.576(59) | 16.11(92)
PLY010624 | 163.0(95) | 435(24) | 7.38(90) | 605(26) | 2.669(56) | 13.19(76)
PLY010724 | 161.2(93) | 419(23) | 7.77(92) | 588(25) | 2.598(65) | 13.06(75)
PLY010824 | 156.9(93) | 407(22) | 6.59(87) | 571(24) | 2.593(61) | 12.70(75)
PLY010924 | 167.5(97) | 439(24) | 6.38(38) | 613(26) | 2.620(66) | 13.55(78)

Tabla 9: Datos de asss, a234, G235, ar, G234/ az3s y Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas « para
la captacién PLYO01.

7.2. Masa de agua La Fuente de San Esteban

Se presentan los resultados para las captaciones: BDAO1, FNT01, MRT01, SNCO01, VGAOL.

7.2.1. Boada, BDAO1

En la captacién de la localidad de Boada, los resultados presentan dos tramos bastante diferenciados: uno
correspondiente a los meses de abril, mayo y junio y un segundo correspondiente a julio, agosto y sep-
tiembre. aps4/an3s es mayor en el mes de septiembre, con un valor de 2.744(84) y menor en el mes de
junio, 2.047(84), mientras que los valores de concentracién de uranio total oscilan entre 139.7(64) y 437(19)

mBq/L.
Q38 Qs34 Q235 ar 0234/ as3s UT
[mBq/L] | [mBg/L] | [mBg/L] | [mBg/L] [ug/L]
BDA010424 | 60.2(38) | 130.9(76) | 2.30(50) | 193.5(85) | 2.173(90) | 4.87(61)
BDA010525 | 64.1(40) | 131.2(76) | 2.32(51) | 197.5(86) | 2.047(84) | 5.18(65)
BDA010626 | 44.4(29) | 93.3(56) | 2.05(48) | 139.7(64) | 2.10(10) | 3.59(48)
BDA010727 | 100.0(61) | 266(15) | 4.68(70) | 371(16) | 2.660(85) | 8.10(97)
BDA010828 | 117.4(69) | 311(18) | 4.50(72) | 432(19) | 2.646(84) | 9.5(11)
BDA010929 | 115.4(69) | 317(18) | 5.14(74) | 437(19) | 2.744(84) | 9.3(11)

Tabla 10: Datos de asss, G234, 235, a1, 234/ a2ss y Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas «
para la captaciéon BDAO1.

47



7.2.2. La Fuente de San Esteban, FNTO01

Las muestras recogidas en el municipio de La Fuente de San Esteban presentan unos valores de ar que se
mantienen entre 86.5(45) y 100.3(53)mBq/L y unos valores de ag34/a23s entre 3.36(23) y 3.82(28).

as3s a3y as3s ar az34/ Qo3 Ur
[mBq/L] | [mBq/L] | [mBg/L] | [mBq/L] [ng/L]
FNTO010424 | 18.1(15 0.62(31) | 87.7(46) | 3.82(28

) ) ) (28) )
FNT010524 | 21.1(17) (50) | 0.91(36) | 100.3(53) | 3.72(26) | 1.70(28)
FNTO010624 | 20.9(17) | 70.0(44) | 0.79(31) | 91.7(47) | 3.36(23) | 1.69(27)
FNTO010724 | 19.4(16) | 67.7(43) | 0.54(27) | 87.5(45) | 3.50(24) | 1.57(25)
FNTO010824 | 18.0(15) | 67.7(42) | 0.80(29) | 86.5(45) | 3.77(27) | 1.45(24)
FNTO010924 | 19.0(16) | 70.2(45) | 0.86(34) | 90.0(48) | 3.70(27) | 1.54(26)

Tabla 11: Datos de agss, G234, 235, ar, G234/ a23s y Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas «
para la captacién FNTO1.

7.2.3. Martin de Yeltes, MRTO01

La captacién perteneciente a Martin de Yeltes presenta un asss/asss muy superior al del resto de captaciones
de estudio. Este ag34/ a23s es méas bajo en el mes de abril 6.50(21) y va aumentando hasta alcanzar su maximo
en el mes de agosto, 8.08(29), tras el que vuelve a caer ligeramente hasta un valor de 7.81(30).

En cuanto a la concentracién de actividad de uranio total, esta varia entre 550(27) mBq/L y los 643(31)
mBq/L, coincidiendo este punto con mayor concentracién de actividad con el momento en el que hay un
Menor assy/ asss.

as3s an34 as3s ar a234/ ap38 Ur

mBq/1] | (mBq/L | [mBq/L] | [mBa/L] /1]
MRTO10424 | 85.3(52) | 555(30) | 2.84(71) | 643(31) | 6.50(21) | 6.90(84)
MRTO10524 | 64.6(41) | 483(26) | 2.85(58) | 550(27) | 7.48(27) | 5.23(66)
MRTO10624 | 63.2(40) | 484(26) | 2.68(52) | 550(27) | 7.67(28) | 5.11(64)
MRTO10724 | 66.5(42) | 513(28) | 3.31(56) | 582(29) | 7.71(27) | 5.39(68)
MRTO10824 | 64.0(41) | 517(28) | 2.96(56) | 584(29) | 8.08(29) | 5.18(66)
MRTO010924 | 68.3(45) | 541(31) | 3.00(67) | 612(31) | 7.81(30) | 5.53(72)

Tabla 12: Datos de asss, G234, 235, ar, 234/ a23s y Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas «
para la captacién MRTO1.

