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RESUMEN El Area de Aplicaciones Isotépicas del Centro de Estudios de Técnicas Aplicadas (CETA), del CEDEX, en ade-
lante Area, viene desarrollando desde hace tiempo, una serie de actividades que han ido preparando el camino para la con-
secucion de las certificaciones correspondientes a la acreditacion de sus laboratorios de preparacion de muestras y realiza-
cién de medidas para la determinacién de la radiactividad ambiental. )

Entre esas actividades, cabe resefar la participacién de miembros del Area en grupos de trabajo para la elaboracién de
normas y procedimientos de la Asociacién Espafiola de Normalizacion (AENOR), via el Consejo de Seguridad Nuclear
(CSN). Asimismo se trabaja en la elaboracién y redaccién de manuales operativos y protocolos de los diversos métodos de
trabajo.

También se viene desarrollando, una aplicacién informdtica que sirva para llevar a caho la gestién, control y segui-
miento de las muestras.

Ademds se describen someramente otros trabajos, efectuados en los tltimos cinco afos, conducentes a la mejora de la
precision y exactitud de los resultados, mediante un incremento de la calidad de diversos sistemas y procesos.
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ABSTRACT  The Isotopic Application Department of CEDEX is carrying out several activities in order to get the
accreditation of its environmental radioactivity laboratories.

External activities include the participation in working groups for the standardization of preparation and measurement
procedures of Spanish environmental radioactivity laboratories. The working groups are supervised by AENOR and CSN.

On the other hand, internal activities include: a software in order to control environmental samples preparation and
measurement, and the elaboration of a manual of procedures and techniques developed in our laboratories.

Furthermore, we present synopsis of several papers showing the works carried out by the Department in order to increase
precision and accuracy of the different methods used in our laboratories.
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1. INTRODUCCION

La garantia de calidad de los productos, en la industria, en
los servicios o en la Administracién es una exigencia que va
poco a poco instaldndose en la mentalidad y en las normas de
trabajo de las distintas organizaciones, publicas y privadas.
Como es sabido, uno de los primeros campos de trabajo
en los que se implantaron los métodos de la Garantia de Ca-

[*) Licenciada en Ciencias Quimicas. Centro de Estudios de Técnicas
Aplicadas del CEDEX. Ministerio de Fomento.

(**) Ingenierc de Caminos, Canales y Puertos. Centro de Estudios de
Téenicas Aplicadas del CEDEX. Ministerio de Fomento.

(***) Arquitecto. Centro de Estudios de Técnicas Aplicadas del CEDEX.
Ministerio de Fomento.

[****) Doctor en Fisica. CEDEX-CIEMAT.
[*****] Llicenciado en Ciencias Quimicas. CEDEX-CIEMAT.

lidad fue en la industria nuclear. De ahi que en el Area, se
fuese sensible a esa cultura de la calidad desde hace tiempo.

Como consecuencia, se iniciaron (y se continian) una se-
rie de trabajos preliminares de recopilacién y redaccién de
documentos que permitirdn en su momento solicitar las
acreditaciones necesarias.

El objeto de este trabajo es precisamente describir el con-
junto de actuaciones y documentos que han sido llevados a
cabo para preparar el cuerpo concreto de protocolog, méto-
dos, certificados, etc. que van a ser necesarios en el mo-
mento en que se solicite la acreditacion.

2. PARTICIPACION EN LA ELABORACION DE NORMAS

En el afio 1998, los principales laboratorios espafioles de ra-
diactividad ambiental, celebraron en Bilbao unas jornadas
sobre “Calidad en el Control de la Radiactividad Ambiental”,
donde se acordd, entre otras cosas, crear grupos de trabajo
cuya misién seria la elaboracién de normas para el asegura-
miento de la calidad en este campo.
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Distintos miembros del Area, estédn actualmente partici-
pando en todos los grupos y subgrupos de normas y procedi-
mientos del SC-03 CTN-73 de AENOR, promovidos por el
CSN.

Los grupos y subgrupos se detallan a continuacién, ex-
presando sus objetivos:

Grupo de Patrones

Estudio y preparacion de patrones para las distintas técni-
cas de medida de radiactividad ambiental, con el fin de po-
der garantizar la trazabilidad de los patrones.

Grupo de Incertidumbres

Elaboracion de procedimientos para el cdlculo de las incerti-
dumbres asociadas a las medidas de radiactividad de mues-
tras ambientales con el fin de facilitar la aplicacién de las
normas ISO en este campo.

