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crito todas las páginas de esta tesis, ahora es el momento de escribir esta otra, la de los

agradecimientos, quizás la más sencilla de todas porque, a estas alturas, ya tengo muy claro

quienes han sido las personas que realmente me han ayudado, me han enseñado y me han
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A Elena le debo mis primeros pasos en la óptica iónica. El resto de miembros del grupo

de AMS (Javi, Isa, Rafa y Aarón) que, si bien han estado un poco más alejados de mi d́ıa a

d́ıa, también me han ayudado en todo lo que les he pedido y siempre han estado pendientes

de la evolución de mi trabajo.

A Anabel, doctoranda ejemplar y amiga, le debo cafelitos, compañ́ıa a la hora de la comi-
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queriéndome y soportando mis defectos. Espero que sea para siempre.

A todos, gracias. De corazón.



La constancia es el fondo del acierto
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cátodo-portacátodo del sistema SARA. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18

2.10. Carrusel de la fuente de iones del sistema SARA. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
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S 3M con las caracteŕısticas existentes en la posición imagen del deflector electrostático de
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por 10000 iones de 129I 4+ y de todos sus interferentes al impactar contra el detector del

sistema SARA a una presión de C4H10 de 5 mbar. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 67

3.28. Histogramas de frecuencia tridimensionales simulados para el 129I 3+ y todos sus interfe-

rentes. La figura superior muestra la superposición que se produce en los iones con masas

similares, mientras que en la inferior se han sumado los iones de masas adyacentes. . . . 68

3.29. Histogramas de frecuencia tridimensionales simulados para el 129I 4+ y todos sus interfe-

rentes. La figura superior muestra la superposición que se produce en los iones con masas

similares, mientras que en la inferior se han sumado los iones de masas adyacentes. . . . 69

3.30. Imagen de la ventana del software FSI de SARA que muestra la evolución del cociente
129I/127I en los 10 bloques que constituyen un paso de una muestra problema en una

medida real. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71

3.31. Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra blanco en estado de carga q=+3. . . . 73

3.32. Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra estándar en estado de carga q=+3. . . 73
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ÍNDICE DE TABLAS XI

5.6. Actividad total de 237Np y 129I (en TBq) emitida a la atmósfera por las distintas fuentes
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Caṕıtulo 1

Introducción

La Espectrometŕıa de Masas con Aceleradores (Accelerator Mass Spectrometry, AMS)

ha revolucionado la detección de radionúclidos radiactivos con un periodo de semidesin-

tegración grande y que se encuentran en la naturaleza en concentraciones muy pequeñas.

Ciencias tan diversas como la F́ısica Nuclear Básica, la Astrof́ısica, las Ciencias de Materiales,

la Arqueoloǵıa, la Biomedicina, la Geoloǵıa y todas las ciencias relacionadas con estudios

ambientales y paleoambientales se han beneficiado de la potencia anaĺıtica de AMS para la

determinación de núcleos como el 14C (T1/2=5730 años), el 129I (T1/2=15.7×106 años), el
36Cl (T1/2=3.01×105 años) o el 10Be (T1/2=1.51×106 años). Estos núcleos se encuentran en

los compartimentos naturales en muy pequeñas concentraciones, con relaciones isotópicas

respecto del isótopo mayoritario de hasta 10 -12 e incluso 10 -15. Frente a otras técnicas de

espectromet́ıa de masas y, por supuesto, frente a las técnicas de recuento, AMS tiene dos

ventajas fundamentales como son poder trabajar con muestras de tamaño muy reducido,

órdenes de magnitud inferiores, y permitir reducir considerablemente el tiempo de medida.

No obstante, el coste de las instalaciones de AMS convencionales, que usan grandes acele-

radores con terminales de 3 a 14 MV, ha sido la principal limitación a la expansión de

esta técnica. El deseo de hacer del AMS una técnica más difundida y asequible en términos

económicos, ha impulsado el desarrollo de nuevos sistemas más compactos, empleando para

ello terminales inferiores a 1 MV.

En 1999, el grupo de F́ısica de Part́ıculas de la Escuela Politécnica Superior (ETH,

Eidgenössische Technische Hochschule) de Zürich, diseña y construye el primer sistema com-

pacto a nivel mundial de estas caracteŕısticas, con un terminal de 600 kV y una superficie

de 4.5×6.5 m 2, dando paso al nacimiento de la Espectrometŕıa de Masas con Aceleradores

de Baja Enerǵıa. Si bien en un principio este sistema se usó para demostrar la viabilidad de

la datación por 14C en este rango de enerǵıas, los esfuerzos posteriores han ido encaminados

a demostrar su idoneidad para otros núcleos t́ıpicos de AMS como son el 10Be, el 129I y los

isótopos del plutonio (239Pu y 240Pu).

La adquisición en 2005 por parte del CNA (Centro Nacional de Aceleradores) de un sis-

tema de AMS con un terminal de 1 MV ha incentivado la investigación sobre el 129I a bajas

enerǵıas en España. En este sentido este trabajo surje de la tradición en estudios medioam-
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bientales que atesora el grupo de F́ısica Nuclear Aplicada de la Universidad de Sevilla y es

heredero de los conocimientos que sobre este radionúclido adquirieron otros miembros de

este grupo de investigación durante la realización de sus respectivas tesis doctorales.

Las novedades que diferencian este trabajo de los realizados anteriormente por miembros

de este grupo de investigación son fundamentalmente dos. En primer lugar, en dichos tra-

bajos estas medidas se realizaron en las instalaciones del ETH de Zürich, utilizando para

ello un sistema de AMS de alta enerǵıa, mientras que en este trabajo las muestras se han

medido en el sistema de AMS de baja enerǵıa del CNA, lo que ha hecho necesario un estudio

detallado de dicho sistema para conseguir su óptima puesta a punto. Para conseguirlo se

han medido muestras con concentraciones de 129I certificadas y muestras medidas en otros

centros de investigación, obteniendo concordancias muy prometedoras. Y, en segundo lu-

gar, se ha adaptado un nuevo método radioqúımico para la extracción de yodo de muestras

ambientales distinto al usado anteriormente y que ha dado muy buenos resultados, como

veremos a medida que profundicemos en la lectura de esta tesis.

La detección de radionúclidos de periodo de semidesintegración grande en muestras

ambientales es interesante, entre otras razones, por la posibilidad que ofrece de trazar y

comprender procesos naturales como mezclas de aguas marinas, tránsito de masas acuosas,

intercambios atmosféricos verticales y horizontales, etc. Uno de estos radionúclidos es el 129I.

Éste decae a un estado metaestable del 129Xe mediante una emisión β de enerǵıa Emax=194

keV y tiene un periodo de semidesintegración T1/2=15.7×106 años. Es un radionúclido cos-

mogénico que se produce en la atmósfera mediante reacciones de espalación con Xe. También

puede encontrarse debido a la fisión en la naturaleza de 238U y 235U y, en cantidades ı́nfimas,

como resultado de reacciones inducidas por neutrones en 128Te y 130Te. Todas estas fuentes

dan lugar a una relación isotópica 129I/127I esperada en la naturaleza de 10 -13-10 -12. No obs-

tante, el uso industrial y militar de la enerǵıa nuclear de fisión ha modificado dicha relación

isotópica hasta alcanzar en algunas zonas un valor de 10 -5.

Por su alto periodo de semidesintegración es uno de los radionúclidos relevantes para

el problema de la gestión de residuos radiactivos en el futuro. Y, dentro del campo de la

protección radiológica, también puede ayudar a reconstruir la dosis de 131I recibida por la

población tras un accidente nuclear, casi imposible de determinar por el corto valor de la

semivida de este radionúclido.

La Memoria que desarrollamos a continuación consta de seis caṕıtulos, cuyo contenido

se discute a continuación. En el Caṕıtulo 2 se hace una descripción general de la técnica

de AMS y una caracterización del sistema compacto de AMS del CNA (SARA, Spanish

Accelerator for Radionuclides Analysis), instalación en la que se han obtenido los resultados

que se presentan en esta tesis. En el Caṕıtulo 3 se muestra el diseño de la óptica de iones

del sistema SARA, o forma en la que el haz de part́ıculas es transportado desde la fuente

de iones hasta el detector, y la puesta a punto del mismo para la detección de 129I. En

este caṕıtulo encontraremos las simulaciones realizadas para reproducir el comportamiento

2
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óptico del sistema y todos los experimentos llevados a cabo para optimizar los parámetros

que hacen posible la medida de 129I en el sistema de AMS del CNA. El Caṕıtulo 4 comien-

za con una reseña acerca de la presencia del yodo en la naturaleza, su distribución en los

distintos compartimentos naturales y las distintas fuentes de producción de 129I, y sigue

con una descripción del método radioqúımico desarrollado para su extracción de muestras

sólidas. Las aplicaciones medioambientales se muestran en el Caṕıtulo 5, en el que abordare-

mos el problema de la medida de 129I en varios tipos de muestras ambientales, como son

ĺıquenes, algas y turbas. Concluiremos el trabajo con el Caṕıtulo 6, en el que presentaremos

un resumen de la labor realizada y de los resultados más relevantes obtenidos en este trabajo.

Posteriormente al Caṕıtulo 6 existe un Anexo en el que se pormenoriza el experimento

realizado con la técnica de XRF (Fluorescencia de Rayos X) y que concluyó con la obtención

de los resultados preliminares referentes al rendimiento del método radioqúımico que se

muestran en el Caṕıtulo 4.
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Caṕıtulo 2

La Espectrometŕıa de Masas con

Aceleradores

2.1. Introducción

El origen de las técnicas de espectrometŕıa de masas se remonta a la aparición de

los primeros ciclotrones, con los que se aprovecha la propiedad que tienen las part́ıculas car-

gadas de que, moviéndose en el seno de un campo magnético perpendicular a su trayectoria,

describen una órbita circular cuyo radio viene dado por la expresión (2.1),

ρ =
Mv

qB
=

√
2 ME

qB
(2.1)

siendo ρ el radio de la trayectoria, E la enerǵıa de la part́ıcula, m su masa, v su velocidad, q

su carga y B el campo magnético aplicado. Esta diferencia en los radios de las trayectorias

circulares comenzó a aprovecharse para separar iones de igual enerǵıa y carga, y distinta

masa. Con la introducción de otros tipos de analizadores, capaces de separar iones con enerǵıa

o velocidades diferentes, se puede conseguir una identificación directa de las part́ıculas. Los

filtros usados más habitualmente para esta identificación son [Purser, 1978]:

Campos magnéticos. Como hemos dicho antes, éstos seleccionan la part́ıcula proble-

ma en función de su rigidez magnética (Bρ), según la ecuación:

Bρ =

√
2 ME

q
−→ B 2ρ 2

2
=

ME

q 2
(2.2)

Campos eléctricos. Aplicando un campo eléctrico (ε) contenido en el plano de

movimiento del haz, seleccionan la part́ıcula de masa problema en función de su rigidez

eléctrica (ερ), que viene dada por la expresión:

ερ =
2 E

q
−→ ερ

2
=

E

q
(2.3)

Resonancia de ciclotrón. Se seleccionan part́ıculas con una frecuencia de movimiento

llamada de ciclotrón (ω), según la relación:
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ω

B
=

q

M
−→ B

ω
=

M

q
(2.4)

Filtro de Wien. Una combinación adecuada de campos eléctricos (ε) y magnéticos

(B) perpendiculares entre śı, permite seleccionar una part́ıcula con una velocidad (v)

dada por:

v 2 =

E
q

M
q

(2.5)

En teoŕıa, mediante una combinación adecuada de estos filtros electromagnéticos, seŕıa

posible seleccionar part́ıculas con unos valores concretos del par de variables independientes(
E
q
, M

q

)
. Este fenómeno puede observarse haciendo una representación en el espacio de fases

asociado a este par de variables, como se muestra en la figura (2.1).

Figura 2.1: Restricciones en el espacio de fases
(

E
q ,

M
q

)
[Purser, 1978].

En la práctica, estos valores no se determinan de forma uńıvoca puesto que las ĺıneas

anteriores poseen cierto grosor, consecuencia de procesos f́ısicos y de la resolución limitada

de los elementos de análisis. Además, ambas variables no llevan a un valor determinado de la

enerǵıa, la masa y la carga, sino a su cociente, ya que éstas no son variables independientes

entre śı. Es por esto que existen una serie de interferentes que simulan la trayectoria de la

masa problema en los distintos elementos de análisis. Estos son:

Iones con valores de la enerǵıa, carga y masa múltiplos de E, q y M del

núcleo de interés. Como las variables independientes son E
q

y M
q

, cualquier múltiplo

de los valores seleccionados de E, q y M ocupará el mismo punto del espacio de fases y,

por tanto, llegará al detector. En la tabla (2.1) se muestran algunos interferentes para

el 14C y el 129I.
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Part́ıcula Factor Fondo
14C 2+ 1/2 7Li +

14C + 2 28Si 2+

129I 4+ 3/4 97Mo 3+

129I 3+ 1/3 43Ca +

Tabla 2.1: Interferencias debidas a soluciones múltiples de
(

E
q ,

M
q

)
.

Moléculas con la misma masa que el núcleo de interés. Aunque la masa de una

molécula es ligeramente distinta a la un átomo con su mismo número másico debido al

defecto de masa, esta diferencia es tan pequeña que suele estar dentro de los ĺımites de

resolución de los deflectores magnéticos. Es el caso del 128TeH y el 129I, cuya diferencia

en masa es ∆M
M

= 0.06 %.

Isóbaros del núcleo problema. Como el 14C y su isóbaro el 14N y el 36Cl y su isóbaro

el 36S, por mostrar algunos ejemplos.

Procesos de dispersión y de intercambio de carga. Iones con valores diferentes

de masa, carga y enerǵıa del núcleo problema que sufren dispersiones con los elementos

del sistema y procesos de intercambio de carga con el gas residual que permanece en los

tubos de conducción, pueden adquirir las caracteŕısticas cinemáticas del ión de interés

y simular su trayectoria.

Con los espectrómetros convencionales no es posible realizar una discriminación final de

estos interferentes mediante detectores de part́ıculas debido a las enerǵıas a las que se tra-

baja, del orden de keV/uma.

La Espectrometŕıa de Masas con Aceleradores (AMS) intenta superar todos estos

obstáculos con la inclusión de un acelerador de part́ıculas, habitualmente del tipo tándem

electrostático. En el terminal del acelerador tiene lugar el stripping, proceso clave en AMS,

que permite la eliminación de moléculas (éstas pierden electrones externos y se fragmentan

debido a la repulsión coulombiana) y la aceleración de part́ıculas hasta enerǵıas del orden

de MeV/uma.

Cuando los componentes del haz objeto del análisis, extráıdos de la fuente de iones en

forma aniónica X – , superan los distintos filtros cinemáticos
(

E
q
, M

q

)
, penetran en el acele-

rador y se ven atráıdos por su potencial positivo Vterminal, adquiriendo una enerǵıa dada por

la expresión (2.6),

E(eV) = e(Vfuente + Vterminal), (2.6)

donde e es la carga del electrón y Vfuente es el potencial eléctrico de extracción de la fuente

de iones, expresado en voltios.

Una vez que los iones entran en el acelerador experimentan el proceso de stripping, por

el cual sufren procesos de intercambio de carga y ven modificada su polaridad (X n+) al

interaccionar con un determinado material.
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X – −→ X n+ + (n+1)e –

En este punto el haz positivo resultante se ve repelido por el terminal, de forma que a la

salida del acelerador la componente de carga n=q tendrá asociada una enerǵıa dada por la

expresión (2.7).

E(eV) = Vfuente + Vterminal + qVterminal = Vfuente + (1 + q)Vterminal (2.7)

De esta forma la selección final de la masa se realiza entre las componentes del haz en

un estado de carga concreto combinando deflectores magnéticos y un detector de part́ıculas.

Si además añadimos un deflector electrostático, estamos seleccionando el estado de carga ya

que su rigidez eléctrica pasa a depender expĺıcitamente de ella según la ecuación (2.8). De

esta forma lo que estamos haciendo es imponer otra restricción al plano de fases
(

E
q
, M

q

)
.

ερ =
E

q
=

(
1 +

1

q

)
Vterminal +

Vfuente

q
(2.8)

Otra mejora que introduce la utilización de altas enerǵıas es la posibilidad de contabilizar

las part́ıculas que llegan al final del sistema mediante detectores nucleares que aprovechan

sus caracteŕısticas dinámicas, de forma que podamos distinguir aquellas que no son del ra-

dionúclido de interés pero que han superado todos los filtros cinemáticos. Las dos principales

caracteŕısticas que se usan para la identificación de las part́ıculas son su enerǵıa y su poder

de frenado.

2.2. Descripción general de un sistema de AMS

Aunque cada sistema de AMS tendrá diferencias concretas respecto a los demás, ciertos

aspectos son comunes a todos ellos, por lo que, en lo que sigue, haremos una descripción de

los diversos elementos comunes que los componen. Dividiremos los sistemas en tres partes

fundamentales: zona de baja enerǵıa, acelerador y zona de alta enerǵıa, como se observa en

la figura (2.2). Con el fin de no extendernos mucho, haremos varias referencias a los trabajos

[López Gutiérrez, 1999], [Santos Arévalo, 2004] y [Chamizo Calvo, 2009], en los que se da

una explicación detallada de dichos sistemas.

Figura 2.2: Esquema general de una instalación de AMS [Santos Arévalo, 2004].
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Zona de baja enerǵıa. En ella nos encontramos dos elementos principales: la fuente

de iones, en la que se producen los iones del haz, y el inyector, que está formado por

un conjunto de elementos que sirven tanto para realizar la primera selección en masa

como para llevar el haz hasta el acelerador.

Acelerador. En su interior se produce la aceleración de los iones del haz que han

superado los filtros cinemáticos de la zona de baja enerǵıa y el proceso de stripping,

gracias al cual se eliminan las moléculas.

Zona de alta enerǵıa. La selección final de masa se realiza mediante deflectores

magnéticos, eléctricos y detectores de part́ıculas.

2.2.1. Fuente de iones

Es el primer elemento de todo sistema de AMS. En ella se producen los iones negativos X –

a partir de la muestra que se quiere analizar. También se puede considerar como un primer

filtro de interferencias, ya que existen ciertos elementos que no forman aniones estables

(es el caso del 14N, isóbaro del 14C), con lo que dejan de ser interferentes. Algunas de las

caracteŕısticas que debe reunir una fuente de iones son [Middleton, 1984]:

Corriente extráıda. Debe ser suficientemente alta para poder medir concentraciones

muy pequeñas de isótopos. De esta forma se aumenta la tasa de recuento del ión de

interés y se llega a una estad́ıstica de recuento aceptable en menos tiempo.

Emitancia del haz. Viene dada por el diámetro y la dispersión angular del haz,

y está determinada por tres factores: el área que ocupa la muestra, la dispersión

de enerǵıa del haz y las aberraciones del sistema óptico de extracción y focalización

[Balzer et al, 1984]. Necesitamos que la emitancia sea baja para que exista una buena

transmisión de este haz a través del acelerador.

Efectos de memoria. Es importante que el material extráıdo de una muestra no

afecte a las demás, contaminándolas, o quede material dispersado en la propia fuente,

lo que provocaŕıa la existencia de corriente incluso después de haber retirado la muestra.

Eficiencia de ionización. Dado que habitualmente las muestras son pequeñas, es

conveniente tener un alto rendimiento de extracción de iones negativos.

Estabilidad. Lo deseable es que las fluctuaciones a corto o largo plazo que sufra la

corriente de salida de la fuente se mantengan por debajo de las estad́ısticas.

Cambio de muestras. El diseño de la fuente debe permitir que el cambio de muestras

sea lo más rápido posible, que la corriente generada por la nueva muestra no tarde en

estabilizarse demasiado y que no sea necesario volver a hacer vaćıo con cada cambio.

La fuente de iones más usada en AMS es la que se basa en el proceso de sputtering con

iones Cs + ya que es muy versátil, existen diseños para muestras sólidas y gaseosas, los efectos

de memoria son pequeños y el cambio de muestras es rápido. En el caso de muestras sólidas,
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existen varios tipos de diseños en función de que el ionizador esté en la misma cámara en la

que se encuentra la muestra o esté en una cámara aparte. Estas fuentes de sputter se basan

en la emisión de iones negativos de la muestra mediante el bombardeo de la misma con un

haz de iones de cesio. Como dijimos antes, este tipo de fuentes pueden llevar a cabo un

primer filtrado de interferentes ya que existen núcleos que no son estables en forma aniónica.

Tal es el caso del 14C, cuyo isóbaro 14N no es estable en la forma aniónica N – con la que es

extráıdo de la fuente [Kilius et al., 1997], de forma que se simplifica el sistema de análisis.

Entraremos en más detalles de funcionamiento cuando nos centremos en la fuente usa-

da para la realización de este trabajo. Para más detalles de diseño consultar los trabajos

[López Gutiérrez, 1999], [Santos Arévalo, 2004] y [Chamizo Calvo, 2009].

2.2.2. Inyector

Éste incluye todos los elementos situados entre la fuente y el acelerador. Posee dos fun-

ciones: realizar un transporte eficiente del haz y llevar a cabo una primera selección de los

iones de interés. El primer análisis se realiza mediante un deflector magnético que selecciona

aquellos iones que tengan exactamente el mismo momento que el isótopo deseado, es decir,

aquellos que cumplen la condición EM
q 2 = cte, donde M es la masa del isótopo elegido. Te-

niendo en cuenta que en el proceso de sputtering todos los iones del haz se emiten en el

mismo estado de carga (q=-1) y son extráıdos de la fuente de iones con el mismo potencial

electrostático (Vfuente) y, por tanto, con la misma enerǵıa, cabŕıa pensar que tan sólo con este

deflector magnético se podŕıa realizar sin ambigüedad una primera selección de iones, tanto

atómicos como moleculares, con la masa problema M. Sin embargo, este primer filtro no es

del todo eficaz debido a que en el proceso de sputtering se producen una serie de fenómenos

que introducen cierta dispersión en los componentes del haz, de forma que iones con masa

distinta podŕıan superarlo:

Iones moleculares de masa superior a la problema que son inestables en su forma

aniónica y que, al disociarse, generan fragmentos moleculares con una cierta distribu-

ción de enerǵıa. Podŕıa suceder que alguno de dichos fragmentos adquiriera el mismo

momento que el núcleo problema.

Iones con masa menor que la problema que, debido a la cola de alta enerǵıa que aparece

en el proceso de sputtering, pueden adoptar el mismo valor del producto M×E que el

núcleo de interés. Se ha comprobado que durante el proceso de sputtering puede darse

una transferencia de enerǵıa de los iones Cs + a los iones extráıdos de la muestra, apare-

ciendo en el espectro de enerǵıa una cola de alta enerǵıa con una distribución dada por
1

E 2 . Cuando una muestra es bombardeada con iones Cs +, se emiten aquellos compo-

nentes que adquieren una enerǵıa sufuciente como para ser liberados de la muestra, es

decir, aquellos que reciben una enerǵıa mayor a la de su ligadura (Eb). La dependencia

con la enerǵıa del número de átomos emitidos por sputter por cada part́ıcula incidente

(P 0), viene dada por la expresión de Sigmund y Thompson [Middleton et al., 1994],

donde:
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P 0 = 2Y
E
Eb(

1 + E
Eb

)3 cosφ (2.9)

• Y es el rendimiento total de sputter, que puede considerarse constante para ángu-

los de incidencia del haz de ±15o.

• E es la enerǵıa de salida de las part́ıculas emitidas por sputter.

• Eb es la enerǵıa de ligadura de los átomos en el material.

• φ es el ángulo de emisión medido respecto a la normal.

Si observamos la figura (2.3) podemos comprobar cómo, efectivamente, se produce dicha

cola de alta enerǵıa en la que estarán contenidos aquellos núcleos que, si bien tengan una

masa menor que la del núcleo problema, tengan su mismo valor del producto M×E.