7.2.4. Sancti-Spiritus, SNCO01

En la captacién de Sancti-Spiritus, las aguas subterrdneas presentan un asss/asss sin variaciones signifi-
cativas, cuyos niveles varfan entre 2.459(55) y 2.631(50). En cuanto a ap, en los primeros cuatro meses
de estudio presenta una variabilidad muy baja, y unos valores comprendidos entre los 646(27) mBq/L y
los 720(31) mBq/L; sin embargo, se aprecia una subida dréastica de julio a agosto, alcanzando un valor de
944(40) mBq/L que aumentd hasta los 994(42) mBq/L en el mes de septiembre.
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as3s a234 a23s ar G234/ Q233 Ur
[mBq/L] | [mBq/L] | [mBq/L] | [mBq/L] [ug/L]

SNCO010424 | 196(11) | 497(27) | 7.92(98) | 700(30) | 2.538(59) | 15.8(18)
SNCO010524 | 199(11) | 513(28) | 8.0(10) | 720(31) | 2.575(58) | 16.1(18)
SNCO010624 | 184(10) | 453(25) | 8.39(99) | 646(27) | 2.459(55) | 14.9(17)
SNC010724 | 179(10) | 461(25) | 6.96(93) | 647(28) | 2.573(59) | 14.5(17)
SNCO010824 | 257(14) | 677(37) | 10.4(11) | 944(40) | 2.631(50) | 20.8(23)
SNC010924 | 271(15) | 711(39) | 11.6(12) | 994(42) | 2.621(47) | 22.0(24)

Tabla 13: Datos de agss, 234, 235, 0T, G234/ G238 Y Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas «
para la captacion SNCO1.

7.2.5. Cabrillas (La Vega), VGAO1

Las muestras pertenecientes a la captacién VGAOQL presentan valores para agss/asss comprendidos entre
2.323(74), correspondiente a la medida de julio, y 3.458(15) correspondiente a la de junio, y unas ar que
presentan su minimo en julio, 244(11) mBq/L y su méximo en junio 357(15) mBq/L.

238 az34 as3s ar @231/ Q38 Ur
[mBq/L] | [mBq/L] | [mBq/L] | [mBq/L] [g/L]
VGA010424 | 68.1(42) | 188(11) ) | 2.77(10) | 5.51(68)
VGA010524 | 74.7(47) | 202(11) ( (12) 9) | 6.04(75)
VGA010624 | 105.9(63) | 246(14) ( (15) ) | 8.6(10)
VGA010724 | 54.1(36) | 187(11) | 3.09(57) | 244(11) | 3.458(15) | 4.39(57)

(14) ( (15) )

(13) ( (14) )

VGA010824 | 92.3(57) 241(14 7.48(91)
VGA010924 | 83.6(52) 228(13 6.78(84)

Tabla 14: Datos de agss, G234, G235, ar, G234/ azss v Ur, obtenidos a partir de espectrometria de particulas «
para la captacién VGAO1.
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8. Discusion

De acuerdo con los resultados mostrados en la seccién anterior, a continuacién se analizard la variabilidad a
lo largo del tiempo de las concentraciones de actividad de los isétopos de uranio y de la relacién de actividad
entre el 234U y el 238U. Este andlisis se llevara a cabo en varias etapas: primero, teniendo en cuenta las
caracteristicas de cada captacién, como precipitaciones, usos del agua, caracteristicas hidrogeoldgicas..., en
segundo lugar, evaluando algunos resultados obtenidos al representar conjuntamente los puntos pertene-
cientes a la misma masa de agua. Esta tultima etapa tiene como objetivo estudiar estas masas de manera
global y discutir la viabilidad de realizar la caracterizacién de los puntos de forma conjunta, por masa de
agua. Finalmente, se discutird lo que sucede en puntos pertenecientes a la misma formacién con el fin de
determinar si es posible realizar una caracterizacion global en el caso de formaciones hidrogeolégicas.

La existencia o inexistencia de cambios significativos de las variables de estudio entre dos meses consecutivos
se ha llevado a cabo a través de la prueba de t Student, por lo que a partir de ahora, cuando se indica que
no hay cambios significativos, lo que se expresa es que, estadisticamente, se ha determinado que los valores
comparados no difieren.

8.1. Puntos de captacion de la masa “Salamanca”

Se comenzara analizando de forma individual, los resultados correspondientes a las captaciones: CBRO1,
CBR02, CLZ01, PLYO01 y VLDOL.

8.1.1. Cabrerizos (Parque de la cruz), CBRO1

Los resultados obtenidos para esta captacién reflejan el uso que se ha hecho del agua en este punto, ya que
en el mes de mayo, unos dias previos al muestreo realizado, se extrajo una cantidad significativa de agua del
acuifero, lo que se refleja en una caida notable en las concentraciones de los distintos isétopos de uranio, asi
como una subida de ag34/a23s. El hecho de que este uso fuese puntual, explicarfa también que en junio se
recuperasen los valores del mes de abril. El aumento en el uso del agua de este recurso durante los meses de
verano seria el responsable de los cambios significativos que se producen en los valores estudiados en estos
meses del afio, se aprecia como de junio a julio las concentraciones de actividad de los isétopos disminuyen
y de nuevo, tal y como sucedia en mayo, aumenta a4/ az3s, de forma que esta vez la tendencia perdura
en el tiempo puesto que el gasto no es puntual, sino prolongado.

La Figura 24 permite visualizar mejor este comportamiento a partir de la representacién de la concentracién
de actividad de uranio total, az, de los isétopos 234U, ag34, v 238U, ag3s v de o34/ a3 en funcion del tiempo.
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Figura 24: Representacion para la captacion de CBRO1 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 224U y el 233U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de asss y en rojo los de
34/ anss. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.

La Figura anterior muestra como ambos is6topos se comportan de manera analoga entre si en todos los
meses en los que se ha llevado a cabo el estudio, lo que refleja el hecho de que se comporten igual quimica-
mente [40]: cuando tenemos condiciones que favorecen la solubilidad del uranio, la concentracién de ambos
isotopos aumenta, tal y como sucede en abril y junio, mientras que en condiciones en las que se favorece la
precipitacién, la concentraciéon de ambos disminuye. Sin embargo, tal y como refleja la segunda grafica de
esta captacion, la forma en la que evoluciona el ag34/ ag3s en funcién del tiempo es completamente la opues-
ta a la de la concentracién de actividad: vemos que cuando aumenta ap disminuye agss/agsg y viceversa.
Esto es consecuencia de las propiedades fisicas de ambos is6topos. Asi, por ejemplo, cuando las condiciones
son reductoras y por tanto promueven la precipitaciéon del uranio, la concentracién de actividad de ambos
disminuye; sin embargo, aunque en esta situacién se desfavorece en la misma proporcién la presencia de
ambos desde un punto de vista quimico, esto no sucede de igual forma desde el punto de vista fisico, ya
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que, como se menciond cuando se introdujo al uranio, el retroceso alfa y los danos cristalograficos favorecen

la presencia del 24U fisicamente [34].

