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Resumen

Los estudios sobre la evolucién ambiental reciente requieren métodos de datacién absoluta capaces de resolver los
procesos sedimentarios ocurridos a escala de décadas o siglos. Entre las técnicas mds empleadas, la espectrometria
gamma de muy bajo fondo y la espectrometria de masas con acelerador (AMS) constituyen herramientas de alta
sensibilidad para la determinacién de la actividad de radionticlidos naturales y artificiales. En este trabajo se com-
binan ambas metodologias con el objetivo de caracterizar y datar un testigo sedimentario procedente de la Laguna
Salina Grande (Villafafila, Castilla y Le6n, Espafia), un sistema lagunar estacional de gran interés paleoclimatico.

El muestreo fue realizado por la autora junto con el equipo del laboratorio LRI-D, obteniéndose un testigo de
20 cm de longitud que se subdividi6 en secciones de 1 cm. Cada una de ellas fue analizada mediante las técnicas
radiomeétricas descritas. El andlisis por espectrometria gamma se llev6 a cabo con detectores HPGe preparados para
medidas de muy bajo fondo (sistema Mazinger) con el objetivo de cuantificar la actividad de los radiontclidos ?!°Pb
y 137Cs, mientras que la datacion por *C se efectué mediante el sistema AMS MICADAS. Ademas, se analiz6 una
muestra de aguas de la misma laguna, con el fin de complementar la interpretacién radiométrica y establecer un
marco cronolégico coherente.

El testigo se caracterizé por una baja tasa de sedimentacién, que dificulta la obtencién de un modelo de edad
continuo, aunque los resultados permiten establecer una primera estimacién cronoldgica fiable. Esta informacion
constituye una base sélida para el desarrollo de modelos mas precisos en futuros estudios.

La integracién de la espectrometria gamma y la AMS demuestra el potencial de ambas técnicas para la re-
construccién temporal de ambientes sedimentarios con tasas de acumulacién muy bajas y ofrece una metodologia
aplicable a otros sistemas lacustres con caracteristicas similares.
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Abstract

Studies on recent environmental evolution require methods of absolute dating capable of resolving sedimentary
processes occurring on a decadal or centennial scale. Among the most commonly used techniques, ultra-low back-
ground gamma spectrometry and accelerator mass spectrometry (AMS) are highly sensitive tools for determining
the activity of natural and artificial radionuclides. In this work, both methodologies are combined with the aim of
characterizing and dating a sediment core from the Laguna Salina Grande (Villaféfila, Castilla y Leén, Spain), a
seasonal lagoon system of great paleoclimatic interest.

Sampling was carried out by the author together with the LRI-D laboratory team, obtaining a 20 cm long core
that was subdivided into 1 cm sections. Each section was analyzed using the radiometric techniques described.
Gamma spectrometry analysis was performed with HPGe detectors prepared for ultra-low background measu-
rements (Mazinger system) to quantify the activity of the radionuclides '°Pb and '3Cs, while *C dating was
conducted using the AMS MICADAS system. In addition, a water sample from the same lagoon was analyzed to
complement the radiometric interpretation and establish a coherent chronological framework.

The core was characterized by a low sedimentation rate, which makes it difficult to obtain a continuous age
model, although the results allow for a first reliable chronological estimation. This information provides a solid
basis for the development of more precise models in future studies.

The integration of gamma spectrometry and AMS demonstrates the potential of both techniques for the tem-
poral reconstruction of sedimentary environments with very low accumulation rates and offers a methodology
applicable to other lacustrine systems with similar characteristics.
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Capitulo 1

Introduccidon

La radiactividad es un fendmeno natural por el cual un ntcleo atémico emite uno o varios tipos de particulas,
transmutdndose o desexcitindose a un estado de menor energfa [1]. Se denomina radionticlido, radionucleido o
radioisétopo a la forma inestable de un elemento que libera radiacién. Fue descubierta casualmente en 1896 por
Becquerel, al observar que placas fotogréficas bien envueltas se ennegrecian al colocarlas cerca de ciertos minerales.
Marie y Pierre Curie participaron en la investigacion de este fenémeno, concluyendo que la radiacion de los elemen-
tos Uranio y Torio era un fenémeno intrinseco a los mismos y no estaba relacionado con su estado fisico o quimico
[2]. Por esta aportacion a la ciencia, los tres cientificos compartieron el Premio Nobel de Fisica en 1903 [3]. En esa
misma época (1898), Rutherford pudo diferenciar las desintegraciones alfa y beta, y muy poco después, en 1900, P.
Villard descubri6 la radiacién gamma. La radiactividad descubierta en ese momento es la que hoy se conoce como
radiactividad natural y tiene su origen en diversas fuentes. En primer lugar, se debe a la presencia de radiontclidos
presentes en la corteza terrestre desde su formacién, hace 4600 millones de afios. Estos radiontclidos primigenios,
que poseen semividas del orden de la edad de la Tierra, contintian existiendo en la actualidad. Ademds, decaen en
otros nucleos que pueden ser radiactivos y que a la misma vez se consideran fuentes naturales de radiactividad. En
este trabajo se estudiar la actividad del 2!°Pb un radiontclido natural, descendiente de la cadena del primigenio
2381. Otra fuente de radiactividad natural reside en las reacciones de nuestra atmésfera con la radiacién césmica.
Los rayos césmicos, generados en las reacciones nucleares de las estrellas, viajan por el espacio a velocidades re-
lativistas y entran en contacto con las moléculas presentes en el aire, formando nuevos nucleidos conocidos como
radionucleidos cosmogénicos [42][4]. Entre ellos se encuentra el 14C de gran relevancia en este trabajo.

En 1911, Marie Curie recibi6é su segundo Premio Nobel, esta vez en Quimica, por el descubrimiento del polonio y
el radio, asf como por su aislamiento [5]. Ese mismo afio, Rutherford propuso la existencia del nticleo atémico como
una parte central del &tomo mucho mds pequeria. Posteriormente, en 1934, Irene y Frédéric Joliot-Curie lograron la
primera produccién artificial de isétopos radiactivos al bombardear laminas de boro con radiacién natural de tipo
alfa, produciendo '*N*, que a su vez decae por desintegracion beta [1]. Por este logro, recibieron el Premio Nobel
de Quimica en 1935 [7], descubriéndose asi que la radiactividad también puede provenir de fuentes artificiales. A
lo largo de més de un siglo, los avances en el conocimiento de la radiactividad han permitido ampliar notablemente
su campo de aplicacion. En la actualidad, constituye una herramienta esencial en medicina, industria y energfa,
ademads de desempefiar un papel central en las ciencias de la Tierra y del medio ambiente. En este trabajo, su poten-
cial se aplica a la datacién de sedimentos, aportando claves fundamentales para el estudio de procesos climaticos y
antropogénicos recientes.

Estos estudios exigen herramientas de dataciéon capaces de establecer con precisién la cronologia de los sedi-
mentos. En este contexto, los radionucleidos de origen natural y artificial se convierten en marcadores temporales
de gran valor para reconstruir la evolucién de los sistemas lacustres y evaluar tanto las variaciones climdticas como
la influencia humana en ellos. Entre las técnicas mds empleadas, la datacién mediante 2!°Pb y ¥Cs ha demostra-
do ser especialmente ttil en el analisis de sedimentos correspondientes al tltimo siglo, proporcionando modelos
de edad de alta resolucién temporal. Estas metodologias se complementan con la datacién por 4C, que, aunque
aplicada a horizontes de mayor antigiiedad, permite validar los resultados obtenidos con los radiois6topos de vida
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maés corta.

La caracterizacion radiométrica de estos is6topos requiere técnicas de alta sensibilidad y resolucién. La espec-
trometria gamma con detectores de germanio hiperpuro (HPGe) constituye una metodologia no destructiva am-
pliamente utilizada, que permite cuantificar directamente la actividad de 2!°Pb y '¥Cs en sedimentos y aguas.
En el presente trabajo, se emplean los sistemas Mazinger y BEGe, detectores de HPGe disefiados para el anélisis
de muestras ambientales con bajos niveles de actividad. En paralelo, la espectrometria de masas con acelerador
(AMS) se utiliza para la datacién mediante *C, aportando una precisiéon superior en la determinacién de edades.
La técnica AMS, implementada en el sistema MICADAS, permite analizar muestras de muy baja masa, lo que la
convierte en una herramienta esencial tanto para extender el rango temporal de estudio como para validar los mo-
delos de edad basados en ?'°Pb y 137Cs. La combinacién de ambas metodologias proporciona un marco sélido para
la reconstruccién cronoldgica de los sistemas sedimentarios.

El area de estudio corresponde a la Laguna Salina Grande, situada en el complejo lagunar de Villaféfila (Castilla
y Ledn, Espafia). Este enclave, de gran valor ecolégico e incluido en la Red Natura 2000, constituye un sistema
altamente sensible a las variaciones hidroldgicas y climaticas, asi como a las presiones derivadas de la actividad
humana. Sus sedimentos representan un archivo idéneo para analizar los cambios ambientales acontecidos en los
altimos siglos, tanto a escala regional como local, y evaluar la influencia de factores climéticos y antropogénicos en
su dindmica.

En relacién con la estructura de este trabajo, se comienza con la exposicién de los fundamentos de la datacion
radiométrica y la descripcién de los radionucleidos empleados como trazadores temporales. A continuacién, se pre-
sentan las técnicas analiticas utilizadas, centradas en la espectrometria gamma de muy bajo fondo con detectores
HPGe y en la espectrometria de masas con acelerador (AMS) para el anélisis de “C. Posteriormente, se detallan las
instalaciones y equipos utilizados, los detectores Mazinger y BEGe, y el sistema AMS MICADAS. Seguidamente, se
describe el proceso de muestreo, realizado por la autora junto con el equipo del laboratorio LRI-D, y la preparacién
de las muestras, asi como la marcha experimental y los resultados obtenidos en el analisis del testigo sedimentario
y de las aguas de la Laguna Salina Grande. Finalmente, se realiza una comparacién entre los distintos métodos de
datacién aplicados, integrando los perfiles de 2°Pb, 137Cs y 1C, 1o que permite validar el modelo de edad y discutir
la coherencia y precisién de las técnicas radiométricas utilizadas.
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Fundamentos de la datacion radiométrica

La idea original del uso del decaimiento radiactivo como herramienta de datacién fue propuesta por Rutherford
en 1905 [31]. Dicho autor planteaba que midiendo el contenido de un radiontclido determinado y sus derivados en
un material o sustrato geolégico especifico, se podria estimar la edad de este. Boltwood, quien mantenia contacto
con Rutherford, tomé esta idea y la llevé a la préctica, publicando en 1907 el primer trabajo de datacién geolégica
basado en métodos radiométricos. En dicho trabajo se dataron minerales midiendo su contenido en 234U y su hijo
estable, el 2°°Pb. Este método, aunque contaba con la limitacién de que no se conocia con exactitud la semivida del
2381, sent6 las bases de la datacién radiométrica [31]. En la actualidad se conocen multitud de métodos, varios de
los cuales se describen en este trabajo. La datacion es posible debido a que la desintegracién radiactiva depende
tnicamente del tiempo y no se ve afectada por factores externos como la presién, la temperatura o la atmdsfera
quimica [30]. La magnitud utilizada en fisica para caracterizar la velocidad de desintegraciéon de un radionucleido
se denomina actividad y sigue la siguiente ley:

dN
dt

donde A es la conocida constante radiactiva o constante de desintegracién que representa la probabilidad de desin-

= —AN, @.1)

tegracién de un dtomo por unidad de tiempo, y N el ntimero de atomos existentes. Integrando la ecuacién 2.1 se
obtiene la ley de desintegracién radiactiva, y para la actividad se tiene la misma tendencia:

N(t) = Noe™; A(t) = Age ™M, (2.2)

En el presente capitulo se describen los tipos de radiacién de origen nuclear y los métodos que se emplearan en
este trabajo para datar un testigo lacustre mediante 2!°Pb, 1¥Cs y 4C extraido en la Laguna Salina Grande, situada
en Villafafila, Castilla y Le6n, Esparia.

Es fundamental, para enmarcar este trabajo, presentar y comprender no sélo la radiacién gamma, que constituye
la herramienta experimental principal de deteccién, sino también el resto de radiaciones involucradas en los proce-
sos de desintegracién nuclear. La interpretacién adecuada del comportamiento de las cadenas radiactivas naturales
y de la radiacién ambiental requiere tener en cuenta el conjunto de modos de decaimiento posibles. Las radiaciones
ionizantes abarcan un amplio rango de energias, desde valores del orden de decenas de eV hasta varios MeV. En el
limite inferior, alrededor de ~ 10 eV, se sitta la energia minima necesaria para producir ionizacién en materiales
ordinarios. En el extremo superior, en torno a 20 MeV, se encuentra la frontera practica de la fisica nuclear, que
marca el rango de energias caracteristicas de las transiciones nucleares [8].

Es importante sefialar que un mismo radionucleido puede desintegrarse a través de varios modos de decai-
miento, siendo cada uno de ellos posible con una probabilidad bien definida. Estas probabilidades constituyen las
denominadas fracciones de rama o branching ratios, magnitudes fundamentales que determinan la poblacién de ca-
da canal de desintegracién y, en consecuencia, la intensidad de las radiaciones emitidas.
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1 Desintegracién alfa: las particulas alfa constituyen la radiacién menos penetrante de origen natural. En 1903,
Rutherford midi6 su relacion carga-masa y, posteriormente, determiné que se trataba de nticleos de helio compues-
tos por dos neutrones y dos protones (A=4, Z=2). La desintegracién alfa («) consiste en la emisién espontédnea de
nucleos de helio por parte de un nicleo pesado, lo que da lugar a un nicleo hijo que puede encontrarse en estado
fundamental o excitado, y una particula alfa. Al tratarse de una desintegracién a dos cuerpos, la energia cinética
del nticleo hijo y la particula alfa quedan totalmente determinadas.

A A—4d~s1
ZXN = 7, XN 2 tw

La emisién de una particula alfa es un fenémeno causado por la repulsién coulombiana dentro del nticleo atémi-
co. Aunque en principio podria ser energéticamente posible la emisién de otros nticleos ligeros, en la gran mayoria
de los casos se observa exclusivamente la emisién de ntcleos de helio. La explicacién de este fenémeno fue des-
cubierta posteriormente, en 1928, de forma simultdnea e independiente por Gamow [11] y por Gurney y Condon
[10]. La razén reside en la propia naturaleza del proceso: al tratarse de una emisién que ocurre por efecto ttnel,
la probabilidad de que se produzca disminuye de forma exponencial a medida que aumenta la masa del nicleo
emitido [11][10].

[ Desintegracién beta: la emisién espontanea de electrones, o en ese momento particulas f, fue uno de los
primeros fenémenos relacionados con la radiactividad que se observaron, sin embargo, el proceso de emisién de
positrones (1) no se identificé hasta 1934 cuando la pareja Joliot-Curie observé la emisién de estas particulas
dos afios después del descubrimiento inicial [9]. La desintegraciéon beta consiste en la conversién de un protén en
neutrén, con la emisiéon de un positréon y un neutrino electrénico (8); o el proceso inverso, la conversién de un
neutrén en protén, con la emisién de un electrén y un antineutrino electrénico (7). En este tipo de desintegracién,
el ntiimero mdsico A del ntcleo padre se mantiene constante, mientras que el nliimero atémico Z y el ntiimero de
neutrones N pueden aumentar o disminuir en una unidad. De esta forma, los nticleos ligeros pueden corregir un
exceso de protones o neutrones, ocurriendo siempre entre nucleones ligados [9].

- A A ! — _

B~ Z2XN =z XN te e
A A !

ﬁ+ . ZXN — Z—lXN+1 + e+ + Ve

Los leptones y antileptones eyectados se crean al producirse la reaccién por efecto de la interaccién débil. Al ser
un decaimiento a tres cuerpos se tiene una distribucién continua para las energias cinéticas de los productos. La
explicacion de este espectro continuo de energias la dio la teoria de la desintegracién beta de Fermi desarrollada
en 1934 en la que participaba el neutrino, particula antes postulada por Pauli en 1930 y que no fue detectada hasta
1956 [1]. Es importante destacar que la desintegracién 3~ siempre puede ocurrir energéticamente, mientras que la
B requiere superar una barrera de potencial de dos veces la masa del electrén (V = 2m,c?). No obstante, existe
una variante de este proceso que compite con la desintegracion B denominada captura electrénica. Sin embargo,
existe una variante de este proceso que compite con la desintegraciéon 7, denominada captura electrénica. En este
proceso, se absorbe un electrén atémico, lo que permite la conversién de protén a neutrén sin barrera de potencial,
salvo por la energia de enlace del electrén, la cual es pequefia en comparacién con las energias nucleares. En este
caso, el nticleo hijo emitird un rayo X debido a la reorganizacién de las capas electrénicas.

CE: $Xn+e — 4 1Xhiq + +ve
Todos estos modos de desintegraciéon pueden terminar en el estado fundamental del nicleo hijo, o en un estado

excitado.

0 Emisién gamma: descubierta por el francés P. Villard en 1900, la radiacién gamma es un proceso de desex-
citacién nuclear de origen electromagnético. Consiste en la emisién de un fotén gamma por parte de un ntcleo
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excitado, que decae a su estado fundamental o a otro estado excitado de menor energia [1].
A A
7XN = ZXN -+

De nuevo, se trata de un proceso a dos cuerpos, lo que permite determinar la energia de los productos de forma
exacta. Al emitirse el foton gamma, el nicleo resultante no permanecerd en reposo, sino que experimentara un
momento de retroceso y, en consecuencia, cierta energia cinética, la cual puede considerarse no relativista. Bajo
estas premisas, mediante la imposicion de la conservacién de la energia y el momento, se obtiene:

N (AE)?

E, ~ AE — ML (2.3)
siendo AE = E; — Ey la diferencia de energia entre los estados nucleares inicial y final, y M la masa del ntcleo
en reposo, es claro que se pierde cierta energia debido al retroceso del niicleo resultante. No obstante, dado que
AE << Mc?, comtinmente se asume que la energia del fotén 7y es la diferencia de energias entre los isémeros,
E, = AE. Esta aproximacién supone una desviacion del orden de 10~5, imperceptible a la hora de realizar medi-
ciones. La energia de retroceso solo adquiere relevancia en procesos de absorcién nuclear resonante, como los que
tienen lugar en el efecto Mossbauer [9]. Dado el caracter electromagnético del proceso y el espin del fotén (un bo-
son vectorial), existen restricciones estrictas relacionadas con la conservacién de la paridad y el momento angular
en estas desintegraciones. Dichas restricciones imponen reglas de seleccién que limitan las transiciones nucleares
permitidas, lo que puede forzar al nticleo a desexcitarse mediante un proceso alternativo: la conversion interna.

En la conversién interna, el ntcleo transfiere su energfa de desexcitacién directamente a un electrén atémico
preexistente, provocando su eyeccién. Si bien este mecanismo también es de naturaleza electromagnética, permite
llevar a cabo la transicion (0 — 0) prohibida para la desintegraciéon gamma, ya que no implica la emisién de
particulas externas al sistema nuclear [9].

Cl: 94X — 4Xn+e

1 Fisién nuclear: la fisién nuclear espontdnea es el proceso mediante el cual un ntcleo atémico pesado se
fragmenta en dos fragmentos mds ligeros, lo que conlleva la liberacién de energia y la emisién de uno o varios
neutrones. Este fendmeno se observa con frecuencia en nticleos con una alta concentracién de neutrones, como
los elementos transurdnidos. La causa de la fisién reside en la deformaciéon que experimentan los nicleos muy
pesados debido a la repulsién coulombiana. Se prevé que este proceso tenga lugar en ntcleos con un ndmero
masico superior a 300. La fisién nuclear puede conseguirse de forma artificial mediante la interaccién de un ntcleo
pesado con neutrones, lo que se conoce como fisién nuclear inducida. Este fenémeno fue descubierto en 1938 por los
investigadores Otto Hahn y Fritz Strassmann, a partir del trabajo previo realizado por Hahn junto a Lise Meitner.
Cabe destacar que Meitner no fue reconocida con el Premio Nobel de Quimica, el cual fue otorgado tnicamente
a Otto Hahn en 1944 por este descubrimiento. Curiosamente no fue hasta 1942 que Maurice Scharff-Goldhaber
observo el proceso de fisién nuclear espontanea. Este resultado, aunque ya habia sido predicho teéricamente, no
se habia logrado demostrar experimentalmente. El trabajo de Scharff-Goldhaber fue clasificado como secreto de
guerra y no se publicé hasta el final de la Segunda Guerra Mundial en 1946.

2.1. Radionucleidos presentes en la naturaleza

A continuacién se exponen las fuentes de radiacién presentes en la naturaleza, sean de origen primigenio, cos-
mogénico o antropogénico. Haciendo énfasis en las formas de decaimiento de los radionticlidos de interés para el
trabajo de datacién (>!°Pb, 1%Cs y 14C).

2.1.1. Cadenas naturales: el origen del >!°Pb

En la naturaleza existen diversas fuentes de radiaciéon. Una de las mds relevantes esta constituida por los radio-
nucleidos primigenios, aquellos que se formaron en la corteza terrestre en el momento de su consolidacion y que,



CAPITULO 2. FUNDAMENTOS DE LA DATACION RADIOMETRICA 6

gracias a sus larguisimas semividas (del orden de la edad de la Tierra) todavia persisten hoy. Estos radionucleidos
son los padres de las cuatro cadenas radiactivas naturales. La causa de que sélo existan cuatro cadenas es estricta-
mente aritmética: los decaimientos a reducen el niimero madsico A en 4 unidades, de modo que un radionucleido
y todos sus descendientes permanecen en la misma clase de congruencia médulo 4. Asi, s6lo hay cuatro familias
posibles: 4n, 4n+1, 4n+2 y 4n+3. Cada una estd encabezada por un niicleo padre de semivida geolégica, no conec-
tados entre si. Los tinicos ntclidos primigenios supervivientes son 233U (serie 4n+2), 2°U (serie 4n+3), 2>’Th (serie
4n) y, en tiempos primitivos, el 23’ Np (serie 4n+1). Este tltimo, aunque extinguido en la naturaleza, mantiene su ca-
dena de desintegracién presente debido a la produccién antropogénica asociada a la actividad nuclear. Ademads de
estas series, la naturaleza alberga otros radionucleidos de gran interés. Entre ellos destaca el *°K, cuya abundancia
isot6pica es muy baja (0.0117 % del potasio natural), pero cuya relevancia es extraordinaria [1]. Su desintegracion
contribuye de forma significativa a la radiactividad natural de la Tierra, desempefiando un papel importante en la
geoquimica. Asimismo, el °K es responsable de una parte no despreciable de la dosis de radiacién que recibe el
ser humano, ya que el potasio forma parte esencial de los tejidos biolégicos y se encuentra distribuido homogénea-
mente en el organismo.

238
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Figura 2.1: Esquema de desintegracion de la serie 4n+2
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Figura 2.2: Esquemas de desintegracion series 4n+3 y 4n.

Las cadenas radiactivas se desarrollan como secuencias de decaimientos « y . La emisién « ocurre en nticleos
muy pesados (Z > 82), como los actinidos. En este contexto, una particula & puede preformarse en el interior
del nicleo, dado que se trata de un sistema muy estable y fuertemente ligado. Su escape se produce gracias al
tunelamiento cudntico a través de la barrera de Coulomb, como ya se discute anteriormente. Tras cada emisién «, el
ntcleo resultante suele quedar con un cociente N/Z excesivo: de modo que la desintegraciéon B~ acttia corrigiendo
este desequilibrio al convertir un neutrén en protén. De esta forma, la serie progresa hasta alcanzar un isétopo
estable de plomo o, en algunos casos, de bismuto. Se muestran las cadenas naturales en las figuras 2.1y 2.1.1.

El estudio de estas cadenas, y en particular el de la del 28U, constituye la base de gran parte de la fisica nuclear
ambiental y de la cronologia de sedimentos recientes. Un concepto clave en la explotacién metrolégica de las cade-
nas es el equilibrio secular. Si un radionucleido padre P tiene una semivida mucho maés larga que la de su hijo H,
tras un periodo transitorio de unas pocas semividas del H se cumple que Ay ~ Ap. Esto es un efecto matematico
que se produce debido a que, si se toma la ecuacion general de un padre que se desintegra en un hijo que también
es radiactivo:

Ny (t) = i’;N—_P(g (e*APf — e*AHf) , (2.4)
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Figura 2.3: Esquemas de desintegracion para el *°Ra y su hijo >*?Rn
si se cumple que Ay > Ap la ecuacién puede escribirse simplemente como:
ApNp(0) _ _
NH(t) = T()e Apt —)AH(t) Z)\HNH(t) Z)LPNP(O)E Apt :Ap(t). (2.5)

Por lo tanto, si bien mateméaticamente las actividades del padre y del hijo son aproximadamente iguales, en la
préactica pueden considerarse equivalentes. Cabe destacar que cada uno decae con su propia constante de desinte-
gracién y, en caso de que se rompa el equilibrio por factores externos, esto se observaria.

El 219Pb en la naturaleza

El 219Pb constituye un punto de especial interés, pues su semivida intermedia (22 afios) y su emisién gamma
en un rango de energias dentro de la medible mediante espectrometria gamma, lo convierte en un radionucleido
idéneo para la datacion de sedimentos recientes en escalas temporales del orden de uno a dos siglos. Para llegar a él
es necesario estudiar en detalle la cadena 4n+2, cuyo padre es el 28U (T /, = 447 x 10° a), figura 2.1, en esta cadena
se establece inicialmente un equilibrio secular con sus descendientes inmediatos Z4Th (T, n=241d)y 234mpy
(T1/2 = 1,17 min). Este equilibrio se extiende incluso al B4U (T /2 = 2,46 X 10° a) en sistemas imperturvados pese
a tener una semivida muy notable sigue siendo ordenes de magnitud més pequefia que la del 2*®U. Posteriormente,
el equilibrio secular contintia entre 234U y 229Th (T /, = 7,54 x 10* a), y éste se prolonga hasta el ?°Ra (T, = 1600
a).

Por razones fisicas y quimicas, el equilibrio puede romperse en el paso ?2°Ra — ?2?Rn (T;/, = 3,82 d), ya que el
radon es un gas noble que puede difundirse y escapar facilmente de la matriz sélida, interrumpiendo la continuidad
de la cadena. Si fuese posible contener herméticamente el radén, el equilibrio secular se extenderia a través de los
siguientes radionucleidos de vida corta como 2¥Po (T; /2 = 3,10 min), 2l4pp (T4 /2 = 26,8 min), 214B4 (T, 2 =199
min) y 214po (T /2 = 164 yus), hasta alcanzar el 210pp (T /2 = 22,3 a). Cuando se trata de estudiar este niicleo por
espectrometria gamma, es decir midiendo su actividad a través de sus emisiones gamma, se debe estudiar toda la
cadena desde el ?*°Ra para observar el comportamiento completo de la misma, que da informacién de procesos
fisicos quimicos y geoldgicos.

El 22°Ra presenta una linea gamma a 186,2 keV, véase la figura 2.1.1, pero su medicién directa se ve dificultada
por la interferencia con la transicién del 23°U a 185,7 keV. El 22?Rn, por su parte, decae « al estado fundamental
218Po sin presentar emisiones gamma con la probabilidad suficiente para su medicién. Por este motivo, se recurre
a la medicién de las actividades de los hijos de vida corta que suceden al 226Ra, como el 24Pb (T, /2 = 26,8 min),
que emite gammas intensas a 295 y 352 keV, y el 214Bi (T}, = 19,9 min) a 609, 1120 y 1764 keV. Sus esquemas de
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desintegracion se encuentran en el anexo B. Estas lineas son limpias y de alta intensidad, ideales para mediciones
por espectrometria gamma. De este modo, se puede determinar Axsg, de forma alternativa a partir de los picos
del 214Pb siempre que se tenga equilibrio secular, con lo que se debe asegurar un entorno cerrado donde el ?Rn
no escape. La actividad del 2*Pb también posee importancia para la datacién, ya que sera crucial comparar las
actividades de ?*°Ra y 2*Pb con la obtenida para el >!°Pb para comprobar si existe equilibrio en la cadena o si
existen aportes externos de 21°Pb.

“Pb

0

2223 (12)a

Figura 2.4: Esquema de desintegracién *'°Pb.

Finalmente, se encuentra el 2!Pb (T ,, = 22,3 a) que ocupa una posicién clave en el tramo final de la cadena.
Su transicién gamma de 46.5 keV, aunque débil (intensidad de apenas 4.3 %), permite determinar su actividad. La
dificultad reside en que su baja energfa implica una fuerte autoabsorcién en la muestra, y la baja probabilidad de
emision requiere tiempos de conteo largos y técnicas especializadas de bajo fondo. Por ello, durante el trabajo se
estudian métodos de espectrometria gamma de ultra bajo fondo que permiten realizar este tipo de mediciones. A
pesar de las dificultades experimentales que supone, el 21°Pb es insustituible en cronologia ambiental, ya que su
semivida es perfectamente adecuada para esta escala temporal.

2.1.2. Radionucleidos antropogénicos: '*’Cs

El 1%7Cs es uno de los productos de fision més abundantes, generado en la fisién de niclidos como 2°U o
239Py con un rendimiento acumulativo cercano al 6 % (véase tabla 2.1.2). Debido a este elevado rendimiento, ya
su semivida de 30,17 afios, el ¥ Cs se encuentra hoy de forma ubicua en el medio ambiente como consecuencia de
las pruebas nucleares atmosféricas y de diversos accidentes nucleares ocurridos durante la segunda mitad del siglo
XX.

Nuceo Padre Térmicos Réapidos 14 MeV
Acumulativo Independiente Acumulativo Independiente Acumulativo Independiente
B7Cs  22Th - - 6.2965E-02 5.1397E-05 6.2855E-02 7.6701E-04

137Cg 2383y 6.2045E-02 4.9013E-03 6.4988E-02 9.2058E-03 4.9534E-02 2.1435E-02
137Cg 235y 6.2208E-02 7.2248E-04 5.8889E-02 1.2247E-03 5.5674E-02 1.1381E-02
187Cs  2’Np  6.5115E-02 2.0515E-03 6.2654E-02 3.7395E-03 - -
B7cg 238y - 4.3585E-05 6.0222E-02 - 5.6169E-02 8.3292E-04
1B7Cs  2YPu  6.5881E-02 4 5666E-03 6.3518E-02 6.9485E-03 - -
B7Ccs  2Y1Am  7.1777E-02 9.6947E-03 6.3746E-02 1.3431E-02 - -
137Cs  241py  6.2843E-02 6.4582E-04 6.3678E-02 1.4082E-03 - -

Cuadro 2.1: Rendimientos de fision del '3’Cs en distintos miiclidos padres y energias del neutrén. Se muestran tanto los
rendimientos acumulativos como los independientes [12].
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Figura 2.5: Esquema de desintegracién ¥ Cs.

El 1%Cs se desintegra por B~ a un estado excitado del bario, el 13™Ba (T; /, = 2,55 min) segtn el esquema 2.1.2.
Este estado se denomina metaestable porque, a diferencia de los estados excitados nucleares habituales (que se
desexcitan casi instantdneamente, en escalas del orden de femtosegundos), posee una semivida relativamente larga.
La razon de esta longevidad es que la transicién a estados de menor energia estd inhibida por las reglas de seleccién
del espin y la paridad nucleares. Las probabilidades de transicién electromagnética se pueden estimar mediante
las férmulas de Weisskopf, que proporcionan valores de referencia suponiendo un ntcleo esférico y uniforme.
Segtin estas estimaciones, la tasa de transicién para la radiacién electromagnética de multipolaridad L depende
fuertemente de la energia del fotén E, como [9]:

AMEL) o (MTK/)ZLH B(EL), A(ML) « <MT”V>2LH B(ML).

donde B(EL) y B(ML) son las probabilidades reducidas de transicion. Este factor E3*! implica que, para una
misma energfa, las transiciones de alto orden multipolar (L grande) son mucho menos probables que las de bajo
orden, lo que se traduce en tiempos de vida significativamente mds largos. La multipolaridad caracteriza el tipo
de radiacién electromagnética emitida (dipolar, cuadrupolar, etc.), en funcién de como se acoplan los momentos
angulares de los estados nucleares inicial y final y del foton. En el caso del 1¥™Ba, la transicién 11/2~ — 3/2% sélo
es posible por M4 (o E5 muy débil), de modo que la probabilidad instantdnea de desintegracién es reducida y el
nivel se manifiesta como un estado metaestable con T}/, = 2,55 min.

El 13mBa decae finalmente mediante esta transicién isomérica, emitiendo un fotén gamma muy caracteristico
de 661.7 keV en un (85,01 %). Esta linea es particularmente intensa, aislada y se encuentra aproximadamente en
el centro del rango de energias del espectro gamma, lo que la convierte en ideal para medidas espectrométricas
de alta precisién. El 13Cs, por lo tanto, constituye un excelente marcador cronoldgico ya que su presencia indica
inequivocamente contaminacién posterior a 1954 (fecha de inicio de las pruebas nucleares atmosféricas), alcanzando
un maximo en 1963.

2.1.3. Radionucleidos cosmogénicos: 1*C

El 1C, es cosmogénico debido a que se origina en la atmésfera de forma continua mediante la reaccién de
neutrones térmicos procedentes de rayos cdsmicos que interaccionan con los gases atmosféricos hasta termalizarse.
Posteriormente, son capturados por dtomos de N, segtin la reaccién mediante la reaccién *N(n,p)!4C.

El 1C decae por B~ al estado fundamental del N con una semivida de Ty, = 5730 a. El estado inicial es 0"
y el final 17, por lo que la transicién no puede ser de tipo Fermi (A] = 0), sino Gamow-Teller permitida (A] = 1,
paridad conservada). En condiciones normales, este tipo de transiciones son rdpidas, con semividas de segundos o
minutos [9]. Sin embargo, en el caso del C la probabilidad de transicién resulta millones de veces menor, lo que
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Figura 2.6: Esquema de desintegracion C.

se traduce en una vida media anémalamente larga [14].

El origen de esta anomalia se encuentra en la estructura nuclear, el modelo de capas los nucleones (protones y
neutrones) ocupan niveles discretos, de forma anéloga a los electrones en un dtomo. El 160 es un nticleo doblemente
maégico (Z = N = 8): tiene capas cerradas y sirve como referencia til. Tanto el 14Cc(z = 6,N = 8) como el
¥N(Z = 7,N = 7) pueden describirse, en primera aproximacién, como dos huecos en la capa 1p respecto de ese
nticleo cerrado: es decir, les faltan dos nucleones en la capa superior completamente ocupada en el 1°O. Esta imagen
fija el marco para entender su desintegracién .

Una transicion B~ estd gobernada (en el limite permitido) por dos operadores: el de Fermi y el de Gamow-Teller,
notado como OGT [9]. La amplitud de la transiciéon! la da su elemento de matriz reducido,?

Mar = (f||Ocr|i), (2.6)

el operador conecta el estado nuclear inicial |i) con el final |f). En la expresién de la semivida, lo que interviene
es el médulo al cuadrado, |[Mgr|?, que determina la probabilidad efectiva de la transicién:

oo 1 2’ In2 1
V27 F(ZEo) m2cAGY & [Mcrl?’

2.7)

donde f(Z, Ep) es el factor de fase que recoge la densidad de estados accesibles al electrén y antineutrino emiti-
dos; Gy es la constante de Fermi y g4 el acoplamiento axial de las interacciones débiles®. Para el 1*C que decae al
14N mediante una transicion de Gamow-Teller permitida cabria esperar un |Mgr| grande (del orden de la unidad)
y una semivida corta [14] [9].

La realidad observada es la contraria, el 1*C tiene Ty /2 ~ 5730 afos. La explicacién estd en la estructura fina
de los estados nucleares. Los estados inicial y final no son una sola configuracion, sino superposiciones de muchas
configuraciones de la capa p. Al evaluar Mgt esas contribuciones parciales entran con signos distintos y se cancelan
entre si, dejando un valor neto muy pequefio dando como resultado una transiciéon fuertemente inhibida y una vida
media anémalamente larga que resulta muy ttil como reloj radiocronolégico [14] .

!En fisica nuclear, la amplitud de transicién es el valor (generalmente complejo) obtenido al evaluar el operador de la interaccién entre el estado
inicial y el final. No es directamente una probabilidad, pero su médulo al cuadrado | M|? da la intensidad o probabilidad efectiva de la transicién.

2Un elemento de matriz reducido es una forma compacta de escribir el acoplamiento entre estados nucleares usando las reglas de simetria del
momento angular (teorema de Wigner-Eckart). Permite separar la parte geométrica (factores de Clebsch-Gordan) de la parte dindmica propia
de la transicion [15].

3El acoplamiento axial de la interaccién débil. Ajusta la intensidad de las transiciones Gamow-Teller frente a las de tipo Fermi. [9].
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2.2. Datacién por ?!°Pb

Como ya ha sido expuesto anteriormente, 2!°Pb es un radionticlido con una semivida de 22,3 afios que proviene
de la cadena natural del 8U, un radiontclido primigenio [33]. En esta cadena, el 238U se transmuta en distintos
elementos a través de desintegraciones a y B, entre los que destaca el ???Rn. Debido a su estado de agregacién
gaseoso en las condiciones de presién y temperatura terrestres, es posible que el ?2?Rn escape de la roca madre y
se difunda por la atmosfera. Este hecho implica que, al analizar un testigo sedimentario, se identificardn distintas
fuentes de 2!°Pb. El 2!°Pb que siempre ha estado presente en el sedimento, producto de la desintegracién in situ
del 28U presente inicialmente, se denomina ?!%Pb supported (*!°Pbs,,). Por otro lado, el 2!°Pb procedente de la
desintegracion del 2?Rn gaseoso que escap6 de su fuente primitiva y terminé por caer y depositarse en sedimentos
tanto secos como htimedos, se conoce como 2!°Pb en exceso (*!°Pby;). Un esquema de este proceso se puede observar
en la figura 2.7. En la acumulacién de sedimento a lo largo del tiempo, se espera idealmente un perfil decreciente
de la actividad especifica de ?!°Pb con la profundidad. Esto permite datar con precisién tiempos de hasta siete
semividas (aproximadamente 150 afios), como se ilustra en la figura 2.7. Para medir la concentracién total de 21°Pb
presente en muestras sedimentarias, utiliza el método de espectrometria gamma, desarrollado ampliamente en el
siguiente capitulo.