Estos problemas se pueden solucionar añadiendo al deflector magnético un analizador

electrostático. De esta forma se realiza una preselección del núcleo problema según su enerǵıa,

evitando ambigüedades en el producto M×E.

Figura 2.3: Distribución energética de los iones emitidos en el proceso de sputtering (expresión de Sigmund

y Thompson).

2.2.3. Acelerador

Los aceleradores de tipo Tándem son los que más se usan en AMS. Pertenecen a la fa-

milia de los aceleradores electrostáticos, en los que las part́ıculas son aceleradas gracias a un

campo eléctrico estático. En la zona del terminal es donde tiene lugar el proceso de stripping,

por el cual los iones negativos inyectados pierden parte de sus electrones sufriendo un cambio

de carga y siendo, de esta forma, acelerados en una segunda fase. Comenzaremos definiendo

las clases de aceleradores tipo tándem que existen para, posteriormente, explicar el proceso

de stripping.
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Existen dos métodos para generar el alto voltaje del terminal. Uno de ellos se basa en

el transporte mecánico de la carga hacia el terminal mediante el uso de unas cadenas o

pellets (acelerador van de Graaff). Un esquema de este tipo de acelerador se observa

en la figura (2.4). El otro (acelerador Cockcroft-Walton) usa un generador en cascada,

en el que una señal de radiofrecuencia se acopla capacitivamente a una serie de diodos que

rectifican la señal y la suman a un alto voltaje DC. Hoy d́ıa este sistema se monta en un

módulo independiente, acoplado al tubo de aceleración, lo que confiere una forma de T y la

denominación de Tandetrón. Vemos un esquema en la figura (2.5).

Figura 2.4: Esquema de un acelerador tipo tándem van de Graaff [Santos Arévalo, 2004].

Figura 2.5: Esquema de un acelerador tipo Tandetrón [Turner et al., 1987].

Mientras que el primer mecanismo permite obtener mayores voltajes, exige más man-

tenimiento debido a que se adhiere polvo a las cadenas que hay que limpiar regularmente.
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Además el flujo de carga depende de las caracteŕısticas de la cadena, por lo que el volta-

je del terminal es menos estable y sufre mayores fluctuaciones. Por otra parte, el segundo

mecanismo es más sencillo de mantener porque no tiene partes móviles y el voltaje puede

controlarse de una forma más precisa, si bien requiere un acondicionamiento especial porque

puede descargar mucha enerǵıa en forma de chispas [Finkel et al., 1993]. En cualquier caso,

ambos sistemas completos deben introducirse en el interior de un tanque relleno con un gas

aislante, normalmente SF6 a una presión de 2 bares.

Una vez que los iones que han superado el primer filtro cinemático entran en el terminal

sufren el proceso de stripping. Al interaccionar con un material que puede ser tanto sólido

(suelen ser láminas de carbón) como gaseoso (Ar, O2 ó CO2), se producen reacciones de

intercambio de carga por las que los iones pierden electrones, haciendo que pasen de estar en

forma aniónica (q=-1), a estar en forma catiónica con carga +q. Como consecuencia de este

cambio de polaridad el haz final es repelido por el voltaje positivo del terminal y acelerado

hacia la salida de la segunda sección del tubo. A la salida de esta sección la enerǵıa que

llevan los iones con carga +q viene dada por la ecuación (2.7), que era de la forma:

E(eV)=(1+q)Vterminal+Vfuente

Fundamental es el papel que juega el stripper en el proceso de eliminación del fondo

molecular. Las moléculas, al perder parte de sus electrones como consecuencia de los choques

que sufren con el gas de stripping, se fragmentan debido a la escasa estabilidad de la nueva

configuración. Estos fragmentos serán fácilmente eliminados por los filtros cinemáticos o por

los sistemas de detección existentes en la zona de alta enerǵıa.

2.2.4. Análisis de alta enerǵıa

Consiste en seleccionar los núcleos de interés tras el acelerador según sus propiedades

cinemáticas, usando para ello campos eléctricos y magnéticos, al igual que haćıamos en la

zona de baja enerǵıa.

Este análisis se hace necesario porque, como comentamos anteriormente, aunque el inyec-

tor sirve de filtro, no es suficiente para eliminar interferentes que pueden aparecer después

de la aceleración. A la salida del acelerador y tras el proceso de stripping esperamos tener

un haz compuesto por, además del núcleo de interés, iones del mismo en distintos estado de

carga, isóbaros, indistinguibles debido a que tienen las mismas caracteŕısticas cinemáticas y

fragmentos de moléculas que llegaron al acelerador por tener la misma masa del núcleo de

interés y que se han roto en el stripper. Estos fragmentos poseen una enerǵıa dada por la

expresión:

E(eV) =
(m

M
+ q
)

Vterminal + Vfuente, (2.10)

donde m es la masa del fragmento en estado de carga q y M es la masa de la molécula inicial,

que es igual a la del núcleo de interés.
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Caṕıtulo 2. La Espectrometŕıa de Masas con Aceleradores

Al igual que se hace en la zona de baja enerǵıa, el análisis fundamental en esta zona

consiste en una selección de la masa del núcleo problema, para lo que se dispone un deflector

magnético a la salida del acelerador. Sin embargo, para evitar posibles indeterminaciones

en EM
q 2 procedentes de fragmentos moleculares, se hace un doble análisis. Éste se consigue

colocando un deflector electrostático justo después del magnético, de forma que realizamos

también un análisis en E
q
. Con esto minimizamos las posibilidades de que se produzcan in-

determinaciones en M
q

, que conllevaŕıan algún tipo de fondo en la zona de detección.

Como resultado de este análisis desaparece gran parte del fondo, exceptuando los isóbaros

del núcleo de interés, indistinguibles por tener las mismas caracteŕısticas cinemáticas que

este, y algunos otros tipos de interferentes, como pueden ser:

Fragmentos moleculares con las mismas caracteŕısticas cinemáticas que el

núcleo de interés. Estos fragmentos proceden de moléculas con la misma masa atómi-

ca (en uma) que el anión problema en la zona de baja enerǵıa que, tras disociarse en

el proceso de stripping, generan fragmentos moleculares con la misma relación M
q

que

el núcleo de interés. Estos fragmentos superan los filtros cinemáticos en las mismas

condiciones que el núcleo problema, hasta alcanzar el sistema final de detección. Un

ejemplo seŕıa el ión 14C 2+ y la molécula 7Li –
2 (que se disocia en el stripper obteniéndose

iones de 7Li + a la salida del acelerador):

14C 2+

E
q

(eV) =
(

1 +q
q

)
Vterminal =

(
1+2

2

)
Vterminal = 3

2
Vterminal

EM
q 2 (eV×u) = 3

2
14
2

Vterminal = 21
2

Vterminal

7Li +

E
q

(eV) =
(m
M

+q)
q

Vterminal =
( 7
14

+1)
1

Vterminal = 3
2
Vterminal

EM
q 2 (eV×u) = 3

2
7
1
Vterminal = 21

2
Vterminal

Fragmentos moleculares que simulan la misma trayectoria que el ión proble-

ma. Esta similitud en las trayectorias puede deberse tanto a dispersiones sufridas por

el haz en los distintos elementos del sistema como a dispersiones angulares y energéticas

introducidas en el proceso de stripping. Estos interferentes serán más importantes en

el caso de iones pesados, especialmente para fragmentos con masas análogas a las

del núcleo de interés, que fueron inyectados en el acelerador en forma de hidruros.

Tal es el caso del 129I, inyectado como 129I – , y el 128Te, inyectado como 128TeH –

[López Gutiérrez, 1999].
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2.3. La instalación de AMS del CNA: SARA

Procesos de intercambio de carga. Este tipo de procesos se da entre las part́ıculas

del haz y el gas residual que exista dentro del tubo de aceleración de alta enerǵıa, y

puede provocar que algunos iones de masa distinta a la del núcleo problema adquieran

sus mismas caracteŕısticas cinemáticas. Esto hace que sea indispensable tener unas

condiciones óptimas de vaćıo en el acelerador.

2.2.5. Sistema final de detección

El último paso en el proceso de medida de AMS es la detección de las part́ıculas de in-

terés, lo que conlleva su discriminación de cualquier tipo de interferentes que hubieran podido

superar todos los filtros explicados anteriormente. Para esto se disponen al final del sistema

una serie de elementos capaces de medir distintas propiedades f́ısicas de las part́ıculas, co-

mo pueden ser la velocidad, la enerǵıa total o el poder de frenado. Mediante estos sistemas

se podrán resolver uńıvocamente las ambigüedades asociadas al par de variables
(

E
q
, M

q

)
que no hayan sido resueltas anteriormente. Los detectores más usados en AMS son los de

ionización gaseosa, los de estado sólido, los de tiempo de vuelo y las cámaras de Faraday.

Éstas últimas se usan para la medida y cuantificación de la corriente de los isótopos estables.

En la instalación de AMS objeto de este estudio usamos para la detección de las part́ıcu-

las de interés un detector de ionización gaseosa, y para medir la corriente del isótopo estable,

una cámara de Faraday. Ambos serán explicados con más detenimiento a continuación.

2.3. La instalación de AMS del CNA: SARA

En este apartado haremos una descripción general del sistema de AMS de 1 MV SARA

(Spanish Accelerator for Radionuclides Analysis), adquirido por la Universidad de Sevilla en

el año 2005 a la empresa holandesa High Voltage Engineering Europe (HVEE, Amersfoort,

Holanda) y situado en el Centro Nacional de Aceleradores. Este sistema ha sido diseñado

para realizar medidas tanto sobre núcleos ligeros (14C, 10Be, 26Al) como sobre núcleos pesa-

dos (129I e isótopos de plutonio, 239Pu y 240Pu).

Dividiremos el sistema en tres partes: zona de baja enerǵıa (formada por la fuente de

iones y un imán de baja enerǵıa), el acelerador (tipo tandetrón con una tensión máxima del

terminal de 1.1 MV) y la zona de alta enerǵıa (compuesta por un imán de alta enerǵıa, un

deflector electrostático y un detector final). En estas tres zonas antes mencionadas existen

elementos de transporte y focalización del haz que ayudan a mejorar su comportamiento

óptico. Un plano y un esquema general de dicho sistema se muestran en la figuras (2.6) y

(2.7), respectivamente.
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Caṕıtulo 2. La Espectrometŕıa de Masas con Aceleradores

Figura 2.6: Plano del sistema de AMS de 1 MV del CNA [Klein et al., 2006].

Figura 2.7: Esquema general del sistema de AMS de 1 MV del CNA [Chamizo Calvo, 2009].

2.3.1. Fuente de iones

Es el elemento responsable de producir los iones negativos a partir de la muestra que

se quiere analizar. De los distintos tipos de fuentes capaces de generar iones negativos,

nuestro sistema cuenta con una fuente de alta intensidad con ionizador esférico tipo sputter

de cesio, cuyo esquema de la sección horizontal se muestra en la figura (2.8) y en el que
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2.3. La instalación de AMS del CNA: SARA

pueden observarse la cámara donde se almacenan las muestras a medir, el compartimento

que contiene al cátodo y al ionizador, y el sistema de lentes extractoras del haz (cono de

extracción y lente Einzell). Esta fuente de iones responde al modelo SO-110 desarrollado por

HVEE [Mous et al., 1992].

Figura 2.8: Sección horizontal de la fuente de iones del sistema de AMS SARA [Chamizo Calvo, 2009].

Su funcionamiento es el siguiente: se calienta el cesio de forma que éste salga en forma

de vapor y se difunda por toda la cámara, depositándose parte en la superficie de la muestra

y parte en las paredes del ionizador. Al estar éste último a alta temperatura (unos 1200oC

durante la medida), ioniza el gas que se encuentra adherido a sus paredes arrancándole un

electrón y dejándolo en forma de ión Cs +. La diferencia de potencial existente entre el ioni-

zador (-28 kV) y el cátodo que contiene la muestra (-35 kV) hace que los iones Cs + se vean

atráıdos hacia la superficie de la misma provocando el proceso de sputtering, con la con-

siguiente aparición de un haz de iones negativos X – . El cátodo se encuentra continuamente

refrigerado mediante un circuito independiente con un compuesto orgánico (Xylterm R©) co-

mo intercambiador de calor.

El haz de iones negativos es repelido de la superficie de la muestra debido, de nuevo, a la

diferencia de potencial existente entre la misma y el ionizador, de forma que éste sale de la

fuente atravesando los elementos de focalización, el cono de extracción y la lente Einzell,

que lo focalizan en la dirección del siguiente elemento del sistema, el deflector magnético de

baja enerǵıa.

Mediante el control de la temperatura de la reserva de cesio puede modificarse el flujo de

gas que entra en la cámara de la fuente de iones, por lo que puede controlarse tanto el grosor

de la capa1 de cesio que se produce en la superficie de la muestra como el flujo de iones

Cs + sobre la misma. El control y optimización de este parámetro influye en la obtención de

mayores o menores corrientes en la fuente.

1Cuanto más fina sea esta capa mejor es el rendimiento de sputter, ya que disminuye la función trabajo

de extracción de la superficie de la muestra de 3-5 eV a 2 eV [Middleton et al., 1994]
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Para colocar la muestra a medir en la fuente de iones necesitamos tenerla en un soporte

f́ısico adecuado al diseño de la misma, para lo que contamos con unos cilindros huecos de

cobre denominados cátodos. El procedimiento de introducción consiste en colocar el cátodo

sobre una esfera de 5 mm de diámetro, añadir la muestra y un pin de acero de 2 mm de

longitud y 1.25 mm de diámetro, introducirle una varilla de acero y hacer presión sobre ésta

con una prensa manual. Al ejercer la presión, la muestra queda perfectamente compactada

dentro del cátodo sin posibilidad de salirse, ya que el pin de acero se deforma ocupando todo

el volumen del mismo. Toda esta operación se realiza sobre una esfera para proporcionarle

al cátodo una geometŕıa esférica en la parte delantera. Una vez que la muestra está en

el cátodo, éste se enrosca en un portacátodos, que es una pieza de acero que se usa para

sujetar el cátodo a la fuente de iones y para favorecer la conductividad térmica y eléctrica

del conjunto. Se muestra un esquema en la figura (2.9).

Figura 2.9: A la izquierda tenemos el sistema de prensado de muestras sólidas y a la derecha el conjunto

cátodo-portacátodo del sistema SARA.

Para introducir el conjunto cátodo-portacátodo dentro de la fuente de iones, ésta cuenta

con una plataforma metálica circular con cuatro anillos concéntricos, denominada carrusel,

que está en condiciones de vaćıo (con un presión menor de 10 -6 mbar) y que tiene capacidad

para 200 de estos conjuntos, repartidos en los cuatro anillos de 50 unidades cada uno. La

introducción de la muestra en la fuente se realiza a través de un orificio a través del cual

pasa un actuador lineal conectado a un pistón neumático. Para poder colocar la muestra

problema en el punto de salida del actuador el carrusel cuenta con dos motores, uno de

traslación y otro de rotación, que le permiten moverse a cualquiera de las 200 posiciones con

las que cuenta. Podemos ver todo el conjunto en la figura (2.10).

Figura 2.10: Carrusel de la fuente de iones del sistema SARA.
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2.3. La instalación de AMS del CNA: SARA

2.3.2. Inyector

Se encarga de realizar una primera selección en masas del haz de salida de la fuente

de iones, aśı como de focalizarlo hasta la entrada del acelerador. Está constitutido por un

deflector magnético y el sistema de focalización y transporte.

Deflector magnético de baja enerǵıa (BI Magnet)

Realiza una primera selección en masa de los iones de interés en función de su relación
EM
q 2 . Sus caracteŕısticas se muestran en la tabla (2.2).

BI Magnet

ρ 40 cm

ε1 26.65o

ε2 30.65o

θ 90o(
EM
q 2

)
max

9.8MeV×uma
q 2

Resolución 680∆M
M

(mm)

Tabla 2.2: Propiedades del deflector magnético de baja enerǵıa del sistema SARA. La resolución es la

separación espacial que existe, a la salida del mismo, entre dos iones cuya diferencia relativa en masa es ∆M
M .

Además de realizar una primera selección de masas, el deflector magnético juega un papel

importante en el transporte del haz, por lo que un buen diseño del mismo será fundamental

para obtener una óptima transmisión a la entrada del acelerador. Ésta se consigue mediante

una geometŕıa de bordes inclinados [Wollnik, 1999], consistente en que el deflector tenga los

bordes de entrada y salida inclinados un cierto ángulo (ε1 y ε2) respecto de la trayectoria

central de referencia, como se observa en la figura (2.11). De esta forma la resolución másica(
∆M
M

)
se incrementa en un factor 2 [Chamizo Calvo, 2005] respecto de la configuración de

bordes normales (ε1=ε2=0). También conseguimos un efecto focalizante en el plano vertical

tanto a la entrada como a la salida del deflector, lo que nos permite disminuir la divergencia

angular del haz en su interior, mejorando la transmisión.

Figura 2.11: Geometŕıa t́ıpica de un deflector magnético [Wollnik, 1999], a la que se adapta el BI Magnet

del sistema SARA.
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Sistema de transporte y focalización

Está compuesto por los siguientes elementos, cuya finalidad es conseguir la óptima focali-

zación del haz dentro de la ĺınea y un transporte eficiente del mismo:

Cono de extracción. Está situado justo a la salida de la fuente de iones, por lo que

es el primer elemento focalizante que se encuentra el haz al salir de ésta. Consiste en

una lente electromagnética que ajusta el haz a la óptica de los siguientes elementos del

sistema, para lo que cuenta con tres motores que lo mueven en los tres ejes espaciales,

colocándolo de esta forma en la posición óptima. Dos de estos motores hacen que se

mueva perpendicularmente a la dirección de propagación del haz, quedando aśı perfec-

tamente centrado en el eje óptico de la ĺınea. El tercer motor hace que se mueva en la

dirección de propagación del haz, con lo que consigue cambiar el poder de focalización

de la geometŕıa de extracción al variar la distancia existente entre él y el ionizador de

la fuente de iones.

Lente Einzell. Es una lente electrostática formada por tres cilindros, de los que el

central está a un potencial positivo respecto de los exteriores. Está colocada justo antes

de la entrada del imán de baja enerǵıa y su función consiste en focalizar el haz en la

posición objeto de dicho imán. Su esquema se muestra en la figura (2.12).

Figura 2.12: Esquema de una lente electrostática tipo Einzell [López Gutiérrez, 1999].

Y-Steerer. Se encuentra situada justo a la salida del deflector magnético de baja ener-

ǵıa y su función consiste en desviar el haz en el plano vertical para que su trayectoria

coincida con el centro del tubo de conducción, de forma que se optimize la transmisión.

Está compuesta por dos electrodos planos enfrentados entre los que se establece una

pequeña diferencia de potencial. Situándola en la dirección vertical se puede cambiar

la dirección del haz aplicando pequeños campos eléctricos.

El resultado de la correcta sintonización de todos los elementos que conforman el sistema

inyector puede ser visualizado mediante un elemento denominado Beam Profile Monitor

(BPM), que está colocado en la zona próxima a la entrada del acelerador. Está formado

por dos cables en forma de Y que cruzan el haz perpendicularmente a su dirección de propa-

gación, ofreciendo información acerca de su posición y tamaño dentro del tubo de conducción.

Además de estos elementos de focalización y transporte, la zona de baja enerǵıa cuen-

ta con un sistema de dos aberturas (denominadas Slits), una de ellas mecánica y la otra
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manual, que sirven para controlar el tamaño del haz en todo el recorrido. La mecánica con-

siste en un orificio circular de 3 mm de diámetro que puede ser insertada y retirada de la

ĺınea mediante el software de control del sistema (AP-1), mientras que la manual está for-

mada por dos placas metálicas paralelas cuya separación puede ser modificada manualmente.

Una vez que los elementos de la zona de baja enerǵıa están perfectamente sintonizados

podemos tener una lectura de la corriente de iones que se va a introducir en el acelerador

usando para ello una Cámara de Faraday insertable que tiene el sistema justo a la entrada

del mismo (FC1) y cuyo esquema se muestra en la figura (2.13). Ésta consiste básicamente

en un cilindro metálico suficientemente grueso como para parar el haz, en el que la carga

depositada por dicho haz se mide mediante un circuito integrador. A la entrada de la cámara

se coloca un electrodo anular conectado a un potencial negativo para evitar que los electrones

que acompañan al haz entren en ella y que los electrones secundarios producidos en la misma

escapen, procesos ambos que falseaŕıan la medida.

Figura 2.13: Esquema de una Cámara de Faraday [López Gutiérrez, 1999].

Sistema de pulsado rápido

Otro aspecto importante es el papel que juega el deflector magnético en el proceso de

medida. En AMS no tiene sentido cuantificar la corriente asociada al núcleo problema de

forma absoluta ya que en este proceso existen ciertos parámetros que pueden fluctuar tanto

a corto como a largo plazo y que, en algunos casos, no son controlables. La forma de tener en

cuenta estas fluctuaciones es realizando una normalización de la corriente problema (núcleo

de masa Mrad) con la corriente de un isótopo mayoritario del mismo elemento (núcleo de

masa Mest), que debe medirse en las mismas condiciones que el primero. La forma más fiable

de conseguirlo es mediante la cuantificación de la corriente del núcleo estable en la zona de

alta enerǵıa y en pulsos de escasa duración, de forma que las fluctuaciones a corto plazo

afecten a los dos por igual [Suter et al., 1984].

En principio, todos los elementos de la ĺınea de AMS se sintonizan para que sea el isótopo

problema el que llegue al sistema final de detección, de forma que el isótopo estable sea

deflectado tras el deflector magnético de alta enerǵıa debido a la diferencia de masa respecto

del núcleo problema. Para inyectar el núcleo estable en el acelerador podŕıamos modificar

temporalmente el valor del campo magnético de baja enerǵıa, aunque en la práctica los
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efectos de autoinducción ralentizaŕıan este cambio y no seŕıa posible realizar la cuantificación

cuasi-simultánea de ambos núcleos. Es por esto que se opta por modificar temporalmente la

enerǵıa del haz en el interior del deflector magnético de baja enerǵıa, de forma que durante

un cierto intervalo de tiempo el haz estable simule la trayectoria del núcleo problema y sea

inyectado en el acelerador. Esto se consigue aplicándole un potencial adicional de duración

determinada a la cámara del deflector magnético de baja enerǵıa, como se observa en la

figura (2.14).

Figura 2.14: Esquema de un deflector magnético de baja enerǵıa con un sistema de pulsado secuencial

[López Gutiérrez, 1999].

Si dicho potencial adicional (V) aplicado al deflector magnético cumple la condición

dada en la ecuación (2.11), donde V0 es el potencial del haz a la salida de la fuente de iones,

conseguiremos que durante el intervalo de duración del mismo sea el núcleo estable el que

recorra el radio del deflector, debido a que en ese intervalo de tiempo se equipara su rigidez

magnética con la del núcleo problema, para el cual estaba sintonizado el sistema. Una vez

que el haz estable atraviesa el acelerador y entra en la zona de alta enerǵıa es deflectado tras

el deflector magnético de alta enerǵıa hacia una cámara de Faraday en la que cuantificamos

su corriente.

(V0 + V)Mest = V0Mrad (2.11)

La inyección de la componente estable del haz debe tener una duración temporal suficien-

temente corta para evitar sobrecargar el terminal de aceleración, de modo que, durante este

periodo de tiempo, su capacitancia sea suficiente para evitar una bajada de tensión proble-

mática. Si consideramos una capacidad del terminal de C=100 pF [Chamizo Calvo, 2005],

mantenemos las fluctuaciones de voltaje por debajo de ∆V=1 kV y suponemos unas corrien-

tes t́ıpicas asociadas a la componente estable en el rango [10,100] µA obtenemos, aplicando

la ecuación (2.12), una duración de los pulsos de inyección en el rango ∆t∈[100µs,1ms].
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∆V = I× ∆t

C
(2.12)

De esta forma el tiempo de medida dedicado al isótopo problema asciende prácticamente

al 99 % del total.