8.1.2. Cabrerizos (Sondeo junto a depdsito), CBR02

En esta captacién, los valores de ar no presentan cambios significativos de un mes a otro.

Los datos obtenidos respecto a la concentracion de actividad del uranio reflejan que a pesar del uso que
se hace de este recurso, este se encuentra bajo unas condiciones estables, de manera que los procesos de

lixiviacién del uranio, que son el principal mecanismo por el que los is6topos de uranio pasan al agua [6],

compensen este consumo, de forma que la concentraciéon de uranio permanece esencialmente constante.
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Figura 25: Representacion para la captacion de CBR02 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 224U y el 233U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de assg y en rojo los de
34/ agss. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizaién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.
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La figura anterior muestra de forma grafica los datos de concentraciones de actividad y de ag34/a23s de la
Tabla 6.

8.1.3. Calzada de Valdunciel, CLZ01
De acuerdo con los datos que se han recabado, se conoce que no se hace uso de esta captaciéon. En la Tabla
7, representada en la Figura 26, se muestra que ni la ap, ni as34/as3s varfan de forma significativa en el

tiempo.
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Figura 26: Representaciéon para la captacién de CLZ01 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 234U y el 233U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de assg y en rojo los de
ap34/a23s. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.
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Asi, esta inexistencia de variacién entre valores, sumado al hecho de que la relacién de actividad agsq/a23s
se mantenga en niveles cercanos a la unidad, sugiere que las condiciones en las que se encuentran las aguas
se corresponden con unas condiciones de estabilidad. Esta idea se ve reforzada al prestar atencién a los
niveles de uranio en masa por unidad de volumen, Ur, respecto a la relacién de concentraciones ass4/asss,
ya que tal y como muestra Milena-Perez en su estudio [39], estos valores se corresponden con los de una
zona de acumulacion estable.

8.1.4. Valdelosa, VLDO1
La Figura 27 representa los valores obtenidos en los muestreos realizados en la captacién de Valdelosa.
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Figura 27: Representacion para la captacion de VLDO1 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 234U y el 23U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de assg y en rojo los de
ag34/0238. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.
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El hecho de que la concentracion de uranio total aumente de forma significativa de mayo a junio, y que
la tendencia de la concentraciéon de ambos isétopos sea la misma, refleja que el acuifero en ese periodo ha
sufrido una recarga. Uno de los origenes del agua que se filtra en el suelo durante este tipo de procesos es
el agua de lluvia [40]. Si se presta atencién a las precipitaciones registradas en la estacién meteorolégica
de “Pefiausende”, Figura 9a, se puede ver cémo en abril se registran 58.5 1/m2. Si bien es cierto que a
priori uno se fijaria en que en el mes de mayo, las precipitaciones se redujeron respecto a las de abril, se
ha de tener en cuenta que el efecto de las precipitaciones en el acuifero no es necesariamente inmediato,
por lo que las precipitaciones de la zona en abril podrian ser las causantes de la recarga del acuifero y
de su posterior efecto en la concentracién de la actividad en el intervalo entre mayo y junio. Esto ademads
explicarfa el hecho de que a pesar de que aumenta la concentracién de actividad, el ag34/as3s se mantenga
constante: durante la recarga, debido a que, por lo general el agua de lluvia presenta un caracter oxidante
[41], las condiciones del acuifero son més oxidativas, por lo que se favorece la solubilidad del uranio [5] y
no se favorece de manera significativa a ninguno de los dos isétopos, ya que los procesos quimicos dominan
ante los fisicos, y quimicamente ambos se comportan de la misma manera.

8.1.5. San Pelayo de la Guarena, PLYO01

La concentracién de uranio en el sondeo de San Pelayo presenta los valores més elevados de la masa de
“Salamanca”. Si se presta atencion al mapa de la Figura 8, se puede ver que esta captacién se localizaba en
lo que se identifica como Ila., que se corresponde con “Formaciones detriticas y cuaternarias de permeabi-
lidad muy alta”, y cuyas rocas son gravas, arenas y limos. Teniendo en cuenta que en esta masa, solamente
los puntos de CLZ01 y PLZ01 pertenecen a lo que se identifica como region Ila., y que el punto de CLZ01
presenta unas condiciones méas concretas de estabilidad, se podria relacionar el hecho de que la concentra-
cién de actividad alcance el méximo en el punto de muestreo de PLY01, con la alta permeabilidad de la zona.

Como se mencioné en el contexto hidrogeolégico, todos los puntos analizados se encuentran en la Cuenca
Cenozoica del Duero (CCD), la cual estd influenciada por la Zona Central Ibérica (ZCI) [56], que posee
rocas ricas en uranio [7]. En particular, las formaciones de alta permeabilidad estudiadas estdn compuestas
por gravas, arenas y limos, resultando en una gran capacidad para almacenar y transmitir agua. Este hecho
puede derivar en ocasiones en concentraciones de uranio més altas, ya que una permeabilidad muy alta
facilita una mayor movilizacién del uranio desde los granos minerales al agua, dado que la permeabilidad
es la capacidad del suelo para permitir el paso del agua a través de él [55], de forma que promueven la
infiltracién de aguas superficiales, que por lo general estdn oxigenadas, al acuifero. Ademas, el flujo de agua
proveniente de la ZCI, puede alcanzar la CCD, lo que podria aumentar las concentraciones de uranio como
consecuencia de una mayor lixiviaciéon de uranio en las zonas de origen de estas aguas. Todo esto explicaria
los resultados obtenidos en este punto.

Se representan los resultados de la captacién de la localidad de San Pelayo de la Guarefia en la siguiente
figura.
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Figura 28: Representacion para la captaciéon de PLYO01 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 224U y el 233U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de ag34, en azul intenso los de assg y en rojo los de
a34/a23s. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.
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8.2. Puntos de captacion de la masa “La Fuente de San Esteban”

Se analizan a continuacién, de forma individual los resultados correspondientes a las captaciones: CBRO1,
CBR02, CLZ01, PLYO01 y VLDOL.