Grupo de Normas
Este grupo se subdivide en los subgrupos siguientes:

a) Normas para el muestreo

Elaboracién de prenormas y procedimientos para la toma de
muestras de diferentes tipos de matrices: suelos, agua,
aire,...

b) Normas para la preparacion y preservacion de muesiras

Elaboracién de prenormas y procedimientos para la conser-
vacién de las muestras una vez que éstas han llegado a al-
guno de los laboratorios, para su caracterizacién radiolégica.

¢) Normas para los procedimientos analiticos

Elaboracién de prenormas y procedimientos para la deter-
minacién de los distintos pardmetros radiolégicos que per-
miten la caracterizacion de las muestras ambientales.

d) Normas para los equipos

Elaboracién de prenormas y procedimientos para la calibra-
cién y medida de distintos sistemas de deteccién de radia-
cién.

FOTO 1. Vista general del
laboratorio de preparaciones
radioquimicas.

Los distintos grupos han elaborado ya algunos documen-
tos, pero el trabajo es a largo plazo puesto que son muchas
las variables y modalidades que hay que distinguir:

e Qué tipo de actividad se mide: Alfa, Beta o Gamma.

* Qué tipo de fenémeno fisico se utiliza para la medicidn, lo
que da lugar a distintos tipos de detectores.

¢ Qué tipo de material (liquido, sélido o gas) es muestreado
y analizado.

3. ELABORACION DE MANUALES Y PROTOCOLOS

En los laboratorios de radiactividad ambiental del Area, se
estan elaborando una serie de protocolos para la preparacién
quimica y medida de log diferentes pardmetros radiactivos
del agua: indice de actividad alfa total, indice de actividad
beta total, indice de actividad beta resto, tritio, determina-
cién de la espectrometria gamma y medida del cesio-137.

Por otra parte, también se estdn elaborando protocolos
para la determinacién de diferentes pardametros quimicos
del agua, como son: el aspecto, pH, conductividad y concen-
tracién de potasio.

Los diferentes protocolos hacen referencia a la preparacion
v a la medida de las muestras, pero también es necesario te-
ner la seguridad de que los sistemas de medida funcionan co-
rrectamente. Por ello también es necesaria la elaboracién de
protocolos para el control de calidad de los diferentes siste-
mas de medida: centelleo sélido, contadores proporcionales,
espectrometria gamma, contadores de centelleo liquido y es-
pectrémetro de absorcién atémica.

Determinacién del aspecto

El aspecto de cada muestra se especifica con el fin de regis-
trar su apariencia fisica general. Para ello se describen bre-
vemente sus caracteristicas visibles, segin una nomencla-
tura normalizada.

Determinacién del pH

El pH es un indicador de la concentracién de los iones hidré-
geno presentes en la muestra de agua, a una temperatura
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dada. Su medida se efectiia con un pHmetro que en esencia
es un voltimetro.

Determinacién de la conductividad

La conductividad de una muestra de agua indica la facilidad
para conducir la corriente eléctrica y depende de la concen-
tracién de los iones presentes, a una temperatura dada. Se
mide mediante un conductivimetro, que en esencia es un
amperimetro.

Determinacion de potasio

El potasio presente en las muestras es medido utilizando el
sistema de emision atémica. Esta técnica se basa en sumi-
nistrar energia a la muestra mediante una llama con el fin
de conseguir dtomos en estado excitado. Estos dtomos al vol-
ver al estado fundamental emiten energia luminosa a una
determinada longitud de onda. La intensidad luminosa emi-
tida es proporcional a la concentracién del elemento en cues-
tién.

Indice de actividad alfa total

La radioactividad debida a los emisores alfa presentes en
las muestras puede ser medida por el método de evapora-
cién o por el de coprecipitacién. Ambos protocolos establecen
los requisitos para la preparacién quimica, medida y calculo
de este indice.

En el método de evaporacién, la muestra de agua acidu-
lada es concentrada por evaporacién hasta un pequeio volu-
men. El concentrado se lleva a sequedad en una plancheta
de acero inoxidable en la que se realiza el recuento de las
emisiones alfa del residuo obtenido, mediante un contador
de centelleo sélido de ZnS(Ag).

Este sistema de recuento estd formado en esencia por
una sustancia luminiscente y un fotomultiplicador. La sus-
tancia luminiscente, al ser atravesada por una particula
cargada 6 un fotén emite luz visible 6 ultravioleta en forma
de destellos. El fotomultiplicador, mediante un sistema de
alta tensién en cascada, transforma el destello luminoso en
un impulso eléctrico amplificado, susceptible de ser contado.