2.3.3. Acelerador

El sistema SARA cuenta con un acelerador tipo tandetrón capaz de generar un voltaje

de terminal máximo de 1.1 MV, mostrado en la figura (2.15). Está constituido por dos

tanques, uno que sigue la dirección de propagación del haz y otro perpendicular a éste,

en el que está situada la electrónica que genera el voltaje. Dentro del tanque principal se

encuentran alojados los tubos de aceleración, uno de baja y otro de alta enerǵıa, ambos de

72.5 cm de longitud. Entre ellos se encuentra situado el canal de stripping, con un diámetro

uniforme de 6 mm y una longitud de 30 cm. Para permitir el aislamiento eléctrico del sistema

se rellena el espacio existente entre el tanque y los tubos con gas SF6 a unos 6 bar de presión.

Figura 2.15: Sección vertical del acelerador del sistema de AMS del CNA [Chamizo Calvo, 2009].

Para obtener la máxima focalización del haz a la entrada del canal de stripping, el acele-

rador cuenta con una lente a la entrada del tubo de baja enerǵıa denominada Q-snout,

que consiste en un cilindro metálico conectado a un potencial que está correlacionado con el

campo eléctrico existente en el tubo de aceleración de baja enerǵıa, de forma que cuando se

obtiene el valor óptimo de dicho potencial se consigue la máxima focalización del haz a la

entrada del canal de stripping.

El diseño del canal de stripping es una parte muy importante dentro de la técnica de

AMS. Por una parte, la elevada presión necesaria para la ruptura de las moléculas durante

el proceso haŕıa necesario un canal con un diseño largo y estrecho. Por otro lado, este diseño

seŕıa contraproducente debido a las dispersiones angulares que introduciŕıa. Es por ello que

23
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las medidas antes mencionadas responden a una solución de compromiso entre ambos aspec-

tos. En nuestro sistema el gas usado a modo de stripper es argón a una presión que se puede

variar mediante el software de control. Para regular el flujo de gas que entra en el canal y

evitar que éste penetre en los tubos de aceleración, contamos con una bomba turbomolecular

que lo succiona de los extremos del mismo y lo inyecta de nuevo en el tubo de alimentación.

Cuando el haz sale del tubo de aceleración de alta enerǵıa después de haber sufrido el

proceso de stripping lleva cierto ensanchamiento debido a la dispersión angular que introduce

dicho proceso. Para compensar esta dispersión se coloca justo a la salida del tubo un triplete

de lentes cuadrupolares (Q-Pole), que originarán una focalización del haz en la posición

objeto del deflector magnético de alta enerǵıa. Dichas lentes permiten la focalización en

cualquier plano mediante una disposición de dipolos electrostáticos. Como cada lente tiene

un efecto focalizante en un plano y dispersivo en el perpendicular, se colocan en triplete para

obtener un efecto focalizante neto en los dos planos y un resultado más simétrico.

2.3.4. Análisis de alta enerǵıa

Consiste en realizar la selección final de enerǵıa, masa y estado de carga que llegarán

al detector que se encuentra al final de SARA. Para ello el sistema cuenta con un deflector

magnético, un deflector electrostático y un sistema de transporte y focalización, como se

observa en la figura (2.16).

Figura 2.16: Esquema de la zona de alta enerǵıa del sistema SARA [Ruiz Gómez, 2007].

Deflector magnético de alta enerǵıa (ME Magnet)

Está colocado a la salida del acelerador, justo detrás del triplete de lentes cuadrupolares.

Su geometŕıa de bordes inclinados respecto de la trayectoria central de referencia del haz es
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similar a la del deflector de la zona de baja enerǵıa, aunque su poder de resolución es mucho

mayor ya que es el que tiene que realizar la separación final en masa del ión de interés. Sus

caracteŕısticas se muestran en la tabla (2.3).

ME Magnet

ρ 85 cm

ε1 25.6o

ε2 31o

θ 90o(
EM
q 2

)
max

73.92MeV×uma
q 2

Resolución 1300∆M
M

(mm)

Tabla 2.3: Propiedades del deflector magnético de alta enerǵıa del sistema SARA.

Deflector electrostático (ESA)

Está situado entre el deflector magnético y el detector de part́ıculas y sirve para selec-

cionar el estado de carga y la enerǵıa de los iones positivos, permitiendo de esta forma la

llegada al detector de la part́ıcula problema. Es de tipo esférico con dos placas paralelas

curvadas conectadas, cada una, a una fuente de tensión de U=±30 kV, lo que garantiza la

focalización tanto en la dirección horizontal como vertical [López Gutiérrez, 1999]. Un ión

que penetre en el campo entre ambas placas deberá tener una enerǵıa dada por el ecuación

(2.13) para seguir una trayectoria adecuada, siendo U el potencial al que están sometidas las

placas, d−−r1−r2 y (r1,r2) los radios de las mismas. Las propiedades del deflector se muestran

en la tabla (2.4).

E =
qU

d
×√r1r2 (2.13)

ESA

ρ 65 cm

θ 120o(
E
q

)
max

1.52MeV
e

Resolución 1300∆E
E

(mm)

Tabla 2.4: Propiedades del deflector electrostático del sistema SARA.

Sistema de transporte y focalización

El sistema de transporte y focalización es similar al existente en la zona de baja enerǵıa

y está compuesto por lo siguientes elementos:

Y-Steerer de alta enerǵıa. Su funcionamiento es similar al de la situada en la zona

de baja enerǵıa. Está colocada a la salida del deflector magnético y su función es

desplazar verticalmente la posición del haz para obtener la máxima focalización a la

entrada del deflector electrostático.
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Sistema de aberturas. Está compuesto por cuatro aberturas similares a las exis-

tentes en la zona de baja enerǵıa, de las cuales dos son del tipo circular (de 3 mm de

diámetro e insertables mecánicamente) y las otras dos son del tipo placas paralelas,

cuya separación se modifica manualmente.

Al igual que ocurŕıa en la zona de baja enerǵıa, el resultado de la sintonización de to-

dos los elementos de esta zona puede ser visualizado mediante el BPM de alta enerǵıa,

que nos da información del tamaño y de la posición del haz respecto al eje central de la ĺınea.

La zona de alta enerǵıa también cuenta con un conjunto de cámaras de Faraday, de las

cuales: FC2 es fija y sólo se usa para medidas de 12C; FC4 y FC5 se usan para la sintonización

del haz en esta zona y se pueden insertar y retirar de la ĺınea; y FC3 sirve para cuantificar

la corriente del isótopo estable una vez que hemos conseguido llevar el minoritario hasta la

entrada del detector. La posición de ésta última se modifica manualmente para obtener una

lectura máxima de la corriente de dicho mayoritario.

2.3.5. Sistema final de detección

La detección del isótopo problema al final del sistema SARA se realiza mediante una

cámara de ionización multianódica, mostrada en la figura (2.17). La carcasa exterior es un

cilindro hueco de 46 cm de altura y 16 cm de radio base que contiene al gas de recuento,

isobutano, y a la estructura del detector. Ésta se compone de un par de placas metálicas que

actúan como ánodos, una placa que actúa como cátodo, y una serie de electrodos anulares

que actúan como divisores de tensión. Los iones que penetran en ella ionizan el gas creando

electrones que, gracias al campo eléctrico generado mediante la aplicación de una diferencia

de potencial entre los ánodos y el cátodo, son recogidos en los dos ánodos: el primero (4E) de

11 cm de longitud y el segundo (Eres) de 21 cm. El hecho de que la cámara tenga dos ánodos

nos permite tener información sobre la enerǵıa depositada en cada uno de ellos, de forma que

la suma de los valores obtenidos en ambos corresponderá a la enerǵıa total depositada por

el ión en la cámara. Ésta se coloca en el punto imagen del deflector electrostático y cuenta

en su entrada con una ventana de 30 nm de espesor de Si3N3.2 con unas dimensiones de 8×8

mm 2 de superficie.

Figura 2.17: Esquema de la cámara de ionización multianódica del sistema SARA [Klein et al., 2006].
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La cadena electrónica de procesado de señales es la convencional: cada ánodo dispone de

un preamplificador sensible a la carga modelo Ortec 142A, un amplificador modelo Ortec

575A y un ADC de la compañ́ıa Fast ComTech. Las señales procedentes de los ADC de cada

ánodo se procesan y se correlacionan temporalmente a través del sistema de adquisición de

datos multiparamétrico MPA-3, también de la compañ́ıa Fast ComTech [Klein et al., 2006].

2.4. El proceso de medida en AMS

Tal como explicamos en el apartado referente al sistema de pulsado rápido, en AMS se

miden cocientes isotópicos entre el núcleo problema (de masa Mrad) y un isótopo estable

del mismo elemento (de masa Mest). Esta normalización se hace de forma más fiable si la

componente estable se cuantifica en pulsos de corta duración en la zona de alta enerǵıa, de

forma que ambos isótopos sean medidos bajo las mismas condiciones de operación. De esta

forma las fluctuaciones a corto plazo del sistema quedan controladas.

Las fluctuaciones sistemáticas de uno o varios parámetros del sistema como el voltaje del

terminal, los campos de los deflectores, la presión del canal de stripper o la temperatura de la

fuente de cesio, pueden afectar de distinta manera a cada núcleo, modificando las relaciones

isotópicas medidas de forma directa y dando lugar a lecturas distintas en dos medidas in-

dependientes separadas en el tiempo. Para controlar estas fluctuaciones se utilizan muestras

patrón con un cociente isotópico conocido (r patron
real ), que se analizan normalmente cada cinco

muestras problema.

Por otra parte, el control del fondo de las medidas se lleva a cabo mediante muestras blan-

co (r blanco
medido) cuya concentración del isótopo problema se considera despreciable. Se distinguen

dos tipos de blancos: los instrumentales, que no han sido manipulados en el laboratorio, y

los qúımicos, matrices similares a las muestras problema sometidas al mismo procedimiento

qúımico. Las primeras permiten obtener información sobre el fondo asociado a la medida por

AMS mientras que los qúımicos permiten, además, controlar la contaminación introducida

en el laboratorio durante la fase de preparación de las muestras.

De esta forma se pueden corregir las relaciones isotópicas medidas para las muestras

problema (r muestra
medido ), de forma que la relación isotópica real de dicha muestra (r muestra

real ) venga

dada por la expresión (2.14):

r muestra
real =

r patron
real

r patron
medido − r blanco

medido

×
(
r muestra
medido − r blanco

medido

)
(2.14)
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Caṕıtulo 3

Óptica iónica y puesta a punto de

SARA para la medida de 129I

3.1. Introducción

La compacidad de los sistemas de AMS de baja enerǵıa se ha conseguido gracias al diseño

de la óptica de iones, esto es, la forma en que los distintos elementos del sistema (fuente de

iones, filtros cinemáticos, acelerador y detector) se acoplan para que el haz de part́ıculas sea

transportado eficientemente. En el caso del sistema de AMS del CNA SARA, las propiedades

ópticas de sus elementos constituyentes no fueron facilitados por su empresa constructora

(HVEE), de ah́ı el interés en determinar el valor de ciertos parámetros de sintonización que

permiten la medida de 129I con un sistema de AMS de baja enerǵıa optimizado, en principio,

para la medida de iones ligeros, como son 10Be y 14C.

En este caṕıtulo abordaremos el estudio de las propiedades ópticas del sistema de AMS

del CNA SARA, sobre una serie de suposiciones que se definirán y se irán desarrollando

en los siguientes apartados. Utilizaremos el cálculo matricial para realizar dos descripciones

distintas pero, a la vez, complementarias. Con la primera, más simplista, se determinará la

trayectoria de particulas individuales a través del sistema de AMS SARA mediante el lla-

mado trazado de rayos. Para ello se ha creado una aplicación informática programada

mediante el software MATLAB R©. En una segunda descripción daremos paso al estudio de

la evolución de un haz real, entendido como un conjunto indefinido de part́ıculas que in-

teraccionan entre śı. Este haz se representará en el espacio de las fases de las coordenadas

mediante los denominados diagramas de emitancia, que crearemos y estudiaremos con

la aplicación S 3M (SRIM Supporting Software Module). Una vez que hayamos definido,

mediante simulaciones, las caracteŕısticas ópticas del sistema de AMS SARA, pasaremos a

exponer los experimentos que se han llevado a cabo para obtener los valores óptimos de los

parámetros de funcionamiento de nuestro sistema, demostrando que dichos valores son muy

similares a los obtenidos previamente en las simulaciones, lo que pondrá de manifiesto que

las aproximaciones y suposiciones que se tendrán en cuenta a lo largo de este caṕıtulo son

totalmente válidas.
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Seguiremos un esquema estructurado en cinco apartados. En el segundo y tercero hare-

mos, respectivamente, una breve descripción de las aproximaciones que utilizaremos para

el estudio de la óptica de iones de nuestro sistema de AMS y una definición teórica de las

propiedades ópticas de cada uno de los elementos que conforman el sistema de AMS SARA.

En el cuarto mostraremos, para cada uno de dichos elementos, sus matrices ópticas carac-

teŕısticas calculadas con una aplicación MATLAB R© programada a tal efecto, aśı como las

simulaciones realizadas para el trazado de rayos y para la evolución de los diagramas de emi-

tancia mediante MATLAB R© y S 3M, respectivamente. Por último, en el quinto, mostraremos

los experimentos llevados a cabo para obtener los valores óptimos reales de los distintos

parámetros de funcionamiento de nuestro sistema compacto de AMS.

3.2. La aproximación paraxial

En primera aproximación, el estudio del comportamiento de un haz de part́ıculas cargadas

que se ve sometido a la acción conjunta de campos magnéticos y eléctricos es sencilla si no

se tienen en cuenta las interacciones entre iones vecinos. Una vez conocidas las expresiones

anaĺıticas de los campos y las condiciones iniciales de movimiento, la trayectoria individual

de cada part́ıcula puede determinarse resolviendo las ecuaciones de Lorentz (3.1),

d~p

dt
= q(~ε+ ~v × ~B) (3.1)

donde p es la cantidad de movimiento de cada part́ıcula, q es su estado de carga, v su ve-

locidad, y ε y B los campos eléctricos y magnéticos, respectivamente. La dificultad en la

resolución de estas ecuaciones radica en la forma que tengan los campos, pero si suponemos

que las trayectorias de las part́ıculas se mantienen muy cercanas entre śı, estas ecuaciones

pueden aproximarse por expresiones lineales (es lo que se conoce como régimen paraxial),

por lo que la resolución se simplifica notablemente. Esto significa que todos los rayos serán

tan próximos al eje que los ángulos que forman con el mismo serán lo bastante pequeños

como para que su seno y su tangente se puedan aproximar al valor del arco, y su coseno a la

unidad. En este régimen, el efecto de los filtros cinemáticos, lentes electrostáticas y tubos de

aceleración sobre las coordenadas de las trayectorias de las part́ıculas puede representarse

mediante transformaciones lineales, por lo que podrán ser resueltas mediante cálculos de

álgebra lineal.

El sistema de referencia empleado en los sistemas ópticos es aquel en el que el eje OZ se

usa como trayectoria de la part́ıcula de referencia, mientras que los ejes OX y OY son perpen-

diculares al mismo. De esta forma, la trayectoria de una part́ıcula quedará completamente

definida si se conocen las distancias que la separan de estos dos ejes, (x,y), y los ángulos

que forman sus proyecciones en el plano horizontal OXZ, a=dx/dz, y vertical, b=dy/dz, tal

como se muestra en la figura (3.1).
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Figura 3.1: Sistema de referencia utilizado en los sistema ópticos para caracterizar la trayectoria de una

part́ıcula.

A continuación, en la figura (3.2), mostraremos la transformación lineal que relaciona

los puntos final e inicial de la trayectoria de una part́ıcula cuando ésta atraviesa un espacio

de deriva, también denominado drift, en aproximación paraxial. Lo haremos en el plano

horizontal OXZ, ya que en el vertical OYZ la resolución es idéntica.

Figura 3.2: Evolución de las coordenadas paraxiales (x,a) de una part́ıcula en el plano OXZ cuando atraviesa

un espacio de deriva.

Se observa que en el caso de una part́ıcula atravesando un espacio libre de campos

eléctricos y magnéticos no aparecen términos dispersivos ni en masa ni en enerǵıa. Esto no

ocurrirá en otros elementos que pueden aparecer en un sistema óptico, tales como deflectores

magnéticos y electrostáticos, en los que las transformaciones lineales deben tener en cuenta

las caracteŕısticas dispersivas debidas a la resolución propia de cada uno de ellos. En el caso

de los deflectores magnéticos, sabemos que éstos separan en el plano horizontal OXZ las

componentes del haz con diferentes masas y/o enerǵıas, mientras que los electrostáticos son

sensibles a la enerǵıa. De esta forma los términos dispersivos se introducen mediante otras

dos nuevas coordenadas, adquiriendo las matrices de transferencia dimensión 4×4 . Estas

coordenadas son la dispersión en masa δM=(M-M0)/M y la dispersión en enerǵıa δE=(E-

E0)/E, donde (M0,E0) corresponden a la masa y la enerǵıa de la part́ıcula de referencia. Con

todo esto, las expresiones genéricas de las matrices de transferencia para los elementos que

conforman un sistema óptico se muestran en las expresiones (3.2) y (3.3).
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σx =


(x | x) (x | a) (x | δE) (x | δM)

(a | x) (a | a) (a | δE) (a | δM)

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.2)

σy =


(y | y) (y | b) 0 0

(b | y) (b | b) 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.3)

Una vez que hemos introducido brevemente los fundamentos de la aproximación paraxial,

pasaremos a definir dos caracteŕısticas importantes que todo sistema óptico de transporte

de part́ıculas debe tener, como son la estigmaticidad y la acromaticidad:

Un sistema de transporte es estigmático entre dos puntos cualesquiera si se verifica

que todas las trayectorias que salen del punto inicial convergen en un mismo punto

final. A este punto final se le denomina focal (waist en inglés). Matemáticamente, esta

condición se refleja en que las componentes (x|a) e (y|b) se anulan simultáneamente en

las matrices mostradas en las expresiones anteriores.

Se dice que un sistema de transporte es acromático cuando la posición de una part́ıcu-

la en el plano focal final no es sensible al ángulo o enerǵıas iniciales o, dicho de otro

modo, cuando no existe dispersión energética en dicho plano. Esta condición se cumple

cuando la componente (x|δE) de la matriz final se anula.

Una vez que hemos visto los fundamentos de la aproximación paraxial, régimen en el que

llevaremos a cabo el estudio de la óptica de iones del sistema de AMS del CNA, pasaremos

a describir brevemente las propiedades ópticas de dicho sistema.

3.3. Propiedades ópticas del sistema de AMS del CNA

En este apartado mostraremos las matrices de transferencia de los distintos elementos

que conforman el sistema de AMS del CNA, de forma que quedarán sentadas las bases

para el comienzo de las simulaciones llevadas a cabo para determinar la óptica iónica del

sistema. Como dijimos anteriormente, será una descripción breve, ya que el fundamento

teórico de las suposiciones realizadas se encuentra perfectamente documentado y validado

en [Chamizo Calvo, 2009]. En la figura (3.3) se muestra un esquema lineal del sistema de

AMS SARA en el que se pueden observar todos lo elementos que entran en juego para el

transporte de las part́ıculas, junto con sus distancias y dimensiones caracteŕısticas.
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3.3.1. Filtros cinemáticos

Como se puede observar en la figura anterior, el sistema SARA cuenta con tres filtros

cinemáticos: dos deflectores magnéticos y uno electrostático. En la tabla (3.1) se muestran

las caracteŕısticas de cada uno de ellos, mientras que las expresiones (3.4) y (3.5) muestran

las matrices de transferencia en los planos horizontal (M ’
x) y vertical (M ’

y) de los deflectores

magnéticos con bordes obĺıcuos ε1 y ε2.

Sector magnético Sector magnético Deflector

(LEM) (HEM) electrostático

Radio (ρ0, cm) 40 85 65

Ángulo (θ0) 90o 90o 120o

ε1 26.65o 25.6o -

ε2 30.65o 31o -

Tabla 3.1: Propiedades de los filtros cinemáticos del sistema de AMS del CNA.

M
′

x =

 1 0 0 0
tan(ε2)
ρ0

1 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 ·
 cos(θ0) ρ0sen(θ0) ρ0(1−cos(θ0))

2
ρ0(1−cos(θ0))

2

− sen(θ0)
ρ0

cos(θ0) sen(θ0) sen(θ0)
2

0 0 1 0

0 0 0 1

 ·
 1 0 0 0

tan(ε1)
ρ0

1 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

(3.4)

M
′

y =

 1 0 0 0

− tan(ε2)
ρ0

1 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 ·
 1 ρ0θ0 0 0

0 1 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 ·
 1 0 0 0

− tan(ε1)
ρ0

1 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.5)

Según [Wollnik, 1999], cuando un haz de part́ıculas cargadas atraviesa un deflector magné-

tico de bordes obĺıcuos, experimenta una focalización extra en la dirección perpendicular al

plano de deflexión combinada con una pérdida de poder de focalización en dicho plano. Esto

hace, como se observa en las expresiones anteriores, que la oblicuidad de los bordes de los

deflectores magnéticos del sistema SARA hayan sido emulados mediante lentes convergentes

de distancia focal f= ρ0
tan(εi)

en el plano horizontal (que es el plano de deflexión), y lentes

divergentes con la misma distancia focal en el plano vertical.

En el caso del deflector electrostático, las matrices de transferencia que conectan la posi-

ción objeto con su distancia imagen en los planos horizontal y vertical se muestran en las

expresiones (3.6) y (3.7), respectivamente.

ESAx =

 cos(θ0) ρ0sen(θ0) ρ0(1− cos(θ0)) 0

− sen(θ0)
ρ0

cos(θ0) sen(θ0) 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.6)

ESAy =

 cos(θ0) ρ0sen(θ0) 0 0

− sen(θ0)
ρ0

cos(θ0) 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.7)
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3.3.2. Lente cuadrupolar (Q-Pole)

Está formada por tres cuadrupolos electrostáticos de 2.5 cm de radio interno, separados

entre śı unos 4 cm. Los de los extremos tienen una longitud de 5.9 cm, mientras que el central

mide 13.2 cm. Sus matrices caracteŕısticas serán, por tanto, producto de cinco componentes,

incluidos los desplazamientos inicial y final, tal y como se muestra en la figura (3.4). Los

potenciales aplicados a los electrodos coinciden en todos los casos en valor absoluto, y están

distribuidos de tal manera que los de los extremos desfocalizan el haz (divergente) en el

plano horizontal y lo focalizan (convergente) en el vertical, tal y como se muestra en la tabla

(3.2).

Figura 3.4: Lentes cuadrupolares colocadas en forma de triplete. Figura obtenida de [Wollnik, 1999]

G0 (cm) w (cm) OXZ OYZ

Q1 2.5 5.9 div conv

Q2 2.5 13.2 conv div

Q3 2.5 5.9 div conv

Tabla 3.2: Propiedades de los cuadrupolos que forma la lente cuadrupolar: G0 es su radio interior y w es su

longitud.

En el caso de los cuadrupolos las matrices de transferencia harán referencia a su compor-

tamiento focalizante (convergente) o, por el contrario, desfocalizante (divergente). Ambas se

muestran en las expresiones (3.8) y (3.9), respectivamente.