8.2.1. Boada, BDAO1

Los registros de la captacion situada en la localidad de Boada presentan dos tramos de comportamiento
muy diferenciado. Por un lado, se tienen los valores registrados en los meses de abril, mayo y junio: en
los que la concentracién de uranio total se mantiene entre los 139.7(64) y los 193.5(85) mBq/L, mientras
que ag34/a238 se encuentra en valores entre 2.047(84) y 2.173(90). Por otro lado, se observa que a partir
del mes de julio, la concentraciéon de uranio total se dispara, alcanzando una concentracién en este mes de
371(16)mBq/L que continda subiendo en los meses posteriores; ademds, ags4/as3s €s mayor en estos meses,
alcanzando un valor maximo de 2.744(84) en el mes de septiembre.

El uso de agua de este recurso aumenté de forma significativa en el mes de junio, ya que en la semana
posterior a la toma de muestra en junio, se llevé a cabo el llenado de la piscina de la localidad, para la
cual parte del agua empleada proviene del sondeo que se ha estudiado. Este aumento en el consumo podria
implicar una bajada en el nivel de agua del acuifero, lo que explicaria el aumento de ag34/a238 en el mes de
julio, ya que la profundidad afecta directamente a las condiciones reductoras-oxidativas, siendo estas mas
reductoras cuanto mayor es la profundidad [5]. La variabilidad de la concentracién de uranio de junio a
julio podria explicarse con un cambio en el tipo de roca presente en el nivel superior del agua del acuifero:
esto es que, en los tres primeros meses de estudio, las rocas que se localizan en el nivel fredtico posean una
cantidad de uranio notoriamente menor que las que se encuentran situadas a una profundidad mayor. Asi,
cuando el nivel baja, las rocas con las que interacciona el agua del acuifero poseen cantidades de uranio

mas altas y por tanto aumenta su concentracién en el agua.

Es importante destacar que los valores registrados en abril, mayo y junio salen de la tendencia que tienen
el resto de muestras tomadas de la masa de agua de la “Fuente de San Esteban” lo que muestra una lo-
calidad en las condiciones hidrogeoldgicas de este punto de captacién en la parte més superficial del acuifero.

En la siguiente Figura se representan los datos obtenidos para las muestras de esta captacién a lo largo de
los meses, lo que permite visualizar mejor lo que se acaba de comentar.
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Figura 29: Representacién para la captaciéon de BDAO1 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
. . . . 234 238 .7 .

y del cociente de las concentraciones de actividad del “°*U y el #°°U, en funcién del tiempo. Se presentan con

puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de assg y en rojo los de

ag34/0238. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el

fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.

Es bien sabido, como ya se ha mencionado en numerosas ocasiones a lo largo de este manuscrito, que las
condiciones reductoras-oxidativas tienen un impacto directo en las concentraciones de los isétopos 234U y
2381J. Si bien es cierto que la metodologia para llevar a cabo la medida del potencial redox no es la més
adecuada, ya que esta se deberia realizar directamente en el propio acuifero, ya que una vez el agua sale
a la superficie y se oxigena, este potencial varia. Se puede observar a partir de los datos de la siguiente
tabla, como en mayo, que es cuando tenemos una asss/ag3s menor , es cuando mayor potencial redox se
ha medido, mientras que en septiembre, que es cuando el desequilibrio es mayor, tenemos una medida de
potencial mas oxidativa, lo que corrobora lo que cabria esperar. Seria interesante, para futuros estudios,
medir el potencial redox en el propio acuifero, con el fin de estudiar mejor esta dependencia entre el potencial
y las concentraciones de actividad de uranio en el agua.
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Muestra | Potencial redox [mV]
BDA010424 235
BDA010525 290
BDA010626 247
BDA010727 211
BDA010828 203
BDA010929 198

Tabla 15: Potencial redox medido en las muestras de la captacién BDAO1

8.2.2. La Fuente de San Esteban, FNTO01

Las muestras recogidas en el municipio de La Fuente de San Esteban no presentan variabilidad en ap ni en
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Figura 30: Representacion para la captacion de FNTO1 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 224U y el 233U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de asss y en rojo los de
a34/a23s. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.
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En la figura anterior se puede ver como la concentracién de uranio permanece muy estable.

La falta de variabilidad en los parametros estudiados podria deberse a una recarga continua del acuifero,
ya que se observa que, a pesar de que las precipitaciones de la zona y el consumo difieren de unos meses a
otros, siendo, por ejemplo, el gasto de agua el doble en agosto que en abril, esto no se ve reflejado en las
concentraciones de actividad de los is6topos de uranio del acuifero.

Si comparamos las concentraciones de uranio de este punto con las del resto de puntos estudiados, se
puede comprobar que presenta unas concentraciones de uranio significativamente inferiores a las del resto
de puntos muestreados, lo que podria estar vinculado a una menor concentracién de uranio en las rocas

que forman el acuifero.

8.2.3. Martin de Yeltes, MRT01

Al estudiar los resultados de la captacién perteneciente a Martin de Yeltes destacan los valores obtenidos
para el assy/asss, ya que son muy superiores a los del resto de puntos analizados.

Teniendo en cuenta que los valores de agsy/asss de las muestras referentes a este sondeo es muy alto, ar
viene determinada de una forma muy mayoritaria por el 234U. Puesto que es sabido que los isétopos 234U
y 238U se comportan igual quimicamente, la diferencia viene del comportamiento fisico. Un ag34 /aa3s tan
elevado se comprenderia como consecuencia de unas condiciones muy reductoras, que favorezcan mucho al
2347J. Se aprecia una bajada en ar y una subida de agz4/as3s de abril a mayo, lo que indica unas condiciones
mas reductoras en mayo, que podrian estar asociadas a un aumento en el uso del recurso. Sin embargo, no

hay datos del mismo.

Llama la atencion el hecho de que, a priori, por la zona en la que se encuentra, las rocas que forman
el acuifero son del mismo tipo que las que se encuentran, por ejemplo en la captacién de la Fuente de
San Esteban, FNTO01, o en la captacion VGAO1 que se analizard a continuacién: rocas detriticas con una
permeabilidad media que son mayoritariamente areniscas, limos y conglomerados ocres. Asi, cabria esperar
que los resultados de las tres guardasen algin tipo de relacién por pertenecer a la misma zona, IIb. Sin
embargo, tras extraer los datos del estudio, se puede ver como la captacién de MRT01 posee unos niveles
de concentracién de actividad de uranio muy elevados teniendo en cuenta el agss/asss, que muestra unas
condiciones en las que el uranio tiende a precipitar y por tanto a disminuir su concentraciéon. Esto sugiere
que las rocas que forman este acuifero difieren de forma significativa de las del resto y que por tanto en
este punto se aprecia un localismo muy marcado, que seria interesante estudiar de cara al futuro.