La datacién por 2!°Pb se aplicé por primera vez a la datacién de sedimentos marinos en 1972 [29]. Desde enton-
ces, se han desarrollado numerosos modelos, que se atienden mds adelante, los cuales permiten obtener un perfil
que relaciona la secciéon de sedimento con los tiempos de formacién, en funcion de la profundidad, y el calculo de
tasas de sedimentacion.
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Figura 2.7: A la derecha, esquema de las dos fuentes de 2°Pb en un sedimento. A la izquierda el perfil esperado de actividad de
210pp seqiin la profundidad [33].

2.2.1. Estructura general de los modelos de datacién por 2'°Pb

En el proceso de sedimentacién, se debe considerar la compactacién de la muestra. Por ello, la datacién debe
realizarse en funcién de la profundidad de masa (g/ cm?) en lugar de la profundidad de sedimento (cm). Se utiliza
el pardmetro i para determinar el corte o ldmina de sedimento en la que se trabaja. En el caso de que una magnitud
sea funcién de i (f(i)), se debe entender que i es infinitesimal y dicha magnitud es continua en i; mientras que en el
caso de que i aparezca como subindice (f;), se debe entender que es una magnitud referida a la seccién i, es decir,
una magnitud discreta que toma el mismo valor en toda la geometria i.

Conviene estudiar la expresion general para cualquier modelo ya que la diferencia entre ellos reside qué canti-
dades se suponen constantes. La concentracion de actividad en (Bq/g) de 21Pbys en una seccién i de sedimento (C;)
decae segtn la ley radiactiva, ecuacion 2.2, lo cual no proporciona informacién suficiente para conocer la edad de
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la seccién ya que la concentracién de partida C;(i, t = 0) no se puede determinar experimentalmente, sin embargo
se puede calcular:

Ci(i,t =0) = @ — Ci(i,t) = %e‘“, (2.8)
esto indica que la concentracién inicial de 219Pb, es igual al flujo de este radionucleido f(i) (medido en Bq/cm?a)
depositado, dividido entre la tasa de acumulacién de materia, también llamada ritmo de sedimentacion (i) (me-
dido en g/cm?a). Esta relacién puede variar, por lo que en general no se observaran perfiles con un decaimiento
exponencial claro.

2.2.2. Modelo de actividad especifica constante CA

Histéricamente llamado de Concentracién Inicial Constante (CIC) como su nombre indica se basa en la hipétesis:

, i
Ci(i,t=0) = % = Cp, (2.9)
entendiéndose que Cy es la concentracién inicial, es constante y ademds es la misma para todas las capas. Se calcula
la edad de cada capa despejando en la expresioén anterior:

Ci(i,t) = Coe™ — t; = 1 <9> ) (2.10)
A Ci
Es evidente que Cy solo estd bien definida en la capa superficial de sedimento, donde el 2!°Pb, acaba de de-
positarse y atin no ha decaido. Esta aproximacién empeora a medida que aumenta la profundidad de la capa. La
soluciéon mas utilizada consiste en considerar una extrapolacién, lo cual es posible si existe una relacion lineal entre
el logaritmo neperiano de la concentracién y la masa acumulada: [n(C) = f(m;). Al considerar una dependencia
lineal, se asume implicitamente que la tasa de acumulacién es constante en el tiempo, lo cual constituye la hipé-
tesis del modelo CFCS. La ventaja de este modelo reside en su simplicidad. No obstante, presenta una serie de
inconvenientes: la hipétesis CA implica que el flujo de sedimentacién es proporcional a la acumulacién de masa
en el sedimento, lo cual constituye una afirmacién muy restrictiva y falsa en la mayoria de los casos. Ademads, este
modelo no podria explicar perfiles en los que las capas profundas de sedimento presentaran mayor concentracién
de 219Pb, una casuistica coman que tiene su origen en otros factores [33].

2.2.3. Modelo de sedimentacion constante CS

Este modelo asume que el ritmo de sedimentacion r; = r(i) = r es constante; sustituyendo en la ecuacién
general (2.8) se obtiene que si r es constante existe una relacién proporcional entre f; y C;. Por la misma definicién
de tasa de acumulacién r = m/t, donde m se mide en (g/cm?), se puede obtener  y finalmente implementando las
expresiones:

Ci = éf“ﬂf“. (2.11)

Esta condicion atin es muy restrictiva y solo tendria utilidad si se conoce f; durante el periodo de estudio, lo que
hace que CS sea un modelo académico y sin aplicacién real.

2.2.4. Modelo de flujo constante CF

También conocido domo Constant Rate of Supply model (CRS), como cabe esperar la hipétesis fundamental de
este modelo es suponer el flujo de 2!°Pb,, constante f; = f(i) = f; usando de nuevo (2.8), se obtiene una relacién
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inversamente proporcional entre C; y r;,

C(i) = r{—i)e“(”. (2.12)

Es util trabajar con el depésito de 2!°Pb,s acumulado bajo capa, D(i), y dado que las cantidades en (2.12) estdn
referidas a ldaminas, es posible integrar:

[ f _/OOE—M _/°° PV Y
D—/m e dm—mdme dm—tfe dt—)\e . (2.13)

Se deduce que el flujo incial f = D(0)A y puede escribirse D (i) = D(0)e~*, de donde se puede conocer la edad
de cada lamina;

1, D(0
ti) = ~In ()

A D(i)
A partir de la expresién anterior, se deduce que es necesario conocer experimentalmente la deposicién por ca-
pas. En caso de que esto no sea posible, existen distintos métodos que pueden aplicarse, dependiendo de cudles

(2.14)

sean los huecos desconocidos [33]. Una de las principales ventajas del modelo CF frente a otros enfoques es que la
relacién inversa entre la concentracion de 219Pb,; y la tasa de acumulacién se ajusta mejor a situaciones reales. Esto
es particularmente relevante en escenarios donde, debido a factores externos, la tasa de acumulacién r(i) aumenta
bruscamente sin que se registre un incremento proporcional en la deposicién de 2'°Pbys, lo que produce una dismi-
nucién en la concentracién C(i). Este fendmeno se conoce como dilucién. Sin embargo, una limitacién del modelo
CF es que, aunque la cantidad de 210pp,.; en la atmésfera suele considerarse relativamente constante, en la préctica
puede verse afectada por condiciones externas. Por tanto, no se puede garantizar que esta suposicién sea valida
para todos los contextos de estudio.

2.2.5. Modelo de flujo periédico PF

Es una generalizacién de CF en la que se asume que f tiene cambios periddicos en el tiempo T, por ejemplo
anuales, es muy Ttil en zonas donde existe un registro consistente de la deposiciéon de ?1°Pb,. La acumulacién
puede calcularse bajo esta asuncién:

_(1—e™M). (2.15)

2.2.6. Modelo de flujo constante y sedimentacién constante CFCS

Combinando las hipétesis CF y CS se obtiene:

Ci(i,t=0) = £ = C, (2.16)

que no debe confundirse con (A.26), donde pese a que C es constante tanto f como r podian variar. Se obtiene de
nuevo (2.10), sustituyendo el tiempo como t = m; /r se puede resolver:

A
InC; = InCy — 7mi. (2.17)
Para los perfiles en los que existe relacion lineal (y = ax + b) entre [n(C;) y m; se puede resolver identificando
términos:
B A A
a=1InCy— Cy=¢e"; b:—7—>r:—z. (2.18)

Para datar puede usarse simplemente la definicion de r = m; /.
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2.3. Datacién por '¥Cs

El 137Cs, producto de fisién, estd presente en todos los sistemas naturales como consecuencia del fenémeno de
lluvia radiactiva estratosférica o fallout. El fallout se produce tras la inyeccién de material radiactivo en la estra-
tosfera, el cual, mediante difusién, se distribuye por el planeta y finalmente cae depositdndose en los ecosistemas.
La causa de dicha inyeccién de material radiactivo a la atmésfera se encuentra fundamentalmente en las pruebas
nucleares atmosféricas que se iniciaron en 1945 con Trinity y continuaron hasta 1980, véase la Figura ??. En 1963 se
alcanz6 el maximo de emision histdrica y, a su vez, comenzaron a conocerse los efectos de la lluvia radiactiva, lo
que llev6 a Estados Unidos, Gran Bretafia y la Unién Soviética a la firma del Tratado de Prohibicién Parcial de Ensa-
yos Nucleares (Test Ban Treaty) ese mismo afio. En dicho tratado se prohibian las pruebas atmosféricas, en espacios
abiertos y subacuaticos; pero no las subterraneas [36]. En la Figura 2.8 se registran pruebas posteriores al tratado
debido a que Francia y China no firmaron el acuerdo. Se estima que en total se vertieron a la atmodsfera 60Kg de
236U, 400Kg de ¥ Np, 150Kg de ?Pu y 30Kg de 24 Pu [35].

170 7 Total yield of tests W A tmospheric tests
[ Underground tests
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Figura 2.8: Rendimiento de prueba de armas nucleares medido en Mt, equivalente en megatoneladas de TNT, atmosféricos y
subterrdneos frente a fecha de detonacién [35].

Ademas de los vertidos militares, que ocupan el primer puesto en cuanto a emisién de radiontclidos, a lo largo
de la historia se han producido accidentes nucleares, como Chernébil (1986), cuya mayor parte de la deposicion
de material se localiz6 en un radio de unos 30 km, aunque tuvo efectos globales; y Fukushima (2011) también con
efectos globales. En Espana destacan dos episodios de especial relevancia: el accidente de Palomares (1966) y el
incidente de Acerinox (1998). En Palomares, tras la colisiéon en vuelo de dos aeronaves militares estadounidenses,
cayeron al suelo cuatro bombas termonucleares, de las cuales dos liberaron material radiactivo al romperse sus
envolturas convencionales, provocando una extensa contaminacién por plutonio en la zona [17]. Por su parte, el
accidente de Acerinox tuvo lugar en la planta sidertrgica de Los Barrios (Cddiz), cuando una fuente radiactiva de
137Cs, oculta en un cargamento de chatarra, fue fundida inadvertidamente en los hornos de la aceria [16]. El suceso
liber6 radiacién gamma y cenizas contaminadas, que fueron detectadas no solo en Espafa sino también en diver-
sos paises europeos, generando una alerta transnacional y poniendo de manifiesto la importancia de los controles
radiolégicos en la industria del reciclaje metalico.

Debido a su origen exclusivamente antropogénico, el 1*’Cs constituye un trazador cronolégico de gran utilidad,
ya que permite identificar con claridad la fecha de deposicién en los sedimentos. En un perfil tipico de '3’Cs, como
el de la figura 2.9, las capas mds superficiales suelen mostrar picos asociados a accidentes nucleares de gran re-
percusién, como Chernébil (1986) y Fukushima (2011). A continuacién aparece un maximo muy marcado en 1963,
correspondiente al pico global de deposicién derivado de los ensayos nucleares atmosféricos. Si se contintia hacia
capas mads antiguas, se observa una cola decreciente que refleja las deposiciones previas iniciadas en 1954, cuando
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Figura 2.9: Perfil de '3 Cs de un testigo sedimentario de la laguna de Sobrado dos Monxes (Galicia, Espafia) [50].

comenzaron las pruebas termonucleares a gran escala. Por debajo de esa fecha, tras 1945, puede detectarse tini-
camente una sefial residual atribuible a procesos postdeposicionales, como la migracién vertical del 13’Cs en el
sedimento, pero no asociada a eventos de emisién concretos. La imagen 2.9 corresponde a un perfil de 137Cs de un
testigo sedimentario de la laguna de Sobrado dos Monxes (Galicia, Espafia). En este perfil se observa la estructura
esperada para una datacién mediante '3’Cs. Como curiosidad al ser una laguna Espafiola se puede observar un
pequefio pico corresponiente al accidente de Acerinox (1998) cuya actividad especifica es muy similar a la que se
presenta para los accidentes de mayor repercusién Chernébil y Fukushima.

En este trabajo, se contrastara el perfil cronolégico generado por el radiontclido >'°Pb con el obtenido mediante
137Cs, ambos determinados por espectrometria gamma. Mientras el 21Pb ofrece una cronologfa continua de los
Gltimos 100-150 afios, el '*”Cs aporta marcadores puntuales que permiten anclar con precisién momentos discretos.
Esta combinacién fortalece la confiabilidad de la datacién, especialmente cuando uno u otro perfil tiene zonas
ambiguas o distorsionadas. Comparaciones similares entre las dos técnicas han sido realizadas en estudios recientes
de sedimentos de humedales, demostrando que ambas metodologias pueden complementarse eficazmente para
reducir la incertidumbre en los modelos de edad-profundidad [18] [19].

2.4. Datacién por “C

El 1C es un radionucleido cosmogénico con una semivida media de 5700 afios, como se discute ampliamente en
la seccion anterior. Este radionticlido compone moléculas de CO y CO, con normalidad junto al resto de is6topos
estables '2C y >C. Con el descubrimiento de esta reaccién, Korff en 1939 identificé que el 1*C debia estar presente
en la naturaleza. Libby fue mas alld postulando en 1946 que de ser asi, debia existir un equilibrio entre el *C
generado en la atmosfera y el incorporado por los seres vivos, primero captado mediante organismos fotosintéticos
y posteriormente distribuido a todo el ecosistema, estimé que el equilibrio serfa posible si el 1*C tenfa una semivida
del orden de 1000 afios [37]. La consecuencia inmediata de dicha hipétesis es la posibilidad de datar restos organicos



CAPITULO 2. FUNDAMENTOS DE LA DATACION RADIOMETRICA 17

trial
terres atmosphere { atmosphere
589PgC  13% | 589PgC +240PgC
%

vegetation h N, k- 30 PgC

marine v
550 Pg C 1.2% vegetation

v » p—
surface ocean

marine biota  © >) !
3PgC  <1% [ 900PgC  1.9%

\,
4 dissolved  L.wd intermediate &
or

‘Jv fossil fi ‘ganic carbon deep ocean
1,500 Pg C 3.2%

soil organic matter
3500PgC  7.5%

soil organic matter
3,500 Pg C

L+

\ .
v -
e Ml

marine biota ( surface ocean

\l 3 P"CE\AI»: 900 Pg C

v
< dissolved  Luwll intermediate &
organic carbon deep ocean

700 PgC 37,000 Pg C

fossil fuels
1,500 Pg C -365Pg C
9 9

700 Pg C 1.5% 37,000 Pg C 79.4%

ocean floor sediment
1,750 Pg C 3.8%

ocean floor sediments -

I 1,750 Pg C

Figura 2.10: Se muestran los principales reservorios de carbono, en rojo el contenido de *C en %, en negro picogramos de
carbono (PgC). A la izquierda, reservorios anteriores a 1850, a la derecha se muestra la alteracion de los reservorios por la
accién humana [40].

mediante el estudio del decaimiento del '*C que incorporaron durante su vida, ecuacién (2.2).

Libby trabajo en este proyecto durante afios enfrentdndose a un problema experimental, ya que debia medir el
decaimiento de un radioisétopo muy poco abundante (el C se encuentra en la naturaleza en una proporcién de
10719%), lo que resultaba en actividades muy bajas y, por tanto, dificiles de detectar. Utilizé detectores Geiger con
blindajes de plomo, pero atin no era posible distinguir las medidas del fondo. Por ello, puso en préctica el método
de medidas en anticoincidencia . En este trabajo no se empleara el método de medicién de actividades, sino que
se medird la relacion *C/12C presente en una muestra. Esto es posible utilizando un acelerador de iones de C,
técnica conocida como espectrometria de masas con acelerador (AMS), la cual se desarrolla en el capitulo siguiente.

Finalmente, en 1949, Libby publicé el articulo que presentaba la primera curva que relacionaba la edad de mues-
tras con edad conocida con la edad calculada mediante *C [38]. Este método se basa en una serie de suposiciones:
se asume que se conoce el contenido de *C en la muestra y se toma como referencia la relacién *C/'2C anterior a
1890, en la época preindustrial; se asume que el sistema no ha intercambiado *C desde el final de la asimilacién; y
se asume que la fraccion de *C perdida se debe exclusivamente al decaimiento radiactivo. Para sus célculos Libby
consideré que la semivida del *C era de 5568 afios, es la conocida semivida de Libby, que no coincide con la que se
tiene actualmente. Dada la importancia del descubrimiento terminé obteniendo el Nobel en Quimica en 1960 por
el desarrollo de esta técnica que abria nuevas posibilidades en campos como arqueologia, geologia, oceanografia o
paleoclimatologia.

2.4.1. Ciclo del carbono

Los reservorios son los lugares del planeta donde se acumula el carbono, siendo los principales la atmosfera,
biosfera, hidrosfera y litosfera, ver figura 2.10. Se estudia como se fija el 1*C a cada uno de ellos mediante el ciclo
del carbono.

El 4C se genera en la atmosfera, donde se oxida formando CO y CO, que se difunden y distribuyen hacia el
resto de reservorios.

(0 Biosfera: como ya se menciond, el carbono se fija en las plantas mediante la fotosintesis y pasa al resto de
seres a través de la cadena tréfica; este mecanismo de intercambio es rdpido y se puede considerar que los seres

“método de medida de actividad que suprime una cuenta si es medida al mismo tiempo por el detector principal y los secundarios, conside-
randose esta proveniente del fondo; es necesario el uso de varios detectores.
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terrestres estan en equilibrio con el 1*C atmosférico, figura 2.10.

0 Hidrosfera: desde la atmosfera el *C también se fija en la hidrosfera, el CO; se disuelve en las aguas del
planeta donde es asimilado por algas, pasando a la vida subacuética y finalmente a los sedimentos marinos, figura
2.10. Este intercambio puede ser complicado ya que las aguas profundas (>500m) de los océanos estan aisladas de la
atmosfera, de manera que un cambio en el 1*C atmosférico puede no verse reflejado en estas aguas llevando a medir
edades que no corresponden al equilibrio pertinente, este es el llamado efecto reservorio; para datar restos marinos
es necesario conocer la edad del reservorio que puede determinarse a partir de otros métodos como muestras de
edad conocida o métodos absolutos como el estudio del equilibrio 22°Th-?>*U en corales y conchas.

QO Litosfera: a través de restos orgénicos el “C se fija en la litosfera, pudiendo formarse combustibles fésiles
como se puede ver en la figura 2.10, pero no toda la asimilacién de *C es orgénica, también es posible que a través
de la formacién de rocas y minerales se incluyan estos iones procedentes de la atmdsfera o la hidrosfera.

La concentracién de *C/!2C en los reservorios se supone constante para el método de datacién propuesto por
Libby, sin embargo esto no es cierto; la relacién isot6pica ha cambiado a lo largo del tiempo debido tanto a factores
naturales (la variacién de la actividad solar o el campo magnético terrestre) como a factores antropogénicos, entre
los que se encuentran la revolucién industrial (figura 2.10 izquierda) y las pruebas nucleares (figura 2.10 derecha).
Es fundamental conocer en qué medida cada uno de estos eventos ha cambiado la concentracién de C en los
distintos reservorios, de conocerse puede construirse una curva de calibrado en la que se muestra la concentracién
de 14C frente a su fecha y de esta manera el método de datacién sigue siendo vélido.

2.4.2. Cambios naturales en el ciclo del carbono

Dado que el *C se forma en la atmésfera a partir de la interaccién del '#N con neutrones libres, un cambio en el
flujo de estos altera la concentraciéon de *C; los cambios en el flujo de neutrones pueden tener origenes naturales.
Entre los fenémenos que aumentan el flujo de rayos césmicos en la tierra se encuentra la actividad solar; el viento
solar es capaz de distorsionar el campo geomagnético terrestre, con lo que un aumento de la actividad solar se ve
reflejada en una disminucién de la produccién de *C y lo contrario también es cierto, una menor actividad solar
llevaré a la produccién de mayores cantidades de 4C.

2.4.3. Cambios antropogénicos en el ciclo del carbono

Las principales alteraciones al ciclo del carbono por causas antropogénicas pueden agruparse en tres fuentes
principales: el efecto Suess, la actividad nuclear y el uso de la tierra.

[ Efecto Suess: al inicio de la revolucién industrial en la década de 1850 se comienza a quemar en masa com-
bustible f6sil, principalmente carbén. Al extraer este combustible de la litosfera y quemarlo, se emiten grandes
cantidades de CO; que terminan en la atmdsfera y posteriormente en la hidrosfera (figura 2.10 derecha) modifican-
do la concentracién de *C presente anteriormente. Curiosamente este efecto disminuye la concentracién en #C,
como se aprecia en la figura 2.11 ya que el combustible f6sil tiene muy bajo contenido en radiocarbono, la razén de
esto yace en su proceso de formacién que requiere del orden del millén de afios, con lo que la gran mayoria del 4C
presente inicialmente ha decaido, es el conocido Efecto Suess bautizado por H. Suess en 1955 [41].

[ Actividad nuclear: los ensayos nucleares atmosféricos entre 1945 y 1980 liberaron gran cantidad de material
radiactivo, alterando el ciclo de carbono al aumentar el flujo de neutrones de las reacciones de fisién. La figura 2.11
muestra el aumento de *C, con picos en 1963 en el hemisferio norte y en 1965 en el hemisferio sur, reflejando la
mayoria de pruebas en el norte. Tras detenerse los ensayos, la concentracién de *C disminuy6. En particular el
pico del 1963 es conocido como Bomb peak a causa de él es dificil datar materiales recientes, a no ser que se tenga
un perfil de concentracién de *C en el que se aprecie esta tendencia y sea posible asignar el afio 1963 de forma
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Figura 2.11: A la derecha fraccion moderna (F) definida como 1 para la atmdsfera preindustrial (1890), frente a tiempo en
el periodo preindustrial hasta 1945. A la izquierda fraccion moderna (F) frente a tiempo en el periodo de inicio de ensayos
nucleares (1945) hasta 2010 [40].

efectiva. Para datacién con *C se toma como referencia el afio 1950 como 0 BP before present, por ser anterior a los
efectos provocados por los ensayos nucleares.

1 Uso de la tierra: suele tener asociado la tala y quema de bosques. La quema de materia organica viva como
arboles y plantas emite grandes cantidades de “C ya que al contrario de los combustibles fésiles se encontraban en
equilibrio; en general el cambio del uso del suelo altera el contenido en C en la litosfera y en consecuencia en el
resto de reservorios.

El ciclo del carbono estd sujeto a la accién humana, la tendencia actual mantiene las emisiones de CO, que
no solo modifican las fuentes también los sumideros que terminan almacenando cada vez mayores cantidades de
CO,. En 2024 la concentracién de C teniendo en cuenta todas las contribuciones, donde destacan los incendios de
Canada (2023) y el Amazonas (2024), se estima de una fraccién moderna 5 de F=1,52 [42].

2.4.4. Curvas de calibrado de “C

La edad de 'C se calcula suponiendo que la concentracién inicial de radiocarbono se ha mantenido constante
a lo largo del tiempo, sin embargo como se ha estudiado anteriormente esta premisa es falsa. La concentracién de
14C ha cambiado debido a factores naturales y antropogénicos, no solo en la atmésfera, también en cada uno de los
reservorios existentes. Sin embargo, esto no implica que sea imposible determinar la edad real de una muestra. Es
posible construir curvas que relacionen la edad de carbono de una muestra con su edad real mediante el uso de
muestras cuya edad se conoce. Los anillos de los troncos de los drboles se generan de forma anual y actualmente
constituyen la mejor referencia para conocer la concentracién de *C de un afio concreto. Cabe destacar que este
método presenta limitaciones, ya que solo se dispone de arboles de hasta 15.000 afios.

Para conseguir referencias mds antiguas se utilizan sistemas ricos en carbonato ya que pueden datarse mediante
técnicas como el desequilibrio 22Th/U. El ion carbonato CO%‘ se forma por la precipitacién del carbono inorgénico
disuelto en el agua. Como el 28U es soluble, puede incorporarse a la estructura cristalina del carbonato durante
su formacién. En cambio, el torio no es soluble en agua, por lo que el 2°Th presente en el carbonato proviene
exclusivamente de la desintegracion del 28U. Al momento de formarse el carbonato, las concentraciones de 2°Th y
2381 estan en desequilibrio. Con el tiempo, este desequilibrio tiende a desaparecer, alcanzando el equilibrio secular,
ya que la semivida del 2¥U (T} /2 =4,47 -10%afios) es mucho mayor que la del ?°Th (T, /2=9,15 -10*afios). Por

5La “fraccién moderna” F (o F*C) se define como la relacién entre la actividad especifica normalizada de la muestra (Agy) y la actividad de
un estandar moderno de Acido Oxalico (Agy) de referencia internacional (NIST SRM) : F = Agn/Aon.
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tanto, al medir la relacién entre ambos isétopos se puede determinar el tiempo transcurrido desde la formacién
del carbonato, es decir, se puede datar la muestra. Este método de datacién es aplicable a distintas formaciones
carbonatadas, como carbonatos marinos (corales de arrecife, moluscos, foraminiferos, carbonatos lacustres (tobas
y sedimentos inorganicos precipitados) y carbonatos terrestres (espeleotemas, travertinos). Con este método es
posible obtener edades de hasta aproximadamente 10° afios [44].

Ademas de estos factores, se debe tener en cuenta que la edad de C esta calculada utilizando a la vida media
de Libby (T; /o= 5568 afios) que se toma como estdndar por motivos histéricos y la posibilidad de comparar con
dataciones anteriores. Se muestra un esquema en el que se resumen las distintas curvas de calibrado a utilizar se-
gun el medio en el que se encuentre la muestra (atmosferica u ocednica), el hemisferio al que pertenezca (Norte o
Sur) y el periodo en el que se estima que se encontraria tal muestra, si es posterior a 1950 (tomado como afio 0BP)
segtin la zona en la que se encuentre le corresponderd una curva de tipo Bomb peak. En la imagen 2.12 izquierda se
puede ver la curva de calibrado IntCal20, a su derecha, se puede apreciar que existe otro problema para determinar
la edad de una muestra; con frecuencia para una misma edad en *C son posibles varias edades reales, esto se debe
a que las curvas de calibracién no tienen un comportamiento lineal. Para el testigo lacustre de este trabajo, obtenido
en las Lagunas de Villafafila en Castilla y Le6n, Espafia; se utilizard Bomb21NH?2 y IntCal20 ya que se espera que a
lo largo del sediento se supere el afio 1950.
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Anterior a 1950—
Hemisferio Sur: SHCal20
Bomb21NH1
Atmosferica— Hemisferio Norte: —+ < Bomb21NH2
Curbas de calibrado .
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Figura 2.12: Izquierda curva de calibrado IntCal20, ejes en BP (edad de radiocarbono) frente a fecha. Derecha caso de datacion
con curva IntCal20, pardmetros F1*C=1,700(2). Imdgenes obtenidas utilizando el programa OXAL.
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2.4.5. Papel de la datacién por “C en sedimentos recientes

La datacién por C ha sido una herramienta fundamental en arqueologia y paleoclimatologia, y en los tltimos
afios se ha extendido al estudio de sedimentos recientes. Su principal interés radica en que permite obtener edades
absolutas de material organico presente en los testigos (restos vegetales, carb6n o materia orgénica total), extendien-
do el rango temporal més all4 del cubierto por radiontclidos como 2!°Pb o 13’Cs y proporcionando una cronologia
complementaria.

Sin embargo, su aplicacién en sedimentos recientes presenta desafios experimentales, como la influencia del
carbono antiguo reciclado, la bioturbacién o los efectos de mezcla postdeposicional, que pueden alterar las edades
medidas [20] [21].

En este contexto, resulta especialmente ilustrativo el trabajo paleoambiental realizado en las Lagunas de Villafé-
fila (Zamora), que combina datacién por *C mediante AMS con el analisis de polen y microfésiles, lo que permitié
reconstruir la historia ambiental y la explotacion salinera en la region [74]. Este estudio evidencia como los regis-
tros sedimentarios constituyen archivos de gran valor para comprender la interaccién entre factores climéticos y
actividad humana a lo largo de milenios.

En conjunto, estas investigaciones muestran que el '4C, aunque experimentalmente méas complejo en sedimentos
recientes, constituye un marcador robusto cuando se utiliza de manera combinada con otros métodos de datacién,
reduciendo la incertidumbre de los modelos edad—profundidad.



Capitulo 3

Técnicas de medida

3.1. Fundamentos de la espectrometria gamma de muy bajo fondo con detec-
tor HPGe

La espectrometria gamma es una técnica analitica que se fundamenta en la medicién de la energia y la intensi-
dad de las emisiones de fotones gamma de los nticleos atémicos. Esta técnica permite identificar los radioisétopos
presentes y determinar su abundancia de forma empirica. Siendo no destructiva, no requiere preparaciones radio-
quimicas. Su principal limitacién reside en sus niveles de fondo, que deben ser tratados adecuadamente. En este
trabajo, la medicion de bajas actividades, que requieren largos tiempos de medicién en detectores de alta resolu-
cién, también presentara dificultades. La datacién por 219Pb y 137Cs se implementa mediante esta técnica, utilizando
detectores de HPGe de muy bajo fondo. Se trata de una técnica interdisciplinar, destacando su aplicacién en fisica
nuclear, geologia, arqueologia y datacién.

En esta seccién se abordan las caracteristicas y el funcionamiento de los detectores de germanio, junto con los
principales mecanismos de interaccién de la radiacién gamma con la materia. Asimismo, se analiza la forma e
interpretacion de los espectros obtenidos y se describen las distintas contribuciones al fondo radiactivo, asi como
las estrategias empleadas para su reduccién y correccién en un espectrémetro de muy bajo fondo.

3.1.1. Interaccion de fotones gamma con la materia y su contribucién al espectro gamma

Al interactuar un fotén de energia comprendida entre [1,2000]KeV con los d&tomos que constituyen la materia,
existen multiples mecanismos de interaccién de los fotones con la materia que contribuyen a dar forma a los espec-
tros. Entre los procesos de interaccién de la radiacién gamma con la materia se encuentran la dispersiéon Rayleigh,
un proceso eldstico con electrones ligados que predomina a bajas energias, en dngulos pequefios y en materiales de
alto ndmero atémico. En este proceso, el fotén conserva su energia, pero cambia de direccién, siendo relevante en
modelos de transporte de fotones. La dispersiéon Thomson, un proceso eldstico de fotones con electrones libres o
con el 4tomo en su conjunto, también es un proceso relevante. La dispersién Delbriick, producida por el potencial
coulombiano del nticleo, y la fotodesintegracién nuclear, absorcién del fotén por el niicleo con emisién de nucleo-
nes, que solo son relevantes a energias muy elevadas. La dispersién por resonancia nuclear, excitacién de niveles
nucleares por absorcién resonante de fotones, seguida de su reemisiéon durante la desexcitacion, y la produccién
de mesones, que ocurre a energias superiores a 150 MeV con seccién eficaz muy pequeria frente a otros procesos,
también son procesos de interaccién. Sin embargo, en el rango de interés para espectrometria gamma, los procesos
dominantes son el efecto fotoeléctrico, la dispersién Compton y la produccién de pares, que se exponen a continua-
cién.

(1 Absorcion fotoeléctrica: ocurre cuando un fotén interactiia con las capas internas del &tomo. En este proceso,
el foton es completamente absorbido siempre que su energia inicial (E,) sea mayor que la energia de ligadura del

22
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Figura 3.1: Seccidn eficaz para absocion fotoeléctrica, dispersion Compton, produccién de pares, frente a energia del fotén
incidente; en el germanio. [50].

electrén (Ep) en dicha capa. Tras la absorcién, se emite un electrén atémico (fotoelectrén) que porta el resto de la
energia del fotéon en forma de energia cinética, ecuacién 3.1. Cabe destacar que esta es una interaccién de un fotén
con un atomo, no puede ocurrir con electrones libres debido a la conservacién de energia y momento.

E, = hv — E. G.1)

Al emitirse un electrén atémico, el &tomo queda ionizado. La vacante es ocupada mediante la captura de electro-
nes libres del medio y/o la reorganizacion electrénica en el 4tomo. Durante la reorganizacion, un electrén de capas
altas desciende para ocupar la vacante, lo que provoca la emisién de rayos X caracteristicos ! o de electrones Auger
2. Es necesario considerar estos procesos a la hora de detectar la radiacién gamma. En la figura 3.11 se puede ver la
variacién de la seccién eficaz 3 de este proceso con la energia para el germanio, material en el que se da la interac-
cién en el detector. Se observa en la region de bajas energias una discontinuidad en la curva, atribuible a los bordes
de absorcién que corresponden a Ej, en la capa atémica correspondiente. Si la energia del fotén es superior a Ej, la
absorcion es posible; de lo contrario, no lo es. Por ello, a energfas ligeramente inferiores, el proceso no se produce
y la seccién eficaz disminuye drasticamente. La seccion eficaz de la absorcién fotoeléctrica no depende tinicamente
de la energia, sino que también esta fuertemente influenciada por el nimero atémico del material incidente, como
se muestra en la siguiente ecuacién:

n
folleS Z—%, (3.2)
Ey
donde n varia entre 4 y 5 segtin la regi6én de interés. Esta interaccion es la mas deseable para detectar los fotones
gamma ya que si ninguna de las particulas eyectadas del d&tomo en el proceso escapa del detector, se habria depo-
sitado completamente la energia del fotén en el material. Esta es la principal razén para la preferencia de uso de
materiales de alto Z en la fabricacién de detectores.

[ Dispersién Compton: se define como la interaccién de un fotén con un electrén atémico de las capas externas,

!Radiacién electromagnética de origen atémico, cuya energia es la diferencia entre las energias de las capas atémicas inicial y final del electrén
que ocupa la vacante. Esta diferencia de energfias es caracteristica de cada elemento.

2Proceso por el cual la diferencia de energias entre las capas atémicas inicial y final del electrén que ocupa la vacante se transfiere a otro
electrén atémico, que es eyectado. Es el proceso que compite con la radiacién X caracteristica.

3Medida de la probabilidad de interaccién a través de una seccién, se mide en barns (1b = 10~2812).
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el cual es eyectado como resultado. Este proceso es ineldstico debido a que el fotén incidente transfiere parte de su
energia al electrén, que se encuentra en un estado pseudo-libre. Finalmente, tanto el fotén como el electrén se
dispersan en un angulo determinado, 6 y ¢ respectivamente, tal como se ilustra en la imagen 3.2.

Recoii
electron

Incident photon
{energy = hv)

Scattered photon
{energy = hv')

Figura 3.2: Trayectorias en el plano de dispersion [8].

Las nuevas energias para el foton dispersado y el electrén vienen dadas por:

E E
I v _ v
E”Y - 1 E(1—cosb) E. = 1+ 1C? 3.3)
+ 1eC2 Ey(1—cos6)

donde se asume que el electrén se encuentra inicialmente en reposo. Es evidente que para dngulos de dispersién
reducidos se transfiere una cantidad de energia minima al electrén, mientras que para angulos elevados el electrén
adquiere una parte significativa de la energfa.

Cabe destacar dos casos de interés: la colisiéon rasante (¢ = 0) y la colisién frontal (¢ = 7). En el primer caso,
la transferencia de energia al electrén es minima. En el segundo caso, el fotén gamma experimenta retrodispersion,
mientras que el electrén se dispersa en la direccién de incidencia del fotén con la maxima energia transferible,
conocida como borde Compton. La seccién eficaz del efecto dependera del niimero de electrones disponibles, lo
que se refleja con una dependencia del ntiimero atémico del material y generalmente disminuye al aumentar la
energia, siendo el efecto dominante en el rango de energias medias, tendencia que se puede apreciar en la figura
3.11. La expresién més aceptada para la seccién eficaz de este efecto es la férmula de Klein-Nishina, que establece
las siguientes dependencias para el nlimero atémico, la energia y el &ngulo 6 de dispersién del fotén:

2 2 201 _ 2
do _ 272 1 1+ cos” 6 14 a*(1 — cosf) , (3.4)
dQ 14+ a(1 —cosb) 2 (14 cos6)?[1+ a(l —cosb)]

donde a = hvy/mc? y rg es el radio clasico del electrén. En el limite de bajas energfas (« — 0), la dispersién se
aproxima al efecto Thomson, caracterizado por una distribucion casi simétrica respecto al d&ngulo de § = /2. A
medida que aumenta la energia del foton, la dispersién se vuelve marcadamente anisétropa, con una probabilidad
creciente de dispersién hacia adelante y una reduccién progresiva de la seccién eficaz total, esta tendencia puede

apreciarse en la figura 3.3.

Suponiendo que la energia cinética del electrén dispersado se deposita integramente en el detector, el resultado
depende del destino del fotén gamma tras la interaccion. Si el foton dispersado es absorbido completamente en el
propio detector, la energia registrada serd la del fotén incidente, contribuyendo al pico de absorcién completa. Por
el contrario, si el fotén dispersado escapa, la energfa detectada serd menor y dard lugar a un espectro continuo. Este
continuo Compton se extiende desde cero hasta un valor maximo, el borde Compton.

(1 Creacidn de pares: es el proceso por el cual un fotén es absorbido por el campo coulombiano de un nfticleo,
dando lugar a un par electrén-positrén, esto puede ocurrir siempre que la energfa del fotén sea superior a dos veces
la masa del electrén (E, > 2m,c?). En caso de tener mayor energia el resto se cede en forma de energfa cinética que
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Figura 3.3: Grdfico polar para la seccion eficaz de Klein-Nishina, niimero de fotones (incidentes desde la izquierda) dispersados
por Compton en el dngulo de dispersion 6 [8].

se comparte de forma igualitaria entre electrén y positron.

[ (35)
2
Se puede apreciar este comportamiento en la imagen 3.11, la produccién de pares se inicia en la energia E, =
1,022MeV y cobra importancia a medida que aumenta la energfa del fotén incidente. En este caso, no existe una
expresion sencilla para la seccion eficaz. Se estima que varia proporcionalmente al cuadrado del ntimero atémico y
que aumenta considerablemente con la energia.