Q(K)conv =

 cos(Kw) sen(Kw)
K 0 0

−Ksen(Kw) cos(Kw) 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.8)

Q(K)div =

 cosh(Kw) senh(Kw)
K 0 0

Ksenh(Kw) cosh(Kw) 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.9)

Se observa que ambas matrices dependen de un parámetro K que caracteriza, de al-

guna manera, el poder focalizante (desfocalizante) de las lentes, y que viene determinado
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por la ecuación (3.10), en la que VQ es el potencial que se le aplica a los cuadrupolos elec-

trostáticos (iguales dos a dos y de signo opuesto para los alternos), G0 es el radio interior de

los cuadrupolos y χE es la rigidez electrostática de las part́ıculas que los atraviesan, definida

por la expresión (3.11), y en la que el término Ea hace referencia a la enerǵıa cinética de las

part́ıculas una vez que han sido aceleradas y q a su estado de carga.

K 2 =
2VQ

G 2
0χE

(3.10)

χE =
2Ea

q
(3.11)

3.3.3. El acelerador electrostático

Siguiendo con la exposición de las caracteŕısticas ópticas del sistema de AMS del CNA,

pasaremos ahora a definir las del acelerador electrostático. En este caso, la aproximación

realizada para este elemento en [Chamizo Calvo, 2009], considera que los iones experimentan

tres efectos ópticos diferentes en el interior del tubo como consecuencia de la distribución de

las ĺıneas de campo, tal y como se muestra en la figura (3.5). Dichos efectos son los siguientes:

el de una lente convergente a la entrada y una divergente a la salida, resultado de la curvatura

de las curvas equipotenciales, y una trayectoria parabólica en su interior, durante el proceso

de aceleración. La matriz de transferencia resultante será igual en las proyecciones horizontal

y vertical puesto que el tubo de aceleración tiene simetŕıa de revolución respecto al eje de

desplazamiento y estará compuesta por el producto de tres componentes: las propias de las

lentes ficticias y la de la zona de aceleración. Como veremos a continuación, todas ellas tienen

una depencia con el voltaje del terminal de aceleración (VT), con la enerǵıa de incidencia

del haz (E0), con el estado de carga de las part́ıculas en valor absoluto (q) y con la logitud

del tubo (l).

Figura 3.5: Trayectoria seguida por iones negativos a través del tubo de aceleración de un acelerador elec-

trostático. Figura obtenida de [Chamizo Calvo, 2009].

Lentes delgadas. Los poderes de focalización 1/f de las lentes ficticias se aproximan

por las expresiones (3.12) y (3.13) en las que se comprueba que, efectivamente, la lente
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de entrada es convergente (distancia focal fin positiva) y la de salida es divergente

(distancia focal fout negativa). También hay que observar que en el caso de la lente de

salida se ha tenido en cuenta que las part́ıculas ya han sufrido la aceleración dentro

del tubo, por lo que, al término de enerǵıa inicial E0, se le ha añadido la que adquieren

durante dicha aceleración, q·e·VT.

1

fin
=

qeVT

4E0l
(3.12)

1

fout

= − qeVT

4(E0 + qeVT)l
(3.13)

Zona de aceleración. Esta matriz de transferencia se deduce resolviendo las ecua-

ciones de movimiento para una part́ıcula cargada con cierta velocidad inicial moviéndose

en el seno de un campo eléctrico uniforme. Teniendo en cuenta esta simplificación la

transformación lineal queda definida por la expresión (3.14).

Ac =


1 2E0l

qeVT

[
−1 +

√
1 +

qeVT

E0

]
0 0

0 1√
1+

qeV
T

E0

0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.14)

La matriz de transferencia de un tubo de aceleración genérico será el producto de las

tres componentes expuestas hasta ahora en las que se observa, como dijimos anterior-

mente, que la transformación lineal depende exclusivamente de la longitud del tubo (l) y

de la relación entre la enerǵıa de incidencia de las part́ıculas y la que adquieren durante

el proceso de aceleración. Si definimos el parámetro β mediante la expresión (3.15),

obtendremos que dicha matriz genérica (AT) queda como se indica en la expresión

(3.16).

β =
E0

qeVT

(3.15)

AT =

 1 0 0 0
1

4(β+1)l 1 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1




1 2βl
[
−1 +

√
1 + 1

β

]
0 0

0 1√
1+ 1

β

0 0

0 0 1 0

0 0 0 1


 1 0 0 0

− 1
4βl 1 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.16)

Tal y como se observa en la figura (3.3), el tubo de aceleración del acelerador electrostático

del sistema de AMS del CNA se encuentra dividido en dos partes: una zona de baja enerǵıa,

a la entrada de la cual se encuentra la lente Q-Snout y otra de alta enerǵıa, en cuya salida

tenemos el triplete de cuadrupolos. Es por ello que haremos un estudio independiente para

cada parte de dicho tubo.
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Caṕıtulo 3. Óptica iónica y puesta a punto de SARA para la medida de 129I

Tubo de aceleración de baja enerǵıa y lente Q-Snout

Como dijimos en el caṕıtulo anterior, la focalización del haz en el centro del canal de

stripper se realiza con la ayuda de la lente Q-Snout. Recordemos que esta consiste en un

cilindro hueco metálico, de unos 40 cm de longitud, que está conectado a uno de los primeros

electrodos del tubo de aceleración de modo que, cuando se sitúa a un determinado potencial,

modifica el valor del campo eléctrico en el interior del tubo aśı como la relación entre la

enerǵıa de los aniones incidentes y la que adquieren durante el proceso de aceleración (actúa

sobre el parámetro β). Aśı, si VQ-Snout es el potencial electrostático aplicado a dicha lente y E0

es la enerǵıa de extracción de la fuente de iones, la enerǵıa con la que llegarán las part́ıculas

a la entrada del tubo de aceleración de baja enerǵıa será (eVQ-Snout+E0) y la enerǵıa que

ganen en el proceso de aceleración será e(VT-VQ-Snout), tomando el parámetro β la forma

dada en la expresión (3.17).

βLE =
E0 + eVQ−Snout

e(VT − VQ−Snout)
(3.17)

Tubo de aceleración de alta enerǵıa

La enerǵıa con la que llegan los iones a la entrada de este tubo será
M0

M
(E0+eVT), y

dependerá de la forma iónica en la que fueran inyectados al sistema, mientras que la enerǵıa

que adquieren en el proceso de aceleración en este segundo tubo será qeVT. Por tanto, para

el tubo de aceleración de alta enerǵıa el parámetro β toma el valor dado en la expresión

(3.18).

βHE =

M0

M
(E0 + eVT)

qeVT

≈
M0

M

q
(3.18)

En ambos casos, para hallar la matriz de transferencia caracteŕıstica de cada uno de

ellos basta con sustituir estos parámetros en la expresión genérica (3.16). Una vez definidas

las caracteŕısticas ópticas de los componentes del sistema SARA pasaremos a mostrar las

simulaciones realizadas para determinar su comportamiento óptico usando para ello tanto el

trazado de rayos como la evolución de los diagramas de emitancia.

3.4. Trazado de rayos y evolución de los diagramas de

emitancia

Una vez conocidas las matrices caracteŕısticas de los elementos que conforman el sistema

de AMS del CNA podemos hacer una primera aproximación a sus propiedades ópticas. Se

trata de alcanzar los siguientes objetivos:

Conocer el tamaño del haz en las imágenes de los distintos elementos del sistema.

Estudiar el efecto que las lentes Q-Snout y Q-Pole tienen sobre el transporte efectivo

del haz a través del acelerador.
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Pasaremos ahora a determinar las posiciones imagen de los componentes del sistema

SARA. Nos guiaremos por el hecho de que el sistema posee unas aperturas (slits) que,

suponemos, han sido colocadas durante la fase de desarrollo de la máquina haciendo coin-

cidir su posición con las imágenes de los filtros cinemáticos, que es donde pueden imponerse

las limitaciones en enerǵıa y/o masa de las part́ıculas que pasan al siguiente dispositivo de

la ĺınea. Por tanto esperamos que existan tres imágenes (waist) conocidas: las de los deflec-

tores magnéticos y la del electrostático. Además suponemos que existirá una cuarta imagen

en el centro del canal de stripping. Estas cuatro posiciones, junto con todas las distancias

caracteŕısticas del sistema, se observan en el esquema mostrado en la figura (3.3). A con-

tinuación mostramos las matrices de transferencia de cada una de ellas calculadas mediante

una aplicación que se ha programado en lenguaje MATLAB R© durante la realización de este

trabajo.

Punto imagen del deflector magnético de baja enerǵıa

Para conseguir anaĺıticamente que la posición imagen de este deflector en el plano hori-

zontal coincida con las slits que existen a su salida, se llega a la conclusión de que el punto

objeto debe situarse a unos 136 cm de la entrada de este dipolo, tal y como se muestra en la

figura (3.3). A continuación se muestran las matrices caracteŕısticas que conectan las posi-

ciones objeto e imagen de este deflector en los planos horizontal, expresión (3.19) y vertical,

expresión (3.20).

σx =

 (x | x) (x | a) (x | δE) (x | δM )

(a | x) (a | a) (a | δE) (a | δM )

0 0 1 0

0 0 0 1

 =

 −0.56 0 981.66 680.16

−1.77 −1.80 1.29 0.80

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.19)

σy =

 (y | y) (y | b) 0 0

(b | y) (b | b) 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 =

 −0.73 −0.33 0 0

−1.57 −2.06 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.20)

Se observa cómo la componente (x|a) se anula en la matriz de transferencia del plano

horizontal, lo cual significa que el sistema es estigmático entre las posiciones objeto e imagen

del deflector magnético de baja enerǵıa (al menos en el plano OXZ). Es decir, el punto imagen

de dicho deflector es un waist tal y como predice el modelo óptico adoptado. Por otro lado,

existe cierta incongruencia en el plano vertical OYZ ya que la componente (y|b) no se anula,

lo cual indica que el sistema no cumple la condición de estigmaticidad en dicho plano. Esto

se debe, según [Chamizo Calvo, 2009], a que la aproximación de primer orden de los filtros

cinemáticos en el plano vertical no produce resultados satisfactorios debido a que los efectos

de borde presentes en dicho plano condicionan completamente el transporte del haz y no

están bien representados por lentes delgadas. Comprobaremos cómo esta incongruencia en

el plano vertical aparecerá en el resto de elementos del sistema.
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Tubo de aceleración de baja enerǵıa. Voltaje de la lente Q-Snout

Mediante sucesivas simulaciones se llega a la conclusión de que para imponer que el

punto imagen del conjunto formado por la lente Q-Snout y el tubo de aceleración de baja

enerǵıa se encuentre en el centro del canal del stripper, el valor del parámetro βLE, tal y

como está definido en la expresión (3.17), debe tomar el valor aproximado de 8.25 %. Este

resultado puede ser comprobado comparándolo con los valores experimentales usados en

medidas reales de los distintos radionúclidos que son de interés para el sistema de AMS del

CNA. Dicha comparación se muestra en la tabla (3.3).

E0 (keV) VT (kV) VQ-Snout (kV) VQ-Snout (kV) βLE ( %)

(teórico) (experimental) (experimental)

BeO – 29 1000 53.5 57 8.6

C – 35 1000 47.5 44 8

Al – 35 700 22.7 22 8.14

PuO – 35 670 19 19 8.5

I – 35 1000 43.9 45 8.38

Tabla 3.3: Comparación entre los valores teóricos y experimentales de los voltajes aplicados a la lente Q-Snout

para distintos radionúclidos. Los datos de las cuatro primeras filas están extráıdos de [Chamizo Calvo, 2009]

mientras que los de la última se han calculado en este trabajo.

En la expresión (3.21) se muestra la matriz caracteŕıstica que conecta la posición imagen

del deflector magnético de baja enerǵıa, que es el punto objeto del conjunto formado por el

tubo de aceleración de baja enerǵıa y la lente Q-Snout, con el centro del canal del stripper, que

será el punto imagen de dicho conjunto. Se muestra únicamente en el plano horizontal OXZ ya

que, como dijimos anteriormente, el tubo de aceleración tiene simetŕıa de revolución respecto

al eje de desplazamiento, lo que hace que las matrices en ambos planos sean idénticas. El

cálculo está realizado tomando βLE el valor teórico de 8.25 %.

σx =

 (x | x) (x | a) (x | δE) (x | δM )

(a | x) (a | a) (a | δE) (a | δM )

0 0 1 0

0 0 0 1

 =

 −0.66 0 0 0

−1.25 −0.42 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.21)

Se observa, al igual que en el caso anterior, cómo la componente (x|a) se anula en la

matriz de transferencia, lo cual significa que el sistema también es estigmático entre estas

dos posiciones objeto e imagen. Es decir, el centro del canal del stripper es un waist para el

valor teórico del parámetro βLE previsto por el modelo óptico adoptado.

Punto imagen del deflector electrostático. Voltaje de la lente Q-Pole

Tal y como se observa en la figura (3.3), la lente Q-Pole se encuentra a la salida del

tubo de aceleración de alta enerǵıa y sirve para transportar eficientemente el haz entre el

centro del canal del stripper (punto objeto) y la entrada del detector, que coincide con el

punto imagen del deflector electrostático. Esta lente permite focalizar el haz en la ventana

del detector independientemente del estado de carga seleccionado a la salida del acelerador.

Mediante simulaciones se ha determinado que el potencial teórico que se debe aplicar a esta
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lente para focalizar un haz de 129I 3+ en la ventana del detector debe ser VQ-Pole=10 kV. En la

tabla (3.4) se muestra una comparativa entre los valores teóricos de los potenciales aplicados

a esta lente para focalizar haces de distintos radionúclidos en la ventana del detector y los

obtenidos experimentalmente.

q VT (kV) βHE VQ-Pole (kV) VQ-Pole (kV)

(teórico) (experimental)
239Pu 3+ 670 0.33 6.5 7
10Be 1+ 1000 0.39 11.2 11.9
14C 2+ 1000 0.52 12.5 12
129I 3+ 1000 0.345 10 11

Tabla 3.4: Comparación entre los valores teóricos y experimentales de los voltajes aplicados a la lente Q-Pole

para distintos radionúclidos imponiendo la focalización entre el centro del stripper y la ventana del detector.

Los datos de las tres primeras filas están extráıdos de [Chamizo Calvo, 2009] mientras que los de la última

se han calculado en este trabajo.

A continuación se muestran las matrices caracteŕısticas que conectan el centro del canal

del stripper, que es el punto objeto, con la ventana de entrada del detector, que coincide con

el punto imagen del deflector electrostático, en el plano horizontal OXZ, expresión (3.22), y

vertical OYZ, expresión (3.23). Se observa, al igual que en el caso anterior, cómo la compo-

nente (x|a) se anula en la matriz de transferencia del plano horizontal, lo cual significa que el

sistema es estigmático (al menos en dicho plano) entre estas dos posiciones objeto e imagen

(la ventana del detector es un waist). Por otra parte también se observa que la dispersión en

enerǵıa, componente (x|δE), entre el centro del canal del stripper y la imagen del deflector

electrostático es despreciable. Esto implica que las dispersiones energéticas introducidas por

el stripper no afectan ni al tamaño ni a la posición del haz en la ventana del detector, lo cual

significa que el sistema, además de estigmático, es acromático.

σx =

 (x | x) (x | a) (x | δE) (x | δM )

(a | x) (a | a) (a | δE) (a | δM )

0 0 1 0

0 0 0 1

 =

 −0.80 0 0.84 1300

0 0.7 0.7 0.8

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.22)

σy =

 (y | y) (y | b) 0 0

(b | y) (b | b) 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 =

 −0.58 0.11 0 0

0 −0.85 0 0

0 0 1 0

0 0 0 1

 (3.23)

3.4.1. Trazado de rayos con MATLAB R©
En este apartado mostraremos las simulaciones del trazado de rayos realizadas mediante

una aplicación programada con el software MATLAB. Están basadas en el método de las

matrices de transferencia a primer orden, lo que significa que no se tiene en cuenta las

posibles aberraciones ópticas que pudieran tener los distintos elementos que conforman el

sistema de AMS del CNA. Mediante esta aplicación se representa gráficamente la evolución

de las coordenadas paraxiales de un haz de part́ıculas tanto en el plano horizontal OXZ,

como vertical OYZ. Dicha interfaz gráfica se muestra en la figura (3.6).
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Figura 3.6: Aplicación programada en MATLAB para la representación gráfica del comportamiento óptico

del sistema de AMS del CNA. Los valores de los parámetros son los óptimos para focalizar un haz de 129I 3+

en todos los waist que tiene el sistema de AMS SARA.

Se observa que la aplicación permite modificar todos y cada uno de los parámetros que in-

fluyen en el transporte eficiente del haz a través del sistema, hecho que le confiere un carácter

general al poder utilizarse con cualquier ión del que se quiera saber su comportamiento ópti-

co en el sistema SARA. Dichos parámetros están agrupados en tres conjuntos, en función de

que sean parámetros del sistema, del ión de interés o parámetros de la representación gráfica.

Parámetros del sistema SARA. Con estos parámetros se puede configurar el com-

portamiento óptico del sistema ya que se pueden modificar la enerǵıa con la que se

extraen las part́ıculas en la fuente de iones, la tensión de funcionamiento del acelera-

dor (que condiciona la enerǵıa con la que llegarán los iones a la zona de alta enerǵıa)

y los potenciales aplicados a las lentes Q-Snout, que es la responsable de obtener la

focalización en el centro del canal del stripper, y Q-Pole, que es la que consigue la fo-

calización en la ventana del detector. Una vez introducidos estos parámetros, se pulsa

en el botón denominado BETA(LE) y la aplicación calcula el valor de dicha variable

según la expresión (3.17). De esta manera se pueden modificar los parámetros hasta

conseguir que dicha variable llegue al valor de 8.25 % que, como vimos anteriormente,

es el que consigue que la focalización del haz se produzca en el centro del canal del

stripper.

Parámetros del ión de interés. En este caso los parámetros a introducir hacen

referencia a la forma qúımica en la que el ión de interés es inyectado en el sistema a
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través de la fuente de iones y al estado de carga elegido al atravesar el canal del stripper.

El valor de dichos parámetros condiciona el comportamiento óptico del sistema en la

zona de alta enerǵıa según se desprend́ıa de la expresión (3.18). Una vez introducidos los

valores de los parámetros del ión de interés se pulsa el botón denominado BETA(HE)

y la aplicación determina su valor siguiendo la expresión (3.18). Este valor influirá en

el potencial que tendremos que aplicarle a la lente Q-Pole para que se produzca la

focalización del haz en las posiciones imagen del deflector magnético de alta enerǵıa y

del deflector electrostático.

Parámetros del haz. Estos parámetros hacen referencia a la forma que tiene el haz

de part́ıculas a la salida de la fuente de iones desde el punto de vista de su divergencia

angular y su anchura. Para observar correctamente la trayectoria de las part́ıculas y

debido a que MATLAB tiene definidos por defecto sólo cinco colores, la aplicación se ha

programado de tal forma que entre las posiciones extremas se muestran cinco posiciones

intermedias (una para cada color), y a cada posición se le asignan tres divergencias

angulares distintas comprendidas entre las introducidas en el parámetro ”divergencia

angular”. Por ejemplo, supongamos que queremos representar el comportamiento ópti-

co de un haz de ±3 mm de anchura y con una divergencia angular de ±11 mrad. La

aplicación mostrará rayos saliendo de cinco posiciones comprendidas entre ±3 mm (-3,

-1.5, 0, 1.5 y 3), y a cada uno de ellos le asignará tres divergencias angulares compren-

didas entre ±11 mrad (-11, 0 y 11). Por tanto, una haz de part́ıculas queda definido

mediante 15 rayos, de forma que la envolvente de dicho haz estará delimitada por los

rayos de los extremos.

Antes de mostrar las simulaciones realizadas y, aunque los parámetros del haz son configu-

rables, vamos a definir las caracteŕısticas del haz de entrada teniendo en cuenta para ello la

información proporcionada por el fabricante del sistema SARA. Según HVEE, la emitancia

del haz a la salida de la fuente de iones vaŕıa entre 2 y 6 mm·mrad·MeV 1/2, mientras que

la enerǵıa de extracción es de 35 keV. Si tomamos la emitancia máxima y suponemos que

el semieje x del haz en el plano OXZ mide unos 3 mm, la dispersión angular en dicho plano

tomará un valor que vendrá determinado por la expresión (3.24).

a =
6 mm ·mrad ·MeV 1/2

3 mm ·
√

E0(MeV)
= 10.7mrad (3.24)

En la figura (3.7) se muestra la simulación del trazado de rayos correspondiente a las

proyecciones horizontal y vertical de las zonas de baja y alta enerǵıa del sistema de AMS

SARA para el caso del 129I (analizado en el estado de carga 3+ en la zona de alta enerǵıa).

Para realizar dicha simulación se han utilizado los parámetros que se muestran en la figura

(3.6).
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Figura 3.7: Simulación de las trayectorias de las part́ıculas de 129I 3+ en los planos horizontal (OXZ) y vertical

(OYZ) en el sistema SARA, con βLE=8.25 %, βHE=0.345, VQ-Snout=43.9 keV y VQ-Pole=10 keV.

Se observa cómo las trayectorias de las part́ıculas se cortan en las posiciones en las que

se encuentran los puntos imagen de cada uno de los elementos que conforman el sistema

SARA en el plano horizontal OXZ (imagen del LEM, centro del stripper, imagen del HEM

y ventana del detector), lo cual nos indica que son waists, tal y como predećıa el modelo

óptico adoptado. Por otra parte dichas posiciones aparecen desplazadas en el plano vertical

OYZ, como consecuencia de que la aproximación utilizada es menos realista para este plano.
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En aquellas posiciones del plano horizontal OXZ en las que el sistema es estigmático

(es decir, en los waists), la componente (x|x) de la matriz de transferencia se corresponde

con la magnificación (demagnificación) que sufre el haz cuando pasa de una posición objeto

a dicha posición imagen, teniendo en cuenta que los rayos más externos que se observan

en la simulación son los que determinarán el tamaño de un haz real de sus mismas carac-

teŕısticas, ya que éstos definiŕıan su envolvente. Dicho de otro modo, la relación entre el

tamaño del haz simulado entre la distintas posiciones y la componente (x|x) de la matriz de

transferencia óptica asociada a cada transformación lineal debe ser similar. Esta similitud se

muestra en la tabla (3.5), mientras que en la figura (3.8) mostramos una ampliación de las

posiciones imagen de los elementos que conforman el sistema SARA para comprobar cómo,

efectivamente, se corresponden con waists. En los siguientes apartados compararemos esta

evolución del tamaño de haz con la obtenida tanto experimentalmente (durante la puesta a

punto del sistema de AMS del CNA) como mediante la aplicación S 3M, y comprobaremos

que los resultados son similares.

Figura 3.8: Ampliación de las trayectorias de las part́ıculas en el plano horizontal (OXZ). Se observa que el

sistema SARA tiene waists en todas las posiciones predichas por el modelo óptico. En dichas posiciones, la

relación entre el tamaño del haz a la entrada y a la salida del mismo viene definida por la componente (x|x)

de la matriz de transferencia correspondiente.

45
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Trazado de rayos Matriz de transferencia

Tamaño de haz (mm) Relación tamaño (x|x)

Objeto LEM ±3 - -

Imagen LEM ±1.7 0.57 -0.56

Centro Stripper ±1.1 0.65 -0.66

Imagen HEM ±0.85 0.77 -0.78

Imagen ESA ±0.85 1 -1

Tabla 3.5: Comparación entre los valores de la componente (x|x) de las distintas matrices de transferencia

y la relación del tamaño del haz entre las posiciones objeto e imagen de los distintos elementos del sistema

SARA para el 129I.

Para concluir, seŕıa interesante simular la trayectoria de haces de part́ıculas de otros

elementos para comprobar la potencialidad de esta aplicación. Aśı, el resultado obtenido

con ella podŕıa servir de primera aproximación a la posibilidad de medir otros radionúclidos

distintos en el sistema de AMS del CNA. De esta forma, se podŕıan tener valores aproxi-

mados de los parámetros del sistema para utilizarlos como punto de partida en el proceso

de optimización del mismo. En este sentido, vamos a mostrar los parámetros ópticos que

debeŕıa tener el sistema SARA para poder medir concentraciones de 26Al y 41Ca. Para ello

usaremos ciertos parámetros que mostramos en la tabla (3.6) y que han sido extráıdos de

[Stocker et al., 2005].