La presencia de una relaciéon de concentraciones tan elevada podria explicarse, como se sugiere en el estudio
de Chkir, N. [2], por una interaccién prolongada, en una gran superficie, entre un agua de baja solubili-
dad de uranio y una roca que posee una concentracién de uranio significativamente alta. Estas cantidades
elevadas de uranio en la roca, harfan que, como consecuencia del retroceso alfa, mucho 234U quedase atra-
pado en areas cristalograficas danadas, que a través de procesos de lixiviacién se moviliza hacia las aguas
subterrdneas, resultando en un ags4 /asss tan elevado.

61



MRTO1
700

600

—

500

i
e
———
-
=

a (mBqg/L)
I
g

(9%
(=]
(=]

200

100

8.4

7,6

7,2

yyf A3

6,8

6,4

4 5 6 7 8 9
MESES

Figura 31: Representacién para la captacién de MRTO1 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
. . . . 234 238 .7 .

y del cociente de las concentraciones de actividad del “>*U y el “°°U, en funcién del tiempo. Se presentan con

puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de as3s y en rojo los de

a34/0238. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el

fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.

Ademads de que la relacién entre ag34/a23s v las concentraciones de actividad del uranio sean particulares
en esta zona, cabe destacar que en este punto es donde se ha medido un potencial redox muy superior al
del resto de puntos de muestreo: en los deméas puntos el potencial redox varia entre 170 mV y 302 mV,
mientras que en esta captacién los valores se sitian entre 493 mV y 589 mV. Es importante recalcar de
nuevo que la medida de este potencial no se ha realizado en las condiciones 6ptimas, sin embargo, destaca el
hecho de que se midan las condiciones a priori mas oxidativas en el punto donde el desequilibrio mostraria
que son las més reductoras.
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8.2.4. Sancti-Spiritus, SNCO01

En la siguiente figura se representan graficamente los resultados obtenidos para las muestras tomadas en
la localidad de Sancti-Spiritus.

SNCO1
1100

1000 I
900 I

800

700 | £

600

a (mBg/L)
A
e
-
—

s0 | £
400
300
200 > —F— -

100
2,72

2,68

2,64

2,4 T
4 5 6 7 8 9
MESES

Figura 32: Representacién para la captacién de SNCO1 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 234U y el 238U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de as34, en azul intenso los de assg y en rojo los de
ap34/a23s. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.
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El uso del agua del punto de captacién situado en Sancti-Spiritus lleva dos anos siendo nulo, esto se veria
reflejado en el hecho de que tanto la concentracién de actividad del uranio total en los primeros meses como
agsa/az3s se mantenga sin cambios. Sin embargo, se observa como en los meses de agosto y septiembre, la
concentracién de uranio ha aumentado. Este comportamiento se basaria en unas condiciones més oxidativas
y que, por tanto, favorezcan la disoluciéon del uranio; sin embargo, a partir de los datos que disponemos
de este punto de muestreo no se puede determinar la causa de este cambio. Seria interesante en un futuro,
continuar estudiando este punto de captacién, con el fin de poder determinar a qué se deben los cambios
producidos.

Este punto de la masa de agua de “La Fuente de San Esteban” es el que posee unas concentraciones de
uranio mas altas y, de nuevo, tal y como sucedia en la masa de “Salamanca” es un punto cuya roca es
detritica de alta permeabilidad, zona II.a. Por lo que la justificacién para explicar este suceso es la misma
que en el caso de PLYO1.

8.2.5. Cabrillas (La Vega), VGAO01

Si se estudia lo que sucede de mayo a junio, podemos ver que tanto ay como assq/asss, varian de forma
significativa y de acuerdo a lo que cabria esperar cuando tenemos unas condiciones mas oxidativas, por lo
que a la vista de los datos el acuifero ha sufrido una recarga, que puede deberse a la filtraciéon del agua
proveniente de las precipitaciones de los meses previos. En julio, sucede lo contrario, se pasa a un ass4/as3s
mayor y a una ap menor. Esto puede estar relacionado con el hecho de que en el mes de junio se haya llenado
la piscina municipal, de forma que el nivel freitico puede haber bajado, lo que supone unas condiciones
més reductoras, ya que a mayor profundidad tenemos un sistema menos oxidativo [5], y, por tanto, este
comportamiento de los is6topos de uranio en el agua. Con el paso del tiempo, y teniendo en cuenta que un
gasto tan grande solo se ha realizado de forma puntual, se atenuaria este efecto con la recarga del acuifero,
de forma que as34/a23s de nuevo disminuye y aumenta la concentracién de uranio de nuevo.

La Figura 33 supone una representacion de los datos obtenidos para la captacién de la localidad de Cabrillas.
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Figura 33: Representacién para la captacion de VGAO1 de las concentraciones de actividad en funcién del tiempo,
y del cociente de las concentraciones de actividad del 234U y el 233U, en funcién del tiempo. Se presentan con
puntos verdes los valores obtenidos para ar, en azul claro los de az34, en azul intenso los de asss y en rojo los de
a34/a23s. Las lineas de estos mismos colores simulan el comportamiento entre meses si este fuera lineal, con el
fin de una mejor visualizacién. Todas las concentraciones de actividad se presentan en mBq/L.
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8.3. Masas de agua

A partir de los resultados adquiridos y analizados para cada una de las captaciones estudiadas, se puede
concluir que, incluso dentro de lo que administrativamente se considera una misma masa de agua, las
concentraciones de actividad de los isétopos estudiados varian de manera significativa entre ellas. En teoria,
al tratarse de puntos ubicados dentro de una misma masa y con un contexto similar, todos pertenecientes
a localidades de la provincia de Salamanca, llenando las piscinas al inicio del verano y experimentando
un aumento considerable de su poblacion en los meses estivales, se esperaria que la evolucién del uranio
fuera homogénea en todos estos puntos. Sin embargo, como se ha demostrado, los datos obtenidos en este
proyecto indican que esto no es asi. La evolucion temporal de las concentraciones de los isétopos estudiados
presenta variaciones significativas entre los puntos, lo que sumado a las diferencias entre las concentraciones
de actividad determinadas sugiere que no es posible caracterizar los puntos de muestreo unicamente en
funcién de la masa de agua a la que pertenecen y que han de caracterizarse de forma individual. Ademas,
se evidencia que existen diversos factores que influyen en la evolucién de la concentracién de uranio en
el agua a lo largo del tiempo, y que su impacto no es el mismo siempre: En algunos casos, es la recarga
del acuifero la que predomina, en otros, el consumo del agua, mientras que en ciertos puntos, el factor
dominante puede ser el tipo de roca presente.