Cuando la energfa cinética del par electrén—positrén se deposita integramente en el detector, el resultado de-
pende del destino de los fotones de aniquilacién de 511 keV. Si ambos son absorbidos, la sefial corresponde a la
energia del fotén incidente y contribuye al fotopico. Si solo uno escapa, aparece el pico de escape simple (511 keV
por debajo del fotopico), mientras que si ambos escapan se genera el pico de escape doble (1022 keV por debajo).
En los casos en que uno o ambos fotones interaccionen parcialmente por dispersién Compton antes de escapar, se
produce un continuo sobre el que se superponen los picos anteriores.

La importancia relativa de la absorcién fotoeléctrica, la dispersion Compton y la produccién de pares depende
de la energia del fotén incidente y del ndmero atémico del material. Tal como se muestra en la Figura 3.4, cada
mecanismo domina en diferentes intervalos de energia, con regiones de transicién en las que dos procesos son equi-
probables.

(1 Efectos de escape: existen otros efectos de escape que modifican la respuesta del detector. Entre ellos, la fuga
de electrones secundarios, que reduce la energia registrada en eventos de altas energias gamma, y el escape de fo-
tones de bremsstrahlung, cuya probabilidad aumenta con la energia de los electrones y con el ntimero atémico del
material del detector. Estos procesos alteran ligeramente la forma del continuo, aunque no generan picos adiciona-
les.

(1 Efecto de los materiales circundantes: los materiales que rodean a un detector gamma también influyen en su
respuesta, ya que pueden generar radiacién secundaria tras la interaccion con los fotones incidentes. El encapsula-
do, la cdmara de vacio o los blindajes, aunque necesarios para el funcionamiento y reducciéon del fondo, introducen
efectos caracteristicos en el espectro.

Uno de ellos es el pico de retrodispersion, observado en torno a 0,2-0,25 MeV. Este surge cuando los fotones
gamma se dispersan hacia atrds en los materiales circundantes y posteriormente alcanzan el detector. La energia de
dichos fotones, casi constante para dngulos de dispersiéon superiores a (110-120°), explican la posicién caracteristica
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Figura 3.4: Interaccién gamma segiin energia y niimero atomico [8].

de este pico.

La emisién de rayos X inducidos, generados por absorcién fotoeléctrica en materiales de alto ntimero atémico
préximos al detector. Estos fotones, de energia relativamente elevada, pueden atravesar capas significativas de
material y ser detectados, modificando la forma del espectro.

Finalmente, a energias primarias elevadas, la produccién de pares en los materiales circundantes puede originar
fotones de aniquilacion. Estos, si alcanzan el detector, producen un pico en 511 keV que puede confundirse con el
emitido por fuentes radiactivas de positrones.

3.1.2. Detectores de HPGe

El uso de detectores de germanio se inici6 en la década de 1960, se emplean en espectrometria gamma y resultan
especialmente adecuados para la medida de bajas actividades, ya que ofrecen la mejor resolucién en energia entre
todos los tipos de detectores disponibles. Esta resolucién en energia (R) se define como la capacidad del sistema para
distinguir fotones de energias préximas, depende del niimero de portadores de informacién (N) como el inverso
de la raiz; por lo tanto, a mayor niimero de portadores de informacién, mejor serd la resolucién; otra manera de
expresarla es mediante el ancho total a mitad de altura (FWHM) de un pico caracteristico en el espectro:

F [WHM
R= 2’35‘/N = —F (3.6)

donde F es el factor de Fano, que representa la desviacion de la estadistica puramente de Poisson en el niimero
de pares electron-hueco generados por cada fotén incidente. En un proceso ideal, las fluctuaciones seguirian una
distribucién de Poisson (F = 1), pero en los semiconductores las correlaciones entre procesos de ionizacién reducen
dichas fluctuaciones, dando lugar a valores tipicos de F ~ 0,1 para el germanio. Este efecto mejora la resolucién
energética del detector al disminuir la dispersién estadistica del nimero de cargas colectadas.

Ademas de la ventaja que supone la resolucion en energia, el germanio, al ser un sélido semiconductor de alta
densidad, permite construir detectores compactos que mantienen una elevada eficiencia, entendida como la fraccién
de fotones incidentes que producen una sefial registrada en el espectro. Esta caracteristica contrasta con los detec-
tores gaseosos, que requieren volimenes mucho mayores para alcanzar eficiencias comparables. También existen
otros detectores sélidos, como los de centelleo, que presentan una mayor eficiencia debido al alto ntiimero atémico
de los materiales centelleadores; sin embargo, su resolucién en energia es inferior, lo que los hace menos apropiados
para estudios como el presente. La menor resolucién en energia de los detectores de centelleo, a pesar de su mayor
eficiencia, se debe a que para generar un portador de informacién (como un fotoelectrén en el fotomultiplicador)
se requiere una energia relativamente alta, del orden de w ~ 100 eV. En cambio, en los detectores semiconductores
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de germanio de alta pureza (HPGe), la energia necesaria para crear un par electrén-hueco es mucho menor, aproxi-
madamente w = 3 eV. Esta diferencia implica que, para una misma energia depositada por la radiacién incidente,
en el germanio se generan muchos mds portadores de carga, reduciendo las fluctuaciones estadisticas y mejorando
asi la resolucién en energia, segtin la ecuacién 3.6.

El HPGe es un material semiconductor compuesto por una red cristalina periédica que establece bandas de
energia permitidas para los electrones dentro del sélido. Existen dos tipos de banda: la banda de valencia, que
corresponde a electrones ligados; en el caso del germanio, estos electrones forman parte de los enlaces covalentes
que conforman el cristal; y la banda de conduccién, constituida por los electrones libres que viajan por la red.
Estas bandas estan separadas por el gap, un rango de energias prohibidas. El valor de este gap permite clasificar
los materiales en aislantes (Eg > 5eV), semiconductores (Eg ~ 1eV) y conductores (Eq << 1eV). En ausencia de
excitacion térmica, un semiconductor tiene la banda de valencia llena y la de conduccién completamente vacia, por
lo que no presenta conduccién eléctrica. Sin embargo, a temperatura ambiente, o en general a cualquier temperatura
distinta de 0K, es posible que un electrén gane suficiente energia cinética proveniente de la excitacién térmica para
superar el gap y pasar a la banda de conduccién. En este proceso, el electrén antes ligado crea una vacante a la
que comtnmente se llama “hueco”, que representa una carga positiva (ausencia de carga negativa). El conjunto se
denomina par electrén-hueco. La probabilidad de este suceso viene dada por la expresion:

_ C73/2 Eg
P(T)=CT exp(—m>, (3.7)
Es importante destacar la fuerte dependencia de la energia del gap, en el caso del germanio (Ge) el gap es de
aproximadamente 0,7 eV; se trata de un valor bajo que permite la aparicién de corriente térmica a temperatura
ambiente, lo cual no es deseable en un detector. Por ello, siempre se refrigeran a la temperatura del nitrégeno
liquido (T=77 K). El proceso de creacién de pares estd en equilibrio con el de recombinacién, por el cual un electrén
y un hueco se combinan volviendo al estado inicial. Si se aplica un campo eléctrico, se rompe el equilibrio y se
obtiene una corriente de electrones y otra de huecos en sentidos contrarios. El movimiento estarfa compuesto por
un término aleatorio debido al movimiento térmico que provoca una difusién y un término de deriva dependiente
del campo. La velocidad de deriva estd determinada, depende de la intensidad del campo eléctrico y es diferente
para electrones y huecos; ambos contribuyen a la conductividad del material. Esta velocidad de deriva aumenta
con la intensidad del campo eléctrico hasta llegar a un limite en el que se vuelve practicamente independiente de la
misma, alcanzando la llamada velocidad de saturacién. En el caso de los detectores de Ge, es ventajoso trabajar en
este régimen, ya que las velocidades del orden de 10 cm/s hacen posible colecciones de carga con tiempos inferiores
a 10 ns, lo que los posiciona como uno de los detectores més rapidos.

En relacién con las desventajas de los detectores basados en semiconductores, cabe destacar su fragilidad ante
la radiacién, la cual puede alterar la estructura de la red cristalina del germanio. La consecuencia de este dafio es
una variacién del pulso en funcién de la posicién, en la que se podria observar una cola de cuentas hacia la baja
energfa. En un detector de HPGe, los dafios por radiacidn, si son leves, pueden repararse mediante un proceso de
recocido del detector, elevando la temperatura del cristal de germanio a 120 °C durante 72 horas.

3.1.3. Mecanismo de detecciéon

El proceso de deteccién se basa en la medida de la corriente generada en el semiconductor por la radiacién inci-
dente, cuando un fotén gamma interacciona en el volumen activo del detector, crea electrones mediante diferentes
mecanismos: dispersiéon Compton, absorcion fotoeléctrica o produccién de pares; estos electrones de alta energia
tienen la capacidad de ionizar el cristal creando grandes cantidades de pares electrén-hueco. El ndmero de pares
creados depende de la energfa inicial de la radiacién, la cantidad de energia media necesaria para crear un par, es
decir, para que un electrén pase de la banda de valencia a conduccién en el Ge es de 3eV mientras que la energia
del gap es de aproximadamente 0,7¢V; tal diferencia se debe a que la interaccién de los electrones con la materia
no siempre produce ionizacién; una parte de la energia se pierde a través de otros mecanismos, como la excitacién
de electrones sin ionizacién y la generacién de fonones (vibraciones en la red cristalina). Por esta razén, el valor
promedio de energia necesario para crear un par electrén-hueco en el germanio se establece en aproximadamente
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3eV. El valor exacto depende de la temperatura, para Ge a 77K w = 2,96eV [8]. El detector esta fuertemente po-
larizado, de manera que la corriente de electrones generada se colecta rdpidamente (del orden de 10ns), un buen
detector debe ser capaz de colectarla por completo pues esta es la informacién que permite conocer la energia de la
radiacién incidente, finalmente la corriente pasa a la cadena electrénica donde la informacién se transforma en un
histograma de energfas.

3.1.4. Estructura de un detector de HPGe y cadena electrénica

El cristal de HPGe estd constituido por un cilindro de germanio puro al que se implantan impurezas en sus
extremos. Este proceso llamado dopado es comidn en semiconductores, consiste en la sustitucién de un conjunto
de atomos de germanio por otros de un grupo superior, usualmente pentavalente, o inferior, trivalente. De esta
forma, se consigue aumentar el niimero de electrones libres en la red (impureza donadora o tipo N) o el ntimero de
huecos (impureza aceptadora o tipo P), respectivamente, no afecta a la estructura cristalina, mientras que cambia
por completo sus propiedades eléctricas. El dopado en los extremos del cristal de germanio se realiza con boro para
obtener un contacto tipo Py con litio para generar el contacto opuesto de tipo N, manteniendo la regién intermedia
précticamente intrinseca. De esta manera se forma una estructura tipo PIN que se polariza en inversa mediante ten-
siones del orden de los 1000V para operar en la denominada zona de saturacién. En este régimen, el campo eléctrico
interno es suficientemente intenso como para barrer rdpidamente todos los portadores de carga generados por la
radiacién, evitando su recombinacién y garantizando que la sefial inducida sea proporcional a la energia deposita-
da. La regién comprendida entre los electrodos, donde se produce la coleccién de las cargas, se denomina volumen
activo del detector y constituye la zona donde tienen lugar los procesos de deteccién. Entre los componentes del
detector destacan:

(1 Cristal de germanio hiperpuro: se encuentra encapsulado en un cilindro de aluminio de escaso grosor, ha-
bitualmente en vacio. La utilizacién de aluminio puede suponer un inconveniente para la deteccién de fotones
gamma de muy baja energia.

[ Ventana: zona destinada a la entrada de la radiacién al cristal de germanio. Forma parte del criostato y tiene
la funcién de mantener el vacio interno que aisla térmicamente el detector, permitiendo al mismo tiempo el paso
de la radiacién gamma. Para minimizar la atenuacién de los fotones incidentes, se emplean materiales de ntiimero
atéomico bajo, como berilio o determinados polimeros, y se procura que el espesor sea el minimo compatible con la
resistencia mecdnica necesaria para soportar el vacio. La eleccién del material y del grosor de la ventana depende
del rango de energias que se pretenda medir: a bajas energias, incluso pequefios incrementos en el espesor pueden
producir pérdidas significativas por absorcién.

[ Criostato: dado su bajo gap, el germanio necesita de refrigeracién constante para evitar corrientes térmicas,
el criostato es una varilla de cobre que hace contacto térmico entre nitrégeno liquido y el cristal de germanio, con-
siguiendo un equilibrio térmico. Normalmente el nitrégeno del tanque se termina evaporando, lo que requiere un
control constante del detector.

Estos tres elementos constituyen la base del detector de germanio. Para obtener el espectro gamma es necesario
emplear una cadena electrénica de procesamiento, la cual transforma y acondiciona las sefiales generadas por el
detector. A continuacién se expresan los pasos de dicha cadena:

1. Preamplificador: es un circuito compuesto por un condensador que se carga con la corriente de portadores
procedente del detector. Esto genera un pulso con un tiempo de subida del orden de 100 ns y posteriormente
se descarga a través de una resistencia, produciendo una caida exponencial con un tiempo caracteristico que
depende del circuito. Este sistema no es suficiente para el tratamiento de la sefial, ya que estos tiempos son
lentos en comparacion con la coleccién de carga y, con frecuencia, los pulsos se apilan, dando el efecto de ser
mayores de lo que en realidad son, efecto conocido como pile-up.
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2. Amplificador: es un médulo capaz de transformarla en pulsos gaussianos o bipolares segtin se desee. Estd
compuesto por una serie de circuitos CR o RC segun la forma que se le otorgue a la sefial. La altura del pul-
so gaussiano guarda una relacion proporcional con la carga colectada y esta con la energia del pulso incidente.

3. Conversor analégico-digital: transforma la sefial analdgica en pulsos l6gicos de una altura determinada que
mantienen la relacion con la carga colectada. La altura de los pulsos se discretiza y se organiza en un ndmero
de canales elegible.

4. Analizador multicanal: ordena los canales segtin la altitud del pulso y afiade una cuenta por cada vez que se
mide un pulso de una determinada altura, generando un histograma de cuentas frente a canal que se puede
relacionar con la energia posteriormente a través de una recta de calibrado. Estos histogramas se guardan en
formatos compatibles con el software de andlisis. En este trabajo se utilizara el software GALEA, ampliamente
explicado en el capitulo 6.

A este resultado se le conoce como espectro gamma y mediante el estudio del drea bajo los picos producidos por
las emisiones de una energia determinada es posible conocer el radioisétopo al que pertenecen y su actividad.

3.1.5. Caracteristicas generales de la respuesta de un detector de HPGe

[d Resolucién energética: constituye la principal ventaja del uso de HPGe para espectroscopia de fotones gam-
ma, siendo la mejor entre todas las clases de detectores. Este hecho estd relacionado con el coste energético de la
creacion del par electron-hueco, como ya se discutié al inicio del capitulo. Sin embargo, no es el tnico factor que
afecta a la resolucién, ya que al observar un espectro, los picos presentan cierta anchura. Esto se debe a las variacio-
nes existentes en la eficiencia de coleccién de carga y las contribuciones de ruido electrénico.

[ Resolucién temporal: es la capacidad del detector para distinguir eventos que ocurren en proximidad tem-
poral. Esta capacidad estd limitada por el tiempo de coleccién de carga, que incluso en régimen de saturacién oscila
entre 50 y 500 nanosegundos, dependiendo de la geometria y el punto de generacién del par. Esto define una ven-
tana temporal en la que todos los eventos que se produzcan serdn registrados como uno solo, cuyo pulso reflejara
la energia total medida. Este fenémeno es el origen de la suma en coincidencia, que se analizard con mayor detalle
mas adelante.

[ Eficiencia: se define como la relacion entre el nimero de fotones que depositan toda su energia en la zona
activa del detector, ya sea en una o varias interacciones, y el ntimero total de fotones emitidos. La eficiencia total
de una medicién es el producto de dos factores: la eficiencia intrinseca del detector, que es un valor constante,
y la eficiencia geométrica. El objetivo primordial es maximizar la eficiencia. Establecer una dependencia para la
eficiencia es complejo, pero en general, esta mejora al aumentar el tamario del cristal detector y reducir la distancia
entre el detector y la fuente.

(O Respuesta lineal: la cantidad de portadores N = E/w es proporcional a la energia incidente, y esta propiedad
de proporcionalidad se respeta durante la cadena electrénica de manera que se puede construir una recta de cali-
brado que relacione el canal, es decir la altura del pulso, con la energia incidente. En el caso real pueden aparecer
fenémenos no lineales haciendo necesario el uso de una serie de datos, a energias bien distribuidas, para construir
una buena recta de calibrado.

d Rango de energia: es el intervalo en el que se puede obtener una calibracién eficiencia-energia, es menor que
el rango total de energias medidas en un espectro. Puede modificarse ajustando la ganancia, relacién entre la sefial
de salida (canales) y la de entrada (energia depositada).
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J Modelos: la construccion de un detector de HPGe puede realizarse de diversas maneras, en funcién de la
eficiencia y el rango de energias que se desee medir. Las geometrias mds comunes son la planar, la semicoaxial
y la coaxial. Los detectores planares estdn disefiados para medir bajas energias, del orden de cientos de eV hasta
cientos de KeV, ya que su geometria implica un volumen activo mds pequeno y, a altas energias, los fotones pueden
atravesar el detector sin interaccionar. Para un rango energético mas amplio, desde los KeV hasta los MeV, se
emplean los detectores coaxiales y semicoaxiales, que permiten la construccién de una zona activa extensa.

3.2. Analisis de espectros gamma

Un espectro gamma es un histograma de cuentas frente a canal (o energia una vez calibrado). Cada evento
registrado suma una cuenta en el canal correspondiente a la amplitud de pulso; la repeticién de eventos con la
misma energia depositada genera un pico cuya posicion fija esa energia en el espectro. El drea del pico es por tanto
proporcional al ntimero de eventos, mientras que su altura depende de la resolucién del sistema y del tiempo de
adquisicion. Los ajustes a la forma de estos picos en detectores de germanio estd dada por la distribucién estadistica
del proceso de coleccion de carga; para ello se utiliza una gaussiana modificada que permita un alargamiento en la

zona de baja energfa:
Yr 10> E-E, 1 (E-E, 0o
Y =— == fc | — — .
2exp<2T2+ p- )erc[\/i< 5 +T , (3.8

donde E es la energia depositada, Y es la altura del pico para esa energia, E, la energia del centroide, Y7 la altura
del centroide, ¢ la anchura de la gaussiana, T la anchura de la exponencial y erfc(x) la funcién error conjugada,
erfc(x) = 1 — erf(x).

3.2.1. Calibracién de parametros de medida en detector HPGe

(1 Calibracidon en energia: es imprescindible calibrar la altura de los pulsos en términos de energia absoluta si se
pretende identificar correctamente los picos presentes en el espectro. En muchas aplicaciones practicas, los fotones
gamma esperados son conocidos con antelacién, por lo que la identificacién de los picos caracteristicos puede rea-
lizarse de forma directa mediante inspeccién. La calibracién energética se lleva a cabo estableciendo varios puntos
de referencia distribuidos a lo largo del rango de interés. A partir de ellos, se construye una curva de calibracién
que relaciona la energia con el niimero de canal del sistema multicanal. Este ajuste suele realizarse mediante un
polinomio obtenido por minimos cuadrados de la forma: E; = }_(4,C;), donde E; es la energia que corresponde al
canal C;. En el intervalo comprendido aproximadamente entre 20 keV y 2 MeV, la respuesta de los detectores HP-
Ge es practicamente lineal. Para asegurar la reproducibilidad de la calibracion, la fuente radiactiva debe colocarse
siempre en la misma posicién y con la misma geometria que en las medidas posteriores, de modo que el haz de
fotones gamma incida sobre el detector desde idéntica direccién. Para asegurarlo se dispone de una pieza llamada
acomodador, que inmoviliza la geometria de medida asegurando que su posicién se mantenga constante a lo largo
de la medida y para todas las medidas siguientes.

(1 Calibracién de la resolucién: determina la precision con la que pueden ajustarse e identificarse los picos en un
espectro. Esta calibracion se realiza utilizando aquellos picos que presentan mejor estadistica, es decir, con mayor
numero de cuentas bajo su drea, lo que garantiza una estimacién mads fiable de la anchura. Una vez determinada
la resolucién en distintos valores de energfa dentro del rango de interés, se construye una curva de calibracién que
relaciona la resolucién, expresada habitualmente como el ancho completo a media altura (FWHM, Full Width at Half
Maximum), con la energia de emision o con el ntimero de canal correspondiente. Para este ajuste, al igual que en la
calibraci6n en energia, suele emplearse un polinomio obtenido mediante minimos cuadrados: FWHM? = ¥ (b;E;),
donde FWHM es la anchura del pico de energia E; que posee el centroide en el canal C;. En la préctica, el comporta-
miento del cuadrado de la resolucién frente a la energia es aproximadamente lineal en el intervalo de trabajo tipico
de los detectores HPGe, comprendido entre unos 20 keV y 2 MeV.
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(1 Calibracién de la eficiencia: la eficiencia intrinseca de los detectores de germanio es cercana al 100 % en el
rango de bajas energias (desde unos pocos keV hasta aproximadamente 100 keV), donde predomina la absorcién
fotoeléctrica. Entre 100 keV y 1 MeV, la mayor parte de los fotones gamma atin interactiian en el cristal, aunque
una fraccién lo hace mediante dispersién Compton. A energias superiores a 1 MeV, una proporcion significativa de
fotones puede atravesar el detector sin interaccién, lo que provoca una disminucién mds acusada de la eficiencia de
pico. Este comportamiento quedaba descrito en la figura 3.4.

La calibracién de la eficiencia se realiza periédicamente empleando fuentes radiactivas patrén, preparadas con
gran precision por laboratorios de referencia. Estas calibraciones se llevan a cabo bajo las mismas condiciones geo-
métricas de medida, utilizando radionucleidos que cubren un rango amplio de energias. E1 >?°Ra en equilibrio con
sus descendientes (1862448 keV) y el 152Ey (semivida de 13 afios, multiples transiciones gamma) son fuentes de uso
frecuente. En aquellas fuentes que emiten varias radiaciones en coincidencia, pueden producirse efectos de suma-
coincidencia, en los que dos fotones (o rayos X caracteristicos o bremsstrahlung) interaccionan simultdineamente
en el detector, generando pulsos que no corresponden a ninguno de los picos de energia completa. Este efecto es
maés relevante en detectores con ventanas delgadas sensibles a radiaciones de baja energia, aunque puede mitigarse
reduciendo el dangulo sélido de deteccién.

Como alternativa a las calibraciones experimentales, que estdn sujetas a la preparaciéon de fuentes patrén y
requieren tiempo de medida del detector, se recurre a simulaciones Monte Carlo, en este trabajo se utilizan calibra-
ciones de eficiencia generadas con Geant4 por el equipo del LRI-D,que permiten modelar tanto el detector como
la geometria experimental, la composicién quimica de la matriz y calcular la eficiencia absoluta en funcién de la
energfa y las condiciones de medida. No obstante, es conveniente validar el modelo mediante comparaciones con
medidas experimentales para garantizar que reproduce fielmente el comportamiento del sistema real.

3.2.2. Picos de un espectro gamma

Segtn el mecanismo por el que se produzca el depdsito de energia del fotén gamma en el detector, se pueden
distinguir varios tipos de estructuras en el espectro.

1 Pico de absorcién completa: también denominado fotopico, se produce cuando se deposita la totalidad de
la energia del fotén gamma en el detector, lo que puede ocurrir tras una o varias interacciones. Estos picos son los
mads deseables, ya que, a través de su drea y energia, es posible determinar el radionticlido y su actividad. Suelen
encontrarse por encima de un continuo de cuentas de fondo.

[ Pico de escape: en este caso parte de la energia del fotén gamma incidente se pierde, ya que es transferida
a otras particulas que escapan del detector. Segtin el proceso pueden clasificarse en: pico de escape de RX, pico de
escape simple, pico de escape doble.

= Pico de escape de RX: se produce tras una absorcién fotoeléctrica, al ocurrir la reorganizacién electrénica se
emite un RX caracteristico del Ge que escapa del detector sin ser reabsorbido; por lo que la cuenta medida es
de energia: Ej,, = Ey — Exce-

= Picos de escape simple y doble: estan relacionados con el proceso de creacién de pares, en este proceso se
produce un electrén que se colecta y un positrén que, al interactuar con la materia del detector, se aniquila en
reposo, dando lugar a dos fotones de 511 keV. Estos fotones pueden ser absorbidos por el Ge, en cuyo caso se
detectaria un pico de absorcién completa. Por el contrario, puede escapar uno de ellos, produciendo un pico de
escape simple (Ezp, = E, — 511KeV), 0 ambos, generando un pico de escape doble (Ej., = Ey —1,022MeV).

1 Pico suma: si en un intervalo de tiempo inferior al tiempo de respuesta del detector llegan varios fotones
gamma, la energia depositada es la suma de las energias de las emisiones.
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Figura 3.5: Ejemplo, espectro gamma de ®°Co [50].

[ Pico de aniquilacién (511 KeV): esta emisién es consecuencia de la aniquilacién en reposo de positrones,
proceso en el cual se emiten dos fotones gamma colineales de 511 keV. Su deteccién se produce principalmente en
presencia de un radionucleido emisor 7. No obstante, también puede originarse por radiacién césmica de alta
energia o por fotones resultantes de la creaciéon de pares, que pueden registrarse como eventos no relacionados con
la fuente principal. En este caso de estudio el pico de 511 keV se considera parte del fondo.

1 Pico de retrodispersién: previamente mencionado, surge cuando los fotones gamma se dispersan hacia atras
en los materiales circundantes y posteriormente alcanzan el detector.

Todas estas emisiones, junto con las contribuciones al fondo, se recogen en la figura 3.5. En la siguiente seccién
se analizan dichas contribuciones y las estrategias previstas para mitigarlas.

3.2.3. Fuentes de fondo y estrategias de blindaje en detector de HPGe para espectrometria
de muy bajo fondo

Las emisiones que contribuyen al fondo se pueden clasificar en varios grupos, por una parte estdn los procesos
en los que no se deposita la totalidad de la energia pero son discretos: picos de escape; también existen las contri-
buciones continuas: fondo Compton; y las contribuciones debidas a factores externos.

[ Picos de escape: estos picos, ya descritos en la seccién anterior, no corresponden a lineas gamma reales de
la muestra sino a la respuesta instrumental del sistema, por lo que constituyen fondo: pueden solaparse con lineas
débiles de interés, sesgar el conteo neto de picos y complicar la identificacién y ajuste del espectro. Su intensidad
depende de la geometria y tamafio del cristal, cuanto mayor sea el volumen activo del detector, menor probabilidad
de escape; asi como de la configuracion de blindaje y coincidencias.

J Fondo Compton: es una contribucién continua al fondo, el llamado continuo Compton se origina princi-
palmente cuando los fotones gamma sufren una o varias dispersiones dentro del detector y el fotén dispersado
escapa sin depositar toda su energia. Para reducir este fondo, se emplean sistemas de supresién Compton (o anti-
Compton), que consisten en un detector anular colocado alrededor del cristal principal. Este detector externo regis-
tra los fotones que escapan y permite descartar de forma coincidente dichos eventos, eliminando asi su contribucién
al continuo sin afectar a los que forman parte del fotopico. El detector circundante debe ser lo suficientemente gran-



CAPITULO 3. TECNICAS DE MEDIDA 33

de y contar con alta eficiencia para interceptar la mayorfa de los fotones emitidos. Los materiales mas utilizados
son los centelleadores inorganicos, especialmente el Nal(Tl) y BGO por su ya discutida mayor eficiencia de detec-
cién. Este tdltimo, gracias a su mayor densidad y niimero atémico, permite construir sistemas mds compactos con
eficiencias comparables. Ademads, los sistemas anti-Compton también atentan los picos de escape simple y doble,
al suprimir eventos asociados a la produccién de pares seguida de la fuga de fotones de aniquilacién. No obstante,
presentan ciertas limitaciones. En fuentes radiactivas con esquemas de desintegracién complejos, donde varios fo-
tones gamma se emiten en cascada y pueden interaccionar en ambos detectores, los sistemas anti-Compton pueden
provocar el rechazo de eventos legitimos. Esto se traduce en una supresién no deseada de algunos fotopicos, lo que
debe tenerse en cuenta en su aplicacién [8] .

[ Factores externos: es posible registrar emisiones que no provienen directamente de la muestra analizada, sino
de fuentes externas o del propio sistema de deteccion.

» Radiontclidos presentes en el entorno inmediato del detector: como el “°K o los integrantes de las cadenas
naturales de desintegracién del 28U, 235U y 232Th, que forman parte del fondo natural. También pueden
encontrarse en los propios materiales del blindaje y la estructura de soporte, lo que hace imprescindible el
empleo de materiales no contaminados y plomo antiguo de baja actividad, con el fin de minimizar estas
contribuciones.

= Radiacién cosmogénica: compuesta principalmente por particulas cargadas de alta energia capaces de depo-
sitar parte de su energia en el cristal de germanio o inducir reacciones nucleares en los materiales circundantes.

* Productos cosmogénicos: como el “Be, este radionticlido se produce en la atmésfera por espalacion cés-
mica y puede depositarse en superficies a través de polvo, aerosoles o en materiales expuestos al nivel
del suelo. Aporta una linea caracteristica en ~ 478 keV debido a su decaimiento por captura electrénica
a’Li*, segtn la reaccién.

Be+e — "Li* + 1, "Li* — "Li+ v (477,6 keV)

* Muones: la radiacién césmica, y en particular los muones, constituyen la principal fuente de fondo, se
puede apreciar en la figura 3.6 un esquema de la composicién de los rayos césmicos y como afectan al
detector. Para reducir esta sefial se emplean blindajes activos basados en detectores plasticos de centelleo.
Este tipo de blindaje se puede encontrar en el detector Mazinger, que se describe en el capitulo siguiente.

¢ Neutrones: representan otra contribucién critica al fondo. Procedentes tanto de la radiacién c6smica co-
mo de la radiactividad natural, pueden interaccionar con el germanio del detector o con los materiales
de blindaje mediante procesos de captura neutrénica y dispersion ineléstica, generando transiciones ca-
racteristicas que aparecen en el espectro gamma. En las Tablas 3.1 y 3.2 se presentan algunas de las
reacciones mds relevantes junto con las energias asociadas, que constituyen picos caracteristicos en los
espectros de fondo de los detectores HPGe [45]. La presencia de estas lineas caracteristicas obliga a em-
plear materiales moderadores y absorbentes de neutrones para reducir su intensidad en el espectro. Se
utilizan principalmente planchas de polietileno (PE), frecuentemente dopado con boro (1°B) o litio (°Li),
debido a la elevada seccién eficaz de captura neutrénica de estos elementos. Algunas de estas reacciones
generan radiacién gamma secundaria, que pueden contribuir al fondo, aunque de forma limitada si se
combinan con blindajes interiores densos (Fe o Pb).

B4+ n— "Li+a+y(478 keV), 'H+n — 2H+ (2223 keV),
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Primary cosmic rays
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Figura 3.6: La composicién de los rayos cdsmicos y las interacciones con la atmdsfera, los materiales de blindaje y en el detector
de germanio [46].
Is6topo | Reaccién Energias v (keV)
NGe | (n,n"7)0Ge 1039.5
73Ge (n, n"7)73Ge 53.4
74Ge | (n,n"y)7*Ge | 595.8,1204.2, 1463.8, 1489.4, 1756.7, 2402.7
76Ge | (n,n"7)7°Ge 562.9,1108.4
1Ge (n, nw)”?Ge 6914
0Ge (n, 7)"'Ge 708.2
73Ge (n, 7)74Ge 2353.5
74Ge (n, 7)°Ge 139.7
76Ge (n, 1) Ge 1067.7, 1353.9, 1446.9

Cuadro 3.1: Reacciones neutrénicas en isétopos de Ge y energias -y caracteristicas asociadas [45].

Isétopo Reaccién Energias v (keV)
BCu (n, 7)%Cu 212.4,1165.2,1630.1, 1670.9, 1790.3, 2291.4, 2838.2
5Cu (n, 7)%Cu | 89.2,237.8,1985.7,2144.2, 2411.6, 2478.2, 2619.1, 2806.9
BCu | (n,ny)%®Cu 955.0, 962.1, 1245.2, 1861.3, 1927.2, 2512.0, 2696.6
SCu | (n,ny)%Cu 770.6,924.5,978.8, 1261.0, 1832.0, 2862.7
204p, (0, 7)*%Pb 1511.0, 1656.2
206Pb | (n, n’y)*%°Pb 537.5,803.1, 1620.3, 2682.0
207pp | (n, n"y)2Pb 569.7, 2736.5
208Ph | (n, n"y)*%%Pb 583.2, 860.6, 1050.9, 2322.7
54Fe (n, 7)*°Fe 1917.9
56Fe (n, 7)*’Fe 2202.7
S4Fe (n, n"y)**Fe 1129.9, 1153.1
56Fe (n, n"y)*Fe 846.8,1303.4, 1335.4

Cuadro 3.2: Principales reacciones neutrénicas en materiales de blindaje (Cu, Pb y Fe) y energias y asociadas [45].

= Rayos X caracteristicos generados en el blindaje interno: los fotones gamma incidentes pueden ser absor-
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bidos fotoeléctricamente en el blindaje, dejando huecos en la capa K del material. La relajacién electrénica
produce rayos X caracteristicos del propio blindaje (por ejemplo, en Pb: K, ~75 keV y Kg~ 85 keV) que, sino
se reabsorben en el forro interior, pueden alcanzar el cristal y generar sefiales que no provienen de la muestra.

= Ruido electrénico del sistema: puede introducir sefiales espurias en el espectro, en forma de pulsos fantasma
sin interaccién real.

» Radiontclidos de origen antropogénico: como '¥’Cs y ®*Co, aportan lineas caracteristicas que no provienen
de la muestra ( 1%7Cs a 661,7 keV; ®°Co a 1173 y 1332 keV), elevando el fondo y pudiendo solaparse con
sefiales débiles de interés. Suelen originarse por contaminacién ambiental o residual, activacién en aceros y
soldaduras, o materiales del entorno no cribados.

Con el objetivo de minimizar las contribuciones anteriores, se emplean blindajes pasivos basados en la absor-
cién y atenuacion de la radiacion de fondo y blindajes activos que consisten en vetos o supresién de cuentas por
coincidencia. A continuacion se resumen y se vinculan con las fuentes que mitigan.

1 Blindaje pasivo: consiste en una envolvente que recubre el detector y estd formada por materiales de alta
densidad capaces de atenuar la radiacién gamma de origen ambiental. En la practica se emplean principalmente
hierro y plomo por su estabilidad y elevado ntimero atémico. Aunque el plomo contiene isétopos con actividad
intrinseca, el Ginico relevante por su semivida larga es el 2!°Pb; por ello, los blindajes se fabrican con plomo antiguo
o de baja actividad para asegurar que la mayor parte del 2°Pb haya decaido. En experimentos de muy alta precisién
se ha llegado a utilizar plomo arqueolégico, como en CUORE, donde se instal6 un blindaje de plomo romano [48].
Para suprimir las lineas de rayos X caracteristicos generadas en el blindaje denso (por ejemplo, las transiciones K
del plomo en el rango 75-85 keV), se dispone en el interior una fina capa de cobre que absorbe estos fotones antes
de que alcancen el cristal, reduciendo asi picos espurios a bajas energias y mejorando la relacién pico—continuo.
Adicionalmente, la sefial de fondo asociada a radiontclidos gaseosos naturales, en particular el ?>?Rn, se mitiga
mediante la inyeccién de un flujo constante de nitrégeno seco en el interior de la cdmara, que desplaza el radén y
limita su deposicion sobre superficies frias del detector y del blindaje. Por tltimo, la contribucion de la radiacién
césmica se reduce soterrando el laboratorio o incrementando la sobrecarga de material: en el caso del LRI-D, la
masa de hormigoén situada por encima acttia como blindaje natural, disminuyendo el flujo de muones y, con ello, la
produccién de secundarios que podrian contribuir al fondo del espectro.

[ Blindaje activo: es un sistema de anticoincidencia que rodea al detector HPGe con detectores auxiliares y
electrénica de discriminacién temporal para rechazar eventos identificados como fondo. Operativamente, cada de-
tector (el HPGe y los auxiliares) genera pulsos que se comparan dentro de una ventana de coincidencia At definida
(tipicamente decenas de ns a algunos ps, segtin el centelleador y la cadena electrénica). Si un depésito de energia en
el HPGe ocurre en coincidencia con una sefial en el blindaje activo, el evento se marca como no deseado y se elimina,
este proceso se denomina anticoincidencia; conservandose tinicamente los eventos del detector de HPGe sin sefial
simultdnea en el entorno. Para estabilizar el sistema se fijan umbrales energéticos en los detectores auxiliares (evi-
tando ruido y v ambientales en el veto muoénico) y se alinean los retardos electrénicos para centrar la distribucion
temporal de las coincidencias reales dentro de At. En la préctica se distinguen dos configuraciones principales.

= Veto muodnico: se utilizan paneles de centelleo plastico de gran drea y respuesta rdpida, en el techo y los
laterales del espectrémetro. La l6gica de veto descarta los pulsos del detector de HPGe que coinciden con el
paso de muones o sus secundarios, reduciendo directamente la tasa de cuentas de fondo.

= Anillo anti-Compton: se rodea el detector HPGe con un anillo de centelleador inorganico (Nal(Tl), BGO, etc.)
disefiado para detectar el foton que escapa tras una dispersion Compton en el germanio; la coincidencia con
el anillo identifica depdsitos parciales y se rechaza, suprimiendo el continuo Compton y atenuando los picos
de escape.