Radionúclido VT=600 kV E0=35 keV

Estado de carga VQ-Snout (kV) VQ-Pole (kV)
26Al (Al – ) +1 13.4 11.25

41Ca (CaF – ) +3 13.4 4.6

Tabla 3.6: Parámetros ópticos del sistema SARA para la media de 26Al y 41Ca según las condiciones extráıdas

de [Stocker et al., 2005].

En la figura (3.9) se muestran los parámetros de la aplicación para estos dos radionúclidos,

mientras que en las (3.10) y (3.11) se muestran sus respectivos comportamientos ópticos. Se

observa cómo, efectivamente, ambos radionúclidos pueden ser focalizados en los waists que

tiene el sistema SARA.

Figura 3.9: Valor óptimo de los parámetros para focalizar un haz de 26Al 1+ (izquierda) y 41Ca 3+ (derecha)

en todos los waists que tiene el sistema de AMS SARA.
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Figura 3.10: Simulación de las trayectorias de las part́ıculas de 26Al 1+ en los planos horizontal (OXZ) y

vertical (OYZ) en el sistema SARA, con βLE=8.25 %, βHE=1.06, VQ-Snout=13.4 keV y VQ-Pole=11.25 keV.
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Figura 3.11: Simulación de las trayectorias de las part́ıculas de 41Ca 3+ en los planos horizontal (OXZ) y

vertical (OYZ) en el sistema SARA, con βLE=8.25 %, βHE=0.24, VQ-Snout=13.4 keV y VQ-Pole=4.6 keV.
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3.4.2. Evolución de los diagramas de emitancia con S 3M

A continuación pasaremos a estudiar la evolución de un haz real utilizando para ello la

aplicación S 3M (SRIM Supporting Software Module) [Pavlovic et al., 2007]. Nos centraremos

en el movimiento en el plano horizontal OXZ, por ser esta la proyección en la que hemos

visto que las aproximaciones ópticas realizadas son más realistas.

Como punto de partida para establecer las caracteŕısticas del elipsoide de fases en las

posiciones imagen de cada uno de los elementos que conforman el sistema de AMS del CNA

debemos tener presente la emitancia caracteŕıstica del haz producido por la fuente de iones

de nuestro sistema, que dependerá de la óptica de iones y de la distribución de los voltajes en

la propia fuente. En este sentido se establecieron en el apartado anterior las caracteŕısticas

t́ıpicas del haz a la salida de la fuente de iones del sistema SARA: un tamaño en el plano

horizontal de ±3 mm y una dispersión angular aproximada de ±11 mrad. Sabido esto, la

evolución de los diagramas de emitancia comienza con la simulación, mediante el software

S 3M, de un haz real de 30000 part́ıculas de 129I con una enerǵıa de 35 keV (valor con el que

hemos visto que se extraen los iones de 129I de la fuente de SARA), y un tamaño y dispersión

de ±3 mm y ±11 mrad, respectivamente. Dicha simulación se muestra en la figura (3.12).

Figura 3.12: Simulación mediante S 3M del haz de 129I a la salida de la fuente de iones. A la izquierda,

diagramas de emitancia en los plano OXZ (arriba) y OYZ (abajo). A la derecha, distribución de las part́ıculas

del haz en los planos OXZ (arriba) y OYZ (abajo).

El software S 3M permite, además, aplicarle matrices de transferencia al haz de salida

de la fuente de iones, de forma que podamos comprobar su evolución a medida que éste va

superando los distintos elementos que conforman el sistema de AMS SARA. Por ejemplo, si
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al haz mostrado en la figura (3.12) le aplicamos una matriz de transferencia óptica que lo

conecte desde esta posición (salida de la fuente de iones) a la posición imagen del deflector

magnético de baja enerǵıa, podremos comprobar si realmente dicho haz tiene un waist en

esta posición, tal y como demostramos en los apartados anteriores. De esta forma, mediante

las matrices de transferencia halladas anteriormente, podemos simular la evolución de un haz

real a medida que supera los distintos elementos del sistema SARA, tal y como se muestra

en la figura (3.13).

Figura 3.13: Evolución de los elipsoides de fase de una haz real de emitancia εx en el plano horizontal OXZ

a medida que se le aplican distintas matrices ópticas.

Aśımismo, el software S 3M nos permite obtener la matriz sigma del haz en cada posición

de interés, tal y como se define en la expresión (3.25), matriz que nos definirá la emitancia del

mismo, mostrada por la figura (3.14) y que, según el teorema de Liouville, se debe mantener

constante mientras la enerǵıa de las part́ıculas que lo compongan no sufra variación alguna.

σx =

[
σ11 σ12

σ12 σ22

]
(3.25)

Figura 3.14: Significado geométrico de las distintas componentes de la matriz σx.
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Por tanto, lo único que tendremos que hacer será ir aplicando las matrices de transfe-

rencia ópticas que conectan las posiciones objeto e imagen de los distintos componentes

que conforman el sistema de AMS del CNA para comprobar que la evolución del haz real se

corresponde con la simulada mediante el trazado de rayos. La evolución del elipsoide de fases

se muestra en la figura (3.15), mientras que en la figura (3.16) se representa la evolución del

tamaño del haz real.

Figura 3.15: Evolución del elipsoide de fases en las posiciones imagen del sistema SARA. En el eje de abcisas,

tamaño del haz en mm; en el de ordenadas, divergencia angular en mrad.

Observamos que, si bien parece que en la posición imagen del deflector magnético de

baja enerǵıa no se forma un waist, el resto de las posiciones coinciden prácticamente con

las imágenes paraxiales del sistema SARA. Sólo se observa una pequeña diferencia en el caso

del centro del canal del stripper, pero con una leve variación del parámetro βLE (de 8.25 %

a 8.11 %, lo que equivale a un valor de VQ-Snout=42.7 kV) conseguimos ajustarlo.

Por otro lado, como era de esperar, el área de los diagramas de emitancia sólo se modifica
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durante los procesos de aceleración, de acuerdo con el teorema de Liouville, tal y como se

muestra en la tabla (3.7).

εx =
√
| det(σ) | Area−−π·εx

Objeto LEM 5.76 18.10

Imagen LEM 5.76 18.10

Centro Stripper 1.17 3.68

Imagen HEM 0.55 1.72

Imagen ESA 0.55 1.72

Tabla 3.7: Variación de la emitancia del haz real a medida que supera los distintos elementos que conforman

el sistema SARA.

Figura 3.16: Evolución del tamaño del haz en las posiciones imagen del sistema SARA. En el eje de abcisas,

tamaño del haz en mm; en el de ordenadas, número de part́ıculas.
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En la figura (3.16) se observa cómo evoluciona el tamaño del haz en el eje horizontal a

medida que supera las distintas posiciones imagen que tiene el sistema SARA. Al igual que

hicimos en el trazado de rayos, podemos comprobar la similitud entre la relación del tamaño

del haz en cada posición imagen y la componenete (x|x) de las matrices de transferencia

ópticas que conectan cada una de dichas posiciones, hecho que queda corroborado en la

tabla (3.8).

Tamaño haz (mm) Relación tamaño Matriz transferencia

Trazado rayos S 3M Trazado rayos S 3M (x|x)

Objeto LEM ±3 ±3.5 - - -

Imagen LEM ±1.7 ±2.0 0.57 0.57 -0.56

Centro Stripper ±1.1 ±1.3 0.65 0.65 -0.66

Imagen HEM ±0.85 ±0.96 0.77 0.74 -0.78

Imagen ESA ±0.85 ±0.93 1 0.97 -1

Tabla 3.8: Comparación entre los valores de la componente (x|x) de las distintas matrices de transferencia

y la relación del tamaño del haz entre las posiciones objeto e imagen de los distintos elementos del sistema

SARA. En el caso del software S 3M este tamaño está expresado como ±3σ.

Finalmente, en el siguiente apartado, ratificaremos todas las simulaciones realizadas hasta

este momento comparando el perfil del haz teórico con el de uno obtenido experimentalmente

en las imágenes de los filtros cinemáticos que tiene el sistema SARA. Estos perfiles reales

se obtienen realizando un barrido de los campos en los distintos dispositivos en cuestión y

monitorizando en cada caso la corriente registrada en una cámara de Faraday, con las aber-

turas a su entrada cerradas a varias décimas de mm.

Asimismo, llevaremos a cabo un estudio para encontrar el estado de carga óptimo a elegir

a la salida del tubo de aceleración de alta enerǵıa y que nos servirá para llevar a cabo las

medidas de 129I en muestras ambientales. Dicha elección se basará en los posibles interfe-

rentes que tenga cada uno de estos estados de carga y en su transmisión entre las zonas de

baja y alta enerǵıa. Para ello se han realizado experimentos en los que determinamos dichos

niveles de fondo, aśı como simulaciones del comportamiento del detector del sistema SARA

utilizando, para éstas últimas, los datos extráıdos de las simulaciones previas de MATLAB

y S 3M.

Por último, y para concluir con este caṕıtulo, se han llevado a cabo simulaciones del

comportamiento del detector del sistema SARA si tuviera acoplado un detector de tiempo

de vuelo a la cámara de ionización existente.
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3.5. Puesta a punto de SARA para la medida de 129I

Una vez que hemos descrito el comportamiento óptico del sistema SARA pasaremos, en

este apartado, a explicar las distintas pruebas y experimentos que se han llevado a cabo

para realizar la puesta a punto del mismo con el fin de obtener resultados competitivos en

la medida de la concentración de 129I presente en muestras ambientales. En este sentido, los

experimentos realizados han ido dirigidos a la obtención del valor óptimo de tres parámeros

fundamentales, como son: el estado de carga a elegir en la zona de alta enerǵıa, la presión

de stripper y el nivel de fondo del sistema. Además, como se comentó anteriormente, se ha

comparado el tamaño del haz a la salida de los distintos filtros cinemáticos con los simulados

en el apartado anterior, obteniendo unos valores reales muy similares.

3.5.1. Tamaño del haz

El primer estudio que se llevó a cabo fue el del tamaño del haz en el plano horizontal

OXZ en la posición imagen de los tres filtros cinemáticos con los que cuenta el sistema

SARA: los dos deflectores magnéticos y el electrostático. Estos perfiles reales se obtuvieron

realizando un barrido de los campos en los distintos dispositivos en cuestión y monitorizando

en cada caso la corriente registrada en una cámara de Faraday, con las aberturas a su entrada

cerradas a varias décimas de mm. Los perfiles obtenidos para cada una de las posiciones se

muestran en la figura (3.17), en la que se observa que los tamaños (expresados como ±3σ

mm) son similares a los mostrados en la tabla (3.8).

Figura 3.17: Tamaño del haz en la posición imagen de los filtros cinemáticos del sistema SARA. El valor de

σ se ha calculado mediante un ajuste gaussiano con el software Origin.
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El siguiente paso en la puesta a punto del sistema SARA es seleccionar el estado de

carga de nuestro isótopo de interés a la salida del acelerador tras sufrir el proceso de

stripping (129I n+), estado en el que se llevarán a cabo las medidas de su concentración

en muestras ambientales. Esta elección es importante porque dicho estado de carga determi-

nará los distintos interferentes con los que nos encontraremos a la hora de detectarlo. Según

[Ryding et al., 1969], para un haz de 129I incidiendo sobre un blanco de argón que sirva a

modo de stripper, los estados de carga más probables después del proceso de stripping son q

∈ [0,+14], cada uno de ellos con una probabilidad de ocurrencia que dependerá de la enerǵıa

del haz incidente y que se muestra en la figura (3.18).

Figura 3.18: Probabilidad de ocurrencia de estados de carga de 129I al incidir sobre un blanco de argón a

distintas enerǵıas [Ryding et al., 1969].

Debido a las caracteŕısticas f́ısicas del sistema SARA y, más concretamente, a las carac-

teŕısticas del deflector magnético de alta enerǵıa, no podemos medir 129I en los estados de

carga +1 y +2 a una tensión de terminal de 1 MV ya que su poder de deflexión máximo

(73.92 MeV·uma
q 2 ) es menor que la relación EM

q 2 para dichos estados de carga, como se muestra

a continuación:

q = +1 −→ EM

q 2
=

(1 + q)VM

q 2
=

2 · 1 · 129

1
= 262.515 MeV·uma

q = +2 −→ EM

q 2
=

(1 + q)VM

q 2
=

3 · 1 · 129

4
= 97.879 MeV·uma

Esto significa que, una vez descartados los estados de carga menores, sólo podremos

medir 129I en el sistema SARA en los estados de carga q=+3,+4,+5. Debido a la escasa

probabilidad de ocurrencia del estado de carga q=+5 a la salida del stripper (1.32 %), éste

también se descarta a bajas enerǵıas, por lo que sólo nos quedaŕıan los estados q=+3,+4. A

priori se podŕıa pensar en utilizar el estado q=+3 porque tiene una mayor probabilidad de

ocurrencia después de sufrir el proceso de stripping (10.7 % frente al 3.65 % del estado +4),

hecho que se pondŕıa de manifiesto en una transmisión mayor en el sistema de medida entre
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las zonas de alta y baja enerǵıa. Pero puede que en este estado los interferentes sean más

importantes y se haga más dif́ıcil obtener buenos resultados en la medida de la concentración

de 129I en muestras ambientales. Esta problemática hizo que nos planteáramos llevar a cabo

un estudio en lo referente a fuentes de fondo y transmisiones obtenidas para cada estado

de carga para aśı poder elegir el más adecuado para llevar a cabo las medidas de 129I en el

sistema SARA.

3.5.2. Elección del estado de carga

Posibles fuentes de fondo

Como se mostró en el caṕıtulo anterior, en la medida de 129I existen una serie de interfe-

rentes que simulan su trayectoria en los distintos elementos de análisis y que son, por tanto,

posibles fuentes de fondo. De éstos, algunos son independientes del estado de carga selec-

cionado en la zona de alta enerǵıa (aparición de isóbaros y fondo de 127I y 128Te procedente

de la colas de alta enerǵıa y de los iones moleculares), mientras que otros (iones con valores

de la enerǵıa, carga y masa múltiplos de E, q y M del 129I) dependen de dicho estado de

carga. Comenzaremos el estudio de las posibles fuentes de fondo por aquellos interferentes

que son comunes a ambos estados de carga para, a continuación, seguir con los propios del

estado de carga seleccionado a la salida del canal de stripping.

En [Kilius et al., 1987] encontramos que los interferentes (independientes del estado de

carga seleccionado en la zona de alta enerǵıa) más importantes para el 129I son los siguientes:

Isóbaros. Aparición de 129Xe. Este problema es el menos importante ya que, en

general, los gases nobles no forman iones negativos estables [Kilius et al., 1987], por

lo que la propia fuente de iones del sistema sirve de primer filtro al seleccionar aque-

llos que tengan estado de carga -1. A pesar de esto existen datos documentados de

la existencia de hidruros (XeH – ) y moléculas (XeF – ) de xenón con carga negativa

([Boaretto et al., 1990] y [Minehara et al., 1984], respectivamente) bajo ciertas condi-

ciones. En ambos casos la probabilidad de formación de estos compuestos es muy

pequeña, por lo que no suponen una fuente de interferentes importante en la medida

mediante AMS.

Colas de alta enerǵıa de 127I – y 128Te – . Debido a las colas de alta enerǵıa que

se producen en el proceso de sputtering, puede ocurrir que iones con menos masa que

el 129I, como su isótopo el 127I – o el 128Te – , lleguen al analizador magnético de baja

enerǵıa con el mismo momento lineal que él, de forma que lo superen y entren en el

acelerador. En el sistema de AMS SARA este problema se intenta eliminar mediante

el deflector magnético situado a la salida del acelerador y mediante el sistema de

focalización y transporte del haz que permite minimizar su tamaño y, por tanto, reducir

estos interferentes en el sistema final de detección.

Para comprobar la existencia de dicha cola de alta enerǵıa se realizó un experimento

consistente en un barrido del campo existente en el deflector magnético de baja enerǵıa,
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monitorizando en cada momento la corriente del isótopo 127I registrada mediante la cámara

de Faraday FC1. Al valor máximo de dicha intensidad se le asigna la masa 127 y la enerǵıa

35 keV, que es la que llevan los núcleos de 127I que salen de la fuente de iones tras el proceso

de sputtering, obteniéndose un perfil como el mostrado en la figura (3.19).

Figura 3.19: Perfil del haz obtenido en la posición imagen del LEM para comprobar la existencia de la cola

de alta enerǵıa del proceso de sputtering.

El eje vertical de la gráfica está limitado a una corriente de 0.7 nA para que se observe

el máximo correspondiente a la masa 129. Se ha comprobado que durante el proceso de

sputtering se puede dar una transferencia de enerǵıa de los iones de cesio incidentes a los

iones de la muestra, lo que hace que exista cierta probabilidad de que se extraigan de la

misma iones de 127I con una enerǵıa mayor de 35 keV. Debemos tener en cuenta que dicho

proceso de sputtering se produce de forma similar para todos los núcleos que son arrancados

de la muestra. Esto se refleja en el hecho de que cuando sintonizamos el deflector magnético

de baja enerǵıa para que lo atraviesen los iones de 129I con una enerǵıa de 35 keV también

se deflectarán aquellos iones que tengan el mismo momento lineal E×M que ellos, que son:

1. Iones de 127I que cumplan: E127×127=35×129−→ E127=35.55 keV

2. Iones de 128Te que cumplan: E128×128=35×129−→ E128=35.27 keV

Para evitar en gran medida que los iones de la cola de alta enerǵıa que atraviesan el

deflector magnético penetren en el acelerador, el sistema SARA cuenta con una abertura

manual a la entrada del mismo (denominada AP1) que sirve para colimar el haz. En la figura

(3.20) mostramos un caso en el que se ha cerrado dicha abertura a un valor de ±1mm en

torno a la posición ocupada por el 129I y con el que podemos confirmar la separación real

que existe entre los iones de 127I y los de 129I en la posición imagen del deflector magnético

de baja enerǵıa. El valor teórico de dicha separación se calcula con la resolución de dicho

deflector, que veńıa dada, según se mostró en la tabla (2.2), por la expresión (3.26).

d = 680
∆M

M
= 680

2

129
= 10.55 mm (3.26)
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Figura 3.20: Separación entre la posiciones ocupadas por el 127I y el 129I en el punto imagen del deflector

magnético de baja enerǵıa. Para calcularla basta con multiplicar el poder de resolución de dicho deflector

por la separación relativa en masa respecto del anión problema.

Iones moleculares: 127IH –
2 metaestable y 128TeH – . Otro problema importante

proviene de los hidruros. El ión molecular 127IH –
2 tiene una vida media del orden de

los 100µs [Kilius et al., 1987], que es grande comparada con el tiempo de tránsito en

la máquina, que es de unas decenas de microsegundo. Esto significa que es posible

que muchos de estos iones hidruros sobrevivan el tiempo suficiente como para llegar al

acelerador. Una ventaja es que este ión es 100 veces menos abundante que el HI – el

cual, a su vez, lo es 5000 veces menos que el ión I – [Kilius et al., 1987]. Por otra parte

el ión 128TeH – es estable, como puede esperarse de sus caracteŕısticas qúımicas (tiene

completa la capa de valencia). Éste representa la fuente de fondo más importante en una

medida de 129I mediante AMS ya que el deflector magnético de baja enerǵıa es incapaz

de separarlo del ión 129I – debido a la pequeña diferencia relativa en masa que tienen,

al igual que ocurre con el ión 127IH –
2 . Según [Kilius et al., 1987] una contaminación de

teluro del orden de partes por millón introduce 128Te procedente de la fragmentación

del 128TeH – en un grado similar al 127IH –
2 .

A continuación haremos un estudio de las posibles fuentes de fondo procedentes de frag-

mentos moleculares que producen indeterminación en los valores EM
q 2 y E

q
, y que son propios

de cada uno de los estados de carga seleccionados en la zona de alta enerǵıa.

La elección del estado de carga q=+3 tras la aceleración para un voltaje del terminal de

1 MV, nos provee de unos iones 129I 3+ que tendrán las siguientes caracteŕısticas, apareciendo

dos posibles masas en distintos estados de carga que pueden cumplir estas condiciones:

E

q
= 1.345 MeV

EM

q 2
= 57.835 MeV·uma

58



3.5. Puesta a punto de SARA para la medida de 129I

q = +1 −→ E = 1.345 MeV y M = 43 uma

q = +2 −→ E = 2.690 MeV y M = 86 uma

Aquellos iones que posean propiedades cinemáticas similares a estas son potenciales

fuentes de fondo en nuestro sistema de AMS. A partir de las masas estimadas se pueden

predecir los núcleos candidatos a producir estas interferencias: 43Ca 1+ y 86Sr 2+. Estos frag-

mentos llegarán al detector final siempre que estén en la zona de baja enerǵıa formando las

moléculas 43Ca 86Sr – ó 43Ca 3+, ambas de masa 129 [Zhao et al., 2007]. En la tabla (3.9) se

muestran los valores EM
q 2 y E

q
para los posibles interferentes del 129I 3+.

Ión E (MeV) EM
q 2 (MeV·uma) Dif. Rel ( %) E

q (MeV) Dif. Rel ( %)
129I 3+ 4.035 57.835 0.000 1.345 0.000
127I 3+ 4.019 56.712 -1.942 1.340 -0.398

128Te 3+ 4.027 57.273 -0.972 1.342 -0.199
86Sr 2+ 2.690 57.835 0.000 1.345 0.000
43Ca 1+ 1.345 57.835 0.000 1.345 0.000

Tabla 3.9: Propiedades cinemáticas de los interferentes existentes en el estado de carga q=+3.

En principio ninguno de estos iones es descartable como fuente de interferentes, aunque

podŕıa plantearse cómo de realista es la suposición de sufrir contaminación por parte de

alguno de ellos en función de su abundancia isotópica y de su existencia en la naturaleza. El
86Sr es un isótopo estable que posee una abundancia isotópica del 9.86 %, pero el estroncio

es un elemento abundante en la naturaleza representando una media del 0.034 % de todas las

rocas ı́gneas las cuales, a su vez, componen aproximadamente el 95 % de la parte superior de

la corteza terrestre. Por su parte, el 43Ca tiene una abundancia isótopica del 0.135 %, siendo

el calcio el quinto elemento más abundante en la tierra. Estos datos confirman que, a priori,

ninguno de estos iones son descartables como interferentes importantes en las medidas de

AMS. Posteriormente veremos que, aunque estos iones llegan al detector, son perfectamente

distinguibles del 129I 3+.

Si, por el contrario, elegimos el estado de carga q=+4 a la salida del acelerador para un

voltaje del terminal de 1 MV, obtenemos unos iones 129I 4+ con las caracteŕısticas mostradas a

continuación, apareciendo, en este caso, tres masas en distintos estados de carga que pueden

cumplir estas condiciones:

E

q
= 1.259 MeV

EM

q 2
= 40.595 MeV · uma

q = +1 −→ E = 1.259 MeV y M ' 32.24 uma

q = +2 −→ E = 2.522 MeV y M ' 64.49 uma

q = +3 −→ E = 3.778 MeV y M ' 96.73 uma
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A partir de estas masas estimadas se puede predecir que los núcleos candidatos a producir

estas interferencias podŕıan ser 32S 1+, 65Cu 2+ y 97Mo 3+. Estos iones llegarán al detector

del sistema SARA siempre que estén formando una molécula de masa 129 en la zona de

baja enerǵıa, siendo el 97MoO –
2 la más importante [Zhao et al., 2007]. En la tabla (3.10)

mostramos los valores EM
q 2 y E

q
para los posibles interferentes del 129I 4+.