Ademaés del analisis individual de cada uno de los puntos de muestreo, esta informacién también puede
ser observada al analizar conjuntamente las masas de agua, considerando la cantidad de uranio en masa
por unidad de volumen, Ur, en funcién de la relacién entre las actividades del 234U y 233U, ag34/a3s, 1o
cual proporciona valiosa informacién sobre las condiciones del acuifero. En el articulo titulado The theory
and uses of natural uranium isotopic variations in hydrology [24], se definen seis zonas dentro de esta re-
presentacién, cada una de las cuales corresponde a un estado especifico del acuifero. Estas zonas son: I -
Acumulacion Estable, IT - Oxidacién Normal, IIT - Acumulacién en Formacién, IV - Reduccién Normal, V
- Zona Bajo la Acumulacién en Formacién y VI - Acumulacién en Dispersion.

Asi, se muestran a continuacién, dichas representaciones, correspondientes a las dos masas de agua.
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8.3.1. Masa de agua “Salamanca”

La representacion de estas variables para la masa de agua “Salamanca’ se muestra en la Figura 34.
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Figura 34: Representacién de la cantidad de uranio total en pL/g en funcién de agsy/asss, para las captaciones
de la masa de agua “Salamanca”. Se representan los valores divididos en zonas, de acuerdo con lo establecido en
[24]. Los simbolos adoptados para cada una de las captaciones aparecen representados en la leyenda de la gréfica.

Se observa como los puntos de esta region pertenecen a dos zonas: la zona I y la zona III. De acuerdo
a lo establecido por Milena-Perez, A., [24], la zona I hace referencia a una acumulacién estable: en esta
regién, nos encontramos en una situacién de equilibrio (o muy cercana al equilibrio) entre los dos isétopos,
reflejando una estabilidad en el uranio, que no se moviliza de forma activa, lo que pone de manifiesto que
el aquifero se ha encontrado bajo situaciones estables durante un periodo de tiempo prolongado. Todas
las muestras que se han tomado en Calzada de Valdunciel, muestran que el acuifero se encuentra en acu-
mulacién estable. Por otro lado, la zona III hace referencia a un estado de acumulacién en formacién: en
este tipo de acumulaciones, la forma en la que evoluciona la concentracién de uranio, se relaciona con las
condiciones redox. Tenemos un desequilibrio superior a 2, lo que muestra procesos de acumulacién de uranio.

La captacion de CBROI, es la tnica que presenta variabilidad de zonas durante el periodo de muestreo:
concretamente entre la zona I y la zona III. El acuifero parte de una situacion inicial de acumulacién estable
en abril, que pasa a ser de acumulacién en formacién en mayo, volviendo a las condiciones de estabilidad
en junio. Este comportamiento refleja el uso que se ha hecho del agua en este punto: en el mes de mayo se
tomaron grandes cantidades en dias previos al muestreo realizado, lo que explicaria la aparente transicién de
la zona de estabilidad a la de acumulacién en formacion. El hecho de que este uso fuese puntual, explicaria

también que en junio se recuperasen las condiciones de estabilidad.
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Se puede apreciar a partir de la misma figura, como a pesar de encontrarse en la misma masa de agua, las
distintas captaciones presentan valores diversos para ambas variables. ags4/as3s es menor en la localidad
de Calzada, donde el valor minimo alcanzado es de 1.139(30), mientras que el sondeo de Valdelosa presenta
el maximo desequilibrio de la masa en el mes de abril, con un valor de 4.76(17). Por otro lado, la cantidad
de uranio total varfa entre 2.82(20) pg/L, CBR020524 y 16.11(92), PLY010524. Adema4s, se observa como
las captaciones que mantienen en el tiempo niveles de Uit més altos, son aquellas situadas en puntos
con una permeabilidad muy alta: PLY01 y CLZ01. Destaca también el hecho de que todos los puntos de
la zona III, presenten valores Uy, més bajos a medida que aumenta el aszq/as3s, a excepcién de los de
VLDO1, lo que refleja unas condiciones locales que difieren de los deméas puntos.

8.3.2. Masa de agua “Fuente de San Esteban”

Si se lleva a cabo la misma representacién que para la masa “Salamanca” pero en este caso para la masa
de agua de “La Fuente de San Esteban”, es decir, para las captaciones de BDAO1, FNTO01, MRTO01, SNCO01

y VGAO1, se obtiene la siguiente figura.
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Figura 35: Representacién de la cantidad de uranio total en pL/g en funcién de agsy/asss, para las captaciones
de la masa de agua “La Fuente de San Esteban”. Se representan los valores divididos en zonas, de acuerdo con
lo establecido en [24]. Los simbolos adoptados para cada una de las captaciones aparecen representados en la

leyenda de la gréfica.
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A partir de la grafica anterior, se puede concluir que todos los acuiferos estudiados en esta masa de agua se
encuentran en la zona III, es decir, en el estado conocido como “acumulacién en formacién”. Sin embargo,
se observa que la concentracién de uranio en el agua de cada acuifero y ass4/ag3g varfan significativamente
entre los distintos puntos de muestreo. La muestra BDA010525 presenta el menor asss /asss, con un valor
de 2.047(84), mientras que MRT010824 muestra el mayor valor detectado en todo el estudio, 8.08(29). Por
otro lado, la concentracién de uranio en el agua de los puntos de muestreo de esta masa varia desde 1.45(24)
pg/L en FNT010824 hasta 22.0(24) pg/L en SNC010924.