Se utiliza centelleo plastico para el veto mudnico y centelleadores inorgédnicos para la supresién anti-Compton
porque responden mejor a las exigencias fisicas de cada funcién. Los muones son particulas minimamente ionizan-
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Figura 3.7: Minimo poder de frenado mdsico (—dE/dx)min para particulas cargadas relativistas en funcién del niimero
atémico Z del material. Los pldsticos orgdnicos no aparecen como punto iinico, pero por su composicion C-H (Zes ~ 5-6)
se sitiian préximo al carbono (Z = 6), con (—dE/dx)mmn ~ 1,8-2,0 MeV g~! cm?. Para un centelleador pldstico tipico
(o =~ 1,03 gcm™3) esto corresponde a ~ 2 MeV /cm. La recta 2,35 — 0,28 In Z ilustra la dependencia aproximada en el
minimo; se muestran también los valores atipicos del hidrégeno (gas y liquido) [22].

tes (MIP), con una pérdida de energia casi constante dE/dx ~ 2 MeV cm™~! en plasticos, datos en la imagen 3.7. El
poder de frenado(—dE/dx) (en MeV cm™!) es la pérdida media de energifa por unidad de longitud que sufre una
particula cargada al atravesar un material. Estd dominado por los procesos de ionizacién y excitacion electrénicas y,
segtin la férmula de Bethe-Bloch # decrece aproximadamente como 1/ 2 al aumentar la velocidad (8 = v/c), mien-
tras que el término logaritmico crece lentamente con 3. La competencia de ambos produce un minimo alrededor
de By ~ 34 (las llamadas MIP); a mayores energias aparece una subida relativista suavizada por la correccion
de densidad, que limita el crecimiento.Por lo tanto si los muones relativistas atraviesan unos pocos centimetros de
material pldstico generan sefales intensas y muy rdpidas con tiempos de decaimiento de pocos ns, ideales para
definir ventanas de coincidencia estrechas, reducir coincidencias accidentales y cubrir grandes dreas a bajo coste.
Ademas, el pldstico presenta bajo Zs y densidad, por lo que es poco sensible a la radiacién gamma, minimizando
falsos vetos por radiacién ambiental.

En cambio, para detectar los fotones que escapan del detector de HPGe tras una dispersién Compton conviene
maximizar la probabilidad de interaccién fotoeléctrica/Compton/produccién de pares y la atenuacién por unidad
de espesor: los cristales inorganicos, de alto Z y gran densidad, proporcionan elevada eficiencia a energfas tipicas
para la radiacién gamma ambiental, permiten geometrias anulares compactas con gran cobertura sélida y generan
suficiente luz para una légica de anticoincidencia estable. El Nal(Tl) presenta muy alto rendimiento de luz, aunque
higroscépico [23]; BGO més denso y de mayor Z, mas compacto pero con menor luz [24]. Aunque sus constantes
de decaimiento son mads lentas que las del pléstico, resultan compatibles con las ventanas temporales del detector
HPGe.

“Formula de Bethe-Bloch:
C(IEN A @ p 2 ZNa TLy (2meC B Tna ) o O(BY)
dx /) mec?4dmey’ B2 A |2 2 2 ]
donde p =v/c, 7= (1-pB*) /2, zeslacargade la particula, Z/A son el nimero atémco y masico del medio. 11, es la masa en reposo del

electrén, e la unidad fundamental de carga. I es el potencial medio de excitacién e ionizacion del material absorbente y normalmente se trata
como un pardmetro determinado experimentalmente para cada elemento, [8].
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3.2.4. Calculo de la actividad de un radionftclido a través del andlisis de su espectro gamma

La actividad A asociada a una emisiéon gamma de determinada energia se obtiene a partir del drea neta del pico

de absorcién completa medido en el espectro, previamente calibrado en energia.La relacién empleada es:
N

4= €(Ey) I(Ey)t’ 9
donde: N es el niimero de cuentas netas del pico (es el tnico término que se extrae directamente del espectro).
Los picos fotoeléctricos en los espectros gamma presentan, en general, una forma aproximadamente gaussiana,
resultado de la combinacién de numerosos procesos aleatorios en la generacién y recolecciéon de cargas en el detector
HPGe. Aunque el nimero de eventos individuales sigue una estadistica de Poisson®, para valores muy grandes
de N esta distribuciéon puede aproximarse adecuadamente por una gaussiana®, lo que simplifica el tratamiento
analitico y el ajuste de los picos.

El 4rea neta N se obtiene entonces integrando la funcién gaussiana ajustada al pico, tras la sustraccién del
fondo continuo local. Cuando procede, N debe corregirse por solapamientos de picos, suma en coincidencia, auto-
absorcion en la muestra y decaimiento durante la medida. e(E,) es la eficiencia absoluta de pico total del sistema
a la energia E, (incluye geometria, atenuaciones y eficiencia intrinseca del HPGe). Es necesario determinar esta
eficiencia mediante la calibracién en eficiencia del detector, que puede ser experimental o Monte Carlo, como ya
se revisa anteriormente. I(E,) es la intensidad de emision, probabilidad por desintegracion, o branching ratio de la
linea considerada; se toma de bases de datos nucleares validadas. En este trabajo se ha obtenido a través de la pla-
taforma LARA-web [25]. t es el tiempo de adquisicién asociado al espectro, es importante medir durante un tiempo
suficiente que permita obtener una buena estadistica, es decir un ntimero alto de cuentas en cada pico de interés, lo
que a su vez distinguirlos bien unos de otros y una correcta formacién de los mismos.

1 Caluclo de incertidumbres
Bajo estadistica de conteo gaussiana, la incertidumbre en el nimero de cuentas en el pico N se calcula como:

o(N)=+VN. (3.10)

Ya que N es la mejor aproximacién experimental disponible que determina el niimero medio de desintegracio-
nes. Por tanto, la incertidumbre relativa del drea del pico es:

&(N)=—"F=—. (3.11)
A la vista de la ecuacién (3.9), queda claro que la incertidumbre de A estd afectada por la incertidumbre de N,

de modo que cuanto mayor sea el niimero de cuentas de un pico, menor serd la incertidumbre relativa de N y, en
consecuencia, menor serd también la incertidumbre relativa de la actividad.

5La distribucién de Poisson describe la probabilidad de observar k sucesos independientes en un intervalo dado y se expresa como:

P(ka) = "‘k,f;“ , donde & es el nimero medio de sucesos. En el caso de las desintegraciones radiactivas, & representa el ntimero promedio
de desintegraciones ocurridas en un tiempo ¢. Si inicialmente hay Ny ntcleos idénticos e independientes, la probabilidad de que un ntcleo se
desintegre en un intervalo ¢ viene dada por p = 1 — e~ donde A es la constante de desintegracién. El ntimero medio de desintegraciones
en ese tiempo t serd « = Npp. En realidad el numero de nicleos desintegrados K en ese tiempo sigue una distribucién binomial: P(K =
k) = (I\,i“)pk(l — p)M~k Normalmente se trabaja en el limite Ny > K con p < 1, manteniendo « = Npp constante, donde la binomial puede

aproximarse por una distribuciéon de Poisson [8].

6La distribuci6n gaussiana (o normal) tiene la forma: f(x) = \/2117 exp [— (XZ_V ’;)z] , donde y es la media y ¢ la desviacién estandar.

Para valores grandes de N, siempre que se cumpla que « es suficientemente grande (« 2 10), la distribucién de Poisson puede aproximarse
mediante una gaussiana con media ¢ = a y desviacion estandar o = \/a. Esta aproximacion es vélida porque, para grandes ntimeros de cuentas,
las fluctuaciones relativas 0/u = 1/+/a son pequefias y la distribucién tiende a ser simétrica [8].
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[ Actividad minima detectable (AMD)

Una vez descrito el calculo de actividades es conveniente determinar que no todos los valores de actividad son
medibles pues siempre se tiene una contribucién no nula de fondo, adn utilizando todos los blindajes descritos en
la seccion anterior, que puede hacer imposible la distincion de picos con baja estadistica. Es posible definir una cota
minima de actividad que es diferente para cada energfa y depende de el ndmero de cuentas de fondo para el pico
dado y de su eficiencia como:

Fondo(E)

Eficiencia(E)’ (3.12)

AMD(E) ~
que refleja que la sensibilidad mejora al disminuir el fondo y al aumentar la eficiencia absoluta de pico total
€(E). Para uso riguroso suele emplearse el criterio de Currie, que en términos de cuentas da

Lp

AMD(E) = E BT

Lp ~ 2,714 4,65Bs,

donde I(E) es la intensidad de emisi6n de la linea, t el tiempo de medida y B; las cuentas de fondo esperadas en
la energia E durante ese t [26]. La expresién aproximada anterior se recupera cuando I y t son constantes de la
configuracién y domina el término o< /B;.

3.2.5. Correcciones por suma en coincidencia (TSC)

En espectrometria gamma con detectores HPGe, las coincidencias por suma no aleatoria (TSC, por sus siglas en
inglés) constituyen un factor importante en la determinacién de la actividad de ntclidos que emiten varios fotones
en cascada. Este fenémeno provoca la apariciéon de picos suma en el espectro, con la consiguiente pérdida de cuentas
en los picos individuales (Summing Out) o, por el contrario, la incorporacién de cuentas adicionales (Adding Up).

Existen diferentes enfoques para estimar los factores de correccién Cs: los métodos matemaéticos, basados en for-
mulas que utilizan las probabilidades de emisién y la eficiencia del detector, aunque se vuelven muy complejos en
esquemas de desintegracién extensos o en sistemas multidetector; los métodos experimentales, que emplean patro-
nes de calibracién para obtener directamente los factores de correccién, pero que estdn limitados a las emisiones de
los radiontclidos contenidos en dichos estdndares; y las simulaciones Monte Carlo, que permiten modelar tanto la
eficiencia como el fenémeno de coincidencia, proporcionando factores de correccion precisos siempre que el mode-
lo sea validado con resultados experimentales. La obtencion de estos factores resulta especialmente complicada en
el caso de radiontclidos naturales, debido a sus complejos esquemas de desintegracién, pero es indispensable para
garantizar una cuantificacion fiable de su actividad. En este trabajo se utilizaran los resultados para los factores TSC
verificados para el equipo BEGe calculados por el equipo del LRI-D segtin el método descrito en el trabajo [47].

3.3. Fundamentos de la espectrometria de masas con acelerador (AMS)

La espectrometria de masas con acelerador (AMS) es una técnica de recuento de nticleos atémicos mediante un
acelerador de particulas. Fue propuesta por primera vez en 1939 por Alvarez y Cornog [54]. Sin embargo, la AMS
en su forma actual surge en 1977, plantedndose como una solucién a las limitaciones de las técnicas radiométricas
convencionales para la datacién por *C [55]. Estas técnicas se basan en la medicién de la actividad de *C mediante
detectores de tipo contador proporcional o centelleo liquido. Si bien detectar particulas § es sencillo, el problema
reside en las bajas actividades de muestras antiguas, que requieren en ocasiones tiempos de medicién de semanas
o meses. Ademads, se necesitan muestras mds masivas con el objetivo de aumentar la actividad que contienen.
La ventaja del AMS frente a los detectores al uso es que se mide el ntimero de nticleos de *C presentes, no sus
desintegraciones. Esto permite obtener estadisticas comparables en tiempos de horas y con masas de miligramos o
incluso microgramos en sélidos, y pocos mililitros en liquidos [53].

La espectrometria de masas con acelerador se diferencia de la espectrometria de masas convencional en varios
aspectos. En primer lugar, permite la eliminacién del fondo molecular y la discriminacién de isébaros (por ejemplo,
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Figura 3.8: Izquierda esquema de la fuente de iones en un AMS [56], derecha esquema general de un sistema AMS [53].

el *N no puede formar iones negativos). Ademas, el uso de energias de orden nuclear (MeV/nucleén) posibilita
la utilizacién de detectores de radiacién nuclear, lo que permite medir otras variables como el poder de frenado o
el tiempo de vuelo [53]. Como inconvenientes, cabe destacar la necesidad de un uso supervisado y las limitaciones
espaciales (suelen ser equipos de gran tamarfio que requieren medidas de proteccién radiolégica). En los tdltimos
afos, se ha trabajado en el desarrollo de sistemas AMS cada vez mdas compactos. Un ejemplo de ello es el sistema
MICADAS, utilizado en este trabajo, que cuenta con unas dimensiones de 3x2,5 m [67].

3.3.1. Estructura y funcionamiento de un sistema AMS

Un sistema de AMS estd formado por una fuente de iones, dos espectrémetros de masas, un acelerador tindem
con gas stripper y un detector, tal como se describe en el esquema 3.8. Su funcionamiento se basa en la extraccién
de iones 1~ de la muestra de interés, los cuales son analizados en masa mediante un iman. Tras este cribado inicial,
el haz se inyecta en el tanque del acelerador y se acelera en dos etapas: primero, antes del proceso de eliminacién
de electrones conocido como stripping; después de este proceso, los iones adquieren carga positiva y son acelerados
nuevamente y analizados con un espectrometro de masas. Finalmente, el haz que sobrevive se mide mediante un
detector, en este caso, un detector de cdmara de ionizacion.

(1 Fuente de iones: la mayoria de sistemas emplean fuentes de iones positivos, como el Cs™, siendo la fuente de
pulverizacién catédica [57], figura 3.8 izquierda, la mds comun. En este tipo de fuentes, la muestra de carbono pre-
viamente gratificado’ se bombardea con iones de cesio positivos, lo que favorece la formacién de iones negativos
de carbono que son extraidos mediante una diferencia de potencial.

[ Espectrémetros: constituidos por un dipolo magnético y un campo magnético, seleccionan la masa de los
iones de interés siguiendo la ley de Lorentz, ecuacién 3.13. Se desvian las trayectorias de las particulas del haz, de
modo que solo contintian el recorrido aquellas que siguen un determinado radio de curvatura, el cual es depen-
diente de la relacién entre el momento y su carga.

_mv_ P

B (3.13)

[ Acelerador tandem con gas stripper: su denominacién proviene de que los iones experimentan una doble ace-
leracién. En primer lugar, como iones negativos 1~ adquieren una energia E = gV. Posteriormente, se inyecta un
gas neutro, denominado gas stripper. Para esta funcion, el uso de gases ligeros como el He presenta ventajas debido
a su capacidad para soportar mayores tasas de corriente sin degradarse rdpidamente [58]. Debido a la alta energia

"Proceso mediante el cual el carbono contenido en materiales orgénicos se transforma en grafito bajo condiciones de alta temperatura. En
espectrometria de masas con acelerador (AMS) este paso es esencial, ya que permite preparar el 1*C en forma de blanco sélido de grafito apto
para la ionizacién en la fuente.
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de los iones, al interactuar con el gas neutro pierden mas electrones de los que asimilan, alcanzando estados de
carga positiva. Los nuevos iones son repelidos por la diferencia de potencial existente, obteniendo asi una energia
de E = nqV, donde n es el estado de carga, que puede ser superior a la unidad. La energia total que adquiere el haz
tras los dos procesos de aceleracion es, por tanto, E = (1 + n)qV. El proceso de stripping es de gran relevancia, ya
que al alcanzarse estados de carga superiores a 3" se produce ruptura molecular debido a la repulsién coulombiana
[59]. Estudios recientes sittian esta ruptura en estados de carga 17 y 2 [60]. La importancia de este fen6meno reside
en la disociaciéon de moléculas de masa 14, 3CH y >CH,, que son capaces de superar el cribado del espectrometro.
De esta manera, es posible reducir el fondo hasta en 11 6rdenes de magnitud [61]..

[ Detector: se emplea habitualmente una cdmara de ionizacién. No obstante, un detector de tiempo de vuelo
(TOF) o de telescopio (AE — E) podrian contribuir a obtener una mayor sensibilidad. Estos tltimos no se incluyen
en este trabajo, si bien su principio de funcionamiento puede consultarse en [62] y [8].

0 Céamara de ionizacién Se basa en el aislamiento de un gas entre dos electrodos, a los que se aplica una dife-
rencia de potencial. En el caso de las cAmaras de ionizacion, esta diferencia suele ser pequefia (entre 25 y 250 V). El
proceso de deteccién se basa en la ionizacién del gas presente en la cdmara, provocada por la radiacién incidente.
Esta ionizacién genera pares ién-electrén que, debido a la diferencia de potencial, son colectados en el citodo y
el d&nodo, respectivamente. Tras la ionizacion, pueden tener lugar procesos de recombinacién, tanto ién-electrén
(unién de un i6n y un electrén para formar un dtomo neutro) como ién-ién (unién de dos iones de cargas opuestas
para formar una molécula). La supresioén de estos procesos se logra mediante la aplicacién de una diferencia de
potencial que produce corrientes de iones y electrones en direcciones opuestas. Al aumentar el voltaje, se alcanza
una regién donde la corriente se mantiene estable, ya que todas las cargas se han recogido y su tasa de formacién es
constante. Esta es la llamada region de saturacién, es la zona de operacién tipica. La energia media necesaria para
la creacién de un par ién-electrén es de unos w = 33eV, valor que si bien depende del gas se mantiene estable para
la mayoria de gases [8], por lo tanto, al igual que ocurria en los detectores de Ge, el ntimero de pares creados es una
medida de la energia de la particula incidente: N = 5, lo que implica que la carga colectada Q = gN también lo
es. Considerando este valor de w, es evidente que la resolucién de una cdmara de ionizacién es inferior a la de un
detector de HPGe. Asimismo, su eficiencia también es menor debido a la baja densidad de los gases. No obstante,
este tipo de detector resulta suficiente para las mediciones que se llevardn a cabo durante el trabajo. En una cdmara
de ionizacién se mide la corriente generada por los electrones procedentes de la ionizacién primaria. Dado que la
movilidad de los electrones es mucho mayor que la de los iones, la recoleccién de carga se produce de forma rapida,
en escalas de microsegundos frente a los milisegundos caracteristicos de los iones [8]. En el contexto del AMS, la
cdmara de ionizacién permite identificar y contabilizar los iones que alcanzan el final del recorrido en funcién de
su energia y ntimero atémico, lo que posibilita la determinacién precisa del nimero de ntclidos de *C presentes
en la muestra.

3.3.2. Efectos sistematicos en la medicion con AMS

Las medidas que toma el sistema AMS, MICADAS, de la universidad de Salamanca son: 12C; g, 12Cyp, 13,
13CH, *C y tiempo de medida; las siglas LE y HE hacen referencias a baja y alta energia respectivamente, 3CH se
refiere al carbono '>C que proviene de la molécula 3 CH™. En adelante cuando se habla de '?C, se entiende ?Cp.
El ratio *C/'2C que se mide directamente no es adecuado para determinar la edad de '*C, es necesario tener en
cuenta una serie de efectos que lo modifican mediante el proceso AMS. Tales efectos son debidos a la eficicencia, las
dependencias de los ratios isotépicos con el tiempo y la corriente, las componentes de fondo, y el fraccionamiento
isotopico. A continuacién se detallan cada uno de estos procesos junto con su pertinente correccién al ratio #C/12C
medido.

d Eficiencia: también denominada transmisién, hace referencia a la relacién entre el niimero de ntcleos iniciales
que llegan al final de la linea y son detectados, ecuacién 3.14. Habitualmente, las pérdidas se producen en el stripper,
razén por la que se distinguen las medidas >C; ¢ y >Cyg. No serd necesario realizar ninguna correccién por la
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eficiencia debido a que se trabaja con las relaciones 4C/12C y ¥C/!2C, siendo suficiente que ambas relaciones
tengan la misma eficiencia. Es importante obtener la maxima transmisién posible, ya que a mayor nimero de

nucleos, mayor sensibilidad se obtiene.

lZC

HE

= —=—. 3.14
€ ¢, , (3.14)

1 Dependencia de los ratios isotépicos con la corriente: una de las causas es que el stripper limita la cantidad
de carga que puede pasar a través de él; de manera que si la corriente es muy alta, es posible que no se transmita por
completo, lo que afecta sobre todo al '2C por ser el isétopo mas abundante, lo que provoca cambios en los ratios. La
correccién consiste en ponderar los ratios respecto a la corriente de '>C, ecuacién 3.15, donde el peso de una medida
(pi = Iiac(A) - t(s)) es la carga de '?C durante el tiempo t.

Xi - pi
(x) = ; TP (3.15)

0 Dependencias de los ratios isotépicos con el tiempo: los ratios 1*C/12C y 3C/12C pueden variar con el
tiempo si la corriente es inestable. Dado el caso se puede reajustar el acelerador durante la medida o una vez reali-
zada, representar los ratios frente al tiempo para evaluar la gravedad de la desviacién y en ese caso hacer ajustes o
desechar las medidas. Es un fenémeno comun en aceleradores mds antiguos o muy grandes, utilizando MICADAS
se considera que son estables y no se necesita hacer correcciones.

O Efectos del fondo: el principal contaminante es la molécula 3CH™ que al tener masa 14 pasa el cribado
del espectrémetro [60], que posteriormente se disocia en el stripper formando iones >C*, atin asi es posible que
cuentas de *C provengan en realidad de esta molécula. Para tener en cuenta el efecto se representa el ratio '4C/12C
medido en muestras de fondo, preparadas sin 14C frente al ratio 13CH/12C; si se observa una correlacién entre sus
aumentos, significa que se estd midiendo *C* producto del fondo molecular. La correccién en este caso viene dada
por la ecuacién siguiente y es necesaria su aplicacion a todas las medidas,

14 14 13
_c - C CH (3.16)
CMol

12C Kol 2c
Otro de los efectos del fondo son las cuentas de *C que se detectan en ausencia de este; para corregirlo se realiza
una medida del ratio '#C/12C en las muestras de fondo *C/2C(BL), posteriormente se sustraen de la medida:

(MC/C(BL)mol) - pi e 14c

— 14~ /12
e e, = e~ (C/PCBL). G17)

(*C/C(BL)pat) = Y,

[ Fraccionamiento isotépico: el fraccionamiento isot6pico ocurre cuando los is6topos mds pesados del carbono
(13C y 'C) se procesan de manera diferente a los més ligeros '>C en procesos fisicos, quimicos o biolégicos; esto
puede suceder tanto en la naturaleza como en el proceso de preparacién de muestras [40]. Para corregir este efecto
se utiliza el is6topo 13C por ser estable, se define el pardmetro §'3C como la diferencia en tanto por mil entre el ratio
en carbono 13 de la muestra y un estdndar internacional:

(513C _ < (12C/13C)muestra
(lzc/l3c)esténdar

para la atmésfera 6'3C = -7.4 y para las plantas, §'3C = -27.6 [40]. E1 6'3C se utiliza para corregir la edad de 1*C,
una variacién de 1%oen 6'3C equivalente a 16 afios; permite determinar el origen del carbono en una muestra, pues

- 1> x 1000, (3.18)

dependiendo de este valor se le puede asignar una fuente; ademds hace posible analizar los efectos reservorio y
control de calidad en AMS.
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Normalizacion con los estandares

Una vez atendidos todos los efectos sistemédticos de la medida se normalizan los valores obtenidos para las
medidas estandar. Para ello en primer lugar se calcula la el valor medio de los ratios lac/t2c Mo, BLf*

Yi(MC/ 2 Crop g, - pi)
Yipi

F 14Cstd
(UC/12C o1, B, sta)

14 12 14 12 14 12
("C/ChMo1,BL fsta) = , C/ T CMol,Blfstd = 2 C/ " ChmolB1f/

(3.19)
con este valor se normalizan los ratios de todas las muestras: Donde F'4C,,; es el valor del estandar. Para OxII,
F¥C = 1,34057. El ratio 1*C/12C Mol,Bl,f,std S€ denota como Fl4C y es el ratio l4c/12¢ corregido por fondo, fraccio-
namiento isotépico y normalizado.

Calculo de la edad convencional de *C

A partir del valor calculado para F*C, la fraccién moderna de carbono-14, es posible calcular la edad de la
muestra a partir de la ley de desintegracién radiactivida y utilizando la semivida de Libby T; /,=5568(30)a:
5568 14
t= ln(Z)In(F Cla, oy
donde se considera la vida media de Libby como una constante bien determinada. Esta edad es la llamada edad
de C y no es la edad real de la muestra, para ello se requiere el uso de curvas de calibrado, como se discutia en

_ 5568 opuac
- In(2) FUC™

(3.20)

el capitulo 2. La fraccién moderna se toma F!*C = 1,0 para el afio 1950 donde se sittia el origen de los tiempos en
datacién por 4C BP=0.

3.3.3. Estimacién del error basado en modelo bayesiano

Existen dos métodos para relacionar la edad de *C con la edad real de una muestra. El primero consiste en
examinar la superposicién entre la medicién y la curva de referencia dentro de uno o dos desviaciones estandar,
método de interseccion propuesto en 1986 [64]. Sin embargo, este método presenta problemas debido a que las
curvas de calibrado no son monétonas y un mismo valor de *C puede corresponder a varios valores de edad real.
Para solucionar esta casuistica, en 1993 se introdujo el célculo de la edad real a través de una funcién de densidad
de probabilidad [65] [66]. Suponiendo una relacién funcional entre la edad de *C y la edad real, la probabilidad de
la edad de la muestra se expresa como:

P(t) o exp (— U = F))° ) S (321)

2(02 + 0?2 W'

i+ 5(e)
donde fy, + 0fy, es la edad de radiocarbono y f(t) + 0y(t) la curva de calibracién [63]. Una vez se conoce la

distribucién de probabilidad, se usan técnicas de muestreo como el método de Montecarlo basado en cadenas de
Markov, lo cual generard una muestra de edades que siguen la distribucion dada. Para finalizar, se utiliza el rango
HPD18 (highest posterior density) para calcular el rango de valores probables, normalmente a 1o y 20. Esta técnica
produce una serie de edades reales posibles para una edad de *C, cada una con una probabilidad. La incertidumbre
varia segtin la muestra y la curva de calibrado, a veces impidiendo reportar una sola edad, como en la figura 2.12,
donde se deben reportar todas las fechas con sus probabilidades. El calibrado introduce la mayor incertidumbre
debido a la variabilidad de *C en el tiempo y su reservorio. Existen varios programas de calibracién, como Oxcal,
CALIB, BCal, matcal e iosacal. Este trabajo utilizarda Oxcal.

8No se explica en detalle ninguno de estos métodos, pues no forman parte del objetivo del trabajo, la calibracién de edades convencionales
de radiocarbono es un campo en si mismo.



Capitulo 4

Equipos e instalaciones

4.1. Sistema Mazinger

Las medidas de espectrometria gamma para las fuentes del testigo sedimentario se realizardn utilizando el siste-
ma Mazinger, figura 4.1, ubicado en el LRI-D. Se trata de un sistema de muy bajo fondo y alta eficiencia que permite
el andlisis de actividad de origen natural. El sistema estd compuesto por dos detectores de HPGe enfrentados, dos
anillos anti-Compton (AC) y dos vetos anti-muones, siendo este tltimo incorporado recientemente en 2024. Todos
estos elementos se pueden ver en la imagen 4.1 y 4.2, el segundo veto se encuentra ocupando la cara posterior de la
estructura. La capacidad para alcanzar un fondo tan bajo se debe a la combinacién de blindajes pasivos y activos.

(b)

Figura 4.1: Sistema de espectrometria gamma de bajo fondo, Mazinger. A la izquierda identificacién de los diferentes sistemas
de deteccidn, blindaje y refrigeracion, a la derecha detalle de la estructura [50].

0 Caracteristicas de los detectores de HPGe: los detectores de germanio empleados son modelo BEGe5030 de
Canberra, con geometria coaxial y alta pureza tipo p, caracteristicas que permiten la medicién de un amplio rango
energético. El cristal de germanio posee 50 cm? y 30 mm de altura, lo que conforma un volumen activo de 117
cm?®. Se mantienen a la temperatura del nitrégeno liquido mediante dos criostatos horizontales idénticos libres de
impurezas radioactivas, modelo 7915-30/S-ULB, que disponen de un preamplificador 2002C de Canberra. El nitré-

43
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geno liquido se almancena en dos respectivos Dewar de 30 L que requieren recarga semanal. Se montan con sus
respectivas ventanas de carbén/epoxi de 0,6 mm colineales en el eje vertical y enfrentadas al portamuestras, con
una distancia total entre ellas de 40,6 mm [51]. Esta configuracién permite que el dngulo sélido entre el cristal de
germanio y la muestra alcance valores superiores a 27t para geometrias adaptadas C00, C11, C21 [51]. El detector
inferior es HPGel y el superior HPGe2 (véase las imagenes 4.1y 4.2).

0 Blindaje pasivo: consiste en una caja de Fe de 10 cm de espesor, libre de impurezas de ®°Co, revestida inte-
riormente con 5 cm de Pb muy antiguo y, a su vez, forrada con 3 mm de Cu electrolitico. La cdmara del detector
tiene 760 mm de altura y 370 mm de anchura, y se ventila con un flujo constante de nitrégeno de 4,5 L/min para
minimizar y estabilizar la concentracién de radén [51]. El sistema de aporte de Nj se detalla en la imagen 4.2.

1 Blindaje activo: estd compuesto por dos anillos AC de centelleo de Nal(Tl) que rodean a cada uno de los
detectores HPGe sin superponerse en sus ventanasdel HPGe para disminuir la supresién de cascadas y-y o -
X. Estos anillos AC cuentan con cuatro fotomultiplicadores Scionix, modelo 270AP S102/3(4)M-E1X, acoplados
6pticamente a cada anillo [51]. El anillo inferior se denomina AC1 y el superior, AC2. Dentro del blindaje activo
también se incluyen dos sistemas de veto-antimuones, imagen 4.2 izquierda, con dimensiones: 1000 x 50 x 1000 mm
[50]. Uno de ellos se sittia encima de la estructura (Vetol) y el segundo en la cara posterior (Veto2). Su finalidad es
reducir el fondo de rayos c6smicos mediante medidas en anticoincidencia con los detectores HPGel y HPGe2.

Figura 4.2: Izquierda detalle de los Vetos 1y 2, derecha control de flujo Ny.Imdgenes propias.

4.1.1. Elementos y configuracién de la electrénica

La electrénica que acompania a los detectores HPGe esta compuesta por dos fuentes NIM de alta tensién, modelo
3106D de Canberra, que les proporcionan un potencial de 4,0 kV, y sus respectivos preamplificadores modelo 2002C
de Canberra, alimentados por dos de las salidas de un médulo NIM N5424 de CAEN. Las sefiales de salida de
los detectores HPGe se conectan a los canales 0 y 1 de una tarjeta digitalizadora Pixie4 de Xia. Esta tarjeta de
cuatro canales estd instalada en un chasis modelo NIPXI-1033 de National Instruments y dispone de un software
de adquisicién propio. La frecuencia de muestreo para la digitalizaciéon de la sefial es de 75 MHz, lo que equivale a
aproximadamente 3000 puntos por cada pulso procedente de los detectores, con una configuraciéon de 32768 canales
de energia para la formacién del espectro. Para los sistemas AC se dispone de una fuente de alta tensién de dos
canales, modelo T2DP 020 050 EPU de Iseg, que proporciona un potencial de 700 V y 778 V, respectivamente, a los
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cuatro fotomultiplicadores acoplados a cada cristal de Nal(Tl). Cada grupo de fotomultiplicadores se alimenta a
través de las salidas restantes del médulo NIM N5424. En relacién con los vetos-antimuones, estos se alimentan
mediante una segunda fuente de alta tensién de dos canales, modelo T2DP 020 050 EPU de Iseg, que proporciona
un potencial de 1100 y 1400 V a Vetol y Veto2, respectivamente. Los fotomultiplicadores acoplados son del modelo
R1000*50B1000/2M-E2-P-X de Scionix y se alimentan mediante un médulo TC 248 de Tennelec y un médulo 474
de Ortec. Las sefiales de los preamplificadores se suman en la entrada del médulo Tennelec mediante el conector
tipo T para su amplificacién. La sefial amplificada también se envia a la tarjeta digitalizadora como una sefial 16gica
de entrada que indica al sistema cudndo debe ignorar las sefales procedentes de los otros cuatro detectores. El
software de adquisicién y control se encuentra instalado en un ordenador personal convencional.

4.2. Sistema BEGe

Para la caracterizacién de la fuente de agua se emplea el sistema BEGe, otro de los detectores de HPGe del
laboratorio LRI-D. Se ha optado por este sistema debido a que la muestra de agua, al tener mayor masa, no requiere
del equipo Mazinger, ya que este tltimo es mas adecuado para fuentes con menor actividad. BEGe es un detector
Canberra modelo BE5030, ensamblado en un criostato libre de impurezas con configuracién en U (modelo 7915-
30-ULB). Se muestra en la siguiente imagen 4.3. El cristal de Ge es de tipo p y presenta un volumen activo de 117
cm3. Su eficiencia relativa a la energia de 1332 keV alcanza el 50 %, mientras que la resolucién nominal es de 0,75
keV a 122 keV y de 2,20 keV a 1332 keV. Gracias a la disposicién de los contactos, el detector ofrece un rango de
medida amplio, con una eficiencia destacable especialmente en el intervalo de 20 a 60 keV. El criostato se refrigera
por contacto directo con nitrégeno liquido contenido en un Dewar de 30 L, que requiere rellenado semanal. El
detector cuenta con un blindaje pasivo compuesto por capas sucesivas: 10 cm de hierro dulce fundido anterior a la
IT Guerra Mundial, 5 cm de plomo con mas de 300 afios de antigiiedad y 2 mm de cobre electrolitico de alta pureza.
La cdmara interna donde se aloja el sistema, al igual que Mazinger, recibe un flujo continuo de Nj de 2,2L/min que
contribuye a disminuir el fondo asociado a los descendientes del ??Rn. El preamplificador utilizado es un Canberra
2002CP, y sus sefiales se procesan mediante un sistema digital Canberra DSA1000, que también suministra el alto
voltaje necesario. El montaje del preamplificador y el detector junto al criostato permite reducir pérdidas de sefial,
minimizar el ruido electrénico y optimizar la resolucién del espectrémetro. La adquisicién de los espectros y la
gestion del sistema se realizan con el software Genie 2000 de Canberra.

Figura 4.3: Sistema de espectrometria gamma BEGe.
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4.3. Caracterizacion del fondo de Mazinger y BEGe

El fondo de Mazinger fue caracterizado en 2024 tras su actualizacion, que incluy¢ el veto 2, una reconfiguracién
electrénica y optimizacion de condiciones operativas. Dado su disefio de muy bajo fondo, es importante caracterizar
bien el fondo para posteriormente restar las cuentas asociadas de las mediciones a cada emisién. El fondo utilizado
para BEGe en este trabajo también se caracteriz6 en 2024. Ambas medidas para el fondo se pueden ver en la imagen
A.10.

Una caracterizacion del fondo consiste en una medida larga sin ninguna fuente de aproximadamente 30 dias.
Es necesario este tiempo para conformar adecuadamente los picos de fondo provenientes de la radiacién natural
o artificial de los materiales colindantes al detector y de los rayos césmicos. De esta manera es posible estimar con
precision el drea de los picos de fondo (Ny) y reducir la incertidumbre de las mismas al aumentar las cuentas netas,
ya que esta depende de las cuentas como el inverso de la raiz, como se discute en el anterior capitulo.

Se muestra en la imagen A.10 una comparativa entre el fondo de Mazinger y los diferentes detectores del LRI-D.
BEGe ya tratado en la seccién anterior, y un modelo GR2520 de Canberra en configuracién vertical (REGe), estos
altimos disponen tnicamente de blindaje pasivo de bajo fondo. Se observa que el fondo de Mazinger es un orden
de magnitud inferior al de BEGe, esto es gracias al blindaje activo. Por ello, se utiliza el sistema Mazinger para la
medida de bajas actividades y en casos en los que se tienen muestras de baja masa. Por otro lado el sistema BEGe
es suficiente para la medida de la muestra de agua dado que en ese caso se cuenta con mayor masa.
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Figura 4.4: Comparacion de la tasa de contaje de fondo de Mazinger (en verde) y otros detectores de Germanio del LRI-D en
2024: BEGe (en azul) y REGe (en rojo). N” se define como el niimero de cuentas por segundo por cada 4 canales, normalizada
por la masa del cristal de Ge de cada uno de ellos [50]
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4.4. Instalacion CARBONUS: sistema MICADAS

—
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fipo stigmatic 90° Iman de alta energia
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d h AN
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Figura 4.5: Planos del sistema MICADAS [67]

Desde 2018, el LRI-D dispone de una sala AMS equipada con un espectrémetro de masas con acelerador MICA-
DAS, fabricado por IonPlus, asi como un laboratorio limpio para la preparacion de muestras.

MICADAS (Mini Carbon Dating System) es un sistema compacto, como se muestra en la figura 4.5, con dimen-
siones totales de 2.5x3 m?, que incluye una unidad aceleradora con un voltaje terminal aislado al vacio de 200KV
[67]. A continuacidn, se analizardn cada uno de sus componentes.

d Cambiador de muestras multicatodo: situado al inicio de la linea, dispone de una capacidad para 40 muestras,
manipuladas por un brazo automaético controlado por el software. La fuente de iones y el cambiador de muestras
se encuentran interconectados a la misma presién, lo que permite el cambio de muestras sin interrumpir el vacio.

(1 Fuente de iones: fuente de pulverizacion catédica de iones de cesio que genera haces de energias comprendi-
das entre 5 KeV y 12 KeV. Se encuentra alojada en una cdmara de vacio a la que se conecta una bomba que mantiene
una presion de 9,87 - 10! atm. En su interior se encuentra el cesio. Mediante un sistema de extraccién electrostati-
co, los iones negativos son acelerados hacia el espectrémetro con energias de hasta 40 KeV, produciendo corrientes
de 30 #A a 50 pA para blancos de grafito. Se pueden consultar mds detalles de su disefio en [67].

[ Lente de inmersién: elemento 6ptico que enfoca el haz de iones en el cdtodo que contiene la muestra.

[ Valvula para la fuente de iones: vdlvula que permite desacoplar la fuente de iones del resto de la linea.

1 Espectrometro de baja energia: se trata de un dipolo magnético permanente de 250 mm de radio y 415 mT. Al
ser permanente, solo discrimina el ion para el que fue disefiado (}*C™). En la préctica, el espectréometro deja pasar

iones de cierta emitancia, ya que el haz ocupa un &rea, con lo cual se tiene un error de 107r mm mrad vMeV. En los
puntos focales anteriores y posteriores al dipolo se colocan rendijas variables. Tras el espectrémetro se coloca una
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Faraday cup con el objetivo de medir la corriente de iones '2C~.