Ión E (MeV) EM
q 2 (MeV·uma) Dif. Rel ( %) E

q (MeV) Dif. Rel ( %)
129I 4+ 5.035 40.595 0.000 1.259 0.000
127I 4+ 5.019 39.838 -1.864 1.255 -0.319

128Te 4+ 5.027 40.216 -0.933 1.257 -0.159
97Mo 3+ 3.778 40.721 0.312 1.259 0.053
65Cu 2+ 2.522 40.975 0.936 1.261 0.159
32S 1+ 1.257 40.216 -0.933 1.257 -0.159

Tabla 3.10: Propiedades cinemáticas de los interferentes existentes en el estado de carga q=+4.

Al igual que para el estado de carga q=+3 tendremos que ver la abundacia isotópica

de estos iones aśı como su presencia en la naturaleza, para saber si los podemos descartar

como posibles fuentes de fondo. El 97Mo tiene una abundancia isotópica del 9.55 %, siendo

el molibdeno un elemento que se encuentra en la naturaleza en el rango de las partes por

millón. Está presente en el agua de mar en forma de molibdatos (MoO 2 –
4 ), siendo muy fácil

de absorber por los seres vivos. También se le ha reconocido su esencialidad desde el punto

de vista biológico ya que se encuentra en algunas enzimas. Además se usa mucho en la

industria para aumentar la dureza de las aleaciones de acero. El 65Cu tiene una abundancia

isotópica del 31 % y se estima que los recursos mundiales de cobre ascienden a 1600 millones

de toneladas en la corteza terrestre y a 700 millones en el lecho marino, datos que demuestran

su gran presencia en la naturaleza. Por último, el 32S es el isótopo estable del azufre con

más presencia en la naturaleza, con una abundancia isotópica del 95 %. Es un elemento

muy abundante en la corteza terrestre en forma de sulfatos y sulfuros. Está presente, en

pequeñas cantidades, en combustibles fósiles (carbón y petróleo) y se usa principalmente

como fertilizante. Por tanto, a priori, ninguno de estos elementos puede ser descartado como

interferente en nuestro sistema de medida aunque, al igual que en el caso anterior, veremos

que una vez que llegan al detector final son fácilmente distinguibles del 129I 4+.

Transmisión a través del acelerador

Definimos transmisión como la relación existente entre el número de iones que entran

en el canal de stripping en estado de carga -1 y los que salen de él en el estado de carga

de interés, el cual es seleccionado por el deflector magnético de alta enerǵıa. Esta medi-

da se obtiene como el cociente de la corriente de 127I medida en las cámaras de Faraday

existentes en las posiciones imagen del HEM y del LEM (FC4 y FC1 respectivamente). En

[Ryding et al., 1969] se muestra la probabilidad de que los iones de un haz incidente salgan

del canal de stripping en uno u otro estado de carga en función de la enerǵıa con la que

llegaran al mismo. En el caso de un haz incidente de 1 MeV de enerǵıa, compararemos las

transmisiones experimentales obtenidas con estas probabilidades teóricas para comprobar si
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los resultados son correctos. Si lo fueran, esto significaŕıa que no tenemos pérdidas significa-

tivas en los elementos de focalización del sistema.

El valor máximo de la transmisión se produce para una presión del gas de stripping con-

creta. Para obtener este valor máximo se realizó un experimento consistente en aumentar

dicha presión progresivamente comprobando, en cada paso, cómo evolucionaba la lectura de

las cámaras de Faraday FC4 y FC1. De esta forma se consiguió una representación de dicha

variación para cada estado de carga, resultado que se muestra en la figura (3.21).

Figura 3.21: Transmisión de 127I entre las zonas de baja y de alta enerǵıa en función de la presión de stripping

para el estado de carga +3 (ĺınea negra) y +4 (ĺınea roja).

En las curvas de transmisión obtenidas se observan las tres regiones de comportamiento

esperadas: una subida para presiones del gas bajas, para las que aún no se ha alcanzado

el equilibrio en la población de estados de carga; un máximo a partir del cual la población

asociada a cada estado de carga comienza a ser constante (situación de equilibrio); y una

cáıda exponencial consecuencia de las pérdidas del haz por choque con las paredes del canal

del stripper al incrementarse su divergencia angular. El máximo en ambos casos (10 % para

q=+3 y 4 % para q=+4) se corresponde con una presión de 2.2×10−3 mbar de Ar medida en

el centro del canal de stripper. Para ambos estados de carga se observa un buen acuerdo entre

los valores máximos obtenidos experimentalmente y los mostrados en [Ryding et al., 1969].

Para continuar con la elección del estado de carga óptimo para llevar a cabo las medidas

de 129I en el sistema de AMS del CNA, expondremos los resultados obtenidos en las medidas

de muestras blanco y muestras patrón. Dichos resultados nos servirán para determinar el

estado de carga adecuado en función de los niveles de fondo que encontremos. Para realizar

las medidas de dichas muestras se ha tomado como presión óptima de stripping 2.2×10−3

mbar ya que para este valor la transmisión en ambos estados de carga es máxima e igual a

la mostrada en [Ryding et al., 1969].
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3.5.3. Simulación del comportamiento del detector final del sis-

tema SARA

Como ya dijimos en apartados anteriores, las matrices de transferencia que conectan las

distintas posiciones imagen de los elementos que conforman el sistema SARA nos proveen

de información referente a la evolución de un haz de part́ıculas a medida que va superando

los distintos filtros de que consta nuestro sistema de AMS. De esta forma, cuando dicho

haz alcanza la posición imagen del deflector electrostático, las caracteŕısticas que tenga en

cuanto a emitancia, anchura en los planos horizontal y vertical y dispersión en enerǵıa serán

las que lo caracterizarán a la entrada del detector final de nuestro sistema, ya que la posi-

ción imagen del deflector electrostático coincide con la ventana de la cámara de ionización.

Este será el supuesto de partida que utilizaremos para llevar a cabo las simulaciones del

comportamiento del detector, utilizando para ello el software SRIM (Stopping and Range of

Ions in Matter) aśı como la aplicación S 3M (SRIM Supporting Software Module) y diversas

aplicaciones programadas en MATLAB.

Cuando se realiza una simulación tipo Monte Carlo con el software SRIM, la primera limi-

tación que se encuentra está relacionada con las caracteŕısticas del haz de salida que impacta

sobre el gas del detector ya que, por defecto, SRIM crea haces de part́ıculas monoenergéticos

y sin dispersión alguna en ninguno de los planos. Es por ello que las simulaciones llevadas

a cabo de esta forma pueden ser menos realistas de lo que uno necesite. Esta limitación

se supera utilizando previamente la aplicación S 3M para crear haces de partida con carac-

teŕısticas concretas en cuanto a tamaño y dispersión en enerǵıas, datos que le confieren a las

simulaciones un carácter más realista. En la figura (3.22) se muestran las trayectorias indi-

viduales de 500 part́ıculas de 129I 3+ impactando a 4035 keV contra isobutano a una presión

de 5 mbar.

Figura 3.22: Trayectorias de haces formados por 500 part́ıculas de 129I 3+ a 4035 keV impactando sobre

isobutano a una presión de 5 mbar. La simulación de la izquierda muestra el haz monoenergético y puntual,

mientras que la de la derecha muestra un haz creado con la aplicación S 3M con las caracteŕısticas existentes

en la posición imagen del deflector electrostático de SARA.
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Con esto, el primer paso para llevar a cabo simulaciones realistas será crear haces de

part́ıculas con las caracteŕısticas que les confiera el hecho de haber superado todos los ele-

mentos que conforman el sistema SARA. Es decir, lo que haremos será aplicar a dichos haces

todas las matrices de transferencia hasta que éstos adquieran las caracteŕısticas propias de

la posición imagen del deflector electrostático, que serán aquellas con las que penetren en el

detector final de nuestro sistema. Para todo esto utilizaremos la aplicación S 3M. En la tabla

(3.11) se muestran las caracteŕısticas de todos los haces de part́ıculas que se han simulado

en este trabajo para los distintos estados de carga estudiados. Las tres primeras (tamaño

de haz, emitancia y divergencia angular) son comunes a todos ellos y se determinaron en

los apartados del trazado de rayos y de la evolución de los diagramas de emitancia. Por

otra parte, la enerǵıa hace referencia a aquella con la que salen los haces de part́ıculas del

tubo de aceleración de alta enerǵıa y que veńıa dada por la expresión (2.10). Para introducir

un término dispersivo en enerǵıas, éstas se han definido como distribuciones gausianas de

enerǵıa máxima el valor de la tabla (3.11) y una ∆E/E del 0.1 % ya que, como vimos en

los apartados anteriores, el sistema SARA es acromático en la posición imagen del deflector

electrostático. Cada uno de dichos haces está constituido por 10000 part́ıculas.

Tamaño=±0.93 mm

Emitancia=0.55 mm·mrad

Divergencia angular=±3.5 mrad

q=3+ q=4+

Ión Enerǵıa (keV) Ión Enerǵıa (keV)
129I 3+ 4035 129I 4+ 5035

128Te 3+ 4027 128Te 4+ 5027
127I 3+ 4019 127I 4+ 5019
86Sr 2+ 2690 97Mo 3+ 3778
43Ca 1+ 1345 65Cu 2+ 2522

- - 32S 1+ 1257

Tabla 3.11: Propiedades de los haces de part́ıculas creados con la aplicación S 3M para simular la respuesta

del detector del sistema SARA. Cada uno de ellos está constituido por 10000 part́ıculas del ión de interés.

Una vez que tenemos definidas las caracteŕısticas de entrada de los distintos haces de

interés, el siguiente paso será simular mediante SRIM las trayectorias de sus part́ıculas

constituyentes al penetrar en el detector del sistema SARA. Para ello tenemos que definirle

al programa las propiedades de dicho detector (materiales constituyentes y sus respectivas

presiones). Tal y como vimos en el caṕıtulo de la descripción del sistema SARA, nuestro

detector final está compuesto por:

Una ventana de entrada de Si3N3.2 de 30 nm de espesor con un espesor másico de 11

µg/cm 2 o, equivalentemente, una densidad de 3.67 g/cm 3.

Un cilindro hueco relleno de gas isobutano (C4H10) con una longitud activa de 320 mm

(equivalente a la suma de las longitudes de los dos ánodos que contiene). La presión

utilizada para las simulaciones ha sido de 5 mbar, valor para el cual se consigue frenar

todos los iones en el segundo ánodo del detector, independientemente de su estado de

carga.
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Para cada estado de carga se han simulado las trayectorias de los iones de 129I n+ y las

de sus interferentes, tanto los moleculares como aquellos que producen indeterminación en

los valores EM
q 2 y E

q
. Los resultados para el estado de carga 3+ se muestran en la figura

(3.23), mientras que los del estado 4+ se muestran en la (3.24). Asimismo mostramos en la

tabla (3.12) las distancias que recorren los iones de cada radionúclido antes de ser frenados

completamente.

Figura 3.23: Trayectorias seguidas por un haz de 10000 part́ıculas de 129I 3+ al penetrar en el detector final

del sistema SARA. También se muestran las de todos sus interferentes: 128Te 3+, 127I 3+, 86Sr 2+ y 43Ca 1+.

Simulaciones realizadas con SRIM.

Figura 3.24: Trayectorias seguidas por un haz de 10000 part́ıculas de 129I 4+ al penetrar en el detector final

del sistema SARA. También se muestran las de todos sus interferentes: 128Te 4+, 127I 4+, 95Mo 3+, 65Cu 2+ y
32S 1+. Simulaciones realizadas con SRIM.
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q=3+ q=4+

Ión Rango proyectado (mm) Ión Rango proyectado (mm)
129I 3+ 179±18 129I 4+ 226±21

128Te 3+ 197±20 128Te 4+ 243±23
127I 3+ 178±18 127I 4+ 226±21
86Sr 2+ 161±17 97Mo 3+ 208±20
43Ca 1+ 121±12 65Cu 2+ 207±21

- - 32S 1+ 128±12

Tabla 3.12: El rango proyectado, calculado con SRIM, se define como la distancia caracteŕıstica que recorre

cada ión en función de su estado de carga antes de ser frenado en el detector final del sistema SARA.

A la vez que el software SRIM realiza cálculos Monte Carlo para representar las trayec-

torias de las part́ıculas que forman el haz al impactar con el gas de recuento, éste tiene una

opción que permite segmentar dichas trayectorias cada cierta enerǵıa perdida, de forma que

podemos conocer numéricamente el comportamiento de la pérdida de enerǵıa en función de

la profundidad recorrida por cada ión. Para las simulaciones llevadas a cabo en este trabajo

se han segmentado las trayectorias de todos los iones cada 100 keV perdidos de forma que,

por ejemplo, para el caso del 32S 1+ (ión con menor enerǵıa, 1257 keV) se han obtenido trayec-

torias segmentadas en 13 puntos (aproximadamente un punto cada 10 mm recorridos por el

mismo), mientras que para el 129I 4+ (ión con mayor enerǵıa, 5035 keV) se tienen trayectorias

segmentadas en 50 puntos (aproximadamente un punto cada 5 mm recorridos).

Paralelamente al uso del SRIM se ha creado una aplicación programada en MATLAB

que toma como archivo de entrada el archivo de segmentación de trayectorias y representa

gráficamente la pérdida de enerǵıa en función de la profundidad recorrida por el ión, tal y

como se muestra en la figura (3.25), en la que se representa la pérdida de enerǵıa que sufren

10 iones de 129I 4+ al impactar contra el gas de recuento del detector a una presión de 5 mbar

después de atravesar la ventana de Si3N3.2.

Figura 3.25: Pérdida de enerǵıa de 10 iones de 129I 4+ al impactar contra el gas de recuento del detector a

una presión de 5 mbar.
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En la figura anterior se observa que la profundidad está dividida en dos partes separadas

por una ĺınea discontinua vertical que marca el final del primer ánodo (110 mm) y el comien-

zo del segundo. De esta forma, si realizamos una representación de la enerǵıa que pierden los

iones en el primer ánodo frente a la que pierden en el segundo, obtendremos un diagrama

bidimensional ∆E-Eres que, al menos cualitativamente, deberá ser similar al que provee el

sistema SARA mediante el software MPA-3. Dicho diagrama se realiza tomando como ∆E

la enerǵıa que lleva el ión en el momento de pasar del primer al segundo ánodo (es decir,

cuando la profundidad es de 110 mm) restada de la que llevaba en el instante inicial y, como

Eres, la enerǵıa que tiene cuando la profundidad es de 110 mm, que es la que le faltaŕıa por

perder antes de frenarse.

Para representar esta pérdida de enerǵıa se ha programado una aplicación en MATLAB

que toma como datos de entrada las trayectorias segmentadas de cada ión, calcula para

cada uno de los 10000 iones que componen los distintos haces simulados en este trabajo la

enerǵıa que han perdido cada uno de ellos al pasar del primer al segundo ánodo, y representa

gráficamente dicha enerǵıa frente a la residual. Los diagramas ∆E-Eres obtenidos para los

estados de carga +3 y +4 se muestran en las figuras (3.26) y (3.27), respectivamente.

Figura 3.26: Diagrama bidimensional de pérdida de enerǵıa ∆E-Eres simulado para haces compuestos por

10000 iones de 129I 3+ y de todos sus interferentes al impactar contra el detector del sistema SARA a una

presión de C4H10 de 5 mbar.
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Figura 3.27: Diagrama bidimensional de pérdida de enerǵıa ∆E-Eres simulado para haces compuestos por

10000 iones de 129I 4+ y de todos sus interferentes al impactar contra el detector del sistema SARA a una

presión de C4H10 de 5 mbar.

En ambos estados de carga se observa que tanto el 127I como el 128Te depositan la enerǵıa

en ambos ánodos con la misma densidad de probabilidad que el 129I debido a que los tres

isótopos llegan al detector con una enerǵıa muy similar y tienen una Z muy próxima (53 el I

y 52 el Te), lo que hace que sean prácticamente indistinguibles en el diagrama bidimensional

∆E-Eres. En el caso de los interferentes que provocan indeterminación en los valores EM
q 2 y

E
q
, el hecho de que vaŕıe su enerǵıa en función del estado de carga, tal y como se mostraba

en la tabla (3.11), hace que se puedan distinguir perfectamente del ión 129I.

Para apreciar mejor la forma de la curva de probabilidad de pérdida de enerǵıa para

cada uno de los iones simulados con SRIM se ha programado otra aplicación en MATLAB

que realiza histogramas de frecuencia tridimensionales de cada uno de dichos iones. La idea

consiste en vectorizar las trayectoras de salida obtenidas con el programa SRIM y dividirlas

en intervalos de enerǵıa entre los valores máximos y mı́nimos de cada uno de estos vectores,

de forma que para cada intervalo la aplicación MATLAB suma los iones que han perdido una

enerǵıa tal que haga que estén contenidos en dicho intervalo. Esta aplicación se ha progra-

mado de dos formas: por una parte para realizar los histogramas tridimensionales de cada

ión por separado, en el que éstos se diferencian por colores y, por otro lado, histogramas

tridimensionales que cambian de color en función de la cantidad de iones que constituyan

cada elemento de los vectores correspondientes. Las figuras (3.28) y (3.29) muestran, respec-

tivamente, los histogramas tridimensionales para los estados de carga +3 y +4.
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Figura 3.28: Histogramas de frecuencia tridimensionales simulados para el 129I 3+ y todos sus interferentes.

La figura superior muestra la superposición que se produce en los iones con masas similares, mientras que

en la inferior se han sumado los iones de masas adyacentes.
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Figura 3.29: Histogramas de frecuencia tridimensionales simulados para el 129I 4+ y todos sus interferentes.

La figura superior muestra la superposición que se produce en los iones con masas similares, mientras que

en la inferior se han sumado los iones de masas adyacentes.
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Se observa que para ambos estados de carga estudiados los interferentes del 129I n+ más

problemáticos son los que llegan con enerǵıa similar a la del ión problema, es decir, sus in-

terferentes moleculares (127I n+ y 128Te n+). A continuación mostraremos los diagramas bidi-

mensionales ∆E-Eres que se han obtenido en el sistema de AMS SARA durante el estudio de

muestras reales y comprobaremos que son muy similares a los que se han obtenido teórica-

mente haciendo uso de la óptica iónica, del software SRIM y de las aplicaciones programadas

en MATLAB. Comprobaremos además que la única forma de eliminar dichos interferentes

moleculares (sin tener en cuenta la supresión qúımica de los mismos) es mediante la uti-

lización del conjunto de aberturas con que cuenta el sistema SARA y mediante una buena

elección de la presión de stripping.

Al final del caṕıtulo, y sin ser ésta la temática de este trabajo, nos plantearemos la

posibilidad de la respuesta teórica del detector final del sistema SARA en el caso en el que

tuviera acoplado un sistema de detección por tiempo de vuelo (TOF, del inglés Time Of

Flight).

3.5.4. Medida de muestras blanco y muestras patrón

Como se dijo anteriormente, los interferentes que producen indeterminación en los valo-

res EM
q 2 y E

q
son fácilmente distinguibles del 129I n+ cuando llegan a la cámara de ionización

multianódica debido a que tienen enerǵıas y poderes de frenado muy distintos entre śı. De

hecho hemos visto que el principal problema a la hora de detectar 129I n+ lo plantean el 127I n+

y el 128Te n+ provenientes de la ruptura de moléculas y de la cola de alta enerǵıa del proceso

de sputtering. Tal y como se observaba en las figuras (3.28) y (3.29), estos dos radionúclidos

depositaban la misma enerǵıa en ambos ánodos que el 129I n+, lo que los hace prácticamente

indistinguibles en el diagrama bidimensional ∆E-Eres.

Para comprobar el resultado de la necesaria puesta a punto del sistema SARA para la

medida de 129I n+ y la veracidad de las simulaciones mostradas en apartados anteriores, se

realizaron medidas de muestras blanco y patrón en las condiciones de presión de stripping

estudiadas en el apartado referente a la transmisión a través del acelerador. Estas medidas

se componen de bloques de 10 segundos, de forma que 10 de estos bloques constituyen 1

paso, tal y como se muestra en la figura (3.30). La relación isotópica 129I/127I representativa

de cada paso se obtiene como un promedio global del número de cuentas de 129I que llegan al

detector dividido por la carga de 127I (en culombios) medida en la cámara de Faraday FC3,

como se muestra en la expresión (3.27):

[
129I
127I

]
j

= r 129
j =

q · Ce

100
·

10∑
i=1

n 129
i

10∑
i=1

c 127
i

=
q · Ce

100
·

N 129
j

C 127
j

(3.27)

donde i es el ı́ndice del bloque dentro del paso j, q es el estado de carga seleccionado en

la zona de alta enerǵıa, Ce es la carga del electrón, n 129
i es el número de cuentas de 129I

70



3.5. Puesta a punto de SARA para la medida de 129I

que llegan al detector en el bloque i y, por último, c 127
i es la carga de 127I recolectada en

la cámara de Faraday FC3 durante el bloque i. Como incertidumbre de la relación isotópica

en el paso j se elige la mayor entre la puramente estad́ıstica o error interno (δ129
j ) que, en

términos absolutos, viene dada por la expresión (3.28), y la desviación estándar de la media

(σ129
j ) ponderada por la carga de 127I recolectada en el bloque i, mostrada en la expresión

(3.29).

δ129
j =

1√
N 129

j

· r 129
j (3.28)

σ129
j =

1

C 127
j

·

√√√√√√
10∑

i=1

[
r 129
i · c 127

i − r̄129
j · c̄127

j

]2
i− 1

(3.29)

Figura 3.30: Imagen de la ventana del software FSI de SARA que muestra la evolución del cociente 129I/127I

en los 10 bloques que constituyen un paso de una muestra problema en una medida real.

El análisis de la muestra problema finaliza tras completarse un total de 3 pasos, que se

alternan con la medida de muestras de control: estándares y blancos. La relación isotópica

final r 129
final, mostrada en la expresión (3.30), se obtiene como un promedio pesado de los

resultados obtenidos en cada uno de los 3 pasos, utilizando como factor de ponderación la

carga de 127I recolectada a lo largo de cada uno de ellos. Como error absoluto se toma la

desviación t́ıpica de la media,
σ129
j√

j
, mostrada en la expresión (3.31).

r 129
final =

3∑
j=1

(
r 129
j · C 127

j

)
3∑

j=1

C 127
j

(3.30)
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σ129
final =

√√√√√√
3∑

j=1

(
r 129
j − r̄129

)2

j(j− 1)
(3.31)

Como explicamos en el caṕıtulo anterior, las relaciones isotópicas medidas para las mues-

tras problema (r 129
final) deben ser corregidas mediante muestras estándar y muestras blanco

para controlar tanto las posibles fluctuaciones sistemáticas de ciertos parámetros del sistema

como la contaminación introducida durante la preparación de las mismas. De esta forma, la

relación isotópica real de dicha muestra (r 129
real) viene dada por la expresión (3.32):

r 129
real =

r std
real

r std
final − r blanco

final

·
(
r 129
final − r blanco

final

)
(3.32)

donde r std
real es la relación isotópica nominal 129I/127I en el estándar, y r std

final y r blanco
final son,

respectivamente, los valor de ese cociente determinados mediante AMS para las muestras

estándar y blanco. El error final asociado al valor real del cociente 129I/127I de la muestra

problema se estima aplicando propagación de errores a la expresión anterior.

Las muestras blanco fueron preparadas con yodo procedente de la Woodward Iodine

Corporation (condado de Woodward, Oklahoma, Estados Unidos) y cuyo cociente isotópi-

co es 129I/127I≈ 7 × 10−14 [Roberts et al., 1997]. Por otra parte, la muestra estándar uti-

lizada, obtenida mediante sucesivas diluciones del material de referencia de la NIST 3230

(denominada R1), tiene un valor nominal 129I/127I=(1.02±0.02)×10−11 [Synal, comunicación

personal]. En ambos casos estas muestras fueron elaboradas, durante la realización de este

trabajo, en el laboratorio del Centro Nacional de Aceleradores y están compuestas por AgI

mezclado con polvo de plata (Alfa Aesar. Silver Powder Spherical, -635 mesh, 99.9 %, metals

basis) en proporción 1:2 en peso.