En el método de coprecipitacién, se realiza una precipi-

tacién selectiva del radio-226 y sus isétopos, seguida de una
coprecipitacién de los actinidos. Ambos precipitados se sepa-
ran simultdneamente por filtracién, siendo sus emisiones
alfa medidas en un contador de centelleo sélido de ZnS(Ag).

Indice de actividad beta total

Este protocolo establece los requisitos para la preparacién
quimica, medida y cdlculo de la radiactividad debida a los
emisores beta presentes en las muestras. La muestra de
agua acidulada es concentrada por evaporacién hasta un pe-
quefio volumen. EI concentrado se lleva a sequedad en una
plancheta de acero inoxidable en la que se realiza el re-
cuento de las emisiones beta del residuo ohtenido, mediante
un contador proporcional. Este sistema consiste en un detec-
tor de ionizacién gaseosa que estd formado por un recinto
lleno de una mezcla gaseosa (argén-metano) a presidn con-
trolada, en el que se encuentran dos electrodos aislados en-
tre si y a los que se aplica una tensidén eléctrica. Al pasar
una radiacién, el gas se ioniza y las cargas liberadas son
atraidas por los electrodos de signo contrario, origindndose
impulsos eléctricos susceptibles de ser medidos.

Indice de actividad beta resto

Este indice se define como la diferencia entre el indice de ac-
tividad beta total y la actividad beta debida al potasio-40.
La contribucién de las emisiones beta debidas al potasio-40,
se obtiene a partir de la medida de la concentracién de pota-
sio previamente realizada por espectrofotometria de emisién
atémica.

Concentracion de tritio

La concentracién de tritio puede ser medida por el método
de medida directa o por el de concentracién electrolitica.

En el método de medida directa, la muestra se filtra y se
vierte en un vial de polietileno donde se mezcla con una sus-
tancia luminiscente, el centelleador liquido, formando un gel.
El vial se introduce en el espectrofotémetro de centelleo li-
quido, que en esencia consiste en dos fotomultiplicadores que
transforman las sefiales luminosas emitidas por la muestra
en impulsos eléctricos, susceptibles de ser contados.

FOTO 2. Vista general
del laboratorio de medidas.
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En el método de concentracién electrolitica, la muestra,
una vez destilada y acidulada, se descompone electrolitica-
mente y se concentra, obteniéndose un residuo enriquecido
en tritio; después se realiza una segunda destilacion y se
acondiciona la muestra para su medida en el espectrofotd-
metro de centelleo liguido.

Espectrometria gamma

Para la medida de los emisores gamma presentes en la
muestra de agua, se realiza una ligera acidulacién de la
muestra, que se vierte en un recipiente tipo Marinelli y se
mide por medio de detectores de germanio ultrapuro. El es-
pectro obtenido informa sobre los principales emisores
gamma, productos de fisién, activacién y corrosidn, asi como
sobre los is6topos naturales.

Determinacion del cesio-137

En el método de la determinacién de cesio-137 en muestras de
agua, se adiciona inicialmente un portador de cesio estable, tra-
zador de cesio-134 y, finalmente, después de acidular la mues-
tra, se afiade una cantidad determinada de molibdenofosfato
aménico (AMP) que arrastra el cesio de la muestra. En general,
con 0,5 g de AMP por litro de muestra, y 0,6 mg de Cs* por litro
de muestra, los rendimientos quimicos son de un cien por cien.
El precipitado asi formado se deja en reposo, al menos 24 horas
v en sucesivos pasos se elimina el agua sobrenadante para
adaptar al final la muestra a un recipiente adecuado para su
recuento por espectrometria gamma de alta resolucion.

Sistema de centelleo sélido

La interaccién de la radiacién alfa con el ZnS(Ag) (centellea-
dor sélido) produce unos destellos de luz que son recogidos
por un tubo fotomultiplicador y la sefial es procesada por la
correspondiente cadena electrdnica asociada. El correcto
funcionamiento del sistema se evalda con los diferentes pro-
tocolos de calidad que se han elaborado:

s Procedimiento para la determinacidn del fondo.
e Procedimiento para la determinacién de la eficiencia.
e Procedimiento para el control de la eficiencia.

Procedimiento para la puesta a punto.

FOTO 3. Detalle de los equipos
de medida alfa.