(1 Sistema de conmutacién rapida del haz: sistema que ajusta la energia del haz para permitir pulsos muy cor-
tos de 12C, 13C y C mediante la aplicacion de diferentes voltajes para evitar la sobrecarga del acelerador.

d Unidad de aceleracién y stripper: se trata de un acelerador tindem de 1 metro de longitud y en vacio. La
tension se obtiene mediante una fuente comercial de 200 kV. El gas stripper se encuentra dentro de la unidad y se
suministra desde el exterior de la cdmara de vacio mediante un tubo a alta presién. Este gas se extrae mediante tres
bombas turbomoleculares y se renueva constantemente.

[ Espectrémetro de alta energia: se trata de un dipolo magnético permanente de 350 mm y un campo de 968 mT
que, mediante un cribado de iones basado en su relacion p /g, permite la seleccién de iones a la salida del imén. En
este punto, se coloca una Faraday cup para la recoleccién de los iones '>C, 13C, 1#C y 13C procedentes de la ruptura
molecular de *CH™.

[J Analizador electrostatico: espectrometro electrostatico de 380 mm, con posibilidad de seleccionar la relacién
T/q de los iones incidentes.

[ Detector: cdmara de ionizacién que utiliza gas isobutano a 20mbar. El detector de gas se emplea en esta region
para evitar los efectos del tiempo muerto, permitiendo asi la recoleccién de la totalidad de la carga generada por
los iones de !*C al frenarse en el gas. La ventana de entrada, con dimensiones de 5x5 mm y compuesta por nitruro
de silicio, minimiza las pérdidas de energia y la dispersién angular y energética del haz [69].

4.4.1. Medidas de radioproteccién

Durante el funcionamiento del AMS se produce la emisién de rayos X. Este fendmeno se debe a la aceleraciéon y
posterior desaceleracién de las cargas, principalmente electrones, lo que genera Bremsstrahlung!. Por ello, es nece-
sario realizar mediciones de los niveles de dosis en la sala durante las operaciones. En condiciones normales, no se
superan los limites de 0,14Sv/h a 10 cm del sistema.

Durante el proceso de condicionamiento, el acelerador puede alcanzar energias superiores a 200 keV, lo que
puede resultar en dosis superiores a 40 1Sv/h en las proximidades del mismo. Por este motivo, durante este proceso
no se debe ocupar la sala. Tras su finalizacién, se deberdn medir los niveles de radiacién en cada punto asignado por
el manual del fabricante y comprobar que no se superen los limites establecidos en dicho documento. Para verificar
la seguridad de la sala, se dispone de un detector Geiger ubicado junto al acelerador. Cuando los niveles de dosis
superan los 0,5 #Sv/h, se activa una alarma, una luz roja y se cierra la puerta automdticamente. Ademas, se cuenta
con un botén de emergencia que interrumpe el suministro eléctrico del AMS. Si transcurridos 30 segundos desde el
inicio de la alarma los valores no descienden, el suministro se corta automéaticamente.

4.5. Laboratorio limpio de preparacion de muestras

El trabajo con muestras para datacién por “C requiere condiciones de méxima limpieza, ya que la presencia
de contaminantes con carbono moderno puede comprometer los resultados. Las principales fuentes de contamina-
cién son el polvo (con pelo, fibras de papel, polen o particulas de piel) y el crecimiento bacteriano en las muestras,
por lo que se recomienda conservarlas mediante congelacién o liofilizacién. El laboratorio de preparacion de la
Universidad de Salamanca dispone de una sala blanca y una cabina acristalada para el pesado, con el fin de evitar
interferencias por corrientes de aire. Entre el equipamiento se incluyen balanza de precisién, un Analizador Elemen-
tal (EA), un sistema de grafitizacién automatica (AGE), asi como diversos materiales auxiliares (prensa, cdpsulas

1Al desacelerarse una particula cargada debido a una dispersién con el campo coulombiano de un ntcleo, pierde energifa cinética que se
emite en forma de radiacion X de espectro continuo.
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de estafio y plata, Eppendorfs, gradillas, toallitas, etanol al 75 %, etc.). Pueden revisarse imagenes de todos estos
elementos junto con otros enseres en el anexo C.

4.5.1. Analizador elemental (EA)

El EA serd clave en el proceso de preparacién, ya que convierte el carbono de las muestras en CO;, que pos-
teriormente sera grafitizado en el AGE. Proporciona informacién elemental (%C, %N, %O, %H, %S) y relaciones
como C/N, de interés en la caracterizacion de sedimentos. El modelo utilizad se encuentra en la imagen A.5, es un
Variolsotope Select (Elementar).

[ Insercién de la muestra: las muestras se introducen en cdpsulas de estafio, figura A.5, que se colocan en un
carrusel automatizado. Desde alli, cada cédpsula es transportada hasta una véalvula de bola que acttia como punto
de entrada al sistema. En este paso se elimina el aire atmosférico presente y se establece una atmdsfera controlada
mediante una mezcla de helio y oxigeno, que servirdn como gases portadores a lo largo de todo el proceso. Se debe
ser muy consistente con el prensado de las muestras ya que el carrusel puede atascarse, como sucedi6 en la primera
tanda de preparacién.

J Combustién y reduccién: una vez en el horno de combustién, esta ocurre a 950°C en una atmdsfera rica
en oxigeno, la muestra se oxida completamente en presencia de catalizadores, generando principalmente diéxido
de carbono (CO,), agua (HyO) y nitrégeno (N;), ademds de otros compuestos secundarios. Un flujo de gas de He
conduce los gases a lo largo del sistema hasta la columna de reduccién, compuesta por Cu, donde los 6xidos de ni-
trégeno (NOXx) se transforman en N y los compuestos de azufre y halégenos son eliminados mediante absorbentes
especificos, garantizando que tinicamente los gases de interés prosigan en el circuito.

[ Separacién de componentes: la mezcla gaseosa resultante pasa en primer lugar por un tubo con Sicapent,
cuyo objetivo es eliminar la humedad (H;O) presente tras la combustién. A continuacién, los gases atraviesan la
columna de absorcién, donde se produce la separacién secuencial de los distintos compuestos en funcién de la tem-
peratura. De este modo, N, CO,, H,O o SO; son liberados de manera diferenciada y en un orden definido, lo que
facilita su andlisis individual posterior.

1 Deteccién y andlisis: los gases separados alcanzan el detector de conductividad térmica (TCD). Este dispositi-
vo compara la conductividad térmica de la mezcla con la del helio puro, generando una sefial eléctrica proporcional
a la concentracion de cada componente. Los resultados se representan en forma de picos de sefial. La forma de cada
pico es caracteristica de un gas. Se pueden observar las formas esperadas en la imagen 4.6, que posteriormente se
integran y transforman en porcentajes absolutos mediante funciones de calibracién previamente establecidas.

N 0 H0 SO

Figura 4.6: Sefiales tipicas para cada gas en el EA, manual del fabricante.

(1 Calibracién y control de calidad: el EA permite seleccionar distintos protocolos de operacién (como G50s,
G80s 0 G120s), que varian en pardmetros como el tiempo de dosificacién de oxigeno, en funcién del tipo de muestra
a analizar, el utilizado para el procesamiento de las muestras ha sido G80s. Para garantizar la exactitud de las me-
didas, la calibracion se realiza con un estdndar de acetanilida, con concentraciones certificadas de carbono (71,09 %)
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y nitrégeno (10,36 %). De esta manera, es posible establecer curvas de calibracién lineales que relacionan el drea de
los picos detectados con el contenido absoluto de cada elemento. Adicionalmente, se emplea un factor de correccién
denominado Daily Factor, que se calcula a partir del anélisis de muestras estdndar al inicio de cada jornada. Este
valor corrige posibles variaciones ambientales debidas a cambios de presion, temperatura o humedad, asegurando
asf la estabilidad y reproducibilidad de los resultados obtenidos.

J Mantenimiento del EA: el correcto funcionamiento del EA depende de un mantenimiento periédico de sus
componentes principales. En primer lugar, la columna de combustion, formada por diferentes materiales cataliticos
que favorecen la oxidaciéon completa de la muestra y la eliminacién de compuestos indeseados, debe sustituirse una
vez que estos reactivos se agotan. A continuacién, la columna de reduccién, compuesta por cobre metdlico, necesita
regenerarse regularmente mediante un flujo controlado de hidrégeno y nitrégeno, proceso que devuelve al cobre su
capacidad de transformar los 6xidos de nitrégeno en N,. Finalmente, el tubo de Sicapent, encargado de eliminar la
humedad residual de los gases de combustién, ha de reemplazarse con precaucion, ya que este material reacciona
de manera fuertemente exotérmica al entrar en contacto con el agua.

4.,5.2. Grafitizacion automatica (AGE)

El sistema AGE3 transforma el CO; procedente del Analizador Elemental en grafito, material necesario para la
posterior medida mediante AMS. Devuelve la muestra ya grafitizada en finos tubos de vidrio, imagen A.6.

U Introduccién del CO;: el gas CO; generado en el EA es transferido al AGE3 a través de una trampa de zeolita,
donde queda retenido temporalmente. Este paso permite acumular la cantidad de carbono necesaria para su pos-
terior reduccién y, ademas, evita el denominado “efecto memoria” al acondicionar la columna antes de introducir
nuevas muestras.

[ Reduccién catalitica: el CO, retenido es liberado y dirigido hacia un reactor en el que, bajo una atmésfera de
hidrégeno y a una temperatura de aproximadamente 580°C, se inicia el proceso de reduccién. En esta etapa se em-
plea hierro como catalizador. El CO; se transforma primero en monéxido de carbono (CO) y finalmente en carbono
elemental (C), mientras que en cada paso se generan moléculas de agua como subproducto.

1 Eliminacién de subproductos: el agua y los gases residuales generados durante la reduccién son eliminados
del reactor mediante la aplicacién de vacio. Este procedimiento asegura que el carbono depositado quede libre de
impurezas y en condiciones adecuadas para su uso en la medida posterior.

(1 Ventilacién con argén: una vez completada la reducciéon y eliminados los subproductos, el sistema se ventila
con argén. Este gas inerte protege el grafito resultante frente a contaminaciones accidentales y estabiliza el reactor
para su apertura y manipulacion.



Capitulo 5

Muestreo en Laguna Salina grande y
preparacion de muestras

5.1. Descripcién de las Lagunas de Villaféfila y punto de muestreo

/. Villatata
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o’y
Laguna Salina Grand.
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Figura 5.1: Mapa de la zona Lagunas de Villafdfila, en rojo, localizacién del punto de muestreo; Aportada por el equipo de
medioambiente.

Las lagunas de Villafafila constituyen un ecosistema de alto valor medioambiental. Declaradas Reserva Natural
en 2006 [88], estdn consideradas como «Zona de Especial Proteccién para las Aves» (ZEPA) y pertenecen a las Zonas
Hidmedas de Importancia Internacional (Convenio Ramsar). Ademads, forman parte de la red europea Natura 2000.

Se trata de lagos de flujo continuo situados a 40 km al norte del rio Duero, véase la imagen 5.1. Son de cardcter
efimero y contienen su mayor volumen de agua en invierno y primavera (de noviembre a junio), llegando a desapa-
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Villafafila lake waters
meteoric origin
(Nat-ClI)

(TDS= 800-6200 mg/L

Local groundwater flow
(Ca2+-HCO3")
(TDS= 250 mg/L

Brine in the Quaternary lake
sediments aquitard
(TDS=12-27 g/L

Regional groundwater flow
(Nat-CI)
(TDS=3000-5000 mg/L
Residence time of 22-28 ky.
Mixed local and regional groundwaters
(Nat-HCO3--CI)

(TDS= 1300-3800 mg/L

Salinity

Figura 5.2: Estructura geoldgica de la cuenca de Villafdfila [70]

recer practicamente en verano. Las depresiones que forman estas lagunas tienen una extensién variable y alcanzan
una profundidad maxima que no supera los 50 cm [70]. La zona tiene una superficie estimada de 32 682 hectéreas,
de las cuales 1000 hectéreas estdn formadas por mas de 40 zonas encharcables. Entre ellas destacan por su extension
la Laguna de Barrillos, la Laguna de las Salinas y la Laguna Salina Grande, en la que se realizé el muestreo.

Se encuentran ubicadas en una zona relativamente baja y extensa de 685 metros de cota, con una pendiente casi
nula que favorece la acumulacién de sedimentos transportados por el agua. La mayor parte del agua proviene de
la precipitacion directa y de aguas subterraneas poco profundas, aunque también existen contribuciones menores
del escorrentia y de aguas subterrdneas profundas. No se trata de una cuenca puramente endorreica, sino pseu-
doendorreica, ya que las lagunas estan parcialmente drenadas por el Arroyo Salado, como se puede observar en
la imagen 5.1. Este arroyo conecta las tres lagunas principales y llega a tener calidad de rio a lo largo de su curso,
desembocando en el rio Valderaduey, un afluente del Duero.

Este fondo de valle se extiende sobre una superficie de alteracién del Mioceno inferior, de 23 a 16 millones de
afnos, que separa los materiales del Paledégeno de los del Nedgeno. Ver esquema en la imagen 5.2. Los estudios
previos realizados en esta area se han centrado principalmente en la composicién quimica del agua de las lagunas
debido a su particular salinidad. Este fenémeno se atribuye al aporte de sales provenientes de aguas subterrdneas
mixtas, caracterizadas por la presencia de HCO;, CI~ y Na*, que emergen en la base de las colinas. Asimismo, se
han detectado aguas con alta salinidad (Na* y CI™) en las lagunas, los manantiales cercanos y en perforaciones con
profundidades superiores a 40 m [70] [71]. Ademas, existen estudios sobre la formacién geoldgica de la zona [72] y
numerosos estudios bioldgicos, arqueolégicos e histéricos.

En relacion directa con este se tiene un estudio paleoambiental previo combiné datacién por *C AMS, analisis
quimico e identificacion de palinomorfos ! mediante microscopio éptico [74]. Publicado en 2017, utiliz6 muestras
de 2013 tomadas en pastizales htimedos cerca de la Laguna de las Salinas. Este estudio servira de referencia, aunque
el nuevo testigo de 19 cm analizard fenémenos mas recientes.

Considerando todos estos factores, se selecciona la Laguna de Salina Grande para el muestreo debido a su gran
interés ecolégico, su peculiar ambiente sedimentario y la escasez de estudios de datacion previos en la zona.

IMicrofésiles orgénicos de tamaiio entre 5 y 500 um que incluyen estructuras como granos de polen, esporas y fungoesporas. Son estudiados
por la palinologfa, esta disciplina puede dar informacién titil no solo para datacion, sino también sobre la actividad humana y eventos climéticos
en la zona [77].
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5.2. Historia de la Laguna Salina Grande

Las lagunas de Villaféfila han sido estratégicas por su riqueza en sal desde la Edad del Bronce (3000-1700 a.C.),
con evidencias arqueoldgicas como recipientes cerdmicos para evaporaciéon por ebullicién, ahora en el Museo Ar-
queolégico de Zamora. Durante las épocas romana y visigoda, siguieron siendo un centro salinero, como indica un
documento juridico en bronce sobre las “lacuna” de la region. La sal abastecia asentamientos del noroeste peninsu-
lar. En la etapa mozérabe, la explotacién continué con mozérabes, visigodos y leoneses [76].

La explotacién de sal alcanzé su apogeo en la Edad Media, con documentos del siglo X que muestran intensa
actividad comercial y una economia basada en este mineral. La monarquia y grandes monasterios, como Sahagtn,
controlaban la explotacién. En el siglo XIII, el crecimiento poblacional se debi¢ al auge de la industria salinera, que
atrajo a trabajadores y comerciantes. Sin embargo, en el siglo XVI, la competencia de otras salinas y la importacion
de sal mds barata desde Andalucia y Portugal causaron el declive en Villafafila, cesando en 1564 [76]. Los intentos
de reactivacion en los siglos XVIII y XIX fracasaron. En el siglo XX, desecaciones parciales para la agricultura y
ganaderia alteraron el sistema lagunar, secando la laguna Salina Grande en 1972 [72]. Fue recuperada en 1989 por
la Junta de Castilla y Ledn para reactivar el ecosistema. Actualmente, son Reserva Natural, albergando el 50 % de
las aves acuadticas de Castilla y Ledn y una de las mayores poblaciones de avutarda del mundo[73].

5.3. Muestreo de sedimento

Esta expedicion ha constituido la primera realizada por el LRI con el objetivo de muestrear sedimento, lo que ha
conllevado la aparicién de ciertas dificultades técnicas a lo largo de todo el proceso, principalmente derivadas del
uso del muestreador.

El muestreo se realizo el 25 de Febrero de 2025 en las coordenadas (41°49'51,3”N  5°35'41,2”W) en la Laguna
Salina grande, posterior a una solicitud al Servicio Territorial de Medio Ambiente Salamanca. La laguna estaba llena
y se procedi6 a muestrear en una zona de unos 40cm de profundidad, la maxima permitida por el equipo. Se busca
que el punto de muestreo permanezca htimedo el mayor tiempo posible a lo largo de las estaciones, con lo que se
eligi6 una zona bien entrada en la laguna que estd comunicada directamente con su zona mds profunda.

El equipo empleado fue un muestreador manual de tipo gravitatorio, consistente en un cilindro de acero de 30
cm de longitud (véase la Figura 5.3 izquierda), dentro del cual se sittia el tubo de PVC que contendra el sedimento.

La cdmara donde se sittia el sedimento va enroscada a una pieza también de acero que permite, a través de
pasadores, utilizar distintos cabezales (véase la Figura 5.3). El cabezal para clavar, de color rojo, es un émbolo con
una pesa de 5 kg en su extremo superior. El cabezal para la extracciéon es una T ideada para rotar el sistema y
evitar la succién que se produce en el fondo al tirar bruscamente hacia arriba. De esta forma, se evitan pérdidas de
sedimento.

La pieza que conecta los cabezales con la vaina de acero presenta un pequefio orificio de salida, como se observa
en la figura, para evacuar el agua presente en la cdmara y permitir la ascensiéon de la muestra durante su insercién.
Por este motivo, el cabezal debe sobresalir del nivel del agua; de lo contrario, el agua penetraria constantemente y
perturbaria la muestra. La limitacién en la profundidad de muestreo que presenta este equipo sugiere la posibilidad
de conectar el orificio de la valvula a una cdmara de vacio mediante un tubo de goma para futuros muestreos.

El funcionamiento teérico es sencillo: se introduce la vaina de acero, ligeramente afilada en su extremo inferior,
en el sedimento. Para ello, se emplea el cabezal gravitatorio, dejando caer la pesa repetidamente hasta alcanzar
la profundidad deseada. Sin embargo, en la préctica, la accién de la gravedad resulté insuficiente. Fue necesario
aplicar fuerza descendente, utilizando la pesa para percutir con insistencia. Esta observacion abre la posibilidad de
utilizar un cabezal de mayor peso en futuros muestreos.

Una vez alcanzado la méxima profundidad permitida por el equipo, se procede a cambiar al cabezal rotatorio.
Se realizan pequefios giros simultdneamente a una presion ascendente hasta lograr la extraccion completa de la
vaina. Posteriormente, se coloca el equipo en posicién horizontal para evitar pérdidas de material y se desenrosca
la valvula para extraer el exceso de agua que pueda haber quedado en el interior del tubo.

El objetivo inicial de la expedicién consistia en extraer el tubo de PVC del muestreador para sustituirlo y pro-
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Figura 5.3: A la izquierda equipo de muestreo completo, cabezal gravitatdrio (rojo), cabezal rotatétio (T), vaina de acero que
contiene el sedimento, cierre y vdlvula de acero. Derecha, detalle del cierre se puede ver el orificio de salida de agua que conecta
la vaina con el exterior. Imdgenes propias..

ceder a la toma de muestras. Sin embargo, debido a la falta de materiales adecuados en ese momento, se optd
por inmovilizar el sedimento, sellarlo con tapones de goma y trasladar la geometria completa al laboratorio. Este
proceso se ilustra en la imagen 5.4.

La vaina se deposité imperturbada en un congelador, pasando alli un dia completo a -18°C; tras este proceso

se saca y se deja a temperatura ambiente (23°C) hasta que el acero alcanza dicha temperatura. La extraccién fue
sencilla tras el calentamiento del acero se tiré del PVC con normalidad y se extrajo el testigo sin incidencias. Se
observa que los tltimos 3,5cm de sedimento no entraron en el tubo a causa del disefio de la vaina y se decidi6é
incluirlos en el estudio ya que siempre estuvieron dentro de la misma y no sufrieron perturbaciones, el testigo
tiene una longitud de 15,5 cm en el tubo de PVC maés el resto que quedé fuera como se ve en la figura 5.4, es
decir un total 19cm aprovechables; el centimetro 19-20 es un pequefio sobrante debido a la irregularidad de los
bordes que se tendra en cuenta para el estudio, aunque es una muestra de menor masa. Para extraer el testigo del
PVC sin compactarlo, se realiza una hemiseccién con una sierra Dremer, dividiendo el sedimento en dos secciones
semicilindricas. Posteriormente, se procede a cortar en secciones de 1 cm de grosor, lo cual es posible gracias a la
textura plastica del sedimento, similar a la de una arcilla, imagen 5.4.
Se observa una composicién homogénea sin cambios de color, no hay insectos, se aprecia presencia de raices en
el centimetro 5-6 que son separadas para no alterar los resultados de *C, no contiene agua en exceso. La textura
cambia a lo largo de los cortes estando mds seco y compactado el final del testigo, este proceso queda documentado
en la figura 5.4.

5.4. Muestreo de agua

Para el muestreo de agua continental se emplean tres garrafas de polietileno de alta densidad y boca ancha
con capacidad de 10L y tapa obturadora. La muestra de agua se recoge de una zona suficientemente alejada de
la orilla, de una profundidad aproximada de 50 cm. Se recomienda extraer el agua de una capa intermedia, que
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Figura 5.4: A la izquierda base de acero del muestreador, en el interior se encuentra el tubo de PVC que contiene el sedimento.
A la derecha muestras de sedimento hecha la hemiseccion y los tres centimetros que quedaron en la parte final del muestreador.
Imdgenes propias.

no esté en contacto con la superficie ni se vea afectada por el fondo, con el fin de evitar la elevacién de particulas
sedimentarias.

5.5. Preparacidon de muestras sedimentarias para espectrometria gamma

Tras la hemiseccién del tubo, se procede al corte de las secciones. Para ello, se emplea una espétula plana con
perfil curvo que se adapta a la geometria. En el caso del sedimento libre, la hemiseccién se realiza con un cuchillo,
y dada su textura, permite obtener secciones de 1 cm utilizando un calibre como referencia. Esta parte presenta una
alta compactacion, lo que facilita su manejo sin que se observe disgregacion.

Cada centimetro se considera una muestra tinica, depositando las dos hemisecciones en un mismo papel de alu-
minio para pesar la masa hiimeda correspondiente al centimetro en cuestion. Este procedimiento es fundamental,
ya que una mayor masa implica una mayor actividad en cada muestra, lo que redundara en andlisis posteriores
mas precisos.

Tras el pesado en hiimedo, cada muestra se deposita en un crisol cerdmico para proceder a su secado. Las
muestras se introducen en una estufa estatica a 45 °C. Se ha optado por este tipo de estufa debido a que las corrientes
de aire podrian favorecer la transferencia de polvo entre muestras, y la baja temperatura busca minimizar posibles
pérdidas de radionticlidos por evaporacién, especialmente del 21°Pb, por ser el mas volatil. Este proceso se puede
observar en la figura A.1. Se realiza un pesado de las muestras periédicamente hasta que la masa de las mismas se
estabiliza, pudiéndose establecer asi la masa inicial de sedimento seco, como se muestra en la imagen derecha de la
figura A.1 en el anexo A.

Cuatro dias después, se constata que la masa se mantiene invariable y se procede a la separacién de las muestras
para cada uno de los procesos de andlisis.

El dltimo paso consiste en introducir las masas en su geometria final. En primer lugar, se procede a la disgre-
gacién y molienda del sedimento previamente seco, hasta obtener un polvo fino de grano lo mas uniforme posible.
Para ello, se emplea un mortero de dgata, el proceso puede observarse en la figura A.2 en el anexo A. Este mortero
presenta una dureza de entre 6,5 y 7 en la escala Mohs, lo que, junto a su baja porosidad, contribuye a minimizar la
contaminacion entre muestras.

Se observa presencia de pequefias piedras en los primeros centimetros (del 0-1 al 3-4) y raices (5-6). Estas piedras
se intentan moler junto con el resto de sedimento pero son demasiado duras por lo que se decide separarlas a simple
vista, etiquetarlas y guardarlas.

En este proceso, la limpieza exhaustiva de todo el material y la sustitucién de guantes tras la preparacion de cada
muestra son factores de gran importancia. Se procede al enjuague de todo el material con etanol y agua desionizada,
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Figura 5.5: Proceso de llenado y compactacion de masa dentro de la geometria C11. Imdgenes propias.

seguido del cambio del papel protector de la mesa. El objetivo es evitar contaminaciones y obtener resultados
coherentes en funcién del centimetro de sedimento con el que se trabaja.

La seleccién de la geometria de medicién es crucial, puesto que el objetivo es optimizar la eficiencia de deteccién
en funcién de la forma de la fuente, asi como incorporar la mayor cantidad de masa posible para obtener una mayor
actividad total en cada muestra, lo que repercutira en el tiempo de medicién. Para lograrlo, se busca una geometria
compacta y que mantenga la muestra lo mas préxima posible a los detectores.

Se busca utilizar la mayor masa posible para obtener medidas con mayor precisién estadistica y que requieran
un menor tiempo de medicién dentro del detector de HPGe. Para seleccionar la cantidad de masa, se separan de la
muestra menos pesada 3 g destinados a la medicién de *C con AMS y el resto se utiliza para espectrometria gamma,
restando una masa neta de aproximadamente 18,5 g. Para una medicién mediante espectrometria gamma uniforme,
es necesario que todas las muestras posean una densidad aparente similar, ya que la eficiencia de deteccién depende
en gran medida de la densidad de las muestras. Las alicuotas exactas se exponen en las tablas A.2 y A.3 del anexo
A.

Se selecciona la geometria C11, consistente en un cilindro de 40 mm de diametro y 24,5 mm de altura, com-
puesta por polietileno de alta densidad (HDPE), como se puede observar en la figura 5.5. Esta elecciéon se debe a
su coherencia con la cantidad de masa seleccionada para la espectrometria gamma y al conocimiento previo de
su geometria para el estudio de la eficiencia. Antes de utilizar cada vial es necesario enjuagar con alcohol y agua
desionizada para asegurar su limpieza.

Se compacta la masa de sedimento dentro de la geometria C11 con ayuda del mortero de dgata y espatula
metdlica para el ajuste fino en los bordes, este proceso esta retratado en la figura 5.5. El objetivo es que tanto la
altura como la masa de todas las muestras sea lo mas similar posible, buscando precisién y una superficie uniforme.
Se afiade sobre la superficie compactada una ldmina de metacrilato de radio igual al de la geometria C11. Tras la
compactacion, se mide la altura alcanzada en tres puntos diferentes y se pesa todo el conjunto, con esto se calcula
la densidad aparente y la masa neta de sedimento que se introduce finalmente al detector.

Tras la compactacién se procede al sellado de las muestras. Es importante asegurar un cierre hermético para evi-
tar la fuga del ?>2Rn gaseoso, hijo del ??°Ra, en las condiciones del laboratorio. De esta manera, se asegura alcanzar
el equilibrio secular entre el 2*°Ra y el 21*Pb, lo que permite determinar la actividad del ??°Ra y, consecuentemente,
la del 21°Pb, con la mayor precisién posible.

El sellado se realiza en tres etapas. En primer lugar, se cubre la muestra con una capa de parafina hasta ocupar
todo el espacio disponible, la ldmina de metacrilato protege la muestra (véase la Figura 5.6). A continuacién, antes
de la solidificaciéon completa, se coloca la tapa, sellando la geometria por completo. En este proceso, la eficiencia se
ve comprometida en aras de alcanzar el equilibrio secular. Se ha determinado en este trabajo que la eficiencia de la
medicién se ve afectada en su segunda cifra significativa, como se analiza con mayor detalle mas adelante.

Posteriormente, se cubre la junta con pegamento Loctite, que acttia como cristalizante y cubre cualquier posible
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Figura 5.6: Izquierda proceso de sellado con parafina, derecha muestras selladas con parafina Loctite y silicona. Imdgenes
propias.

fuga en el cierre. Finalmente, se vuelve a cubrir la unién con una generosa capa de silicona, procurando que esta
sea lo més uniforme posible. En la Figura 5.6 se puede observar el resultado final.

Las muestras selladas deben esperar a que se restablezca el equilibrio secular en la cadena. El crecimiento del
hijo de semivida corta se rige por la ecuacion:

Nin(t) = Neg (1 - e—ARnf) ,

por lo que la fraccién de acumulacién serd f(t) = 1 —e~!/7. Para que f(t) alcance un valor superior al 99 % se

1n(100)
n(2)

222Rn, cuya semivida es de Ty, = 3,8232(8) dias, el tiempo de espera minimo es de 28 dias.

requiere un tiempo de esperade t = Ty /2, 1o que equivale aproximadamente a siete semividas. En el caso del

Los datos que acomparian todo el proceso de preparacién de muestras sedimentarias se encuentran en las tablas
A.1,A2 A3enelanexo A.

5.6. Preparaciéon de muestras de agua para espectrometria gamma

Para la preparacién de muestras de agua, el primer paso es la recepcién. En este procedimiento se mide la con-
ductividad, la temperatura y el pH con la sonda MM-02. A continuacién para su correcta conservacién se procede
a la acidificacién del agua vertiendo 1mL de HNOj3 al 70 % por litro de muestra tal y como se recoge en el protocolo
del LRI-D [80].

Tras este proceso se vierten 25L de muestra, utilizando un matraz aforado de categoria A en sendos vasos de
precipitado y se colocan en placas calefactoras con agitacién magnética y alta temperatura, inicialmente 500°C. Es
fundamental que no se alcance ebullicién en ninguna etapa del proceso de evaporacién ya que podria salpicar
muestra y volatilizar los radionticleidos de interés. Cuando la muestra alcanza un volumen total de 1L se trasvasa a
un vaso de precipitado mds pequeiio y contintia el proceso. Durante el trasvase se debe procurar no perder materia,
para ello se hacen tres enjuagues con agua desionizada.

El objetivo inicial consistia en alcanzar un volumen de 50 mL para transferir la muestra a la geometria B11,
estdndar para el andlisis de aguas mediante espectrometria gamma. Sin embargo, al alcanzar un volumen de 100
mL, se obtuvo una disolucién muy viscosa, con deposicién de residuos orgénicos, causa del color amarillo (véase
la figura A.3 en el anexo A) y olor a podrido. Para disminuir el volumen, se procede a digerir los residuos mediante
la aportacién de dcido nitrico al 70 % y la accién de la temperatura. Se consigue eliminar el residuo orgénico, lo que
evidencia que lo que permanece son sales inorgdnicas de color blanco, figura A.3, que impiden reducir el volumen.
Por lo tanto, se opta por realizar una medicién del residuo seco en una geometria mayor que permita contener la
totalidad de la muestra. Es muy notable la cantidad de sales que se obtienien de tan solo 25L de agua.

Se procede a disgregar la muestra en un crisol de secado que se traslada a estufa a 45 °C, siguiendo desde aqui el
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mismo procedimiento que para la muestra sedimentaria. Una vez que la masa de la muestra se mantiene constante
tras varios dias de medicién, se considera seca. A continuacién, se obtiene una muestra cristalina de gran tamarfio
como se puede ver en la figura A.4 en el anexo A, esta se tritura en mortero de dgata y se compacta en una geometria
C21. Para esta muestra la geometria C21 es la mdas idénea ya que se queria aprovechar toda la masa disponible, que
es de unos 150 g (datos de la preparacién en las tablas A.1.5, A.1.5, A.1.5 del anexo A). La geometria C21 es un
cilindro de XXcm de diametro y XXcm de alto de polietileno de alta densidad (HDPE). Finalmente, se realiza el
triple sellado con parafina, Loctite y silicona para medir la muestra en equilibrio, el resultado final que puede verse
en la imagen A 4. Se esperan 28 dias para su medida en equilibrio secular.

5.7. Preparacion de muestras para AMS

En primer lugar antes de la preparacion de muestras se debe hacer una prueba para estimar el contenido en
carbono organico (OC) de las muestras, ya que para su correcta medida debe llegar al final de la linea aceleradora
1mg de carbono.

5.7.1. Eleccion de alicuotas

Se seleccionan cinco muestras distribuidas a lo largo del sedimento para obtener un resultado del % en OC lo
mds representativo posible, que permita determinar las alicuotas de masa para las muestras definitivas.

Tras esta medicion, se obtienen los resultados del cuadro 5.1. Se observa dispersion en la medicién del OC, por
lo que se toma un valor conservador: 0,4 %. En consecuencia, las muestras deben ser de al menos 250 mg, por lo que
se deben tomar dos submuestras de 125 mg. Ademas, se opta por preparar tres réplicas de cada muestra, las cuales
seguirdn el proceso descrito a continuacién.

Seccién | Masa (£ 0,01) mg | % OC
1-2 68,93 0,26
2-4 60,21 0,58
2-3 55,61 0,57
5-4 54,75 0,49
5-4 61,30 0,37

Cuadro 5.1: Resultados tras la medicion de % OC en muestras preliminares.

5.7.2. Fumigaciéon y medida del % de carbono orgdnico mediante EA

Es necesario eliminar el carbono inorganico de las muestras, ya que este no proporciona informacién relevante
sobre la cantidad de *C asimilada por un organismo. Para ello, existen dos métodos: el enjuague 4cido y la fumiga-
cién [81]. El enjuague dcido consiste en la aplicaciéon directa de un dcido concentrado, como HCI 1M, seguida de un
enjuague con agua desionizada para neutralizar la muestra. Por otro lado, la fumigacién 4cida consiste en mantener
las muestras en una atmésfera dcida controlada durante un tiempo determinado, y posteriormente, exponerlas a
una atmdsfera bésica para su neutralizacion.

En este trabajo se ha optado por el segundo método, ya que la fumigacién tiende a preservar mejor la integridad
del material orgdnico en muestras con bajo contenido de carbonato [82], evitando la pérdida de fracciones jovenes
enriquecidas en *C que suelen eliminarse durante los enjuagues 4cidos.

[0 Pesaje de muestras: se realiza en el laboratorio limpio donde se encuentra la balanza de alta precisién, en sala
acristalada para evitar la influencia de corrientes de aire. En primer lugar, se pesa una cadpsula de plata previamente
muflada, utilizando plata ya que no reacciona al HCI. Se tara la balanza y se procede a la introduccién de la muestra
con espatula fina. Es importante limpiar todo el material al cambiar de muestra y realizar un cambio de guante. En
caso de que parte de muestra caiga dentro de la balanza, se debe soplar con un compresor de aire. Las cadpsulas de
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plata se depositan sobre placas Petri previamente mufladas y se rotulan con el cédigo correspondiente. Se registra
su masa y posicion (véase la tabla adjunta) en la placa. Pueden verse las muestras rotuladas en la imagen A.7, en el
anexo A. (Datos de la preparacién de las muestras disponibles en la tabla A.7).

[0 Atmésfera acida: tras la caracterizacion de las muestras, se introduce en la base del desecador un volumen
de 200 mL de HClI al 35 %. Se coloca el separador cerdmico y se deposita la placa Petri encima. A continuacién, se
coloca la tapa y se sella el desecador con cinta aislante. Una vez sellado, se traslada a una estufa a 60°C durante cua-
tro dias, imagen del resultado en A.7. Este procedimiento asegura el intercambio de vapores dcidos con las muestras.

[d Atmésfera basica: se procede a abrir el desecador, asegurdndose de retirar completamente la cinta aislante.
Se desecha el dcido y se introduce una placa Petri previamente muflada, con un fondo de NaOH granulado para
neutralizar las muestras, imagen A.11. Se sella el desecador y se retorna a la estufa a 60°C durante cuatro dias adi-
cionales.

d Reencapsulado: una vez finalizada la fumigacién, las cdpsulas de plata que contienen las muestras se vuelven
muy fragiles. Por ello, se procede a reencapsular las muestras en capsulas de estafio, lo que presenta beneficios en
cuanto a la combustién.

1 Prensado: A continuacién, se compacta la muestra en prensa hasta obtener pastillas de estafio con tamafio y
forma uniformes. Finalmente, estas pastillas se introducen en un recipiente Eppendorf que contiene un rétulo con la
identificacién de cada muestra. Pueden verse tanto el resultado como los materiales en la imagen siguiente.

d Medicién con EA: para la medicién del carbono orgédnico se emplea el equipo EA, descrito en el capitulo 5.
Inicialmente, se realiza una prueba de presién de He para verificar y ajustar la misma al nivel de operacién (1,5 bares
manométricos), y comprobar que durante los siguientes 336 segundos no se produzca una pérdida superior a 20
mbares. Cabe destacar que se ha requerido la regulacion de la presién en varias ocasiones debido a la complejidad
de esta prueba. Asimismo, se deben verificar los valores correctos de presién y flujo, recogidos en la tabla 5.2.

Se preparan tres muestras de acetanilina, con una masa aproximada de 2 mg, que se pesan en cdpsulas de plata
y se encapsulan en capsulas de estafio. Estas muestras se utilizan como referencia para la medicién del EA. Con
estas muestras de masa conocida, se calcula el factor de dia.

Previo al inicio de las mediciones, se deben programar al menos cuatro ciclos de limpieza para garantizar la
ausencia de contaminacién por nitrégeno o carbono en el EA. Posteriormente, se procederd a la colocacién de
las muestras de acetanilida y, finalmente, las muestras a analizar. Los resultados de estas medidas para todas las
muestras que se preparan se encuentran en las tablas A.31 - A.35 en el anexo A.

Gas Presién (bar) | Flujo (ml/min)
He 1.5 180

O; (standby) 2.0 10-15

O; (flushing) — 28-30
TCD — 180

Cuadro 5.2: Pardmetros 6ptimos de presion y flujo en el EA

(1 Grafitizacion en el sistema AGE3: el CO, generado en el EA es transferido al sistema AGE3, donde se somete
a un proceso de reduccion en un reactor a 580 °C bajo una atmdsfera de hidrégeno. En este procedimiento, con
hierro como catalizador, el CO, se convierte primero en CO y posteriormente en carbono, liberando moléculas de
H,0 en cada etapa de la reacciéon. Finalmente, los gases y el agua resultantes son extraidos por vacio y el sistema se
purga con argén. Las muestras al salir del sistema se encuentran dentro de tubos de vidrio, imagen A.11 izquierda.