Estado de carga q=+3

Al realizar la medida de la muestra blanco a una presión de stripping de 2.2×10−3 mbar

y en este estado de carga se obtuvo un cociente 129I/127I de (1.02±0.05)×10−12, valor que

es dos órdenes de magnitud superior al esperado para este tipo de material. Esto signifi-

ca que llegaron al detector cuentas de interferentes que se identificaron como cuentas de
129I 3+. A continuación se muestran en las figuras (3.31) y (3.32) los diagramas bidimensiona-

les ∆E-Eres obtenidos para las muestras blanco y estándar, respectivamente, extráıdos de

[Gómez Guzmán, 2008].
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Figura 3.31: Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra blanco en estado de carga q=+3.

Figura 3.32: Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra estándar en estado de carga q=+3.

Se observa, tal y como hab́ıamos comprobado en las simulaciones mostradas en el aparta-

do anterior, que los iones de los interferentes 43Ca 1+ y 86Sr 2+ no se pueden confundir con

los de 129I 3+ ya que estos dos elementos llegan con mucha menos enerǵıa al detector, lo que

se traduce en una pérdida de enerǵıa menor en ambos ánodos. Por tanto, los iones que se

confunden con cuentas de 129I 3+ serán, a priori, núcleos de 127I 3+ y de 128Te 3+ procedentes

de la ruptura de moléculas en el proceso de stripping y de la cola de alta enerǵıa del proceso

de sputtering. A continuación mostraremos el caso del estado de carga q=+4.
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Estado de carga q=+4

Para este estado de carga y a la presión de stripper antes mencionada se obtuvo un valor

medio del cociente 129I/127I en una muestra blanco de (0.87±0.03)×10−12, valor práctica-

mente idéntico al del caso anterior. Esto significa que, también para este estado de carga, lle-

garon al detector cuentas de interferentes que se identificaron erróneamente como cuentas de
129I 4+. A continuación mostramos en las figuras (3.33) y (3.34) los diagramas bidimensionales

∆E-Eres que se obtuvieron para las muestras blanco y estándar, respectivamente.

Figura 3.33: Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra blanco en estado de carga q=+4.

Figura 3.34: Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra estándar en estado de carga q=+4.
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En este caso, y como se predijo anteriormente, son los iones de 97Mo 3+ y 65Cu 2+ los que

no se pueden confundir con los de 129I 4+ ya que estos llegan con una enerǵıa menor al de-

tector, lo que significa que pierden menos enerǵıa en ambos ánodos. Por tanto y al igual que

el caso anterior, los iones que se estaŕıan confundiendo con cuentas de 129I 4+ seŕıan núcleos

de 127I 4+ y 128Te 4+ procedentes de la ruptura de moléculas en el proceso de stripping y de

la cola de alta enerǵıa del proceso de sputtering.

Llegados a este punto de la experimentación comenzamos a pensar en posibles causas

que explicaran la entrada de núcleos de interferentes en el detector. En primer lugar descar-

tamos como causa la contaminación de los reactivos qúımicos usados para la preparación

de los blancos. Para llegar a esta conclusión se midieron muestras blanco preparadas en el

laboratorio del ETH-PSI de Zurich, obteniendo los mismos resultados que para las mues-

tras preparadas en el laboratorio del CNA. En segundo lugar se realizó un experimento

para comprobar la contaminación de cruce (cross-talk) que sufren las muestras cuando son

intercambiadas en el interior de la fuente de iones.

Contaminación de la fuente de iones

El fondo introducido por la fuente de iones tiene su origen en los átomos de yodo que

son emitidos por la muestra durante el proceso de sputtering y no llegan a ser ionizados

como I – . Teniendo en cuenta que la eficiencia de ionización de la fuente de iones del sistema

SARA para el yodo se ha estimado en un 5 % [Chamizo Calvo, 2009], el porcentaje seŕıa del

95 %. Esta fracción inutilizable de yodo permanece en la cámara de la fuente de iones que

contiene al ionizador y al cátodo y, si posteriormente se transforma en I – , puede llegar a

influir sobre el resto de las muestras.

Este efecto fue evaluado en la fuente de iones del sistema SARA mediante un experimen-

to que consistió en medir el tiempo que tardó la corriente de 127I recogida en la cámara de

Faraday FC4 en desaparacer una vez retirada la muestra de la fuente de iones. El resultado

obtenido se muestra en la figura (3.35). Se observa cómo la corriente parásita existente en

ausencia de muestra tiene un decaimiento de tipo exponencial con una constante temporal

de 4 minutos, si bien su valor inicial era bastante bajo de por śı. Este resultado confirma

que esta tampoco es la causa de la aparición de interferentes en la medida de muestras blanco.

Habiendo descartado la contaminación de los reactivos qúımicos usados en la preparación

de las muestras y la contaminación por cross-talk, y teniendo en cuenta que los interferentes

que llegan al detector son núcleos de 127I y 128Te procedentes de la ruptura de moléculas en

el proceso de stripping y de la cola de alta enerǵıa del proceso de sputtering, las posibles

causas que podŕıan explicar los resultados obtenidos en la medida de las muestras blanco

seŕıan la elección de una presión de stripping insuficiente y una mala sintonización de los

elementos focalizantes de la zona de alta enerǵıa, hechos ambos que pasamos a explicar a

continuación.
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Figura 3.35: Evolución de la corriente en FC4 cuando se retira la muestra de la fuente de iones. A una cáıda

rápida le sigue un decaimiento de tipo exponencial, cuyos parámetros de ajuste se indican en el recuadro

adjunto.

Stripping a bajas enerǵıas

Cuando se selecciona la presión del gas de stripper hay que tener en cuenta que durante

el proceso de stripping se producen dos fenómenos que compiten entre śı y que son más

probables a presiones distintas. Estos fenómenos son la existencia de moléculas estables en

estados de carga q≤+3 (que es más probable a presiones bajas) y el intercambio de carga en

el tubo de aceleración (que es más probable a presiones mayores). La elección de la presión

del gas de stripping debe ser tal que se maximize la ruptura de moléculas y se minimize el

proceso de intercambio de carga.

Ruptura de moléculas. Experimentalmente se prueba que el fondo molecular se

puede eliminar en órdenes de magnitud mediante colisiones adicionales con el gas de

stripping : al aumentar la densidad superficial del material blanco, las moléculas experi-

mentan un mayor número de colisiones, se inestabilizan y se disocian [Jacob et al., 2000],

tal y como se muestra en la figura (3.36) para el caso del 14C. Se observa un decreci-

miento exponencial de la componente molecular asociada al 12CH 1+
2 , 13CH 1+ y 12CH 2+

2

conforme aumenta la densidad superficial del stripper d (cm – 2), según la ecuación

(3.33):

N = N0 · e(−σD·d) (3.33)

donde σD, expresada en cm 2, es la sección eficaz de destrucción molecular por colisiones

simples, y toma el valor aproximado de 8×10−16 cm 2. Presenta tan sólo ligeras varia-

ciones con el tipo de molécula y de gas, y su comportamiento es, por tanto, extrapolable

a otros núcleos [Jacob et al., 2000].
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Figura 3.36: Destrucción molecular en la medida de 14C a 337 keV y gas Ar a modo de stripper

[Jacob et al., 2000].

Intercambio de carga. Si la presión del gas de stripping es demasiado alta puede

suceder que los núcleos de 127I sufran excesivos choques con las moléculas residuales

de argón que existen en los tubos de aceleración, provocando un intercambio de carga

y el aumento de la dispersión angular a la salida de dicho tubo. Con ayuda de la figura

(3.37) intentaremos dar explicación a dicho fenómeno.

Supongamos que tenemos el sistema SARA optimizado para la medida de 129I 3+ en la

zona de alta enerǵıa, tal y como se muestra en la figura (3.37). En esta situación, los iones de
129I 3+ atravesarán los elementos de análisis (deflector magnético y electrostático) y detección

(cámara de ionización) por su eje focal (ĺınea roja). En estas condiciones estos iones tienen

los valores EM
q 2 y E

q
que se muestran en dicha figura.

Supongamos ahora que existen iones de 127I 4+ en el canal del stripper que, debido a

colisiones con las moléculas de gas residual existentes en los tubos de aceleración, cambian

de estado de carga y adoptan el estado 127I 3+ (ĺınea verde). Dichas colisiones se producen

porque la recirculación del gas de stripping por parte de las bombas turbomoleculares que

tiene el sistema SARA no es completa, debido a la diferencia de presión existente entre

ambas zonas (10 -3 mbar en el canal de stripping frente a 10 -7-10 -8 mbar en los tubos de

aceleración). Esta diferencia de presiones hace que exista una zona en la que la presión va

disminuyendo exponencialmente desde los valores propios de stripping hasta las condiciones

de vaćıo en las que se encuentran los tubos de aceleración. Los valores EM
q 2 y E

q
de los iones

127I 3+ que sufren intercambio de carga también se muestran en la figura (3.37).

Si el incremento de enerǵıa que adquieren los iones 127I 3+ debido al cambio de estado

de carga es el necesario para que su rigidez magnética se iguale momentáneamente a la del
129I 3+, entonces su trayectoria atravesará el deflector magnético por su eje focal (al igual que

el 129I 3+) y, al llegar al deflector electrostático, se deflectará más que el 129I 3+ debido a su

exceso de enerǵıa (ĺınea verde).
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Como el intercambio de carga es más probable en posiciones cercanas a la salida del

canal de stripping (donde la presión es más alta), es más probable que los iones de 127I 3+

procedentes de dicho intercambio no adquieran el incremento de enerǵıa suficiente como para

que su rigidez magnética se equipare con la del 129I 3+, por lo que es más probable que se

deflecten menos que éste último tanto en el deflector magnético como en el electrostático

(ĺınea azul).

Figura 3.37: Explicación gráfica del fenómeno del intercambio de carga. Al interactuar los iones de 127I con

las moléculas del gas residual existente en los tubos de aceleración, éstos pueden cambiar de estado de carga

y adquirir las propiedades cinemáticas del 129I en el estado de carga seleccionado.

Después de realizar varios experimentos consistentes en la medida del cociente 129I/127I

en muestras blanco a presiones de stripping crecientes dejando, en todos los casos, que se

estabilizara la corriente de 127I en la cámara de Faraday FC3, obtuvimos el menor valor de

dicho cociente a una presión de stripping Popt=6×10−3 mbar. Si recordamos la figura (3.21)

comprobaremos que para esta presión del gas de stripping todav́ıa estábamos cerca del valor

máximo de transmisión para ambos estados de carga seleccionados (para el 3+ pasamos de

10.3 % a 9.9 %, mientras que para el 4+ pasamos de 4.1 % a 3.7 %).

Sintonización del sistema de aberturas

El sistema de AMS SARA cuenta con dos aberturas del tipo placas paralelas que, según

la figura (2.16), se encuentran situadas a la salida del deflector magnético de alta enerǵıa

(denominada AP-FC4) y a la salida del deflector electrostático (denominada AP-FC5).

Cuando sintonizamos el deflector magnético de alta enerǵıa y el deflector electrostático

para que los atraviesen por su eje focal los iones de 129I 3+, les estamos imponiendo a los

mismos unos valores de EM
q 2 y E

q
de 57.835 MeV·uma y 1.345 MeV, respectivamente. Si ob-

servamos la tabla (3.9) comprobaremos que el 127I 3+ y el 128Te 3+, procedentes tanto de la
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ruptura de moléculas durante el proceso de stripping como de los procesos de intercambio de

carga, tienen valores de EM
q 2 y E

q
muy similares a los del 129I 3+ pero siempre menores que los

de éste. El hecho de que estos valores sean más pequeños se traduce en una menor deflexión

de estos iones, que seguirán un radio de curvatura menor que el de ambos deflectores. Esto

significa que los atravesarán, pero no por su eje focal. Teniendo esto en cuenta se podŕıa

pensar que una forma de evitar la llegada de iones de 127I 3+ y 128Te 3+ al detector seŕıa

cerrar asimétricamente las aberturas AP-FC4 y AP-FC5 de forma que, respecto al eje focal

del sistema, quedaran más cerradas por la parte de dentro y más abiertas por la parte de

fuera. Después de realizar varias pruebas adoptamos como valores óptimos para las aberturas

AP-FC4=(-0.25 mm,+1 mm) y AP-FC5=(-0.3 mm,+1 mm).

Con estas nuevas condiciones en las aberturas y en la presión de stripping se realizaron

medidas de muestras blanco en estado de carga q=+3, obteniendo un valor medio del co-

ciente 129I/127I de (3.11±0.16)×10−13. Con la nueva sintonización conseguimos disminuir el

cociente isotópico del blanco en un orden de magnitud alcanzando aśı valores similares a

otros encontrados en la literatura, tal y como se muestra en la tabla (3.13).

Woodward blank 129I/127I (×10−13)

Este trabajo (VT=1 MV, q=+3) 3.11

[Buraglio et al., 2000] (VT=5 MV, q=+5) 0.4-3

[Alfimov, 2005] (VT=5 MV, q=+5) ≈ 2

[Zhao et al., 2007] (VT=1.5 MV, q=+3) ≈ 0.3

Tabla 3.13: Valor medio del cociente isotópico 129I/127I del blanco medido en este trabajo junto con otros

publicados en la literatura.

En las figuras (3.38) y (3.39) se muestran los nuevos diagramas bidimensionales ∆E-Eres

para las muestras blanco y estándar respectivamente, obtenidos para el estado de carga +3.

Figura 3.38: Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra blanco en estado de carga q=+3 obtenido con

las nuevas condicones de sintonización.
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Figura 3.39: Diagrama bidimensional ∆E-Eres de una muestra patrón en estado de carga q=+3 obtenido

con las nuevas condiciones de sintonización.

El hecho de que el nivel de fondo obtenido para el estado de carga q=+3 fuera equiparable

al de otros trabajos publicados, unido a que tiene una mayor transmisión que el estado q=+4,

nos llevó a decidirnos por éste para llevar a cabo las medidas de 129I 3+ en muestras ambien-

tales que se mostrarán en el caṕıtulo referente a los resultados. Por tanto podemos concluir

diciendo que se han conseguido optimizar adecuadamente los parámetros de funcionamiento

del sistema de AMS del CNA para obtener resultados competitivos en las medidas de 129I 3+

a bajas enerǵıas, continuando aśı un camino iniciado por otras instalaciones de AMS.

Para finalizar este caṕıtulo, y aunque esta no sea la temática de este trabajo, mostraremos

una simulaciones realizadas para el caso en el que el detector final de SARA (una cámara

de ionización) tuviera acoplado un detector de tiempo de vuelo (TOF, del inglés Time Of

Flight).

3.5.5. Simulación del acoplamiento de un detector TOF al detec-

tor final del sistema SARA

Como hemos visto hasta ahora, la supresión de la llegada de los interferentes 127I n+ y
128Te n+ al detector sólo se consigue de manera efectiva mediante: a) una buena elección de

la presión de stripping y, b) el uso del sistema de aberturas con que cuenta el sistema SARA

en la zona de alta enerǵıa. Sólo son efectivas estas dos formas de supresión debido a que

ambos interferentes tienen propiedades cinemáticas muy similares a las del ión de interés,

es decir, que recorren distancias similares antes de ser frenados completamente por el gas

de recuento, como se observaba en la tabla (3.12), lo que hace que depositen su enerǵıa en
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ambos ánodos del detector de una manera también muy similar. Todo esto, como vimos en

las figuras (3.26) y (3.27), hace que las señales de pérdida de enerǵıa ∆E y Eres de todos

ellos quedaran superpuestas unas sobre otras.

Esta superposición se podŕıa evitar si tuviéramos lectura de otra propiedad caracteŕıstica

de cada uno de los elementos, como es el tiempo que tardaŕıa en recorrer una cierta distancia.

En las tablas (3.14) y (3.15) se muestran, respectivamente, las velocidades de los distintos

interferentes del 129I n+ en los estados de carga +3 y +4, aśı como el tiempo que tardaŕıan

en recorrer una distancia de 1 m y su diferencia con respecto al tiempo que tardaŕıa el ión

problema.

Ion Masa q VT E Velocidad TOF ∆TOF

(uma) (MV) (MeV) (×106 m/s) (µs) (ns)
129I 129 3 1 4.035 2.46170 0.40622 0.000

128Te 128 3 1 4.027 2.46884 0.40505 1.175
127I 127 3 1 4.019 2.47607 0.40387 2.357
86Sr 86 2 1 2.690 2.46170 0.40622 0.000
43Ca 43 1 1 1.345 2.46170 0.40622 0.000

Tabla 3.14: Tiempo que tardan los iones de los distintos interferentes del 129I 3+ en recorrer una distancia de

1 m. VT es la tensión del terminal y ∆TOF es la diferencia entre este tiempo y el que tarda el ión problema

en recorrer la misma distancia.

Ion Masa q VT E Velocidad TOF ∆TOF

(uma) (MV) (MeV) (×106 m/s) (µs) (ns)
129I 129 4 1 5.035 2.74988 0.36365 0.000

128Te 128 4 1 5.027 2.75840 0.36253 1.123
127I 127 4 1 5.019 2.76702 0.36140 2.254

97Mo 97 3 1 3.778 2.74706 0.36403 -0.373
65Cu 65 2 1 2.522 2.74146 0.36477 1.116
32S 32 1 1 1.257 2.75840 0.36253 1.123

Tabla 3.15: Tiempo que tardan los iones de los distintos interferentes del 129I 4+ en recorrer una distancia de

1 m. VT es la tensión del terminal y ∆TOF es la diferencia entre este tiempo y el que tarda el ión problema

en recorrer la misma distancia.

Se observa que para ambos estados de carga la diferencia en tiempo de vuelo entre el
129I n+ y sus interferentes moleculares es de algo más de 1 ns para el caso del 128Te n+ y 2 ns

para el 127I n+, por lo que combinando lecturas de tiempo de vuelo con datos de enerǵıa total

depositada en la cámara de ionización podŕıamos, teóricamente, diferenciarlos. El hecho de

que los interferentes que producen indeterminación en los valores EM
q 2 y E

q
tengan unos tiempos

de vuelo idénticos al del 129I 3+ no supondrá ningún problema a la hora de diferenciarlos ya

que, al igual que ocurŕıa con los diagramas de pérdida de enerǵıa ∆E-Eres, se diferencian

gracias a las enerǵıas de incidencia tan distintas que llevan cuando penetran en la ventana

del detector.
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Siguiendo con el tipo de simulaciones llevadas a cabo hasta ahora para obtener los dia-

gramas bidimensionales de pérdida de enerǵıa ∆E-Eres, se ha programado una aplicación con

el software MATLAB que representa gráficamente la enerǵıa total de los iones en función

del tiempo que tardan en recorrer una distancia de 1 metro. El método seguido para la

programación de esta aplicación ha sido similar al de los casos anteriores. En primer lugar

tomamos los archivos de datos obtenidos mediante el software S 3M en el que se defińıan

las caracteŕısticas de los haces de part́ıculas mostradas en la tabla (3.11). Estos archivos se

utilizan como entrada de datos para el software SRIM, de forma que al haz aśı definido se

le hace atravesar un espacio en vaćıo de 1 m de longitud y, a continuación, chocar contra la

ventana del detector y penetrar en el mismo para ser frenado por el gas de recuento exis-

tente en su interior. Para cada uno de los 10000 iones de los distintos elementos simulados,

la aplicación MATLAB calcula el tiempo que tarda cada uno de ellos en recorrer dicha dis-

tancia en función de la enerǵıa que llevara en el momento de atravesar la ventana del detector.

Estos datos se representan gráficamente de dos formas distintas: en un diagrama bidi-

mensional ET-TOF y en un histograma de frecuencias que muestra la dispersión temporal

del haz correspondiente a cada uno de los interferentes moleculares del 129I n+. En la figura

(3.40) se muestran los correspondientes al estado de carga 3+, mientras que en la (3.41) se

muestran los del 4+.

Figura 3.40: Imagen superior: diagrama bidimensional ET-TOF. Imagen inferior: histograma de frecuencias

de los interferentes moleculares. Ambos están referidos al estado de carga 3+.
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Figura 3.41: Imagen superior: diagrama bidimensional ET-TOF. Imagen inferior: histograma de frecuencias

de los interferentes moleculares. Ambos están referidos al estado de carga 4+.

Para ambos estados de carga se observa que con datos de esta nueva variable medible

los interferentes que pierden una enerǵıa similar al ser frenados por el gas de recuento del

detector (127I n+ y 128Te n+) se pueden diferenciar, a priori y siempre teóricamente, del ión

de interés (129I n+) debido a la distinta velocidad que llevan cada uno de ellos. El siguiente

paso seŕıa determinar si experimentalmente una diferencia en tiempo de vuelo de 1 a 2 ns

seŕıa suficiente para conseguir dicha identificación, aunque diremos que la que se obtendŕıa

teóricamente en el sistema SARA con un detector TOF de 1 m de longitud es menor que la

conseguida en otras instalaciones, tal y como se muestra en la tabla (3.16). Puntualizar que

los datos obtenidos en este trabajo son meras simulaciones, mientras que los mostrados en

la siguiente tabla son montajes experimentales completamente operativos.

Instalación Método de q VT d ∆TOF (ns) Referencia

medida (MV) (m) 129I - 127I 129I - 128Te

CNA (Sevilla) TOF+CI 3 1 1 2.357 1.175 Este trabajo

MLL (Alemania) TOF+CI 9 8.5 3 4 - [Reithmeier et al., 2005]

JAERI (Japón) TOF 5 2.5 1.5 5 - [Suzuki et al., 2004]

MALT (Japón) TOF 5 3 3 9 - [Hatori et al., 2000]

Tabla 3.16: Comparativa del poder de separación de interferentes del 129I n+ mediante TOF en diversas

instalaciones. VT es la tensión del terminal, d es la distancia de vuelo, ∆TOF es la diferencia entre el tiempo

de vuelo del 129I n+ y el correspondiente interferente y CI significa Cámara de Ionización.
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Caṕıtulo 4

El yodo en el medio ambiente.

Métodos radioqúımicos

4.1. El yodo en el medio ambiente

La distribución del yodo estable (127I) en la naturaleza es tema de estudio por varias ra-

zones, entre las que se encuentran el hecho de que es un nutriente esencial tanto para animales

como para seres humanos (su deficiencia provoca bocio) y que tiene isótopos radiactivos de

los cuales es necesario conocer su comportamiento en la naturaleza. Los isótopos radiactivos,

especialmente el 131I y el 129I, se producen durante la fisión del uranio, durante el reproce-

samiento del combustible nuclear y durante las pruebas nucleares.

La qúımica del yodo es muy compleja ya que puede existir en varios estados de valencia,

entre los cuales los más comunes son -1, 0 y +5. Es muy reactivo y tiene gran tendencia

a formar compuestos tanto inorgánicos como orgánicos, entre los cuales el más usual es el

yoduro de metilo (CH3I), lo que lo convierte en un elemento muy biof́ılico. Por otra parte, el

ión yoduro posee un radio relativamente grande (0.215 nm), por lo que es dif́ıcil que susti-

tuya a otros iones en redes cristalinas. Esta limitida capacidad de ligarse a sistema fijos junto

con su participación en procesos orgánicos, hacen que el yodo presente una gran movilidad

en los distintos compartimentos naturales. En la tabla (4.1) se muestran los valores t́ıpicos

de las concentraciones de yodo estable en los distintos compartimentos naturales, mientras

que en la figura (4.1) se presenta un esquema de su presencia e intercambio entre dichos

compartimentos.