Se puede identificar una tendencia general en la mayoria de las muestras de la zona: a medida que aumenta
a34/a38, disminuye la concentracién de uranio en el agua. No obstante, esta tendencia presenta dos
excepciones. En primer lugar, las tres primeras muestras tomadas en la localidad de Boada, como se
observé previamente al estudiar este punto de captacién. En segundo lugar, los resultados obtenidos de las
muestras tomadas en Martin de Yeltes, los cuales se apartan considerablemente de los valores registrados
en el resto de los puntos de muestreo de la masa de agua. Esto sugiere que existen condiciones locales que
difieren significativamente de las de los demds puntos.

Estas representaciones de todos los puntos de captaciéon por masa, sumado al analisis que se ha realizado con
anterioridad de la evolucién de las concentraciones de los isétopos de uranio de cada una de las muestras,
permiten demostrar que los puntos de muestreo presentan una gran variabilidad a pesar de encontrarse en
la misma masa. Esto pone de manifiesto la necesidad de estudiar cada punto de forma individual, dado que
existen particularidades locales que no pueden ser generalizadas. Esta conclusién contrasta con la gestion
actual, que considera que con analizar las muestras de agua de tres puntos de captacién diferentes es
suficiente para caracterizar una masa de agua.

8.4. Formaciones hidrogeolégicas

En cuanto a las distintas formaciones hidrogeolégicas, previo al analisis se esperaba que aquellos puntos que
se localizan en el mismo tipo de formacién, presentasen unos niveles de uranio similares y comportamientos
analogos; sin embargo, a la vista de los resultados, se concluye que en los puntos estudiados pertenecientes
a las mismas formaciones se aprecian diferencias significativas entre si; por ejemplo, en los puntos perte-
necientes a las formaciones del tipo II.b, formaciones detriticas de permeabilidad media, se han obtenido
valores para la concentracién de uranio entre 86.5(45) y 643(31) mBq/L y unas relaciones de actividad que
abarcan desde 1.675(45) hasta 8.08(29) . Esta variabilidad deriva en el hecho de que no se pueda establecer
una relacién clara, lo que de nuevo pone de manifiesto el hecho de que la presencia de uranio en el agua
sea consecuencia de unas caracteristicas locales.
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9. Conclusiones

El anélisis llevado a cabo en este proyecto de la variabilidad de los niveles de concentracién de uranio,
especialmente de sus isGtopos el 234U y el 238U, entre los meses de abril y septiembre en las aguas sub-
terraneas de los diez puntos estudiados, ha permitido extraer una serie de conclusiones que se presentan a

continuacién:

e Las variaciones de la relacién de actividad entre el 234U y el 238U, junto con la concentracién de uranio
total, pueden emplearse como un indicador indirecto de las condiciones de reduccién/oxidacién de las
aguas subterraneas. De este modo, esta informacion puede convertirse en una herramienta clave para
optimizar la gestién del recurso.

e Las variaciones que se producen a lo largo del tiempo en factores que afectan a la carga y descarga
del acuifero, como son las precipitaciones o el uso del recurso, pueden tener un efecto directo en las
condiciones del acuifero y, por consiguiente, en los niveles de uranio de las aguas subterraneas. Esto
se aprecia, por ejemplo, durante el verano, cuando la demanda de agua aumenta y el uso del recurso
incrementa de manera drastica. Este aumento en la extracciéon de agua en muchos puntos, junto con
una disminucién en los aportes de “agua fresca”, puede afectar a la oxigenacion del agua, favoreciendo
unas condiciones mas reductoras, que afectan a la quimica del uranio, limitando su movilidad y pu-
diendo propiciar su precipitacién. Teniendo en cuenta que el uso de los recursos de agua subterranea es
esencial ante la creciente demanda, es crucial garantizar la calidad y la disponibilidad de este recurso,
por lo que es importante tener en cuenta las variaciones que se producen ante estos factores para
garantizar un uso sostenible del recurso que asegure la calidad del agua.

e El estudio de las dos masas de agua ha revelado la presencia de variabilidades locales que afectan de
manera particular a ciertas areas, observandose que, captaciones dentro de una misma masa, pueden
presentar valores significativamente distintos para los pardmetros analizados, lo que pone de mani-
fiesto la heterogeneidad hidrogeoldgica de la zona. Asi, aunque una masa de agua se define como una
unidad bésica de gestién, compuesta por un volumen de aguas subterraneas claramente diferenciado,
se concluye que el andlisis de un ntmero reducido de puntos no es suficiente para caracterizarla ade-
cuadamente, dada la notable variabilidad en los resultados obtenidos. Se ha visto como factores como
la hidrogeologia y el uso del recurso influyen directamente en la concentracién de uranio en el agua,
lo que subraya la necesidad de realizar una caracterizacién detallada de cada punto de forma individual.

e Las captaciones que estdn en desuso o cuyo uso tiene un caracter extraordinario, por lo general, pre-
sentan concentraciones de uranio que no varian en el tiempo. No obstante, seria importante continuar
estudiando lo que sucede en meses posteriores en la captacién de SNCO1 con el fin de comprender las
variaciones en la concentraciéon de actividad de uranio en los tiltimos meses de verano.
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e La capacidad hidraulica de la formacién, caracterizada por la porosidad y la permeabilidad, es un
factor determinante en las concentraciones de uranio de las aguas subterrdneas. Esto se refleja en que
en ambas masas de agua, el punto que presenta niveles de uranio mas altos se encuentra en una forma-
cién de permeabilidad muy alta. En estas formaciones, las rocas sedimentarias que las componen son
gravas, arenas y limos con influencia mineralégica de la ZCI, lo que le otorga a la formacién una gran
capacidad para almacenar y transmitir agua. Asi, dado que el uranio en el agua proviene de las rocas,
que una mayor permeabilidad deriva en una mayor capacidad de infiltracién de aguas superficiales al
acuifero, dando lugar a un ambiente mas oxidativo, y que estos puntos presentan unas caracteristicas
que podrian derivar en una mayor movilizacién de las aguas provenientes de la ZCI, con méas uranio,
se concluye que las formaciones de mayor permeabilidad de esta regiéon pueden favorecer la presencia
de concentraciones de uranio mayores en el agua.

e En estudios posteriores, seria importante llevar a cabo la medida del potencial redox directamente
en el acuifero. Esto permitiria obtener datos representativos y cuantitativos sobre la relacién entre
el potencial redox y el comportamiento de los isétopos de uranio ante las diferentes condiciones del
acuifero, lo que ayudaria a validar de manera clara el uso de la concentracién de uranio total junto con
la relacién de actividad agss/agss como herramienta para estudiar las variaciones en las condiciones
redox.
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Anexos

A continuacién se muestran los valores de precipitaciones durante los diversos meses de muestreo del ano

2024, en las cuatro estaciones meteoroldgicas de las que se han obtenido los datos.