[ Prensado y envasado: inmediatamente después de su grafitizacién, se deben prensar y envasar las muestras
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con el fin de reducir al minimo el riesgo de contaminacion. Para este proceso se emplea un sistema neumatico que
aplica presiéon mediante una esfera metélica colocada sobre la muestra, imagen A.11, ya ubicada en el cdtodo de
medida. En la imagen A.1.3 izquierda se muestra la pieza que inmoviliza el cdtodo para su prensado junto con
las esferas de prensado. La esfera acttia como barrera, evitando el contacto directo de la aguja de la prensa con la
muestra. Una vez prensados, los catodos se introducen en tubos previamente sometidos a un proceso de muflado.
Posteriormente, estos tubos se sellan en un envoltorio plastico del que se extrae el aire, y se conservan en dichas
condiciones hasta el momento de realizar la medicién, imagen A.1.3 derecha.

[d Muestras de referencia y fondo: junto con las muestras sedimentarias se deben medir muestras del patrén
estandar (OXII) y muestras de fondo de écido ftalico (Pha) para obtener la F14C ya corregida por fondo, fraccio-
namiento isotépico y normalizada al estdndar; que es el valor que entrega el sistema MICADAS. Estas muestras
adicionales se pesan y se grafitizan, no es necesario el proceso de fumigado. La informacién sobre las masas se-
leccionadas para cada muestra se encuentra en la tabla A.8 en el anexo A. Finalmente son prensadas en catodos y
ensambladas en el carrusel junto con las muestras problema, en la imagen A.13 se muestra el carrusel montado con
la totalidad de las muestras, incluyendo estdndares y fondo. En la tabla A.29 del anexo A se recoge la ordenacién
de todas las muestras en el carrusel de medida.



Capitulo 6

Marcha experimental y resultados

6.1. Medida del testigo VF2501 por espectrometria gamma en Mazinger

Se procede a la medida de las fuentes en el equipo Mazinger, tras introducir la primera muestra se hicieron
andlisis del espectro cada dos dias para comprobar cual es el tiempo de medida requerido para la muestra. Tras dos
dias de medida se tenfa una incertidumbre atin notable en la actividad de 219Pb, ademds se observa poca actividad
de 219Pby,;, dato extrafio ya que para empezar se mide el techo del sedimento que es la muestra mas joven. La
conclusién fue que se necesitarian de 5 a 7 dias para obtener una incertidumbre lo suficientemente pequefia.

6.1.1. Determinacién MC de la curva de calibracién de eficiencia en funcién de la energia

Previamente a la determinacién de la actividad mediante el andlisis de espectros, es preciso obtener una curva
de eficiencia vigente en el rango de energias de trabajo, que en este caso es de [26, 1460] KeV. La importancia y
necesidad de esta calibracién ya ha sido discutida en el capitulo 3. En este trabajo se utiliza una simulacién Monte
Carlo con Geant4 realizada y verificada por el equipo del LRI-D. Es necesaria una simulaciéon individual para cada
muestra, ya que existe variabilidad en la composicién quimica, la densidad y la geometria (altura/volumen) de las
fuentes. Estos factores influyen de manera significativa en la eficiencia, especialmente en el caso de fotones gamma
de baja energia, de interés en este trabajo, ya que la emisién gamma del 21°Pb es a 46,54 KeV. Dichos fotones pueden
ser absorbidos parcial o totalmente por la muestra antes de alcanzar el detector. Como se indicé anteriormente, a
menor energia del fotén aumenta la probabilidad de absorcién fotoeléctrica. Este proceso puede ocurrir dentro de la
matriz y su probabilidad depende en gran medida de la composicién quimica del material, ya que esta relacionada
con el ndmero atémico del medio. Durante el desarrollo del trabajo se encontraron dificultades relacionadas con la
determinacion de la eficiencia, requiriendo una comprobacién experimental de la misma en el caso de 46,54 KeV,
que se exponen a continuacion.

Caracterizacion de la matriz

En relacién con la matriz, la simulacién permite modificar parametros generales como la densidad y la altura de
la muestra, asi como especificos, como la composicién quimica de la misma. Durante la preparacién de las muestras,
se busca que todas presenten una densidad aparente lo mas similar posible, con el fin de que las condiciones de
medicién sean lo mds homogéneas.

Inicialmente, se simulé una eficiencia basada en la composicién quimica habitual de un sedimento estdndar. Sin
embargo, esta simulacién sobreestimaba la eficiencia para las emisiones de baja energia, lo que se sospechaba debido
a la diferencia entre la actividad medida del 21°Pb y el 226Ra, la cual era excesivamente acusada. Por este motivo, se
opto por realizar un andlisis quimico del sedimento, que se encuentra en el anexo A, tabla A.9. No se observan una
composicion quimica extrafia para una matriz sedimentaria, la mayor parte de sedimento esta formada por SiO,,
entorno al 40 %, se observa contenido significativo en 6xidos de hierro y aluminio para las secciones mds profundas
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de entre el 6 % y el 10 % respectivamente. Dada la diferencia en los resultados del 4nilisis entre la muestra del techo
y las siguientes se toma una media ponderada segtin la profundidad. Teniendo esto en cuenta la eficiencia mejoré
los resultados, permitiendo aumentar la actividad medida de 210pp, sin embargo el comportamiento de los perfiles
en este punto sigue estando lejos de lo que se esperaba, al haber solo tres muestras que contengan 2'°Pb,, por ello
se opt6 por hacer una comprobacién experimental de la eficiencia para la energia de 46,54 KeV.

Validacién experimental de la eficiencia a 46,54 KeV

La técnica consiste en marcar una fuente con una masa determinada de patrén de actividad de 2!°Pb conocida y
verificar, mediante la medicién directa de N utilizando la ecuacién 3.9, que la eficiencia es la correcta. Para marcar se
escoge una fuente con poca actividad de 2!°Pb, como el centimetro (8-9) y se marca con el patrén de 21°Pb del LRI-D
certificado por Eckert & Ziegler Isotope Products con fecha de 1/Febrero/2025 y una concentraciéon de actividad de
0,2742 KBq/g con incertidumbre de un 4 % para un intervalo de confianza del 99 %.

El primer paso consisti6 en la apertura de la muestra previamente sellada. Para ello, fue necesario recurrir al
uso de una sierra tipo Dremel debido a la solidez que presentaba la geometria una vez sellada. A continuacién con
una pipeta automdtica con boquilla desechable se escoge un volumen de patrén suficiente y equivalente a la masa
estimada para marcar la fuente. En este caso se estim6 necesario necesario una masa de 0,24 g. El patrén se deposita
en un recipiente cénico plastico, también desechable. La boquilla de la pipeta y todo otro material que haya estado
en contacto directo con el patrén debe desecharse en un contenedor de residuos de riesgo, el material utilizado se
encuentra en la imagen A.14, en el anexo A.

A continuacién con un pignémetro, imagen A.14 derecha, se asimila el volumen de patrén escogido y se realiza
una pesada de precisién. Para verter el patrén sobre la fuente, se selecciona una nueva geometria C11 limpia y
vacia donde se depositara la muestra previamente abierta capa a capa. Cada capa debe tener un grosor de unos
milimetros, en cada una ellas se depositan entre tres y cuatro gotas de patrén. Posteriormente, se cubren con mas
muestra y se repite el proceso. Se recomienda que las gotas no se depositen siempre en la misma zona para asegurar
una distribucién homogénea del patrén en toda la muestra. Una vez finalizado el proceso se hace una pesada de
precision del pignémetro para anotar la masa de patrén que se ha introducido en la muestra. El pignémetro también
debe desecharse en el contenedor de residuos peligrosos.

Esta muestra debe someterse a secado en estufa a 45°C hasta verificar la evaporacién completa de la matriz
liquida del patrén, asegurando la retencién del 2!°Pb afiadido. Una vez seca, la muestra se muele en un mortero de
dgata para obtener un polvo homogéneo. Este paso es de gran importancia para garantizar la correcta distribucién
del patrén en toda la muestra, factor determinante para la medicién de la eficiencia real, la cual estd condicionada
por la geometria. En la imagen A.15, recogida en el anexo A, pueden verse los granulos de sedimento formados por
las gotas ya secas del patrén, de no haber molido de nuevo la muestra se habrian tenido resultados afectados.

Una vez molida la muestra se pasa a su compactacién, de forma estandar tal como se explica en el capitulo
anterior, tratando de perder la menor masa posible y de obtener la misma densidad que la muestra original, para
poder hacer una comparacién con la eficiencia simulada lo més certera posible. Se realza el triple sellado de parafina,
loctite y silicona, aunque en este caso no es necesario alcanzar el equilibrio secular ?2°Ra - 2Pb pues solo interesa
analizar la emisién de 46,54 KeV, se replica para medir la eficiencia experimental en las mismas condiciones que
las simuladas. Finalmente se pasa a medir en Mazinger como una muestra méas. Tan solo son necesarios dos dias
de medida ya que la actividad de ?!°Pb es notablemente mayor que la de antes del marcaje. Los resultados de esta
verificacién, tablas 6.1 y 6.2, mostraron que existia una discrepancia entre la eficiencia experimental y la eficiencia
MC, debido a que en la simulacién no se habia tenido en cuenta que las fuentes se sellan con parafina, que cubre
todo el volumen de la geometria que no esta ocupado por la propia muestra. Tras un ajuste en la simulacién se
obtiene un resultado coherente para la eficiencia, en adelante se utiliza la eficiencia MC con parafina (ERZC).
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Figura 6.1: Curva de eficiencia MC con parafina €5\ZC(E ). Esta es la curva para la muestra VF2501-8-9.
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Energia (KeV)
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Cilculo de € experimental a 46,54 KeV

Nfuente+patron 119496-9(1779)
Tiempo de medida 181238 s
Nfuente 1185.5(251)
Tiempo de medida 606053 s
Apatron 65.38(105) Bq
Mpatron 242.63 (1) mg
I(46,539Kev) 0.0425(4)
Nputron = Nfuente—i—patron - Nfuente 118311-3(1797)
€exp 0.2348(79)

1250

1500

2000

Cuadro 6.1: Caluculo de la eficiencia experimental. N g ente + patron nimero de cuentas del pico 46,54 KeV de la fuente marcada.
Nyente nimero de cuentas del pico 46,54 KeV de la fuente original sin marcar. Mpatron masa de patron afiadida. I 46 530kev)

intensidad de emision.

Comparacién de € valor t de student
€exp 0.2348(79) —
€vic 0.2573(46) 2.4613
€vic 0.2385(43) 0.4114

I . . . . . . . . S . . .
Cuadro 6.2: Comparacién de las eficiencias experimentales y Monte Carlo. €,y eficiencia experimental, € AZC eficiencia mon-

tecarlo sin parafina, ej\f}c con parafina.

Se muestra la curva de eficiencia definitiva para la medida (8-9) como ejemplo. El resto de curvas no presentan
variaciones significativas respecto a esta, aunque son necesarias para la obtencién de actividades con el nivel de
precision adecuado para medidas de radiaciéon natural. Se incluyen las eficiencias en funcién de la energfa utilizadas

en las tablas A.10-A.21 del anexo A.
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6.1.2. Analisis de espectros con software GALEA

El andlisis de los espectros gamma se lleva a cabo mediante el programa Galea, software propio del LRI-D [85].
Este software implementa una metodologia para descomponer un espectro medido en sus componentes fundamen-
tales y cuantificar las actividades de los radiontclidos presentes. La metodologia fue propuesta originalmente por
Quintana y Fernandez en 1998 [83] [84]; se basa en dos elementos principales: la determinacién precisa del fondo
continuo del espectro mediante el aloritmo COSPA]J, y el ajuste global de los picos de energia completa sobre el
espectro una vez sustraido ese fondo continuo. A continuacién se enumeran las etapas esenciales de este procedi-
miento.

(D Precalibracién de energia: se identifican picos conocidos, al menos tres, que cubran el rango de energia al
completo. En este caso se tomaron linea de “°K (1460,8 KeV) al final del espectro, electrones provenientes de la
aniquilacién e*e~ en mita del espectro (511 KeV), seguidos de 2TI (583,2) y 2*Bi (609,3 KeV); para precalibracién
en baja energia se toma el 2°Pb en 46,54 KeV. Asi se corrige cualquier corrimiento del canal en relacién a la energia.

@ Estimacién del continuo: para el anélisis se determina el componente continuo C(E) del espectro, asociado
al fondo generado por la dispersién Compton, la radiacién ambiental y otros procesos de naturaleza continua. El
algoritmo COSPA] examina el espectro localizando las zonas libres de picos evidentes (regiones de valle) y, a partir
de esos puntos minimos, construye un ajuste suavizado que representa C(E). De esta manera se obtiene una funciéon
que describe la forma del continuo dentro del intervalo de energias considerado, puede verse en la figura 6.2. En la
practica se varian los pardmetros COFO, la cota de btisqueda de los canales de fondo y COP], la cota de busqueda
de los picos y manphe, a diferentes rangos de canales. En ocasiones es necesario hacer modificaciones en intervalos
de canales pequefios por irregularidades locales del espectro.

@) Sustraccién del fondo: una vez estimado el continuo C(E), éste se resta del espectro bruto medido S(E), lo
que permite obtener el espectro neto Spet(E) compuesto tnicamente por las contribuciones discretas. De manera
resumida:

Snet(E) = S(E) - C(E)

donde S(E) representa la distribucion original de cuentas y C(E) corresponde al fondo continuo calculado. Con
esta sustraccion, los picos de absorcién total quedan definidos sobre una linea de fondo.

1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000  §500 6000  BS00 7000 7500 8000 8500 9000 9500 10000 10500 11000 11500 12000 12500 13000 13500 14000 14500 15000 15500 16000

Figura 6.2: Espectro completo en Galea tras la determinacion y ajuste del fondo continuo (azul). En rosa los puntos asignados
al fondo continuo, en verde los puntos identificados como picos, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.

@ Deteccidn de picos: sobre el espectro neto Spet(E) se procede a la localizacién de los fotopicos. El codigo
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Galea detecta méximos locales relevantes y establece intervalos energéticos en torno a cada uno, de manera que
cada intervalo contiene un tinico pico aislado o un multiplete, estos picos aparecen en verde en la imagen 6.2.

©® Calibracién de parametros de forma: es una calibraciéon de la relacién Canal-Energia, Canal-c y Canal-7. Es
conveniente seleccionar los picos con mejor estadistica y conformacion a lo largo de todo el rango de energia. A
partir de estos ajustes, se toman los valores de inicializacién para el ajuste de los picos en la etapa de busqueda.
Se incluyen en esta etapa los picos usados para la precalibracién y generalmente los picos de 242,00 keV, 295,22
keV y 351,93 keV del 214PPb, 338,32 keV y 968,96 keV del 228Ac y 583,19 keV del 28T, aunque todo depende de la
situacién particular de cada espectro.

® Busqueda de picos: Galea identifica todos los picos presentes en el espectro, se apoya en la libreria interna
NATURLIB [86], que incluye las energias y probabilidades de emisién 7y de los radiontclidos naturales con proba-
bilidad mayor al r al 0.01 % y algunos nticleos artificiales comtinmente presentes.

() Ajuste de los picos: cada pico o multiplete identificado se ajusta mediante una funcién analitica que describe
la forma de los picos en detectores HPGe. En particular, se emplea una funcién compuesta dada por la convolucién
de una distribucién exponencial decreciente con una distribucién Gaussiana, la cual modela la forma asimétrica
de los picos con cola hacia bajas energias debido a efectos de escape de carga, recombinacién incompleta u otros
fenémenos. Para un pico centrado en la energia Ey, con resolucién ¢ y pardmetro de cola 7, la forma se expresa
como la convolucién:

P(E) = A/wlexp<—£> ! exp {—7(15_50_02] dt (6.1)
0o T T \/E o 202

En esta expresion, A es una constante de normalizacién relacionada con el drea total del pico. La funcién des-
cribe un fotopico con una cola exponencial hacia bajas energias. El ajuste de esta forma se realiza numéricamente,
no analiticamente. El software Galea usa optimizacién global con algoritmos genéticos para encontrar los valores
6ptimos de Ey, 0, T y A, incluso en multipletes. Estos pardmetros iniciales se mejoran con métodos de minimos
cuadrados no lineales, como el algoritmo de Levenberg-Marquardt, para describir con precisién la forma del pico
en datos experimentales.

® Nivel de decision: se aplica el ya mencionado criterio de Currie [26], calculando el limite de decision L,
correspondiente a un nivel de confianza establecido. Aquellos picos cuya area neta ajustada no supere de mane-
ra significativa las fluctuaciones del fondo, es decir, que se ubiquen por debajo de L, se descartan por carecer de
confiabilidad estadistica. Esta etapa asegura que solo se consideren sefales reales en el espectro final. Si se excluye
un pico espurio, se puede ajustar nuevamente el intervalo afectado para confirmar que el continuo local esta bien
representado.

© Calculo de actividades: con los picos validados y ajustados, el programa estima sus dreas netas, magnitudes
directamente proporcionales a la actividad de los radiontclidos emisores, ecuacién 3.9. A través de la calibracion
de eficiencia del detector, y aplicando en caso necesario correcciones por coincidencias verdaderas (TCS) y por
autoatenuacién, Galea convierte estas dreas en actividades absolutas o concentraciones, constituyendo el resultado
final del andlisis. En el caso de emision tinica se utiliza 3.9, mientras que si se obtiene el valor de la actividad
mediante distintas emisiones, se procede tanto mediante la media ponderada:

1y i A I B "1 iy (Ai = A)?
A= S 01(/4):( Y ot ) BV I e e (3)
=1 72(A) 2

! oA (n—1) i, %

donde 7 (A) es la incertidumbre interna de la actividad media y 0, (A) la incertidumbre externa, siendo la in-
certidumbre de la actividad media el valor maés alto de ellas.
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Figura 6.3: Espectro completo en Galea tras la identificacion y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los picos de fondo.
En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada pico, en negro
puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura 6.4: Izquierda, fuente marcada seca sin disgregar. Derecha, fuente marcada seca disgregada. Imdgenes propias.

Se incluyen imagenes de todos los espectros analizados mediante Galea en el anexo A. Imagenes A.16-A.28.

6.1.3. Determinacion de las actividades de radiontclidos de interés

O 210Pb: se determina su actividad de forma directa a partir de su emisién a 46,54 KeV con intensidad
4,252 %. Se muestra en la imagen 6.4 izquierda el pico ajustado mediante el programa Galea.

O 238U: el calculo de su actividad no puede realizarse a partir de su emisién propia a 49.55 keV, debido
a que su baja intensidad, tabla 6.3, no es distinguible del continuo del espectro. En su lugar se asume que existe
equilibrio secular con su hijo 2**Th de manera que las actividades de ambos nticleos son iguales. El 22Th tiene
multiples emisiones, cuadro 6.3, se muestra una imagen del multiplete de las emisiones gemelas del **Th con el
rayo X del ?28Ac a 93,35 KeV, imagen 6.4. Para calcular la actividad final, se requiere una media ponderada por
la incertidumbre del valor obtenido a partir de las emisiones del doblete, con la actividad calculada a partir de la
emisién de 63,3 keV segtin las expresiones 6.2.

O 235U: en primer lugar se obtiene un valor inicial de la actividad a partir de la determinacién de la del 38U
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Nrtcleo | E (keV) I(%) CSC T, /> (dias)

2TAm | 59.54 | 35.92(17) | No 158000(220)
137Cs | 661.66 | 85.01(20) | No 10964(8)
0K | 1460.82 | 10.55(11) | No | 456,7(11) x 10°

14377 | 10.94(6) | Si
w5y | 16336 | 50803) | No

18572 | 5703) | No
20532 | 5023) | No

18 49.55 [ 0.0697(26) | No
11350 | 0.0174(47) | No
63.30 3.75(8) No
24TH 92.38 2.18(19) No 24.10(3)
92.80 2.15(19) | No
934 53.20 | 0.1253(40) | No
U 12090 [0.0386(32) | No 89670(220)
226Ra | 186.21 | 3.555(19) | No 584400(2600)
242.00 | 7.268(22) | Si
214pp, [ 29522 | 18.414(36) | No 0.018692(31)
351.93 | 35.60(77) | No
214p; 609.31 | 45.49(19) Si 0.013750(69)
210pp 46.54 | 4.252(40) | No 8120(44)
63.81 | 0.259(15)
140.88 | 0.021(6) | No
338.32 11.4(4) Si

257140(370)

1,6320(18) x 1012

22Th 5,121(22) x 10'2

28Ac | 911.20 26.2(8) Si 0.2563(13)
968.96 15.9(5) Si

2I2pp | 238.63 43.6(5) No 0.17733(16)

21Zg; | 727.33 7.1(3) S 0.042042(42)

NN

208T] 583.19 85.0(3) S 0.0021236(42)

Cuadro 6.3: Emisiones principales que se pueden observar en los espectros y sus caracteristicas. Se incluye cuales deben ser
corregidas por efectos de suma en coincidencia.

mediante su relacion isotépica:

A
s = 225 —0,04603(9).
Apss

Con este resultado y los valores derivados de sus emisiones, se realizan dos estimaciones: la primera incluye todas
las energias registradas, mientras que en la segunda se descarta el pico de 185,72 keV, ya que proviene de la decon-
volucién de la linea de 186,21 keV correspondiente al >?Ra. Determinar bien el valor de la actividad del 2°U es
importante pues afectard a la determinacién de la actividad del ?2°Ra fundamental en la datacién.

O 226Ra: la emisién principal, de 186,21 keV, se encuentra en interferencia con la emisién de 185,72 keV del
235, cuadro 6.3, lo que dificulta la correcta determinacién de ambos niclidos a partir de dichas emisiones. Para
obtener la mejor estimacién posible de su actividad se realizan tres determinaciones independientes:

1. Medida directa de la actividad obtenido a partir de su emisién de 186,21 keV mediante la deconvolucién
con 23U, tal como se puede ver en la imagen 6.5. En este trabajo se observa que dicho valor es inferior al
esperado, puesto que al compararlo posteriormente con la actividad de 2'#Pb, esta siempre resultaba superior,
caso imposible; por lo que se descarta.

2. Valor calculado a partir de las cuentas totales en la interferencia con el pico de 185,72 keV del 2°U. A este
valor se le sustraen las cuentas debidas al fondo (Uf,u40) y @ la emision del 2351, Estas tltimas se obtienen
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Figura 6.5: Ajuste del doblete 185,72 keV 23°U (azul) y 186,21 keV 2 Ra (amarillo) con Galea. En rojo el ajuste del doblete, el
pico residual en azul es de fondo. Imagen propia.

utilizando la segunda determinacién de actividad del 2351;

N2oe

Noss = Agss - basexss +f,  Naog = N = Nfondo — Nazs, = Ame = 7—
206 - €206 -

En este trabajo se determina esta actividad con un valor relativamente coherente que se encuentra por encima
del 2*Pb, en casi todos los puntos, y muestra un perfil similar. Lo que si de muestra este valor es que se logra
el equilibrio secular con el 2*Pb.

3. Valor a partir del 2Pb, asumiendo equilibrio secular entre ambos nticlidos gracias al sellado de las fuentes. La
actividad se calcula mediante una media ponderada de las emisiones a 295,22 keV y 351,93 keV, descartando
la de 242,00 keV al requerir correccién de coincidencias (CSC).

De las tres posibles determinaciones, la opcién mas légica es seleccionar el valor con menor incertidumbre.
Por ello se opta por elegir el valor obtenido a partir de la actividad del 21*Pb, dado que la medicién directa esta
infravalorada y la obtenida a partir de las cuentas de 23°U presenta mayor incertidumbre e incoherencias en algunas
secciones del sedimento.

Respecto a la actividad final del ?°U, la eleccién del valor dependerd de la incertidumbre asociada a la determi-
nacién del ?2°Ra. Si la estimacién directa de este tltimo muestra una incertidumbre inferior a la obtenida mediante
el recuento total, se considerara el valor del 23U que incorpora el pico de 185,72 keV. En caso contrario, cuando la
incertidumbre de la determinacion directa sea mayor, se adoptara la estimacién que lo descarta.

O 228Ra: la determinacién de la actividad mediante sus propias emisiones resulta muy complicada dada
sus bajas energias e intensidades (su emisién principal 13,52 KeV 1,6 %). De nuevo se asume equilibrio secular con
su hijo, en este caso el 22 Ac que tiene tres emisiones principales, cuadro 6.3. Para determinar la actividad se hace
la media ponderada entre estas tres, todas las emisiones del 228Ac requieren de CSC, por lo que la actividad de-
terminada serd inferior a la real. Esto no interfiere en ningtin célculo posterior, pues esta determinacién solo es de
utilidad en la observacién del perfil de actividades con lo que no se juzga necesario aplicarlas.

O 2%4Ra: su actividad puede determinarse a partir de su propia emisién; sin embargo, debido a su baja
intensidad (4,12 %), la incertidumbre asociada resulta elevada. Es mds conveniente asumir equilibrio secular con
su descendiente, el 212Pb, y la actividad final se calcula a partir de la emisién de 238.63 keV de este dltimo. Las
emisiones correspondientes al 2!?Bi y al 2%TI no se emplean directamente, ya que requeririan aplicar correcciones
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por coincidencia (CSC). Dado que la linea de 238.63 keV del 2'?Pb presenta una alta intensidad y proporciona una
actividad con baja incertidumbre, se adopta exclusivamente esta determinacion.

Siguiendo este procedimiento, se ha calculado la actividad de cada radiontclido de interés en las 9 primeras
secciones del testigo.

En el anexo A, tablas A.22- A.25, se encuentran todos los resultados de las actividades, tanto absolutas como
especificas, para cada radiontclido y seccién del testigo.

6.2. Medida de muestra de aguas por espectrometria gamma en BEGe

Se llev6 a cabo la medida de la fuente en el equipo BEGe. La medicién se extendi6é durante cinco dfas hasta que
se consider6 que se disponia de suficiente informacién estadistica. Esta determinacién se basé en la observacién de
que los picos en el espectro estaban bien conformados y se diferenciaban del fondo.

6.2.1. Caracterizacion de la eficiencia

Al igual que se hizo en la matriz sedimentaria, es necesario determinar una curva de eficiencia en el rango de
energias de trabajo, [26, 1460]KeV. Para ello se utiliza una simulacién Monte Carlo con Geant4, realizada y validada
por el equipo del LRI-D, adaptada a la geometria C21 y a la nueva matriz. Estos factores, como ya se ha discutido,
influyen de manera significativa en la eficiencia de deteccién.

Caracterizacion de la matriz

En este caso, la matriz obtenida es un residuo salino de gran masa, ya que de los 25 L evaporados para medir el
residuo acuoso, se obtuvieron 135,053 g de sal. Segtn el estudio hidrolégico [70], si consideramos que la composi-
cién quimica del agua en la Laguna Salina Grande es equivalente a la de las aguas salinas del sistema de Villaféfila,
se puede afirmar que presenta un claro predominio de sodio (60-70 % de los cationes) y cloruros (55-65 % de los
aniones), seguidos por magnesio (10-15 %) y sulfatos (20-30 %). El calcio y los bicarbonatos aparecen en proporcio-
nes menores (<10 %), como resultado de la sobresaturacién y precipitacién de carbonatos. La concentracion total de
sales disueltas en estas lagunas oscila entre 6 y 27 g/L, segtin [70]. En este estudio se ha obtenido una concentracién
de 6,12 g/L, lo que indica que la Laguna Salina Grande no se encuentra entre las mas salinas del sistema, aunque
presenta un valor absoluto elevado.

6.2.2. Analisis del espectro con software GALEA

Se procede al andlisis del espectro mediante el software Galea, ya presentado en secciones anteriores. En este
caso, la muestra, si bien es sélida, proviene de la evaporacién de una muestra de agua, lo que arrojara diferentes
resultados en los radiontclidos a los obtenidos para la medicién de la matriz sedimentaria. Las emisiones que
pueden detectarse siguen siendo debida a la radiactividad natural, y a los radiontclidos artificiales mds comunes,
todos ellos expuestos en la tabla 6.3.

Para el anélisis del espectro con Galea se llevan a cabo los procesos, ya descritos en la secciéon 6.1.3: precalibracion
en energfa, estimacién del continuo, deteccién de picos, calibracion de los pardmetros de forma, bisqueda de picos,
ajuste de los mismos y nivel de decisién. Obteniéndose el espectro de la imagen A.37.

6.2.3. Determinacion de las actividades de los radiontclidos de interés

Se ha discutido en 6.1.3. cdémo Galea calcula las actividades a través del area de los picos y gracias a la calibra-
cién en eficiencia del detector. En caso de emisién tinica se utiliza 3.9, mientras que en casos de emisiéon multiple se
tienen las expresiones recogidas en la ecuacién 6.2. A continucacién se discute como se ha determinado la actividad
de cada radionticlido de interés.
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Figura 6.6: Espectro completo en Galea tras la identificacion y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los picos de fondo.
En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada pico, en negro
puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.

O 210pp, 40K: Se determina su actividad a través de su emision tnica a 46.54 KeV, 911.19KeV y 1460.82 keV
respectivamente.

O 238U: no se detecta su emisién caracteristica con lo que se asume equilibrio secular con 2**Th y 24" Pa.

O 25U: en primer lugar se obtiene un valor inicial de la actividad a partir de la determinacién de la del
238U mediante su relacién isotopica. En este caso, se obtiene un valor muy elevado para la actividad de ?*°U que
no concuerda con el resto de emisiones, por lo que se descarta. Su actividad se determina mediante el segundo
método, descrito en el apartado 6.1.3, a través de las emisiones de 143,77 KeV y 185,72 KeV. En este caso, se ha
optado por considerar la actividad de la linea de 143,77 KeV corregida por suma en coincidencia, disponible en el
anexo A; tabla A.32, ya que de esta manera se obtiene una medida directa de la actividad que no se ve afectada por
la relaci6n isotopica, la cual parece no cumplirse, ni por la interferencia con la emisién del 2?°Ra.

O 22Ra: se procede de la forma ya expuesta en 6.1.3. con la salvedad de que en este caso no se logra equili-
brio secular con el 24Pb. En su lugar se opta por tomar la actividad calculada por el segundo método, mediante la
sustraccion de las cuentas del 2°U (185,72 KeV) al pico de 186,21 KeV.

O 2%4U: su emisién principal a 53,20 KeV se ve afectada por la emisién a 53,22 KeV del 24Pb. Afortunada-
mente, la actividad del 2'*Pb puede determinarse de forma independiente. Para calcular la actividad del 24U, basta
con restar las cuentas debidas al fondo y la emisi6n del 2!Pb.

N3y

Noig = Azia - busenia-t,  Npsg = N = Npondo = Nota, = Apzg = ———
234 - €234 -

O 2%8Ra: de nuevo se asume equilibrio secular con su hijo, 228 Ac que tiene tres emisiones principales, cua-
dro 6.3. Para determinar la actividad se hace la media ponderada entre estas tres, todas las emisiones del 228Ac
requieren de CSC, dado que en este caso interesa conocer la actividad exacta para calcular la dosis indicativa (ID),
se aplican las correcciones recogidas en el anexo A; tabla A.32.

O 224Ra: en este caso se aplican las correcciones por CSC necesarias ya que interesa conocer la actividad
exacta, no su tendencia. Para ello se utilizan las correcciones dadas en el anexo A; la tabla A.32. La actividad de
224Ra se determina a partir de la media ponderada de las actividades de sus hijos 2%8T1, 22Bi y 212Pb.
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6.3. Resultados de la medida del testigo VF2501 mediante espectrometria 7y

En primer lugar se observa la relacién entre la masa media acumulada bajo la seccién (g/cm?) y la profundidad
de sedimento z, dado que presenta una relacién lineal, figura A.29 en el anexo A, es posible utilizar en adelante la
profundidad como referencia en las representaciones graficas de los perfiles.

6.3.1. Perfiles de actividad del testigo VF2501

A continuacién se tienen los perfiles de actividad especifica, en funcién de la profundidad (z) y la masa acu-
mulada (g/cm?) para los radiontclidos de interés. En ellos es posible estudiar su comportamiento a lo largo del
testigo.

Se muestra una comparativa entre 2!°Pb 214Pb 22°Ra, y a la derecha el perfil de '¥Cs, figura 6.7. Se observa
que se ha logrado el equilibrio secular entre °Ra y 24Pb por tener actividad compatible en todos los puntos, el
226Ra queda ligeramente por encima del 2*Pb en la mayoria de puntos como es de esperar. La actividad de ??°Ra
representada en el perfil corresponde al valor cdlculado mediante el segundo método descrito en la seccién 6.13.
Se opta por utilizar este valor ya que la actividad de ??°Ra obtenida a partir de su emisién directa presentaba un
valor significativamente inferior, situdzndose por debajo de la actividad de ?'*Pb en todos los puntos, por lo que
se ha descartado. No obstante, este valor calculado para la actividad de ??°Ra estd visiblemente afectado por la
incertidumbre que conlleva este método, y dado que existe equilibrio secular con el 2!4Pb se asume que la actividad
de ?%°Ra es igual a la de 2'4Pb, la cual puede determinarse de forma mucho mas exacta.

Se observa que tGnicamente las tres primeras secciones del testigo presentan 2!°Pb,. Esta limitacién reduce
significativamente la capacidad de resolucién cronolégica, dado que solo se dispone de tres puntos ttiles para la
datacion. Se decide finalizar las mediciones por espectrometria gamma en las seccién (12-13), ya que no se aporta
nueva informacién para la datacién. El perfil de '¥Cs se completa en la seccién (8-9), figura 6.7 derecha, ya que a
mayor profundidad no se lleg6 a conformar el pico de 661,66KeV.

El perfil de 2!°Pb muestra dos comportamientos claramente diferenciados: en las primeras secciones se observa
la tipica caida exponencial de la actividad, propia de un aporte reciente de '°Pb,, que se incorpora a la matriz
sedimentaria y posteriormente decae segtin la ley radiactiva. A mayor profundidad, sin embargo, se detecta un
comportamiento de la actividad especifica invertido. Esto podria deberse a variaciones en la morfologia de los gra-
nos y/o en la composiciéon quimica a lo largo del sedimento [33], dado que los radiontclidos presentan mayor
afinidad por las fracciones finas. El andlisis quimico del testigo revela diferencias notables en el contenido de SiO, y
Fe;O3 entre las secciones superficiales y las més profundas, cuadro A.9, lo que confirma la heterogeneidad compo-
sicional del sedimento. Esta interpretacion se ve respaldada por la presencia de una actividad especifica invertida
en los perfiles de los demads radiontclidos, figura 6.9.

El perfil de '3Cs, a la derecha en la imagen 6.7 muestra el méximo que corresponderia a la méxima deposiciéon
en 1963 a una profundidad de z = 3 cm, lo que indica que en los primeros 3 cm de sedimento estan contenidos
al menos 62 afios; tras de si se observa la caracteristica caida de la actividad especifica hasta que en z = 5 cm no
se tienen valores significativos. Si se compara con el perfil ejemplo del capitulo 2, se observa una misma tendencia
global aunque en este caso, debido a la pobre resoluciéon temporal, no ha sido posible diferenciar los picos debidos
a eventos recientes como los accidentes de Chernobil (1986) o Fukushima (2011). No obstante, se observan concen-
traciones de actividad relativamente elevadas en comparacién con la cola posterior al méximo global lo que indica
aportes recientes. Asimismo, es posible identificar cierta migracién del '3’Cs, ya que aparecen pequefios niveles de
actividad en secciones mds profundas al cese de la actividad nuclear. Esta migracién puede afectar a todo el perfil y
provocar que el maximo de 1963 aparezca desplazado en profundidad, por ello es necesario contrastar el maximo
de 137Cs con el Bomb peak mediante la medida independiente de F*C en AMS.

En la siguiente figura, 6.8, se tiene un perfil comparativo entre las concentraciones de actividad de 21°Pb,; y
137Cs, asi como los perfiles completos de 2!°Pb y 137Cs. El perfil de 2!°Pb,; obtenido corresponde a un tipo VII en la
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Figura 6.7: Izquierda perfiles de actividad especifica (en Bq/Kg) de 21°Pb, 214Pb, 22°Ra. Derecha perfil de actividad especifica
(en Bg/Kg) para '3 Cs. Todos ellos mostrados junto con la masa acumulada bajo la seccién

clasificacion expuesta por [33], caracterizado por actividades muy bajas en profundidad y un inventario reducido,
en este caso limitado a solo tres puntos de exceso. Este patrén suele estar asociado a una acumulacién neta moderna
de sedimentos practicamente nula o muy baja, lo que sugiere que el sistema ha estado dominado por procesos de
erosi6n o por el aporte predominante de sedimentos gruesos con escasa capacidad para retener 21°Pb. Otra hipétesis
plausible es la pérdida de parte del techo del testigo durante el muestreo. Esta seccién, en contacto con el agua,
pudo haber sido arrastrada al vaciar la vaina que contenia el sedimento, afectando a los primeros centimetros. En
marismas intermareales, este tipo de perfiles se ha asociado con la pérdida de vegetacién y la exposicién del sustrato
a la hidrodindmica variable, factores que favorecen tanto la exportacién de las fracciones finas como la remocién
del material superficial [33]. En el caso presente, el testigo proviene de un ecosistema lagunar estacional de fondo
arenoso, carente de vegetacién permanente y sujeto a una alternancia entre periodos de inundacién y fases de sequia
estival. Estas condiciones lo convierten en un ambiente funcionalmente anédlogo al de las marismas intermareales.
Finalmente, en las secciones mds profundas se observa una misma tendencia entre la cola del perfil de '3’Cs y
el de 21°Pb. Esta convergencia no indica nuevos aportes atmosféricos, sino posiblemente procesos de migraciéon
post-deposicional, en los que el '3Cs se redistribuye hacia capas inferiores. De este modo, ambos radionticlidos
muestran tendencias convergentes que reflejan un entorno dindmico y poco estable, coherente con la interpretacion
global de un perfil tipo VII con bajo inventario y fuerte influencia erosiva.