Contadores proporcionales

La interaccién de la radiacién beta con el gas encerrado en
la camara del sistema contador produce ionizaciones en el
medio. Las cargas son recolectadas y el impulso electrénico
es tratado por la correspondiente cadena electrdnica para
producir una sefial eléctrica que se cuenta y registra. El co-
rrecto funcionamiento del sistema se evalia con los diferen-
tes protocolos de calidad que se han elaborado:

e Procedimiento para la determinacién del fondo.
¢ Procedimiento para la determinacién de la eficiencia.
 Procedimiento para el control de la eficiencia,

¢ Procedimiento para la puesta a punto.

Sistema de espectrometria gamma

La radiacién gamma emitida produce desplazamientos de
pares hueco-electrén en un semiconductor, que producen
una sefial electrénica que es recogida por la correspondiente
cadena electrénica, produciendo una seiial eléctrica que se
cuenta y registra. El correcto funcionamiento del sistema se
evalta con los diferentes protocolos de calidad que se han
elaborado:

¢ Procedimiento para la determinacién del fondo.
o Procedimiento para la calibracién en energia.
o Procedimiento para la calibracién en eficiencia.

e Procedimiento para el control de calidad del sistema.

Contadores de centelleo en fase liquida

La muestra a medir se mezcla con un liquido de centelleo
que es el detector.

Tas radiaciones alfa y beta presentes en una mezcla exci-
tan las moléculas del medio y en la correspondiente desexci-
tacién se emite luz a diferentes longitudes de onda. Esta luz
es desplazada a aquellas longitudes de maxima deteccién de
los tuhos fotomultiplicadores del sistema contador. La sefial
es procesada por la correspondiente cadena electrénica aso-
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muestra directamente, lo cual no presenta problemas en el
caso de muestras de aguas con baja salinidad, pero en el
caso de aguas salobres (marinas,...) se obtienen resultados
distorsionados al alza a causa de la complejidad de la matriz
v la presencia de numerosos interferentes.

Diversos métodos analiticos pueden aplicarse a las mues-
tras de aguas salobres, pero el que se ha adoptado en los la-
boratorios del Area es el método de adicion de cesio como su-
presor de ionizacién, ya que elimina las interferencias
existentes de una forma mds eficaz que los otros métodos ex-
perimentados.

Se determiné que el factor que relaciona la concentracién
de potasio disuelto en la muestra con la actividad beta de-
bida al potasio-40 en la misma es 0,02769 + 0,0072 Becque-
relios por miligramo (Bg/mg) de potasio.

La media de la concentracién de potasio obtenida al ana-
lizar las ciento veinticuatro muestras de agua de mar co-
rrespondientes a muestreos trimestrales en los afios 1996,
1997 y 1998 fue de 416 + 32 ppm, que corresponde a una ac-
tividad beta de potasio-40 de 11,5 = 3,1 Bqg/l.

La concentracién de potasio y por lo tanto la actividad
beta debida al potasio-40 es mayor en las costas espafiolas
del mar Mediterraneo que en las del océano Atldntico, va-
riando segtn los puntos de muestreo entre los valores de
358,9 = 7,2 ppm, obtenido en el cabo Silleiro y 449,6 = 9,0
ppm, obtenido en el puerto de Cartagena.

Puesta a punto de un contador proporcional para la medida
simulténea de la actividad alfa y beta

(Extracto del articulo del nizmero 119, pp 5-12,
de Ingenieria Civil, 2000)

El procedimiento habitual para la determinacién de los indi-
ces de actividad alfa total y beta total en muestras de agua,
consiste en la evaporacién a sequedad de un determinado
volumen de muestra sobre una plancheta de acero inoxida-
ble de 5 cm de didmetro. La posterior medida se realiza me-
diante un sistema de centelleo sdlido de sulfuro de zinc (me-
dida del indice de actividad alfa total) o mediante un
contador proporcional de gas de muy bajo fondo (medida de
los indices de actividad alfa y/o beta total).

El incremento de la seguridad en la medida simultdnea
de los indices de actividad alfa total y beta total, se ha obte-
nido mediante la puesta a punto de un contador proporcio-
nal de gas con dos modos de recuento (uno secuencial, con
diferente voltaje para cada tipo de radiactividad y otro si-
multaneo, con el mismo voltaje para ambas medidas, con lo
que este segundo modo de recuento requiere un tiempo de
medida que es la mitad del tiempo requerido por el pri-
mero).

Para establecer las condiciones idéneas de los modos de
medida, es necesaria la determinacién de su curva caracte-
ristica y de su voltaje dptimo, que es el voltaje que propor-
ciona la mejor figura de mérito, ya definida anteriormente.