ESTACION “SALAMANCA”

MES PERIODO DE PRECIP. | PRECIP. [I/m?]
ABRIL 10/03,/2024-08 /04,2024 14.3
MAYO 09/04/2024-05,05 /2024 34.8
JUNIO 06,/05,/2024-04,/06,/2024 6.8
JULIO 05,/06,/2024-30,/06,/2024 423
AGOSTO 01/07/2024-04/08,/2024 1.4
SEPTIEMBRE |  05/08/2024-01/09,/2024 1.1

Tabla 16: Datos de precipitaciones de la estacién meteorolégica de “Salamanca” extraidos de la AEMET [28].

ESTACION “PENAUSENDE”

MES PERIODO DE PRECIP. | PRECIP. [I/m?]
ABRIL 10/03,/2024-08/04,/2024 58.5
MAYO 09/04,/2024-05/05,/2024 21.0
JUNIO 06,/05,/2024-04,/06,/2024 12.5
JULIO 05,/06,/2024-30,/06,/2024 91.3
AGOSTO 01,/07,/2024-04,/08,/2024 46
SEPTIEMBRE |  05/08/2024-01/09,/2024 0.0

Tabla 17: Datos de precipitaciones de la estacién meteorolégica de “Pefiausende” extraidos de la AEMET [28].

ESTACION “EL MAILLO”

MES PERIODO DE PRECIP. | PRECIP. [I/m?]
ABRIL 23/03/2024-21/04/2024 89.6
MAYO 22/04/2024-20/05/2024 47.4
JUNIO 21/05,/2024-16/06,/2024 7.2
JULIO 17/06/2024-14/07 /2024 0.0
AGOSTO 15/07/2024-18 /08,2024 0.0
SEPTIEMBRE 19/08,/2024-9,/09,/2024 0.0

Tabla 18: Datos de precipitaciones de la estacién meteoroldgica de “El Maillo” extraidos de la AEMET [28].
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Tabla 19: Datos de precipitaciones de la estaciéon meteorologica de “Boadilla Fuente de San Esteban” extraidos

).

de la AEMET |

ESTACION “BOADILLA FUENTE DE SAN ESTEBAN”

MES PERIODO DE PRECIP. | PRECIP. [I/m?]
ABRIL 23/03/2024-21,/04,/2024 61.6
MAYO 22/04/2024-20/05 /2024 59.6
JUNIO 21/05/2024-16,/06,/2024 0.8
JULIO 17/06,/2024-14/07 /2024 59.4
AGOSTO 15/07/2024-18 /08 /2024 0.8
SEPTIEMBRE 19/08/2024-9/09,/2024 0.0

78










	Introducción
	Radiactividad ambiental
	Origen de la radiactividad ambiental
	Origen natural
	Origen antropogénico

	Protección Radiológica 

	Física del uranio
	Elemento e isótopos naturales
	Desintegración -
	Desintegración 
	Emisiones  principales de los isótopos naturales de uranio

	Relaciones isotópicas entre el 235U y el 238U y el 234U y el 238U 
	Movilización del uranio de la roca a las aguas subterráneas
	El uranio como indicador ambiental

	 Espectrometría de partículas  de los isótopos de uranio
	Interacciones partículas 
	Espectrometría de partículas 
	Características de la espectrometría de partículas 

	Sistemas de medida
	Especificaciones del sistema


	Diseño del estudio de concentraciones de 234U y 238U
	Selección de los puntos de muestreo
	Contexto hidrogeológico de los puntos de captación
	Precipitaciones
	Estaciones meteorológicas

	Caracterización de los puntos de captación
	Cabrerizos (Parque de la Cruz), CBR01
	Cabrerizos(Camino de los Moriscos), CBR02
	Calzada de Valdunciel, CLZ01
	Valdelosa, VLD01
	San Pelayo de la Guareña, PLY01
	Boada, BDA01
	La fuente de San Esteban, FNT01
	Martín de Yeltes, MRT
	Sancti-Spiritus, SNC01
	Cabrillas(La Vega), VGA01

	Frecuencia y diseño de los muestreos

	Procedimiento experimental
	Muestreo y pretratamiento
	Separación radioquímica
	Filtración, marcado y precipitación
	Extracción Cromatográfica 

	Electrodeposición
	VYNS

	Torio 
	Medidas por espectrometría de partículas 
	Análisis mediante espectrometría de partículas 
	Prueba t Student

	Resultados
	Masa de agua de Salamanca
	Cabrerizos (Parque de la Cruz), CBR01
	Cabrerizos (Sondeo junto a depósito), CBR02
	Calzada de Valdunciel, CLZ01
	Valdelosa, VLD01
	San Pelayo de la Guareña, PLY01

	Masa de agua La Fuente de San Esteban
	Boada, BDA01
	La Fuente de San Esteban, FNT01
	Martín de Yeltes, MRT01
	Sancti-Spiritus, SNC01
	Cabrillas (La Vega), VGA01


	Discusión
	Puntos de captación de la masa ``Salamanca''
	Cabrerizos (Parque de la cruz), CBR01
	Cabrerizos (Sondeo junto a depósito), CBR02
	Calzada de Valdunciel, CLZ01
	Valdelosa, VLD01
	San Pelayo de la Guareña, PLY01

	Puntos de captación de la masa ``La Fuente de San Esteban''
	Boada, BDA01
	La Fuente de San Esteban, FNT01
	Martín de Yeltes, MRT01
	Sancti-Spiritus, SNC01
	Cabrillas (La Vega), VGA01

	Masas de agua
	Masa de agua ``Salamanca''
	Masa de agua ``Fuente de San Esteban''

	Formaciones hidrogeológicas

	Conclusiones

		2025-02-13T09:25:54+0100
	BORREGO ALONSO DAVID - 70904639D