Resulta de gran interés el estudio complementario de otros radiontclidos presentes en el testigo, como los ura-
nios 238U y 2%U y los radios ??Ra y ?**Ra, también se incluye el “°K, imagen 6.9. Los perfiles de 23U y 235U
muestran una distribucion relativamente constante, con ligeras oscilaciones en profundidad. Los valores del co-
ciente isot6pico 28U /235U se mantienen préximos al valor esperado, lo que indica que estos radiois6topos no se
han movilizado por disolucién, adsorcién o precipitacién selectiva, sino que permanecen ligados a los minerales
originales del sedimento. Esto respalda su asociacién predominante con la fraccién litéfila! [89]. Asimismo, el perfil
obtenido refuerza la hipétesis de una composicién quimica variable a lo largo del sedimento, evidenciada por las
alternancias en la actividad especifica de los radioisétopos de uranio.

1Se denomina fraccién litdfila a 1a porcién del sedimento o roca constituida principalmente por minerales silicatados.
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En el caso de ?*Ra y ?*’Ra, los perfiles muestran un patrén paralelo, coherente con su origen en la serie del
232Th, mientras que el “°K mantiene concentraciones elevadas asociadas a feldespatos y micas [89]. Estos radiont-
clidos naturales se encuentran firmemente fijados en la matriz cristalina de los minerales lit6filos del sedimento,
por lo que no experimentan pérdidas ni migraciones significativas tras la deposicién. Su estabilidad contrasta con
el comportamiento més irregular observado en los perfiles de uranio, cuyos isétopos muestran una mayor variabi-
lidad en profundidad debido a su sensibilidad a las condiciones redox: el uranio puede movilizarse bajo ambientes
oxidantes, donde se encuentra en forma soluble U(VI), y precipitar o adsorberse en fases reductoras como U(IV)
[90]. Esta diferencia explica por qué el perfil de 2**Ra, ?*®Ra y *°K muestra una tendencia mas constante mientras
que el del uranio presenta oscilaciones marcadas a lo largo del testigo.

6.4. Resultados de la medida del testigo VF2501 mediante AMS
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Figura 6.10: Izquierda perfil de F**C. Derecha comparacién del perfil de F**C con el perfil de actividad especifica para *¥ Cs.

Mediante la medida de AMS se obtiene la F*C, fraccién moderna corregida por fondo, fraccionamiento isot6pi-
co y normalizada, junto con la edad de 14C: valores que se recogen en el cuadro A.30 en el anexo A. Estos parametros
se definfan en el capitulo 3.

Los valores obtenidos de F14C a lo largo del testigo muestran concentraciones préximas a la modernidad en
las primeras secciones (0-2) y una posterior caida abrupta, con ligeras oscilaciones en profundidad, figura 6.10,
sin un gradiente monoténico definido. Este comportamiento sugiere una tasa de acumulacién muy baja y la posible
remezcla postdeposicional del sedimento superficial, coherente con la dindmica hidrolégica del sistema (alternancia
entre fases de inundacién y sequia).

La comparacién entre F14C y la el perfil de actividad especifica de 13’Cs, figura 6.10 derecha, pone de manifiesto
dos aspectos relevantes: la presencia del bomb peak en torno a z ~ 1 cm, correspondiente al maximo atmosférico
de *C y '%Cs de los afios sesenta, y un perfil de '¥Cs claramente alterado, con sefial extendida hacia niveles més
profundos. La localizacién tan somera del méximo de F*C sugiere una tasa de sedimentacién muy reducida, lo que
limita la resolucién temporal del registro. Por otro lado, la penetracién del *Cs a mayor profundidad indica una
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migracién postdeposicional. En conjunto, la baja tasa de acumulacién, la remezcla del tramo somero y la movilidad
del 1¥Cs dificultan la obtencién de un modelo edad-profundidad fiable. En la seccién siguiente se discute esta
posibilidad.

6.5. Resultados del andlisis de muestra de aguas mediante espectrometria
gamma e BEGe

Tras el calculo de las actividades para la muestra de aguas mediante espectrometria gamma, se obtienen los
resultados presentados en el cuadro 6.4. No se detect6 2'°Pb,; en el agua, lo cual concuerda con las mediciones
realizadas en el sedimento. Esto sugiere que no se estd depositando >!°Pb,s de origen atmosférico, que su aporte es
infimo o que la deposicién se ve alterada por otros procesos.

Asimismo, se observa que el ?°Ra no se encuentra en equilibrio secular con el 2*Pb. Este desequilibrio podria
explicarse por un cierre defectuoso de la geometria de medida que haya permitido pérdidas de ??Rn. La geometria
C21 posee mayor tamafio que la C11 lo que hace mas complicado un sellado total.

Radionucleido | Actividad especifica (mBq/L)
210pp 7,2(10)
2l4pp 7,47(18)
226Ra 18,4(26)
187¢g 0,2480(84)

40K 1388(17)
B8y 72,3(22)
25y 2,23(11)
Biy 212(64)
228Ra 11,84(48)
22%4Ra 6,17(17)

Cuadro 6.4: Actividad especifica segtin radionuclidos en la muestra AS-ZA001_25 en mBq/L.

235 3 través de la linea 143,77 KeV independiente al 226Ra y utilizando la correc-

Se ha calculado la actividad de
cién pertinente por CSC. Se mide '3Cs en agua, lo cual es previsible dado que este isétopo proviene de la atmésfera
y posteriormente se deposita en los sedimentos. Es interesante observar que el 2>*U se encuentra en una proporcién
Ay / Axssp = 2,935 con su padre a pesar de que, segiin su semivida, deberian encontrarse en equilibrio secular.
En este caso el equilibrio se rompe debido a factores fisicos y quimicos que se presentan durante el desarrollo de
la serie del 2°U. El decaimiento a del U al ?**Th proporciona suficiente energia de retroceso, al 4tomo de >*4Th
como para romper los enlaces quimicos que lo mantienen unido a la matriz. En ese momento, los &tomos desplaza-
dos pueden recombinarse de nuevo en la matriz o ser arrastrados por el agua, en cuyo caso son desplazados. Otra
causa posible del desequilibrio es la diferenciacién quimica, como la formacién de 23*U en estados de oxidacién
mads altos que los atomos circundantes, lo que provoca que puedan disgregarse en fases distintas. En general, es
comun observar este desequilibrio en aguas [87].

6.6. Resultados de la datacion absoluta del testigo VF2501

6.6.1. Resultados de la datacién por >'°Pb

Se elige el modelo de datacién mas adecuado segtin las condiciones del testigo y los perfiles descritos. El perfil
de 219Pb,, tiene inventarios bajos y irregularidad en profundidad, limitando los modelos clasicos. El modelo CA es
preliminar y limitado; se necesita calcular la constante C = C(0) extrapolando datos de la relacion lineal entre el
logaritmo neperiano de la concentracién y el espesor masico. Si los tres puntos disponibles siguen una tendencia
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Figura 6.11: Izquierda, resultados para los modelos de datacion mediante '°Pb, en azul CA, en naranja CF y verde CFCS.
Derecha, extrapolacion mediante el modelo CFCS; ambas figuras se muestran en comparacion con el Bomb peak calculado
mediante AMS en morado.

lineal, es posible aplicar este modelo y el modelo CFCS; como se muestra en la figura A.30, en el anexo A los puntos
si siguen una tendencia lineal.
Ajuste:
y=—0,31(13) - x +2,38(34) r? = 0,999945

El modelo CFCS es el mds informativo, permitiendo estimar una tasa de acumulacién madsica media (*crcs
=0,09942) g cm?/ afio), a partir de este dato y la densidad media del sedimento se puede calcular una tasa de
sedimentaciéon (scrcs = 0,083(41) cm/afio). La determinacién de r permite extrapolar edades a secciones més pro-
fundas. Con pocos puntos ttiles, la cronologia es una primera aproximacién, que se puede complementar por los
datos arrojados mediante AMS. El modelo CF también es aplicable con el inventario completo de 210pp, ., pero ofre-
ce informacién limitada con solo tres puntos, la tasa de sedimentacién media estimada por este modelo es de (scr
=0,0439(11) cm/afio).

En la figura 6.11 izquierda, se muestran los resultados de la datacién obtenidos mediante los modelos CA,
CF y CFCS, también se recogen estos resultados en las tablas A.26, A.27 y A.28 en el anexo A. Los modelos se
comparan con el horizonte cronolégico del Bomb peak determinado por AMS, y todos ellos muestran una tendencia
consistente en las secciones superficiales. Se confirma la condensacién temporal en los primeros centimetros del
testigo, lo que explica la baja resolucién cronoldgica y afecta a todas las técnicas de dataciéon. También se observa la
alta incertidumbre en la edad debido al bajo inventario de 210pp,,. Sin embargo, los modelos de datacién por 210pp,
establecen un marco temporal de referencia para las secciones superficiales. Como ya se ha comentado, es posible
hacer una extrapolacién utilizando el modelo CFCS, se muestra en la figura 6.11 derecha y en el cuadro A.28, donde
los puntos experimentales corresponden a las secciones superficiales con sefial de ?!°Pby; (verde), mientras que
los valores extrapolados (azul) permiten prolongar la cronologia hacia capas mas profundas del testigo. Debido a
la falta de datos experimentales a mayores profundidades, seria prematuro considerar el modelo vélido en capas
mas profundas, ya que podria estar ocultando un cambio de tendencia desconocido. Por lo tanto, la medicién
independiente del testigo mediante AMS sera crucial para validar estos resultados.
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6.6.2. Resultados de la datacién por '“C utilizando OxCal
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Figura 6.12: Regresion de edad calibrada mediante OxCal a 20 frente a profundidad del testigo.

Las edades radiocarbodnicas se obtuvieron a partir de las mediciones AMS, tabla A.30, y fueron calibradas me-
diante el programa OxCal empleando la curva de referencia atmosférica IntCal20. Se calcularon las edades corres-
pondientes a cada profundidad utilizando un intervalo de confianza de 2¢. Los resultados que se muestran en la
figura se presentan a partir del centimetro 3, ya que en los niveles superiores la curva de calibracién asociada al
bomb peak (Bomb21NH?2) no permite resolver edades fiables; afortunadamente, este tramo superficial cuenta con el
control cronolégico independiente proporcionado por el 21°Pb.

A partir de las edades calibradas se realiz6 una regresién lineal ponderada por incertidumbre (edad frente a
profundidad, figura 6.12.

Ajuste:

y = —59,5(10) afio/cm - x + 1584(13)afio 1> = 0,749225  s4ps = 0,01681(28)cm /ario

Con el fin de estimar la tasa media de sedimentacién y comparar con la estimada independientemente mediante
210Pb con el fin de comprender el comportamiento del sistema. El ajuste muestra una pendiente alta, lo que indica
una tasa de sedimentacion (s 4515) extremadamente baja, incluso menor a las obtenidas por 210pp, 1o que es coherente
con la longevidad y el caracter estacional de la laguna, donde los periodos de exposiciéon y rehumectacién limitan
el aporte neto de material y favorecen la retrabajacion del sedimento superficial.
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6.6.3. Perspectiva global de los resultados de la datacion del testigo VF2501
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Figura 6.13: Representacion de los resultados disponibles para la datacion del testigo VF2501. En naranja los datos calculados
mediante el modelo CFCS de datacion por 2'°Pb, en verde los puntos extrapolados mediante el modelo CFCS. En morado el
Bomb peak determinado mediante F**C. En azul datos para la edad de la seccion determinados por AMS y calibrados mediante
el programa OxCal.

En la figura 6.13 se presentan todos los resultados obtenidos para la datacién del testigo. Se observa que las
tasas de sedimentacion difieren entre la zona mads reciente, donde se dispone de los modelos basados en 210pp, y
los niveles datados mediante *C, sin que se identifique una tendencia clara que permita establecer un modelo de
edad unificado. Las edades extrapoladas a partir del modelo CFCS no coinciden con las obtenidas mediante AMS,
lo que refuerza la idea de una acumulacion irregular.

El perfil de Cs, por su parte, aporta informacién limitada debido a la baja resolucién temporal del registro y a
la evidente migracién de este radiontclido, evidenciada por el desplazamiento de su maximo respecto al observado
en la F14C.

Si se considera vélida la tasa de sedimentacion calculada a partir de las edades calibradas con OxCal (s4ps =
0,01681(28) cm a~!), la secciéon correspondiente a z = 3 cm presenta una edad aproximada de 178 afios. Este
valor concuerda con el limite inferior del rango de edades estimado mediante 2!°Pb, lo que explicaria la escasez de
puntos con sefial detectable de 2Pb, en ese intervalo. Un estudio preliminar en la zona de las lagunas de Villafafila
determind que, si se considera que hay evidencias de la existencia de las lagunas desde hace mds de 5000 afios, y
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efectivamente dataciones mediante *C en la zona lo corroboran [74], y los sondeos que alcanzan el fondo de las
mismas son de 1,5 m, se obtendrfa una tasa méxima promediada de 0,3 mm/afio [72]; valor intermedio respecto a
lo determinado en este estudio.

sams = 0,01681(28) cm/afio < 0,03 cm/afio < scg = 0,0439(11) em/afio < scpcs = 0,083(41) cm/afio

En este sistema, asumir una sedimentacién constante no serfa adecuado, pues se identifican dos tramos con
distinta tasa de sedimentacién. En el mismo estudio [72], al estimar la tasa de sedimentacién a partir de la presencia
de plasticos, se obtienen 0,125 y 0,25 cm/afio: la primera es compatible con scpcs = 0,083(41), mientras que la
segunda apuntaria a episodios locales de acumulacién mds alta no capturados por el promedio.

Para trabajos futuros seria conveniente explorar ajustes mediante splines 0 modelos bayesianos que permitan
definir una curva edad-profundidad continua. No obstante, resultaria especialmente importante incrementar la
resolucién de muestreo (secciones de menor espesor) a fin de mejorar la precisién temporal y la capacidad interpre-
tativa del modelo cronolégico.



Capitulo 7

Conclusiones

El estudio realizado en la Laguna Salina Grande ha permitido obtener una primera aproximacién cronol6gi-
ca de los primeros 20 cm de sedimento mediante la dataciéon por 21°Pb, 137Cs y #C combinando las técnicas de
espectrometria gamma y AMS.

El muestreo de sedimento y la posterior caracterizaciéon de las muestras mostraron que la tasa de sedimentacion
en este sistema es extremadamente lenta. Las mediciones de 2!°Pb indicaron la presencia de inicamente tres sec-
ciones con sefal detectable de plomo en exceso (>'°Pbys), lo que implica que la mayor parte de dicho radiontclido
decae en los primeros centimetros del testigo. Este resultado se ve reforzado por las edades derivadas del *C, que
sefialan una tasa de sedimentacién muy baja, de aproximadamente 0,0168 cm/afio, evidenciando que secciones de
1 cm no son insuficientes para resolver cronologias de detalle en este ambiente.

El perfil de 137Cs, que habitualmente constituye un marcador cronolégico eficaz, no aporté informacién ttil en
este caso, debido tanto a la migracién postdeposicional del radiontclido como a la escasa resolucién temporal, que
impide identificar los picos asociados a eventos nucleares recientes.

En conjunto, los resultados confirman que la Laguna Salina Grande presenta una tasa de sedimentacién baja e
irregular y un comportamiento dindmico marcado por la alternancia de fases de inundacién y exposicion, las cuales
favorecen la retrabajacién del sedimento superficial y dificultan la preservacion de una estratigrafia continua. A ello
se suma una variabilidad en la composicién quimica y en la textura del sedimento, evidenciada por los perfiles de
actividad de los distintos radionticlidos analizados mediante espectrometria gamma.

A pesar de estas limitaciones, se ha conseguido establecer una primera aproximacién cronolégica del testigo, que
constituye una base sélida para estudios futuros orientados a definir con mayor precisién la evoluciéon sedimentaria
y ambiental de la laguna.

En investigaciones posteriores serd necesario desarrollar un modelo de edad que integre de forma coherente las
diferentes lineas de evidencia (21°Pb, 137Cs y 1*C) y aumentar la resolucién de muestreo, con el fin de mejorar la
definicién temporal del registro sedimentario y avanzar en la comprensién de la evolucién ambiental de la laguna.
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Capitulo 8

Conclusions

The study conducted at Laguna Salina Grande has provided a first chronological approximation of the upper 20
cm of sediment through the dating of 2°Pb, 137Cs, and *C, combining gamma spectrometry and AMS techniques.

Sediment sampling and subsequent characterization of the samples revealed that the sedimentation rate in this
system is extremely slow. Measurements of 21°Pb indicated the presence of only three sections with a detectable
signal of excess lead (*°Pbys), implying that most of this radionuclide decays within the uppermost centimeters
of the core. This result is further supported by the *C-derived ages, which indicate a very low sedimentation
rate of approximately 0.0168 cm yr—!, demonstrating that 1 cm sections are insufficient to resolve high-resolution
chronologies in this environment.

The 137Cs profile, which is typically an effective chronological marker, did not provide useful information in this
case due to both post-depositional migration of the radionuclide and the low temporal resolution, which prevents
identification of peaks associated with recent nuclear events.

Overall, the results confirm that Laguna Salina Grande exhibits a very low sedimentation rate and a dynamic
behavior characterized by alternating flooding and exposure phases. These processes promote reworking of the
surface sediment and hinder the preservation of a continuous stratigraphy. Additionally, a marked variability in
chemical composition and sediment texture is observed, as evidenced by the activity profiles of the various radio-
nuclides analyzed through gamma spectrometry.

Despite these limitations, a first chronological framework for the core has been established, providing a solid
basis for future studies aimed at more precisely defining the sedimentary and environmental evolution of the la-
goon.

Future research should focus on developing an age—-depth model that coherently integrates the different lines
of evidence (*'°Pb, '%7Cs, and *C) and on increasing the sampling resolution, in order to improve the temporal
definition of the sedimentary record and advance the understanding of the lagoon’s environmental evolution.
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Anexo A

Tablas e imagenes adicionales al capitulo

A.1. CAPITULO 5: PREPARACION DE MUESTRAS

A.1.1. Imagenes preparacion de muestras de sedimento para espectrometria gamma

Figura A.1: Izquierda, muestras en papel de aluminio introducidas en crisol de secado durante su estancia en estufa. Derecha,
muestra seca. Imdgenes propias.
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Figura A.2: Proceso de disgregacion y molido de sedimento mediante mortero de Agata. Imdgenes propias.

A.1.2. Imagenes preparaciéon de muestras de agua para espectrometria gamma

. .. e 2w

Figura A.3: Izquierda, resto de muestra de agua tras evaporacién. Derecha, resto de muestra de agua tras digestion acida.
Imdgenes propias.
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Figura A.4: De izquierda a derecha: muestra cristalina tras secado en estufa, molienda de sales, muestra sellada. Imdgenes
propias.

A.1.3. Imagenes de la preparacién de muestras de sedimento para AMS

Figura A.5: A la izquierda Variolsotope Select (Elementar). A la derecha carrusel de insercion de muestras. Imdgenes propias.
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Figura A.7: Izquierda, muestras en el interior del desecador. Derecha, desecador lleno con HCI y sellado en el horno. Imdgenes
propias.
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Figura A.9: Izquierda, muestras ya fumigadas, prensa y Eppendorf. Derecha pastilla reencapsulada y prensada. Imdgenes
propias.

Figura A.10: Comparacion de muestra correctamente prensada con muestras que atascaron el carrusel del EA. Imagen propia.
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Figura A.11: Izquierda, muestras grafitizadas, cada una se encuentra dentro del tubo de vidrio correspondiente. Derecha,
sistema neumdtico para el prensado de los cdtodos de ion plus. Imdgenes propias.

Figura A.12: Izquierda, esferas de prensado, sistema que inmoviliza el cdtodo para su prensado, el cdtodo se encuentra dentro.
Derecha, muestras preparadas y envasadas al vacio esperando el momento de su medida.
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Figura A.13: Muestras ensambladas en el carrusel del acelerador MICADAS, listas para su medida. Imagen propia.

A.1.4. Preparacion de muestras sedimentarias para espectrometria gamma

Identificacién | Z (cm) | mg(g) | ms(g) | Magua(g) | mu/ms(g) %C

VF2501-0-1 0-1 29,428 26,691 2,737 1,102544(56) | 0,000056
VEF2501-1-2 1-2 25,055 22,318 2,737 1,122636(67) | 0,000067
VEF2501-2-3 2-3 27,995 25,258 2,737 1,108362(59) | 0,000059
VEF2501-3-4 3-4 31,340 28,603 2,737 1,095689(52) | 0,000052
VEF2501-4-5 4-5 32,823 30,086 2,737 1,090973(49) | 0,000049
VF2501-5-6 5-6 34,396 31,659 2,737 1,086453(47) | 0,000047
VF2501-6-7 67 33,883 31,146 2,737 1,087876(47) | 0,000047
VEF2501-7-8 7-8 31,042 28,305 2,737 1,096697(52) | 0,000052
VEF2501-8-9 8-9 34,687 | 31,950 2,737 1,085665(46) | 0,000046

VF2501-9-10 9-10 30,971 28,234 2,737 1,096940(53) | 0,000053
VF2501-10-11 10-11 35,147 32,410 2,737 1,084449(46) | 0,000046
VF2501-11-12 11-12 32,842 30,105 2,737 1,090915(49) | 0,000049
VF2501-12-13 12-13 30,756 28,019 2,737 1,097684(53) | 0,000053
VF2501-13-14 13-14 32,761 30,024 2,737 1,091160(49) | 0,000049
VF2501-14-15 14-15 33,769 31,032 2,737 1,088199(48) | 0,000048
VEF2501-15-16 15-16 33,922 31,185 2,737 1,087767(47) | 0,000047
VF2501-16-17 16-17 | 35,895 33,158 2,737 1,082544(44) | 0,000044
VF2501-17-18 17-18 36,041 33,304 2,737 1,082182(44) | 0,000044
VF2501-18-19 18-19 35,096 32,359 2,737 1,084582(46) | 0,000046
VEF2501-19+ 19+ 11,686 8,949 2,737 1,30584(18) 0,00018
Incertidumbre —_— 0,001 0,001 0,001 —_ _

Cuadro A.1: Datos aportados del muestreo sobre la profundidad, masa himeda (mp), seca (mg) y de agua (Mmagya), relacion
masa hiimeda - masa seca y el contenido en carbono de cada una de las secciones del testigo.
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A.1.6. Preparacién de muestras sedimentarias para medida por AMS

Identificacion Cédigo muestra Mgypy (M) Mgypo (M) Myyestra (M)
VF2501-0-1 1532.1.1 128,38 125,31 253,69
1532.1.2 128,48 126,23 254,71
1532.1.3 124,07 124,42 248,49
VF2501-1-2 1533.2.1 128,43 127,74 256,17
1533.2.2 126,34 128,24 254,58
1533.2.3 125,91 124,46 250,37
VF2501-2-3 1534.1.1 126,96 125,16 252,12
1534.1.2 123,31 126,20 249,51
1534.1.3 127,12 127,64 254,76
VE2501-3-4 1535.1.1 123,15 123,62 246,77
1535.1.2 123,44 124,10 247,54
1535.1.3 127,53 128,24 255,77
VF2501-4-5 1536.1.1 123,93 127,60 251,53
1536.1.2 125,38 129,13 254,51
1536.1.3 127,49 126,71 254,20
VF2501-5-6 1537.2.1 127,27 128,80 256,07
1537.2.2 122,64 128,62 251,26
1537.2.3 125,15 125,90 251,05
VF2501-6-7 1538.1.1 126,34 128,94 255,28
1538.1.2 128,14 126,70 254,84
1538.1.3 126,67 125,38 252,05
VE2501-7-8 1539.1.1 126,76 127,20 253,96
1539.1.2 126,92 124,16 251,08
1539.1.3 128,07 128,60 256,67
VF2501-8-9 1540.1.1 126,05 122,38 248,43
1540.1.2 124,06 124,99 249,05
1540.1.3 129,54 128,59 258,13
VF2501-9-10 1541.2.1 126,54 127,98 254,52
1541.2.2 128,61 121,94 250,55
1541.2.3 126,65 125,49 252,14
VF2501-10-11 1542.1.1 126,43 122,95 249,38
1542.1.2 124,74 128,45 253,19
1542.1.3 125,02 126,79 251,81
VF2501-11-12 1543.1.1 129,59 127,39 256,98
1543.1.2 122,86 129,09 251,95
1543.1.3 124,25 127,44 251,69
VF2501-12-13 1544.1.1 126,57 126,41 252,98
1544.1.2 126,24 128,96 255,20
1544.1.3 127,38 129,11 256,49
VF2501-13-14 1545.2.1 129,09 124,14 253,23
1545.2.2 123,79 122,65 246,44
1545.2.3 124,76 122,50 247,26
VF2501-14-15 1546.1.1 122,45 126,39 248,84
1546.1.2 127,86 123,22 251,08
1546.1.3 127,34 129,41 256,75
VF2501-15-16 1547.1.1 125,80 128,10 253,90
1547.1.2 125,88 126,57 252,45
1547.1.3 124,80 129,39 254,19
VF2501-16-17 1548.1.1 126,89 123,41 250,30
1548.1.2 122,04 129,76 251,80
1548.1.3 126,63 125,80 252,43
VF2501-17-18 1549.1.1 123,44 129,75 253,19
1549.1.2 124,93 124,31 249,24
1549.1.3 123,98 130,89 254,87
VF2501-18-19 1550.2.1 126,04 128,31 254,35
1550.2.2 125,93 130,67 256,60
1550.2.3 122,80 125,08 247,88
VF2501-19+ 1550.1.1 130,48 121,53 252,01
1550.1.2 123,39 123,52 246,91
1550.1.3 121,26 130,60 251,86
Incertidumbre —_— 0,01 0,01 0,01

Cuadro A.7: Se muestra el cédigo de cada réplica y la masa de cada submuestra (g1, Mgypy) asi como la masa total de cada

muestra Myyestra--
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A.1.7. Preparacién de muestras estandar y blancos

Identificacién | Acetanilidas (mg) | Identificacién | OXII (mg) | Identificacién | Pha (mg)
Al 3,28 1002.6.47 5,25 1308.1.174 1,63
A2 1,92 1002.6.48 5,03 1308.1.175 1,77
A3 2,44 1002.6.49 5,30 1308.1.176 1,73
A4 2,23 1002.6.50 5,34 1308.1.177 1,59
A5 2,10 1002.6.51 5,43 1308.1.178 1,85
A6 3,03 1002.6.52 5,18 1308.1.179 1,59
A7 2,45 1002.6.53 5,56 1308.1.180 1,66
A8 2,19
A9 3,07
A10 2,02
All 2,06
A12 2,44

Incertidumbre 0,01 — 0,01 — 0,01

Cuadro A.8: Masas para acetanilida, dcido oxdlico estandar y dcido ftdlico.

A.2. CAPITULO 6: MARCHA EXPERIMENTAL Y RESULTADOS

A.21.

Imagenes adicionales a la verificacién de la eficiencia del pico 46,54 KeV

Figura A.14: Izquierda, recipiente pldstico. Derecha, pignémetro. Imdgenes propias.
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Figura A.15: Izquierda, fuente marcada seca sin disgregar. Derecha, fuente marcada seca disgregada. Imdgenes propias.

A.2.2. Resultados para el andlisis quimico de testigo sedimentario

Oxido 0-1cm | 4-5cm | 7-8 cm Elemento | 0-1cm | 4-5cm | 7-8 cm
Na,O 0,65 1,01 1,39 Li 28,23 94,98 | 118,01
MgO 0,41 0,38 0,51 S 405,26 | 213,21 | 192,81
Al,O3 5,78 8,68 10,84 \Y 28,70 95,45 | 113,44
P,05 0,07 0,10 0,10 Cr 23,61 74,95 86,03
KO 2,15 3,00 3,33 Co 5,79 14,56 16,42
CaO 1,21 0,59 0,40 Ni 12,65 33,96 35,23
TiO, 0,38 0,61 0,72 Cu 12,39 24,28 27,31
MnO 0,05 0,07 0,06 Zn 338,86 | 205,72 | 167,95
Fe;O3 1,74 5,41 6,35 As 11,73 22,47 24,65
SiO, 54,06 39,63 34,29 Rb 88,95 42,12 45,24
M.V. 3,61 8,41 9,58 Sr 200,25 | 134,97 | 121,21
unidades Yo % Yo unidades | (ppm) | (ppm) | (ppm)

Elemento | 0-1cm | 4-5cm | 7-8 cm

Zr 129,13 | 103,59 | 122,14

Cd 0,06 0,12 0,15

Sb 0,97 2,01 2,19

Cs 3,56 7,63 8,83

Ba 540,26 | 532,25 | 596,46

Pb 28,68 36,44 38,72

Th 8,82 6,54 8,11

U 2,18 2,14 2,46

unidades | (ppm) | (ppm) | (ppm)

Cuadro A.9: Resultados de composicién quimica (6xidos, %) y elementos traza (ppm, bloques I y II) de las muestras.
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A.2.3. Eficiencia MC con parafina segln energia para el sistema Mazinger

Eficiencia VF2501-0-1

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.159581 0.00354660
40.090 0.211562 0.00518924
46.539 0.237515 0.00432564
59.541 0.266152 0.00167027
88.035 0.278110 0.00382107
122.062 | 0.263294 0.00199677
136.475 | 0.252993 0.00400962
165.858 | 0.226456 0.00200701

218.120 | 0.183941 0.00278470
391.699 | 0.102647 0.00088987
440.450 | 0.0916340 0.00125916
514.005 | 0.0794367 0.00067139
661.658 | 0.0631917 0.00049443
834.849 | 0.0518045 0.00009442
898.043 | 0.0486878 0.00025228

1115.546 | 0.0403558 0.00011447

1173.227 | 0.0387069 0.00015409

1332.499 | 0.0347348 0.00013792

Cuadro A.10: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.

Eficiencia VF2501-1-2

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.159314 0.00354067
40.090 0.211300 0.00518283
46.539 0.237174 0.00431945
59.541 0.265756 0.00166785
88.035 0.277781 0.00381657
122.062 0.262982 0.00199445
136.475 0.252724 0.00400537
165.858 0.226245 0.00200516

218.120 0.183785 0.00278235
391.699 0.102584 0.00088933
440.450 | 0.0915762 0.00125837
514.005 | 0.0793857 0.00067097
661.658 | 0.0631500 0.00049411
834.849 | 0.0517781 0.00009439
898.043 | 0.0486617 0.00025215

1115.546 | 0.0403429 0.00011444

1173.227 | 0.0387092 0.00015410

1332.499 | 0.0347192 0.00013787

Cuadro A.11: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.
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Eficiencia VF2501-2-3

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160745 0.00357242
40.090 0.212910 0.00522224
46.539 0.238871 0.00435026
59.541 0.267643 0.00167940
88.035 0.279585 0.00384124
122.062 | 0.264601 0.00200652
136.475 | 0.254205 0.00402876
165.858 | 0.227494 0.00201612

218.120 | 0.184682 0.00279587
391.699 | 0.103052 0.00089334
440.450 | 0.0919193 0.00126307
514.005 | 0.0796707 0.00067334
661.658 | 0.0633646 0.00049576
834.849 | 0.0519203 0.00009457
898.043 | 0.0487851 0.00025276

1115.546 | 0.0404551 0.00011471

1173.227 | 0.0388134 0.00015448

1332.499 | 0.0347962 0.00013815

Cuadro A.12: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.

Eficiencia VF2501-3-4

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160408 0.00356493
40.090 0.212482 0.00521176
46.539 0.238535 0.00434414
59.541 0.267207 0.00167674
88.035 0.279191 0.00383585
122.062 0.264316 0.00200440
136.475 0.253877 0.00402357
165.858 0.227153 0.00201313

218.120 0.184488 0.00279294
391.699 0.102937 0.00089235
440.450 | 0.0918373 0.00126194
514.005 | 0.0796117 0.00067285
661.658 | 0.0633174 0.00049539
834.849 | 0.0518916 0.00009453
898.043 | 0.0487582 0.00025263

1115.546 | 0.0404269 0.00011464

1173.227 | 0.0387858 0.00015438

1332.499 | 0.0347750 0.00013807

Cuadro A.13: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.
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Eficiencia VF2501-4-5

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160592 0.00356902
40.090 0.212742 0.00521813
46.539 0.238740 0.00434787
59.541 0.267505 0.00167856
88.035 0.279452 0.00383942
122.062 | 0.264490 0.00200569
136.475 | 0.254110 0.00402725
165.858 | 0.227389 0.00201520

218.120 | 0.184603 0.00279468
391.699 | 0.103020 0.00089307
440.450 | 0.0919047 0.00126286
514.005 | 0.0796427 0.00067311
661.658 | 0.0633449 0.00049561
834.849 | 0.0519116 0.00009455
898.043 | 0.0487771 0.00025272

1115.546 | 0.0404488 0.00011469

1173.227 | 0.0387987 0.00015443

1332.499 | 0.0347896 0.00013812

Cuadro A.14: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.

Eficiencia VF2501-5-6

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160785 0.00357330
40.090 0.212950 0.00522321
46.539 0.238968 0.00435201
59.541 0.267724 0.00167990
88.035 0.279689 0.00384265
122.062 0.264684 0.00200714
136.475 0.254276 0.00402987
165.858 0.227556 0.00201667
218.120 0.184719 0.00279643
391.699 0.103074 0.00089354
440.450 | 0.0919437 0.00126340
514.005 | 0.0796883 0.00067349
661.658 | 0.0633780 0.00049586
834.849 | 0.0519384 0.00009459
898.043 | 0.0487909 0.00025279
1115.546 | 0.0404542 0.00011471
1173.227 | 0.0388216 0.00015451
1332.499 | 0.0348026 0.00013817

Cuadro A.15: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.
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Eficiencia VF2501-6-7

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160942 0.00357678
40.090 0.213125 0.00522751
46.539 0.239120 0.00435477
59.541 0.267894 0.00168094
88.035 0.279889 0.00384540
122.062 | 0.264828 0.00200821
136.475 | 0.254443 0.00403251
165.858 | 0.227682 0.00201777

218.120 | 0.184808 0.00279777

391.699 | 0.103118 0.00089391
440.450 | 0.0919787 0.00126388
514.005 | 0.0797077 0.00067365
661.658 | 0.0633910 0.00049596
834.849 | 0.0519631 0.00009462
898.043 | 0.0488071 0.00025287

1115.546 | 0.0404743 0.00011475

1173.227 | 0.0388369 0.00015456

1332.499 | 0.0348066 0.00013818

Cuadro A.16: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.

Eficiencia VF2501-7-8

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.161153 0.00358147
40.090 0.213428 0.00523494
46.539 0.239463 0.00436101
59.541 0.268269 0.00168324
88.035 0.280253 0.00385038
122.062 0.265107 0.00201030
136.475 0.254690 0.00403641
165.858 0.227956 0.00202018
218.120 0.184978 0.00280033
391.699 0.103211 0.00089470
440.450 | 0.0920610 0.00126500
514.005 | 0.0797602 0.00067408
661.658 | 0.0634283 0.00049625
834.849 | 0.0519911 0.00009465
898.043 | 0.0488480 0.00025307
1115.546 | 0.0404842 0.00011478
1173.227 | 0.0388509 0.00015462
1332.499 | 0.0348260 0.00013825

Cuadro A.17: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.



ANEXO A. TABLAS E IMAGENES ADICIONALES AL CAPITULO

XXIII

Eficiencia VF2501-8-9

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160437 0.00356557
40.090 0.212527 0.00521285
46.539 0.238577 0.00434492
59.541 0.267269 0.00167711
88.035 0.279260 0.00383680
122.062 | 0.264371 0.00200480
136.475 | 0.253945 0.00402464
165.858 | 0.227209 0.00201362

218.120 | 0.184516 0.00279337
391.699 | 0.102958 0.00089254
440.450 | 0.0918523 0.00126215
514.005 | 0.0796153 0.00067288
661.658 | 0.0633223 0.00049543
834.849 | 0.0518973 0.00009454
898.043 | 0.0487653 0.00025266

1115.546 | 0.0404306 0.00011465

1173.227 | 0.0387920 0.00015440

1332.499 | 0.0347826 0.00013810

Cuadro A.18: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.

Eficiencia VF2501-10-11

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160873 0.00357525
40.090 0.213056 0.00522582
46.539 0.239113 0.00435465
59.541 0.267886 0.00168090
88.035 0.279916 0.00384577
122.062 0.264847 0.00200836
136.475 0.254438 0.00403244
165.858 0.227711 0.00201802

218.120 0.184819 0.00279794
391.699 0.103132 0.00089403
440.450 | 0.0919980 0.00126414
514.005 | 0.0797143 0.00067370
661.658 | 0.0633917 0.00049597
834.849 | 0.0519645 9.462e-05
898.043 | 0.0488125 0.00025290

1115.546 | 0.0404744 0.00011475

1173.227 | 0.0388373 0.00015457

1332.499 | 0.0348102 0.00013820

Cuadro A.19: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.
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Eficiencia VF2501-11-12

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.160745 0.00357242
40.090 0.212910 0.00522224
46.539 0.238871 0.00435026
59.541 0.267643 0.00167940
88.035 0.279585 0.00384124
122.062 | 0.264601 0.00200652
136.475 | 0.254205 0.00402876
165.858 | 0.227494 0.00201612

218.120 | 0.184682 0.00279587

391.699 | 0.103052 0.00089334
440.450 | 0.0919193 0.00126307
514.005 | 0.0796707 0.00067334
661.658 | 0.0633646 0.00049576
834.849 | 0.0519203 9.457e-05
898.043 | 0.0487851 0.00025276

1115.546 | 0.0404551 0.00011471

1173.227 | 0.0388134 0.00015448

1332.499 | 0.0347962 0.00013815

Cuadro A.20: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.