Se define spillover en la ventana de medicién de particu-
las alfa, como la fraccién de particulas beta contadas en esa
ventana cuando se mide un patrén de radiacién beta. Andlo-
gamente se define spillover en la ventana de medicién de
particulas beta, como la fraccién de particulas alfa contadas
en esta otra ventana al medir un patrén de radiacién alfa.

La experimentacion consté de cuatro fases:

1.* Determinacién de las curvas caracteristicas con los pa-
trones, realizindose medidas durante 5 minutos en in-
crementos de voltaje de 25 V.

2.* Determinacién de las eficiencias y de los fondos, reali-
zdndose mediciones durante 1000 minutos para cada in-
cremento de voltaje (de 50 V en 50 V).

3.* Determinacién de los spillover tanto en modo secuencial
como en el modo simultdneo,

4.* Determinacién de las figuras de mérito.

Se llegd entre otras a las siguientes conclusiones:

1. Se han delimitado con precisién en ambos modos de re-
cuento y para cada tipo de radiacidén los plateau, los fon-
dos y las eficiencias en los voltajes optimizados, los spillo-
ver asi como las figuras de mérito y también los voltajes
dptimos de recuento.

2. Las caracteristicas de la medida beta no se ven practica-
mente alteradas al cambiar del modo de medida secuen-
cial al simultaneo.

Pardmetros que influyen en la eficiencia de recuento beta
en un contador proporcional

(Extracto del articulo del nitmero 122, pp 101-107,
de Ingenieria Civil, 2001)

La eficiencia en un contador proporcional depende de:

® La energia de la emisién heta, la geometria de recuento
(angulo sélido de recepcion por el detector).

¢ El factor de autoabsorcion.

¢ EI factor de retrodispersién (choques eldsticos con los nu-
cleos atémicos del medio penetrado) que en este casos
queda englobado en el factor de autoabsorcion.

El factor de autoabsorcién puede ser descrito mediante la
férmula:

;. 1-e =
Lix

donde x es el espesor méasico de la fuente (densidad superfi-
cial), expresado en g/em® y u es el coeficiente de absorcién
madsico, expresado en dimensiones inversas a las de x, es de-
cir en em?g L.

Este coeficiente de absorcién ¢ se puede determinar por
dos procedimientos, bien a través de diferentes filtros abhsor-
bentes (discos de aluminio), o bien mediante la preparacién
de planchetas con diferente espesor masico.

Para estudiar la influencia de la geometria (4ngulo sélido
de incidencia en el tubo detector) en el recuento, se prepara-
ron ocho planchetas con patrén de estroncio-90/itrio-90, ocu-
pando cada una, una superficie mayor delimitada por cada
una de las ocho ranuras coneéntricas de las planchetas.

Se efectuaron los siguientes estudios preliminares:

F,

1. Influencia de la energia de los diferentes emisores en la
eficiencia de recuento.

2, Influencia de la distribucién del patrén en la plancheta
para la determinacién de la eficiencia de recuento.

3. Determinacién del factor de autoabsorcién a través del
coeficiente de absorcién para diferentes fuentes emisoras
beta.

4. Determinacién del factor de autoabsorcién del potasio-40
a través de la curva de autoabsorcién.
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A la vista de los resultados obtenidos, se llegé entre otras

a las siguientes conclusiones:

1.

2.

a) El plateau de los emisores beta menos energéticos es
mayor que el de los mas energéticos.

b) El potasio-40 es el que presenta una mayor eficiencia.

¢) Para potenciales bajos (1000 a 1200 V), los emisores
beta menos energéticos tienen una mayor eficiencia
de recuento.

La eficiencia de los emisores beta en un contador propor-
cional aumenta rdapidamente hasta aproximadamente
600 KeV, situdndose la eficiencia en torno a un 40%, por
encima de este valor. Esto se debe a que para las ener-

. Mediante el empleo de filtros absorbentes de aluminio,

. El valor del coeficiente de absorcién determinado a par-

gias inferiores, la radiacién beta es absorbida por la 14-
mina Mylar situada entre la fuente patron y el detector.

se ha obtenido una expresion que relaciona la energia
del emisor E con el coeficiente de absorcién z, lo cual
permite la determinacién del factor de autoabsorcién en
el rango desde 0,5 a 2,3 MeV, simplemente aplicando la
férmula anteriormente expuesta.

tir de la curva de autoabsorcién del KCl coincide (dife-
rencia no significativa) con el valor obtenido utilizando
filtros absorbentes de aluminio.
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