Eficiencia VF2501-12-13

E(KeV) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 0.161202 0.00358255
40.090 0.213323 0.00523236
46.539 0.239244 0.00435702
59.541 0.267904 0.00168101
88.035 0.279788 0.00384402
122.062 0.264747 0.00200761
136.475 0.254351 0.00403105
165.858 0.227600 0.00201705

218.120 0.184759 0.00279702

391.699 0.103091 0.00089367
440.450 | 0.0919473 0.00126345
514.005 | 0.0797023 0.00067360
661.658 | 0.0633869 0.00049593
834.849 | 0.0519407 9.45%¢-05
898.043 | 0.0488070 0.00025287

1115.546 | 0.0404546 0.00011471

1173.227 | 0.0388220 0.00015451

1332.499 | 0.0348008 0.00013816

Cuadro A.21: Eficiencias MC con parafina con sus incertidumbres asociadas.
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A.2.4. Espectros del testigo VF2501 analizados mediante el programa Galea
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Figura A.16: Espectro VF2501-0-1 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.17: Espectro VF2501-1-2 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.18: Espectro VF2501-2-3 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.19: Espectro VF2501-3-4 completo en Galea tras la identificacion y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.

Figura A.20: Espectro VF2501-4-5 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.

Figura A.21: Espectro VF2501-5-6 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.22: Espectro VF2501-6-7 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.23: Espectro VF2501-7-8 completo en Galea tras la identificacion y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.

Figura A.24: Espectro VF2501-8-9 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los

picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.25: Espectro VF2501-8-9-Marcado, detalle del pico de 46,54 KeV. En azul el fondo continuo y los picos de fondo. En

rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada pico, en negro puntos
que no participan en el ajuste. Imagen propia.

Figura A.26: Espectro VF2501-10-11 completo en Galea tras la identificacion y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y

los picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.27: Espectro VF2501-11-12 completo en Galea tras la identificacion y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y

los picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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Figura A.28: Espectro VF2501-12-13 completo en Galea tras la identificacion y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y
los picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.

A.2.5. Resultados de l1a medida del testigo VF2501 por espectrometria gamma

Identificacion
VF2501-0-1
VEF2501-1-2
VF2501-2-3
VF2501-3-4
VF2501-4-5
VF2501-5-6
VF2501-6-7
VF2501-7-8
VF2501-8-9

VF2501-10-11

VF2501-11-12

VF2501-12-13

210Pb (Bq)
0,741(18)
0,587(17)
0,570(18)
0,632(18)
0,676(33)
0,685(17)
0,590(15)
0,588(16)
0,623(16)
0,606(23)
0,457(23)
0,556(22)

214Pb (B q)
0,6228(79)
0,5177(52)
0,529(14)
0,7450(68)
0,811(29)
0,8962(97)
0,8135(50)
0,740(14)
0,7930(71)
0,7840(91)
0,724(12)
0,778(15)

Tiempo (s)
418962
368448
341496
443623
345696
525962
594442
529628
606053
261020
252566
264331

226 Ra (B q)
0,726(33)
0,553(27)
0,599(29)
0,814(35)
0,859(70)
0,913(53)
0,790(34)

137CS (Bq)
0,0145(11)
0,0182(12)
0,0193(13)
0,0277(14)
0,0226(15)
0,0104(10)
0,00794(92)
0,746(35) | 0,00386(87)
0,797(41) | 0,00543(86)
0,794(45) —

0,724(50)
0,832(53)

Cuadro A.22: Medidas de la actividad de radioniiclidos de interés.

Identificacién | Tiempo (s) | K (Bq) | ’U(Bq) | *°U(Bq) | **Ra(Bq) | ***Ra(Bq)

VE2501-0-1 418962

VE2501-1-2
VE2501-2-3
VE2501-3-4
VEF2501-4-5
VE2501-5-6
VE2501-6-7
VE2501-7-8
VEF2501-8-9
VEF2501-10-11
VE2501-11-12
VEF2501-12-13

368448
341496
443623
345696
525962
594442
529628
606053
261020
252566
264331

10,61(15)
10,75(15)
13,25(18)
17,90(23)
19,81(27)
21,45(26)
21,83(26)
21,03(26)
21,86(26)
21,56(28)
21,28(30)
21,21(28)

0,376(32)
0,295(14)
0,287(27)
0,430(23)
0,610(11)
0,510(61)
0,552(34)
0,557(33)
0,567(50)
0,504(28)
0,404(38)
0,517(38)

0,0176(13)
0,01367(62)
0,0134(10)
0,0194(10)
0,0272(38)
0,0234(27)
0,0257(13)
0,0257(13)
0,0265(19)
0,0232(13)
0,0189(17)
0,0238(17)

0,563(13)
0,4284(83)
0,539(18)
0,859(13)
0,950(65)
1,0368(14)
1,066(14)
1,003(14)
1,061(14)
1,064(13)
1,040(17)
1,032(21)

0,708(75)
0,5511(64)
0,6885(80)
1,0501(94)
1,197(12)
1,298(12)
1,290(12)
1,228(11)
1,301(12)
1,305(13)
1,301(12)
1,266(12)

Cuadro A.23: Medidas de la actividad de radioniiclidos de interés.
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Identificacién | 21°Pb (Bq/kg) | >'“Pb (Bq/kg) | **°Ra (Bq/kg) | >'Pb,; (Bq/kg) | '¥Cs (Bq/kg)
VF2501-0-1 39,90(97) 33,53(43) 39,1(18) 6,4(11) 0,781(59)
VF2501-1-2 31,60(92) 27,87(28) 29,8(15) 3,7(10) 0,980(65)
VF2501-2-3 30,72(97) 28,51(75) 32,3(16) 2,2(12) 1,040(70)
VF2501-3-4 34,06(97) 40,14(37) 43,8(19) — 1,493(75)
VF2501-4-5 36,42(178) 43,70(156) 46,3(38) — 1,218(81)
VF2501-5-6 36,91(92) 48,29(52) 49,2(28) — 0,560(54)
VF2501-6-7 31,79(81) 43,84(29) 42,6(18) — 0,428(50)
VF2501-7-8 31,68(86) 39,87(75) 40,2(19) — 0,208(47)
VF2501-8-9 33,58(86) 42,74(38) 43,0(22) — 0,293(46)

VF2501-10-11 32,6(12) 42,28(49) 42,8(24) — —

VF2501-11-12 24,6(12) 38,98(65) 39,0(27) — —

VF2501-12-13 29,9(12) 41,94(10) 44,9(29) — —

Cuadro A.24: Actividades especificas de radioniiclidos de interés.

Muestra K (Bq/kg) | 2’U (Bq/kg) | 2U (Bq/kg) | **®Ra (Bq/kg) | ?**Ra (Bq/kg)
VF2501-0-1 571,3(81) 20,25(172) 0,95(07) 30,31(70) 38,12(40)
VF2501-1-2 578,7(81) 15,88(75) 0,736(33) 23,06(45) 29,67(34)
VF2501-2-3 714,2(97) 15,5(15) 0,722(54) 29,05(97) 37,11(42)
VF2501-3-4 965(12) 23,2(12) 1,05(05) 46,29(70) 56,58(51)
VF2501-4-5 1067(15) 32,9(06) 1,47(20) 51,19(350) 64,50(65)
VF2501-5-6 1156(14) 27,4(33) 1,261(145) 55,87(75) 69,94(65)
VF2501-6-7 1176(14) 29,7(18) 1,385(70) 57,44(75) 69,51(65)
VF2501-7-8 1133(14) 30,0(18) 1,385(70) 54,04(75) 66,2(65)
VF2501-8-9 1178(14) 30,6(27) 1,428(102) 57,18(75) 70,12(65)

VF2501-10-11 1162(15) 27,2(15) 1,251(70) 57,38(70) 70,37(70)
VF2501-11-12 1151(16) 21,7(20) 1,017(92) 55,99(92) 70,04(65)
VF2501-12-13 1143(15) 27,8(20) 1,283(92) 55,6(11) 68,25(65)

Cuadro A.25: Actividades especificas de radioniiclidos de interés.
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A.2.6. Comportamiento lineal espesor masico frente a profundidad
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Figura A.29: Representacidn del espesor mdsico, o masa media acumulada bajo la seccion (M), frente a la profundidad(z).

A.2.7. Resultados modelos de datacién por ?!°Pb

| MODELO CA | |
Edad estimada
VFE2501-0-1 0(4) afios
VF2501-1-2 17(9) afios
VE2501-2-3 34(18) afios

Cuadro A.26: Resultados integrados de depdsito, flujo, edad y tasa de acumulacion.

MODELO CRS

Depésito total de 210pp 20,8(32) Bq/ m?
Flujo 0,6485(54) Bq/m?Zafio
Edad estimada experimental

VE2501-0-1 0(3) afios
VF2501-1-2 23(5) afios
VE2501-2-3 55(15) afios

Tasa de acumulacién de masa

VEF2501-0-1 0,05271(29) g/cm?afio
VF2501-1-2 0,05272(29) g/cm?afio
VF2501-2-3 0,05266(29) g/cm?afio

Cuadro A.27: Resultados integrados de depdsito, flujo, edad y tasa de acumulacion.
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MODELO CFCS

Actividad especifica Cy
Tasa de acumulacion

10,82(3,72) Bq/kg

0,099(0,042) g / cm?afio

Flujo 1,07(59) Bq/m?afio
Edad estimada experimental

VF2501-0-1 17(7) afios
VF2501-1-2 34(14) afios
VF2501-2-3 51(21) afios
Edad estimada por extrapolacién

VE2501-3-4 69(29)arios
VEF2501-4-5 86(36)arios
VF2501-5-6 103(43)anos
VEF2501-6-7 120(76)afios
VF2501-7-8 137(50)afios
VF2501-8-9 154(65) afios

Cuadro A.28: Resultados integrados de depdsito, flujo, edad y tasa de acumulacion.
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Figura A.30: Representacion del logaritmo neperiano de la condentracién frente a espesor mdsico,ajuste lineal ponderado por

su incertidumbre.
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A.2.8. Resultados andlisis del testigo VF2501 y muestras estandar mediante EA
No. | Weight [mg] [ Name Method N Area| C Area| N [%]| C[%]| C/N ratio| N Factor| C Factor| N Blank| C Blank|Memo [Info Date  Time

1 1.0000| Runin G_80s 1327 0 2.82( 0.00 0.0000 1.0428 1.0559 38 0 Cnp |09.10.20250...

2 1.0000| Runin G_80s 95 0 0.16| 0.00 0.0000 1.0428 1.0559 38 0 Cnp,...| 09.10.2025 1...

3 1.0000| Runln G_80s 64 0 0.09| 0.00 0.0000 1.0428 1.0559 38 0 Cnp,...1 09.10.2025 1...

4 1.0000 | Blank G_80s 52 23| 0.00| 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 52 23 09.10.2025 1...

5 1.0000 | Blank G_80s 60 o[ 0.00/ 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 60 0 09.10.2025 1...

6 1.0000 | Blank G_80s 0 16| 0.00| 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 0 16 09.10.2025 1...

7 2.0200 | acetanilide G_80s 10260| 49 954| 10.36( 71.09 6.8620| 0.9865| 1.0007 38 0 09.10.2025 1...

8 2.0600 | acetanilide G_80s 10330| 50422| 10.36| 71.09 6.8620 0.9992 1.0107 38 0 09.10.2025 1...

9 2.4400 | acetanilide G_80s 10697| 52147| 10.36| 71.09 6.8620| 1.1428| 1.1563 38 0 09.10.2025 1...
10 1.0000| Runin G_80s 80 o[ 0.12| 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 38 0 Cnp,...[ 09.10.2025 1...
11 1.0000| RunIn G_80s 52 0 0.06| 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 38 0 Cnp,...[ 09.10.2025 1...
12 126.5700 | First-1544.1.1 G_80s 6348| 25310 0.11| 0.61 5.6609 1.0428 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
13 126.4100|1544.1.1 G_80s 5871| 23009| 0.10f 0.55 5.5495| 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
14 1.0000| Runln G_80s 86 18 0.14| 0.00 0.0000 1.0428 1.0559 38 0 Nu,Cu| 09.10.2025 1...
15 123.7900 | First-1545.2.2 G_80s 5900| 22601| 0.10| 0.56 5.4213| 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
16 122.6500(1545.2.2 G_80s 5793| 22490| 0.10| 0.56 5.4938| 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
17 1.0000| Runin G_80s 30 25| 0.00| 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 38 0 Cu 09.10.2025 1...
18 127.8600 | First-1546.1.2 G_80s 5511 21337 0.09| 0.51 5.4697 1.0428 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
19 123.2200|1546.1.2 G_80s 5494 20495 0.10 0.50 5.2622 1.0428 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
20 1.0000| RunIn G_80s 81 15| 0.13| 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 38 0 Nu,Cu|09.10.2025 1...
21 125.8800| First-1547.1.2 G_80s 5215| 18706 0.09| 0.45 5.0427 1.0428 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
22 126.5700|1547.1.2 G_80s 5399| 18875| 0.09| 0.45 49166 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
23 1.0000| RunIn G_80s 53 27 0.07| 0.00 0.0000 1.0428 1.0559 38 0 Nu,Cu| 09.10.2025 1...
24 122.0400/| First-1548.1.2 G_80s 4717| 16 371 0.08| 0.40 4.8538 1.0428 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
25 129.7600|1548.1.2 G_80s 5140| 18611| 0.09| 043 5.0904| 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
26 1.0000| RunIn G_80s 39 12| 0.03| 0.00 0.0000| 1.0428| 1.0559 38 0 Nu,Cu|09.10.2025 1...
27 123.9800 | First-1549.1.3 G_80s 4836| 18726 0.08 0.46 5.4470| 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
28 130.8900|1549.1.3 G_80s 4304| 16698 0.07| 0.38 5.4327| 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
29 1.0000| Runln G_80s 77 197 0.12| 0.00 0.0000 1.0428 1.0559 38 0 Nu,Cu| 09.10.2025 1...
30 125.9300 | First-1550.2.2 G_80s 4997| 17 841 0.09| 043 5.0104 1.0428 1.0559 38 0 09.10.2025 1...
31 130.6700|1550.2.2 G_80s 4865| 17485 0.08 0.40 5.0404| 1.0428| 1.0559 38 0 09.10.2025 1...

Figura A.31: Resultado de la preparacion de muestras sedimentarias mediante EA. El cédigo de equivalencia de las muestras
se detallaba en tabla A.7.
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No. | Weight [mg] | Name Method N Area| C Area| N [%]| C[%]| C/N ratio| N Factor| C Factor| N Blank| C Blank|Memo |[Info Date  Time
1 1.0000 | Runin G_80s 223 o[ 039 0.00 0.0000{ 0.9757| 0.9808 46 0 Cnp,...[ 08.10.2025 1...
2 1.0000 | Runin G_80s 53 0 0.04( 0.00 0.0000{ 0.9757| 0.9808 46 0 Cnp,...[ 08.10.2025 1...
3 1.0000 | RunIn G_80s 70 28 0.08| 0.00 0.0000 0.9757 0.9808 46 0 Nu,Cu| 08.10.2025 1...
4 126.3400 | First-1533.2.2 G_80s 2572| 12844 0.04| 0.28 6.8935 0.9757 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
5 128.2400 | First-1533.2.2 G_80s 55 0 0.00( 0.00 0.0000{ 0.9757| 0.9808 46 0 Cnp,...[ 08.10.2025 1...
6 125.9100(1533.2.2 G_80s 4560( 23439| 0.07| 053 7.2515| 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
7 1.0000 | Runin G_80s 28 0 0.00( 0.00 0.0000|{ 0.9757| 0.9808 46 0 Cnp |08.10.20251...
8 122.6400 | First-1537.2.2 G_80s 6614| 26786 0.11| 0.62 5.7244 0.9757 0.9808 46 0 08.10.20251...
9 128.6200(1537.2.2 G_80s 6340| 26017 0.10| 0.57 5.7968| 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...

10 1.0000 | Runin G_80s 51 13| 0.04| 0.00 0.0000{ 0.9757| 0.9808 46 0 Nu,Cu| 08.10.2025 1...
11 126.7600 | First-1539.1.1 G_80s 5994| 23716 0.10( 0.53 5.5751| 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
12 127.2800(1539.1.1 G_80s 6437| 25523| 0.10| 0.57 5.5970| 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
13 1.0000 | RunIn G_80s 0 19 0.00| 0.00 0.0000 0.9757 0.9808 46 0 Nnp...| 08.10.2025 1...
14 126.0500 | First-1540.1.1 G_80s 6135| 26405 0.10| 0.60 6.0830 0.9757 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
15 122.3800|1540.1.1 G_80s 6721| 26517 0.11| 0.62 5.5744 0.9757 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
16 1.0000 | RunIn G_80s 13 25 0.00| 0.00 0.0000 0.9757 0.9808 46 0 Cu 08.10.2025 1...
17 126.5400 | First-1541.2.1 G_80s 5997| 24670 0.10| 0.55 5.8028 0.9757 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
18 127.9800(1541.2.1 G_80s 6295| 24 661 0.10| 0.55 5.5249 0.9757 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
19 1.0000 | Runin G_80s 51 27| 0.04| 0.00 0.0000{ 0.9757| 0.9808 46 0 Nu,Cu| 08.10.2025 1...
20 126.4300 | First-1542.1.1 G_80s 5810| 25042 0.09 0.56 6.0844| 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
21 122.9500(1542.1.1 G_80s 6811| 28228 0.11| 0.65 5.8652| 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
22 1.0000 | Runin G_80s 33 14| 0.00| 0.00 0.0000{ 0.9757| 0.9808 46 0 Cu 08.10.2025 1...
23 129.5900 | First-1543.1.1 G_80s 6808| 27562 0.11| 0.61 5.7257| 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
24 127.3900(1543.1.1 G_80s 6552| 26702 0.10| 0.60 5.7599 0.9757 0.9808 46 0 08.10.20251...

Figura A.32: Resultado de la preparacién de muestras sedimentarias mediante EA. El cédigo de equivalencia de las muestras
se detallaba en tabla A.7.

No. | Weight [mg] | Name Method N Area| C Area| N [%]| C[%]| C/N ratio| N Factor| C Factor| N Blank| C Blank| Memo |[Info Date  Time
1 1.0000 | Runin G_80s 697 0 1.27( 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cnp [07.10.20251...
2 1.0000 | Runin G_80s 63 0 0.00( 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cnp [07.10.20251...
3 1.0000 | Runin G_80s 12 635 0| 2578 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cnp [07.10.20251...
4 124.0700 | First-1532.1.3 G_80s 3010| 16387 0.05| 0.38 7.7639 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
5 124.5200(1532.1.3 G_80s 2983| 16810 0.05| 0.39 8.0484| 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
6 1.0000 | Runin G_80s 45 0 0.00( 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cnp [07.10.20251...
7 128.4300 | First-1533.1.1 G_80s 2345| 12107 0.04| 0.26 7.2960 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
8 127.7400(1533.1.1 G_80s 2537| 13118 0.04| 0.29 7.3259 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
9 1.0000 | Runin G_80s 102 0 0.05[ 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cnp,...[07.10.2025 1...

10 1.0000 | Runin G_80s 91 17| 0.00| 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cu 07.10.2025 1...
11 126.9600 | First-1534.1.1 G_80s 3939| 18138 0.06| 041 6.5535 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
12 125.1600(1534.1.1 G_80s 4043| 18204| 0.07| 0.42 6.4053| 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
13 1.0000 | RunIn G_80s 100 13 0.04| 0.00 0.0000 0.9910 1.0008 95 0 Nu,Cu| 07.10.2025 1...
14 123.1500 | First-1535.1.1 G_80s 94 0 0.00| 0.00 0.0000 0.9910 1.0008 95 0 Cnp |07.10.20251...
15 123.6200(1535.1.1 G_80s 10184 42251 0.17| 0.98 5.8193 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
16 1.0000 | RunIn G_80s 46 21 0.00| 0.00 0.0000 0.9910 1.0008 95 0 Cu 07.10.2025 1...
17 123.9300 | First-1536.1.1 G_80s 5650 23166 0.09| 0.54 5.8525 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
18 127.6000(1536.1.1 G_80s 6223| 24980 0.10| 0.57 5.7351 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
19 1.0000 | Runin G_80s 71 15| 0.00| 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cu 07.10.2025 1...
20 127.2700 | First-1537.1.1 G_80s 6703| 26981 0.11| 0.62 5.7591| 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
21 128.8000(1537.1.1 G_80s 6022| 24495 0.09| 0.55 5.8108 0.9910 1.0008 95 0 07.10.2025 2...
22 1.0000 | Runin G_80s 73 25| 0.00| 0.00 0.0000{ 0.9910| 1.0008 95 0 Cu 07.10.2025 2...
23 126.3400 | First-1538.1.1 G_80s 6773| 28038 0.11| 0.64 5.9284| 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 2...
24 128.9400(1538.1.1 G_80s 6371| 25856 0.10| 0.58 5.8027| 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 2...

Figura A.33: Resultado de la preparacion de muestras sedimentarias mediante EA. El cédigo de equivalencia de las muestras
se detallaba en tabla A.7.
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No. | Weight [mg] | Name Method N Area| C Area| N [%]| C[%]| C/N ratio| N Factor| C Factor| N Blank| C Blank| Memo |[Info | Date Time
1 1.0000 | Runin G_80s 1537 15/ 3.05| 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 Cu 08.10.2025 1...
2 1.0000| Runin G_80s 82 14| 0.10| 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 Nu,Cu| 08.10.2025 1...
3 1.0000| RunIn G_80s 30 0| 0.00( 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 Cnp |[08.10.2025 1...
4 1.0000| Blank G_80s 12 12| 0.00 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 12 12 08.10.2025 1...
5 1.0000| Blank G_80s 51 21| 0.00{ 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 51 21 08.10.2025 1...
6 1.0000| Blank G_80s 74 0| 0.00( 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 74 0 08.10.2025 1...
7 2.4500 | acetanilide G_80s 12687| 60790 10.44| 70.32 6.7327 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
8 2.1900 | acetanilide G_80s 10815| 52808| 9.96| 68.06 6.8359 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
9 3.0700 | acetanilide G_80s 15735| 76 587| 10.36| 71.09 6.8620 0.9757 0.9808 46 0 08.10.2025 1...

10 1.0000| RunIn G_80s 27 0| 0.00( 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 Cnp |08.10.20251...
11 1.0000| RunIn G_80s 90712 0]181.81| 0.00 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 Npe,...| 08.10.2025 1...
12 5.2500|1002.6.47 G_80s 112| 35021| 0.03| 19.10( 610.9701 0.9757| 0.9808 46 0 Nu 08.10.2025 1...
13 5.0300|1002.6.48 G_80s 18| 33448| 0.00| 19.02 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
14 5.3000|1002.6.49 G_80s 52| 35121| 0.01| 18.97| 2355.93... 0.9757| 0.9808 46 0 Nu 08.10.2025 1...
15 5.3400|1002.6.50 G_80s 53| 35447| 0.01| 19.01| 2267.14... 0.9757| 0.9808 46 0 Nu 08.10.2025 1...
16 5.4300|1002.6.51 G_80s 38| 36020 0.00( 19.00 0.0000 0.9757 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
17 5.1800|1002.6.52 G_80s 14| 24551| 0.00| 13.45 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
18 5.5600|1002.6.53 G_80s 28| 36048 0.00| 18.57 0.0000 0.9757| 0.9808 46 0 08.10.2025 1...
Figura A.34: Resultado de la preparacion de muestras de dcido Oxdlico mediante EA.

No. | Weight [mg] | Name Method | N Area| C Area| N [%]| C[%]| C/N ratio| N Factor| C Factor| N Blank| C Blank|Memo |Info | Date Time
1 1.0000| RunIn G_80s 1573 32| 3.07| 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 Cu 07.10.2025 1...
2 1.0000| RunIn G_80s 12 644 9| 25.80( 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 Cu 07.10.2025 1...
3 1.0000| RunIn G_80s 98 21| 0.04| 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 Nu,Cu| 07.10.2025 1...
4 1.0000| Blank G_80s 126 0| 0.00( 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 126 0 07.10.2025 1...
5 1.0000| Blank G_80s 71 0| 0.00( 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 71 0 07.10.2025 1...
6 1.0000| Blank G_80s 88 0| 0.00( 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 88 0 07.10.2025 1...
7 2.2300 | acetanilide G_80s 11365| 55291| 10.36| 71.09 6.8620 0.9879| 0.9949 95 0 07.10.2025 1...
8 2.1000 | acetanilide G_80s 10575| 51261 10.36| 71.09 6.8620 1.0004 1.0129 95 0 07.10.2025 1...
9 3.0300| acetanilide G_80s 15435| 74595| 10.36| 71.09 6.8620 0.9846| 0.9944 95 0 07.10.2025 1...

10 1.0000| RunIn G_80s 105 0| 0.05( 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 Cnp,...[ 07.10.2025 1...
11 1.0000| RunIn G_80s 71 0| 0.00( 0.00 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 Cnp |[07.10.20251...
12 1.6300|1308.1.174 G_80s 109| 36554| 0.04| 65.58( 1791.01... 0.9910| 1.0008 95 0 Nu 07.10.2025 1...
13 1.7700|1308.1.175 G_80s 113| 38979 0.04| 64.48| 1687.53... 0.9910 1.0008 95 0 Nu 07.10.2025 1...
14 1.7300|1308.1.176 G_80s 64| 40008 0.00| 67.74 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
15 1.5900|1308.1.177 G_80s 74| 35987 0.00| 66.16 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
16 1.8500|1308.1.178 G_80s 88| 41113 0.00| 65.13 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 1...
17 1.5900|1308.1.179 G_80s 97| 14632 0.02| 26.08| 1159.19... 0.9910 1.0008 95 0 Nu 07.10.2025 1...
18 1.6600|1308.1.180 G_80s 70| 36595 0.00| 64.46 0.0000 0.9910| 1.0008 95 0 07.10.2025 1...

Figura A.35: Resultado de la preparacion de dcido ftdlico mediante EA
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A.2.9. Posicion de muestras en el carrusel del AMS MICADAS

Posicion | Identificacién | Tipo | CO2(ug)
2 1002.6.53 oxa2 993
3 1002.6.47 oxa2 982
4 1002.6.51 oxa2 993
5 1308.1.180 bl 990
6 1308.1.178 bl 985
7 1308.1.177 bl 990
8 1532.1.3 sample 967
9 1533.2.2 sample 986
10 1534.1.1 sample 986
11 1535.1.1 sample 988
12 1536.1.1 sample 998
13 1002.6.50 oxa2 985
14 1308.1.176 bl 993
15 1537.2.2 sample 998
16 1538.1.1 sample 997
17 1539.1.1 sample 988
18 1540.1.1 sample 986
19 1541.2.1 sample 989

20 1002.6.49 oxa2 997
21 1308.1.175 bl 990
22 1542.1.1 sample 992
23 1543.1.1 sample 988
24 1544.1.1 sample 992
25 1545.2.2 sample 983
26 1546.1.2 sample 998
27 1002.6.48 oxa2 972
28 1308.1.174 bl 985
29 1547.1.2 sample 990
30 1548.1.2 sample 996
31 1549.1.3 sample 996
32 1550.2.2 sample 990
33 1551.1.1 sample 999
34 1002.6.52 oxa2 708
35 1308.1.179 bl 414

Cuadro A.29: Ordenacion de las muestras en el carrusel del sistema MICADAS, se combinan muestras de acido
Oxdlico con ftalicos (bl) y las muestras a medir.
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A.2.10. Resultados de la medida del testigo VF2501 mediante AMS y OxCal

Identificacién | Edad 4C F“cC OxCal t,,;,(20) | OxCal t;,,,(20) | Edad_med
VE2501-0-1 83(24) 0,9898(29) 1694 1955 1825 (131)
VE2501-1-2 -519(23) | 1,0668(31) 1957 2006 1982 (25)
VF2501-2-3 -252(23) | 1,0319(30) 1956 2014 1985 (29)
VF2501-3-4 415(23) 0,9496(28) 1446 1474 1460 (14)
VE2501-4-5 580(28) 0,9304(33) 1323 1405 1364 (41)
VF2501-5-6 804(24) 0,9048(27) 1225 1261 1243 (18)
VF2501-6-7 1.098(23) | 0,8723(26) 897 992 945 (48)
VE2501-7-8 907(23) 0,8932(26) 1049 1203 1126 (77)
VF2501-8-9 1.211(24) | 0,8600(26) 774 876 825 (51)
VF2501-9-10 1.102(24) | 0,8718(26) 897 991 944 (47)

VF2501-10-11 | 1.184(24) | 0,8629(26) 775 885 830 (55)

VE2501-11-12 | 1.028(25) | 0,8799(27) 994 1026 1010 (16)

VE2501-12-13 | 1.078(23) | 0,8744(26) 899 1017 958 (59)

VF2501-13-14 | 1.147(24) | 0,8670(25) 776 974 875 (99)

VE2501-14-15 | 1.439(24) | 0,8360(25) 605 643 624 (19)

VE2501-15-16 | 1.531(24) | 0,8265(24) 538 587 563 (25)

VE2501-16-17 | 1.378(24) | 0,8424(25) 646 663 655 (9)

VF2501-17-18 | 1.271(24) | 0,8536(25) 683 774 729 (46)

VE2501-18-19 | 1.266(24) | 0,8542(25) 684 774 729 (45)
VEF2501-19+ 1.746(24) | 0,8047(25) 250 349 300 (50)

Cuadro A.30: Tabla con columna adicional de valores con error, y Edad_med con su desviacién (Sigma) entre pa-

réntesis.
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OxCal v4.4.4 Bronk Ramsey (2021); r:0.2 Post-bomb atmospheric NH2 curve (Hua et al 2021, Reimer et al 2020)
R_F14C VF2501-0-1 A L4
R_F14C VF2501-1-2 _L!
R_F14C VF25(1-2-3 !
R_Date VF2501-3-4 o -
R_Date VF2501-4-5 AL
R_Date VF2501-5-6 A
R_Date VF2501-6-7 — Al
R_Date VF2501-7-8 o
R_Date VF2501-8-9 =
R_Date VF2501-9-10 AL
R_Date VF2501-10-11 =
R_Date VF2501-11-12 L
R_Date VF2501-12-13 L
R_Date VF2501-13-14 1
R_Date VF2501-14-15 A
R_Date VF2501-15-16 T
R_Date VF250(-16-17 —A
R_Date VF2501-17-18 o
R_Date VF250(-18-19 Y
R_Date VF2501-19+— Abdh
""" TcalBC/icalAD 501 1001 1501 2001

Calibrated date (calBC/calAD)

Figura A.36: Resultados de la calibracién de edades mediante OxCal.
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A.2.11. Eficiencia MC con parafina segtin energia muestra de aguas sistema BEGe

Eficiencia AS-ZA001_25

E(Kev) | Eficiencia | Incertidumbre
32.062 | 0.0567673 0.00126644
40.090 | 0.0865430 0.00212876
46.539 | 0.1037950 0.00189803
59.541 | 0.1247060 0.00080350
88.035 | 0.1375440 0.00189896
122.062 | 0.1334270 0.00102802
136.475 | 0.1285910 0.00204575
165.858 | 0.1164560 0.00104121
218.120 | 0.0955347 0.00145159
391.699 | 0.0541373 0.00047385
440.450 | 0.0485153 0.00066951
514.005 | 0.0419803 0.00035943
661.658 | 0.0335323 0.00026662
834.849 | 0.0276238 0.00006299
898.043 | 0.0260791 0.00014002
1115.546 | 0.0216649 0.00006994
1173.227 | 0.0208086 0.00008906
1332.499 | 0.0187090 0.00007989
1836.070 | 0.0140414 0.00006512

Cuadro A.31:

A.2.12. Espectro de muestra de aguas analizados mediante el programa Galea

Eficiencias medidas con sus incertidumbres asociadas.

Figura A.37: Espectro VF2501-7-8 completo en Galea tras la identificacién y ajuste de picos. En azul el fondo continuo y los
picos de fondo. En rosa los puntos asignados al fondo, en verde los puntos identificados como picos, en rojo el ajuste de cada
pico, en negro puntos que no participan en el ajuste. Imagen propia.
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A.2.13. Correcciones por suma en coincidencia (CSC)
Radionucleido | Emisién | correcciéon por CSC
228 Ac¢ 911,20 KeV 1,0675(78)
228 A¢ 968,96 KeV 1,0745(88)
228 A¢ 338,32 KeV 1,0852(72)
2087T] 583,19 KeV 1,2303(68)
212B; 727,33 KeV 1,0496(95)
25y 143,77 KeV 1,0182(59)
Cuadro A.32: Correccién por CSC para C21 en BEGe.
A.2.14. Resultados del andlisis de aguas por espectrometria gamma
Muestra 210pp (Bq) | 2™*Pb (Bq) | *°Ra (Bq) | *"Cs (Bq)
AS-ZA001_25 | 0,179(26) | 0,1867(46) | 0,460(66) | 0,0062(21)
Muestra 20Pb (mBg/L) | >*Pb (mBgq/L) | ?*Ra (mBq/L) | ©*’Cs (mBgq/L)
AS-ZA001_25 7.2(1,0) 7,47(18) 18,4(2,64) 0,2480(84)
Cuadro A.33: Actividad y concentracién de actividad medida en mBq/L de radioniiclidos de interés.
Muestra YK (Bq) | U Bq) | U (Bq) | U (Bq | **Ra (Bq) | **Ra (Bq)
AS-ZA001_25 | 34,7(43) | 1,808(55) | 0,0557(27) | 53(1,6) | 0,296(12) | 0,1542(43)
Muestra K (mBq/L) | 28U (mBq/L) | °U (mBg/L) | 2*U (mBq/L) | ?®Ra (mBq/L) | ***Ra (mBq/L)
AS-ZA001_25 | 1388,0(17,2) 72,3(2,2) 2,23(11) 212,0(64,0) 11,84(48) 6,17(17)
Cuadro A.34: Actividad y concentracion de actividad medida en mBq/L de radioniiclidos de interés.
Muestra K (Bq) | U Bq) | U (Bq) | U (Bq | **Ra(Bq) | ***Ra (Bq)
AS-ZA001_25 | 34,7(43) | 1,808(55) | 0,0557(27) | 53(1,6) | 0,296(12) | 0,1542(43)
Muestra K (mBq/L) | 28U (mBq/L) | °U (mBg/L) | 2*U (mBq/L) | ?®Ra (mBg/L) | **Ra (mBq/L)
AS-ZA001_25 | 1388,0(17,2) 72,3(2,2) 2,23(11) 212,0(64,0) 11,84(48) 6,17(17)

Cuadro A.35: Actividad y concentracion de actividad medida en mBq/L de radioniiclidos de interés.




ANEXO A. TABLAS E IMAGENES ADICIONALES AL CAPITULO

XLI

A.2.15. Coeficientes de dosis

Parametro | C;(der) | Unidad
U 238 3,0 Bq/L
U 234 2,8 Bq/L
Ra 226 0,5 Bq/L
Natural | o228 0,2 Bq/L
Pb 210 0,2 Bq/L
Po 210 0,1 Bq/L
C1l4 240 Bq/L
Sr 90 49 Bq/L
Pu 239 0,6 Bq/L
Pu 240 0,6 Bq/L
Artificial | Am 241 0,7 Bq/L
Co 60 40 Bq/L
Cs 134 7,2 Bq/L
Cs 137 11 Bq/L
1131 6.2 Bq/L

Cuadro A.36: Coeficientes de dosis recogidos en la tabla A del anexo III del Real Decreto 783/2001, de 6 de julio

[88].



Anexo B

Esquemas de desintegracion de interés
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ANEXO B. ESQUEMAS DE DESINTEGRACION DE INTERES XLIII
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ANEXO B. ESQUEMAS DE DESINTEGRACION DE INTERES XLIV
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ANEXO B. ESQUEMAS DE DESINTEGRACION DE INTERES XLV
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ANEXO B. ESQUEMAS DE DESINTEGRACION DE INTERES XLVI
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Anexo C

Calculo de la dosis indicativa del agua de la
Laguna Salina Grande

Con los datos para la actividad especifica (Bq/mL) obtenidos mediante el andlisis por espectrometria gamma,
es posible realizar el célculo de la dosis indicativa (DI), que se define en [88] como la dosis efectiva comprometida
en un afio por la ingesta de agua de consumo. Se calcula sumando las contribuciones de cada radionucleido i
detectado, considerando un consumo anual de 730 L de agua (2 L diarios). Las expresiones para el calculo:

C;(med)
DI =0,1mSv - ZW

1

opr =0, 1mSv - (Cl)

donde C;(med) es la concentraciéon de actividad medida en Bq/L, y C;(der) es la concentracion de actividad deriva-
da, también medida en Bq/L; pueden consultarse en el anexo A, tabla A.36. Si la DI calculada es inferior al limite
de 0,1mSv se considera apta para el consumo.

Los radionucleidos que se consideran en la DI son los naturales de las series del U y del Ra (38U, 24U, 2%Ra,
228Ra, 219Pb y, cuando se determina por espectrometria alfa, ?!°Po) y, si aparecen, antropogénicos como ¥’Cs, %°Sr
0 ®Co. Se excluyen de la DI °H, K, 222Rn y sus descendientes de vida corta (*'4Pb, 21Bi) porque tienen un trata-
miento paramétrico propio y/o no reflejan una exposicién estable por ingestién dado que el ?*2Rn es volatil y muy
variable a lo largo del sistema de suministro, sus hijos efimeros dependen directamente de él, *H se usa como indi-
cador especifico de posibles aportes artificiales, y “’K se omite dado que el organismo mantiene una concentracién
de K practicamente constante que no es sensible a la ingesta de agua. La DI integra los radionucleidos cuya presen-
cia en el agua proporciona una estimacion coherente de la exposicién por ingestion, mientras que los anteriores se
gestionan mediante pardmetros independientes.

Dado que el anélisis se realiza mediante espectrometria gamma, no es posible determinar con precisién la ac-
tividad del ?'°Po, hijo segundo del ?1°Pb. Una hipétesis conservadora seria asumir que la actividad del ?'°Po no
supera la de su progenitor, al no existir aportes externos de este radiontclido. Esto nos permite establecer una cota
superior: Axop;, > Axop,. Si para el célculo se toma como referencia la igualdad, se obtiene una estimacién de la ID
que sera ligeramente superior a su valor real. Aplicando estos criterios el resultado obtenido para para la DI:

DI = 0,0303(39)mSv < 0,1mSo

Desde el punto de vista radioldgico el agua es apta para consumo humano.
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