La cantidad de yodo existente en la atmósfera está determinada por el balance entre los

aportes, que provienen fundamentalmente de mares y océanos y las pérdidas, que suceden

por procesos de deposición húmeda y seca [López Gutiérrez, 1999]. La primera consiste en la

incorporación del yodo a la lluvia o a la nieve (fundamentalmante el asociado a part́ıculas en

suspensión), ambas a nivel de las nubes o bien durante la precipitación. La segunda incluye

la cáıda gravitacional, el transporte debido a turbulencias y la difusión molecular. Los mayo-

res depósitos de yodo de la superficie terrestre son los mares y océanos con concentraciones

medias que van desde los 45 µg/l hasta los 60 µg/l.
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Concentración de yodo Referencia

Rocas ı́gneas 0.08-0.50 mg/kg Brehler et al., 1974

Goldschmidt, 1958

Rocas sedimentarias 0.2-100 mg/kg Brehler et al., 1974

Sedimentos marinos 3-400 mg/kg Brehler et al., 1974

Suelos 0.5-20 mg/kg Whitehead, 1984

Agua de mar 45-60 µg/l Brehler et al., 1974

Agua de lluvia 0.5-50 µg/l Brehler et al., 1974

Whitehead, 1979

Ŕıos y lagos 0.5-20 µg/l Whitehead, 1979

Bowen, 1979

Atmósfera 10-20 ng/m3 Whitehead, 1984

Plantas 0.05-0.5 mg/kg Whitehead, 1984

Algas marinas 90-2500 mg/kg Bowen, 1979

Tejidos de mamı́feros 0.05-0.5 mg/kg Bowen, 1979

(excluyendo tiroides)

Peces de agua salada 0.5-6 mg/kg Bowen, 1979

(incluyendo crustáceos) Fisher et al., 1974

Wenlock et al., 1982

Peces de agua dulce 0.06-0.2 mg/kg Fisher et al., 1974

Carbón 1-15 mg/kg Brheler et al., 1974

Bowen, 1979

Tabla 4.1: Concentraciones t́ıpicas de yodo estable en varios compartimentos naturales [Whitehead, 1984].

Figura 4.1: Ciclo del yodo en los distintos compartimentos naturales [Whitehead, 1984].
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Los aportes al yodo atmosférico provienen de la evaporación del agua salada, de la trans-

formación del yoduro en yodo elemental a través de un proceso de oxidación fotoqúımica

[Miyake et al., 1963] y de las reacciones con el ozono atmosférico [Whitehead, 1984]. Aunque

el fundamental proviene de la producción de yoduro de metilo (CH3I) [Chameides et al., 1980].

Una vez en la atmósfera la disociación fotoĺıtica del I2 y del CH3I produce átomos de yodo

a través de las reacciones:

I2 + hν−→I + I

CH3I + hν−→CH3 + I

Otros aportes de yodo a la atmósfera se producen desde la superficie terrestre. Estos

procesos incluyen la suspensión del suelo en forma de polvo y la combustión de combustibles

fósiles. [Chameides et al., 1980] muestra que la concentración de yodo en el carbón es de

aproximadamente 4 mg/kg, mientras que la del petróleo es de 1 mg/kg.

El tiempo de residencia del yodo en la atmósfera es de 14, 10 ó 18 d́ıas, dependien-

do de que éste se encuentre asociado a part́ıculas, en forma de gas inorgánico o de gas

orgánico (especialmente CH3I) respectivamente. Su concentración vaŕıa entre 10 y 20 ng/m 3

[Whitehead, 1984].

La presencia de yodo en el suelo responde a los aportes producidos durante su formación

y a su capacidad de retenerlo mediante lixiviación y volatilización. Los suelos con abundante

materia orgánica, arcilla, aluminio y óxidos de hierro son ricos en yodo, con una concen-

tración media de 5 mg/kg, aunque ésta vaŕıa con el pH del suelo [Fuge, 1996]. En suelos

ácidos el I – se convierte en I2, que se evapora fácilmente, mientras que en suelos alcalinos

el yodo está presente en forma de yodato, que no se evapora.

Los aportes de yodo al suelo provienen de la atmósfera, de la erosión, de la deposición

de excrementos animales y de prácticas agŕıcolas, incluidas el uso de ciertos fertilizantes y

pesticidas, mientras que las pérdidas provienen fundamentalmente de su transferencia a la

atmósfera en forma gaseosa y de su arrastre por parte de las aguas subterráneas.

En las aguas subterráneas el yodo se suele encontrar en forma de yoduro, con concen-

traciones medias menores de 5 µg/l. Dichas concentraciones aumentan considerablemente

(hasta 50-100 µg/l) cuando nos encontramos ante aguas subterráneas con una alta salinidad

o con mezcla de agua del mar [Whitehead, 1984].

La concentración media de yodo en los mares y océanos vaŕıa de los 45 µg/l de las aguas

superficiales hasta los 60 µg/l de las más profundas [Tsunogai et al., 1969]. Las dos especies

qúımicas más comunes en las que éste se puede encontrar disuelto en el medio marino son

el yoduro (I – ) y el yodato (IO –
3 ) [Hou et al., 1999], aunque también puede haber pequeñas

cantidades en forma orgánica (sobre todo en aguas superficiales). En éstas últimas la forma

más abundante es el yoduro, con concentraciones del orden de 10 µg/l, concentración que

disminuye a medida que aumenta la profundidad. Aproximadamente a 1000 m de profundi-
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dad todo el yodo presente está en forma de yodato [Tsunogai et al., 1969].

Los ŕıos y lagos constituyen sólo el 0.1 % del agua total del planeta y se nutren de

tres fuentes fundamentales: el agua de salida superficial1, las aguas subterráneas y el vertido

de aguas residuales procedentes de las ciudades. La concentración de yodo existente depen-

derá de la combinación de estos tres factores. Trabajos como [Rao et al., 1999] muestran que

la concentración en ŕıos y lagos es más baja que en los mares y océanos, con un valor que

vaŕıa entre los 2.2 y los 42.2 µg/l, siendo el yoduro la especie qúımica más común.

4.2. Fuentes de 129I al medio ambiente

De los 37 isótopos conocidos que tiene el yodo, sólo el 127I es estable. Todos los demás

son radiactivos con peŕıodos de semidesintegración inferior a los 60 d́ıas, exceptuando el 129I,

cuyo peŕıodo de semidesintegración es T1/2=15.7×106 años.

El 129I es un emisor β− puro con una enerǵıa de emisión Emax=154 keV. Decae a un estado

excitado del 129Xe, que a su vez decae a su estado fundamental mediante una desintegración

gamma de enerǵıa Eγ=39.578 keV. El esquema de desintegración se muestra en la figura

(4.2).

Figura 4.2: Esquema de desintegración del 129I [http://atom.kaeri.re.kr].

4.2.1. Producción natural de 129I

Aunque todo el 129I producido durante la nucleośıntesis esencial de los elementos con

A>60 ha decáıdo a 129Xe, todav́ıa sigue produciéndose en la atmósfera y en la corteza

terrestre debido a procesos naturales. En la estratosfera el 129I cosmogénico es producido

1El término salida superficial se usa para describir el flujo del agua proveniente de la lluvia, del deshielo

o de otras fuentes sobre la superficie de la tierra y es un componente importante del ciclo del agua.
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mediante reacciones de espalación con xenón y, en menor medida, mediante reacciones in-

ducidas por neutrones sobre 128Te y 130Te. En la superficie terrestre la mayor fuente de
129I natural es la fisión espontánea del 238U (proceso que tiene un rendimiento del 0.027 %),

mientras que en la litosfera éste proviene de la fisión inducida de 235U mediante neutrones

térmicos (con un rendimiento del 0.54 %).

La cantidad total de 129I producida por estos mecanismos se ha estimado en unos 50000

kg, de los cuales sólo 262 kg no están ligados a la litosfera y son intercambiados entre los

distintos compartimentos naturales [Fabryka-Martin, 1984]. El valor del cociente isotópico
129I/127I en la atmósfera y en la hidrosfera durante la era pre-nuclear (antes de 1945) ha sido

estimado entre 10 -12 [Kilius et al., 1992] y 6×10 -13 [Fabryka-Martin, 1985].

4.2.2. Producción antropogénica de 129I

Las tres fuentes de yodo antropogénico más importantes desde mediados del siglo XX

son las pruebas nucleares de los años 50 y 60, los vertidos ĺıquidos y gaseosos de las plantas

de reprocesamiento de combustible nuclear, que comenzaron a funcionar en los años 40 y

continúan con su actividad en la actualidad, y los accidentes nucleares (en especial el de la

planta de enerǵıa nuclear de Chernobyl).

Pruebas nucleares

El 129I es un producto de fisión del 238U, por lo que todas las prubas nucleares lo han

introducido en el medio ambiente en mayor o menor medida. Para estimar la cantidad de 129I

aportada por dichas pruebas haremos unas suposiciones asumidas en [Wagner et al., 1996].

La enerǵıa que genera una bomba de 1 Mt de potencia es de 5×10 15 J, que equivale a

1.6×10 26 fisiones. De toda esta enerǵıa suponemos que el 50 % corresponde a procesos de

fusión (en los que no se produce 129I) y el restante 50 % corresponde a la fisión del 238U,

proceso para el cual el rendimiento de fisión del 129I es del 1.6 %. Esto nos lleva a determinar

que la masa de 129I que se produce en la detonación de una bomba de 1 Mt es de ∼ 0.275

kg, como se desprende de la ecuación (4.1).

M 129I
= 1.6 · 1026 × 0.5× 0.016× Pm

NA

' 0.275 kg (4.1)

En la tabla (4.2) podemos encontrar una estimación del 129I introducido en el medio

ambiente por las pruebas nucleares.

Año Potencia (Mt) 129I (kg) Año Potencia (Mt) 129I (kg)

1952 10.4 2.9 1962 152.4 41.9

1954 48.1 13.2 1967 3 0.8

1955 5.4 1.5 1968 3 0.8

1956 6.1 1.7 1969 3 0.8

1957 17.5 4.8 1970 3 0.8

1958 70.8 19.5 1973 3 0.8

1961 144.1 39.7 Total 470 129.2

Tabla 4.2: Estimación de la producción de 129I en las pruebas nucleares [Wagner et al., 1996].
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Esta estimación da un total de 129.2 kg de 129I introducidos en el medio ambiente, de

los cuales puede considerarse que la mitad son inyectados directamente en la estratosfera a

causa de la explosión, de modo que se distribuyen homogéneamente por todo el hemisferio

Norte [Wagner et al., 1996].

Desde el año 1945 hasta la actualidad se han realizado más de 2000 detonaciones nuclea-

res, incluidos 2 ataques nucleares que corresponden a la única utilización de un arma atómica

en guerra. De todas éstas, sólo 541 se han llevado a cabo a cielo abierto, acumulando 25 de

ellas el 70 % de la potencia total detonada. Hubo dos peŕıodos de máxima actividad nuclear

atmosférica: uno que abarcó desde 1945 hasta 1958, dominado por Estados Unidos, y un

segundo desde 1961 hasta 1963, controlado por la antigua URSS. Entre noviembre de 1958 y

septiembre de 1961 estas potencias nucleares, junto con Reino Unido, suspendieron todas las

pruebas nucleares. En 1963, la antigua URSS y Estados Unidos firmaron una moratoria de

cese de pruebas atmosféricas, aunque continuaron con las pruebas subterráneas. Otros paises

que desarrollaron la tecnoloǵıa nuclear de forma más tard́ıa prolongaron los ensayos nucleares

a cielo abierto: Francia hasta 1973 y la República Popular China hasta 1980 [NCRP, 2007].

Plantas de reprocesamiento de combustible nuclear

El combustible nuclear que se reprocesa en este tipo de plantas está compuesto en un

gran porcentaje por 238U, además de una pequeña cantidad de 235U que no ha experimentado

fisión, plutonio y productos de fisión, entre los que se encuentra el 129I. Las dos plantas de

reprocesamiento de mayor emisión de Europa se encuentran en Sellafield (Reino Unido) y

La Hague (Francia). Ambas introducen el 129I en el medio ambiente en forma de emisiones

ĺıquidas (vertiéndolas al mar de Irlanda y al Canal de la Mancha) y gaseosas.

En [López Gutiérrez et al., 2004] y [Santos Arévalo, 2004] encontramos una recopilación

de datos acerca de las emisiones ĺıquidas y gaseosas de estas dos plantas hasta el año 2003.

Respecto a los datos de Sellafield hay que tener en cuenta que los valores de sus emisiones

gaseosas entre los años 1952 y 1965 son estimaciones. Dichos datos se muestran en la tabla

(4.3).

En las figuras (4.3) y (4.4) se puede apreciar que para ambas centrales las emisiones

ĺıquidas son mucho mayores que las gaseosas y, dentro de estas, son más importantes las de

La Hague que las de Sellafield.

La cantidad total de 129I emitida por Sellafield hasta el año 2002 fue de aproximadamente

1321.5 kg, de los que 176.6 kg fueron en forma gaseosa. Por otra parte, la central de La

Hague emitió hasta el año 2003 un total de 2961.6 kg de 129I, de los cuales sólo 67.3 kg

fueron en forma gaseosa. Esto nos da un total de aproximadamente 4283 kg de 129I emitidos

en los últimos cincuenta años. Se observa que esta cantidad supera claramente los niveles

naturales y las cantidades emitidas durante las pruebas nucleares (recordemos que teńıamos

una estimación de 129 kg para este caso).
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Emisiones ĺıquidas (kg) Emisiones gaseosas (kg)
Año Sellafield La Hague Total Sellafield La Hague Total Total (kg)
1952 3.37 3.37 3.37
1953 3.37 3.37 3.37
1954 3.37 3.37 3.37
1955 3.37 3.37 3.37
1956 3.37 3.37 3.37
1957 3.37 3.37 3.37
1958 3.37 3.37 3.37
1959 3.37 3.37 3.37
1960 3.37 3.37 3.37
1961 3.37 3.37 3.37
1962 3.37 3.37 3.37
1963 3.37 3.37 3.37
1964 3.37 3.37 3.37
1965 3.37 3.37 3.37
1966 3.20 0.09 3.29 3.37 0.01 3.38 6.67
1967 6.70 0.27 6.97 3.37 0.04 3.40 10.37
1968 10.20 0.91 11.11 3.37 0.12 3.48 14.59
1969 26.90 0.92 27.82 3.37 0.12 3.49 31.30
1970 16.60 0.60 17.20 3.37 0.08 3.44 20.65
1971 17.90 1.62 19.52 3.37 0.21 3.58 23.10
1972 23.30 2.34 25.64 3.37 0.31 3.67 29.31
1973 8.80 2.20 11.00 3.37 0.29 3.66 14.66
1974 22.80 6.43 29.23 3.37 0.84 4.21 33.43
1975 12.10 5.95 18.05 3.37 0.78 4.15 22.20
1976 24.04 3.64 27.68 3.67 0.47 4.15 31.83
1977 16.84 6.85 23.69 2.75 0.34 3.09 26.79
1978 11.33 10.27 21.60 1.19 1.53 2.72 24.32
1979 18.37 11.11 29.48 2.60 1.13 3.73 33.21
1980 21.43 13.62 35.05 6.89 2.60 9.49 44.53
1981 29.09 15.61 44.70 4.13 1.50 5.63 50.33
1982 15.31 18.36 33.67 5.05 2.30 7.34 41.01
1983 30.62 24.94 55.56 4.13 3.21 7.34 62.90
1984 15.31 27.85 43.16 4.59 4.13 8.72 51.88
1985 15.31 45.90 61.21 3.21 3.21 6.43 67.64
1986 18.37 35.65 54.02 4.59 1.68 6.27 60.29
1987 15.31 49.11 64.42 2.91 2.14 5.05 69.47
1988 19.90 30.60 50.50 3.67 3.21 6.89 57.39
1989 26.03 39.78 65.81 3.67 4.13 7.80 73.61
1990 16.84 50.49 67.33 1.84 2.75 4.59 71.92
1991 24.50 70.38 94.88 1.84 3.52 5.36 100.24
1992 10.72 73.44 84.16 2.91 1.68 4.59 88.75
1993 24.50 99.45 123.95 3.83 1.53 5.36 129.31
1994 24.48 168.31 192.79 3.68 3.21 6.89 199.68
1995 38.25 229.51 267.67 3.01 4.90 7.91 275.67
1996 62.73 260.11 322.84 3.77 5.81 9.58 332.43
1997 79.56 249.13 328.69 3.85 2.65 6.50 335.19
1998 84.15 272.76 356.91 4.11 2.48 6.59 363.50
1999 74.21 279.52 353.73 3.87 1.19 5.06 358.78
2000 71.75 208.30 280.05 3.86 0.99 4.85 284.90
2001 96.28 180.53 276.81 3.03 0.66 3.69 280.50
2002 111.13 203.47 314.60 3.17 0.80 3.97 318.57
2003 194.29 194.29 0.76 0.76 195.05
Total 1144.86 2894.32 4039.19 176.61 67.32 243.93 4283.12

Tabla 4.3: Emisiones de 129I de las plantas de Sellafield y La Hague ([López Gutiérrez et al., 2004],
[Santos Arévalo, 2004]).
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Figura 4.3: Emisiones de 129I procedentes de la planta de reprocesamiento de combustible nuclear de Sella-
field. Datos tomados de [López Gutiérrez et al., 2004] y [Santos Arévalo, 2004].

Figura 4.4: Emisiones de 129I procedentes de la planta de reprocesamiento de combustible nuclear de La
Hague. Datos tomados de [López Gutiérrez et al., 2004] y [Santos Arévalo, 2004].

El accidente de Chernobyl

De entre todos los desastres nucleares ocasionados por el hombre durante el siglo XX,

el ocurrido en la central nuclear de Chernobyl (Ucrania) el 20 de abril de 1986, ha sido

el más grave en términos de radiactividad generada. El accidente y posterior incendio del

reactor de la Unidad 4 provocó una nube radiactiva (formada por 134Cs, 137Cs, 131I, 129I,

isótopos de plutonio, 131Xe, 85Kr, 132Te, 95Zr, 103Ru, 106Ru y 90Sr) que recorrió en los d́ıas
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siguientes lo que hoy son los páıses de Rusia, Ucrania y Bielorrusia, antes de extenderse

hasta Escandinavia, contaminando principalmente Suecia y Finlandia. En la figura (4.5) se

muestra dicha evolución entre el 26 de abril y el 6 de mayo de 1986 [NEA, 2002]. Se ha

estimado que la cantidad de 129I emitida a la atmósfera por el accidente está entre 1.3 kg

[Paul et al., 1987] y 4.3 kg [Schink et al., 1995].

Figura 4.5: De izquierda a derecha y de arriba a abajo: evolución temporal de la nube radiactiva provocada
por el accidente de Chernobyl [NEA, 2002].

Comparando estos valores con los de las tablas (4.2) y (4.3) comprobamos que la emisión

de 129I provocada por el accidente de Chernobyl ha sido menor que las debidas a las pruebas

nucleares (129 kg) y a las de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear (Sellafield

y La Hague emitieron conjuntamente en ese mismo año 6 kg de 129I gaseoso). En la figura

(4.6) se puede observar gráficamente esta comparativa.

Figura 4.6: Comparativa de las emisiones de 129I antropogénico gaseoso.
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4.3. Métodos radioqúımicos

4.3.1. Introducción

El tratamiento de las muestras mediante métodos radioqúımicos sirve para la consecu-

ción de un doble objetivo. En primer lugar, adecuar el estado f́ısico de dicha muestra a

la técnica de medida. En este sentido es muy normal tener que extraer el elemento de la

matriz en la que se encuentre y transformarlo a la forma más pertinente para que pueda

ser medido mediante la técnica elegida que, en nuestro caso, es AMS. En segundo lugar, in-

tentar reducir todos aquellos radionúclidos que pudieran interferir en el proceso de detección.

La cantidad de muestra obtenida mediante el método radioqúımico nos condiciona la

técnica de AMS, estableciéndonos un ĺımite inferior. Dicha cantidad debe ser lo bastante

grande para poder extraer una corriente de iones suficientemente alta y hacer aśı que la

medida sea más estable, y para poder mantener esta corriente durante el tiempo necesario

para que ésta sea precisa. En la actualidad la cantidad mı́nima de yodo total necesaria para

llevar a cabo una medida mediante AMS está en torno a 1 mg. El problema radica en que

las concentraciones de yodo en las muestras ambientales de interés son relativamente bajas

(entre las partes por millón y las partes por billón), lo que haŕıa necesaria una gran cantidad

de muestra para obtener el miligramo necesario para llevar a cabo la determinación. Por ello

en AMS se hace necesario (en algunos casos) el uso de portadores de yodo estable que no

alteran la cantidad de átomos de 129I detectados.

El material utilizado para la medida de 129I mediante AMS es yoduro de plata (AgI), que

será necesario mezclar previamente con polvo de plata (Alfa Aesar. Silver Powder Spherical,

-635 mesh, 99.9 %, metals basis) para aumentar la conductividad caloŕıfica de la muestra.

4.3.2. Procedimiento radioqúımico

Los métodos existentes para la determinación de la concentración de 129I en muestras sóli-

das consisten básicamente en una extracción del yodo de la muestra seguida de un proceso

de purificación del mismo, para finalmente conseguir su precipitación en forma de yoduro de

plata. Es en la parte de la extracción del yodo de la muestra en la que hemos introducido mejo-

ras al cambiar la extracción mediante ataque qúımico alcalino [López Gutiérrez, 1999],

método que históricamente se ha venido usando en nuestro grupo de investigación de AMS,

por otro de digestión ácida con microondas [Gómez Guzmán et al., 2009].

El objetivo de buscar un nuevo método de extracción se debe, básicamente, a que el

método de ataque qúımico alcalino tiene ciertas limitaciones que creemos podŕıan mejorarse.

Como se verá a continuación es un método relativamente lento, que requiere una cantidad

de muestra que en algunos casos puede ser excesiva, que conlleva la preparación de dos

tipos de disolución portador y que tiene una mayor probabilidad de que las muestras sufran

contaminación de cruce, debido a que éstas están al aire. Por todo esto hemos optado por

la digestión ácida al ser, como veremos, un método más rápido, sencillo y que se lleva a

cabo en un entorno más limpio, ya que las muestras se introducen en tubos herméticamente
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cerrados, por lo que la contaminación de cruce no existe. Mostramos un esquema global de

ambos en la figura (4.7).

Figura 4.7: Métodos radioqúımicos para la extracción de 129I en muestras sólidas. A la izquier-
da, ataque qúımico alcalino [López Gutiérrez, 1999]; a la derecha, digestión por microondas
[Gómez Guzmán et al., 2009].

A continuación pasaremos a comparar cada uno de los dos procesos de extracción para,

posteriormente, explicar los procesos de purificación y precipitación, comunes a ambos méto-

dos.
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Ataque qúımico alcalino. Este método está perfectamente detallado en el traba-

jo [López Gutiérrez, 1999] y está basado en otro publicado en [Schmidt et al., 1998].

En un crisol de ńıquel se introducen aproximadamente 2 g de muestra junto con 6

g de hidróxido de sodio, 1 ml de disolución de portador yoduro (con concentración

10 mgI – /ml) y 200 µl de disolución de portador yodato (con concentración 1.5 mg

IO –
3 /ml). Esta mezcla se introduce en un horno a 150oC durante una hora, 200oC

durante dos horas y 275oC durante tres horas, teniendo cuidado de incrementar la

temperatura suavemente para evitar la pérdida del yodo por volatilización. Una vez

sacado el crisol del horno se deja enfriar y se le añade algo de agua destilada para

facilitar la extracción de la mezcla. La dejamos reposar varias horas y se centrifuga

para eliminar la fase insoluble.

Una vez tenemos la fase ĺıquida separada le añadimos NaHSO3 hasta que la concen-

tración de ésta sea aproximadamente 0.1 M, forzando aśı la reducción del yodo presente

en la fase ĺıquida a ión yoduro. Seguidamente acidificamos la mezcla añadiendo ácido

sufúrico 6 M hasta conseguir un pH de 2. En este punto es probable que aparezcan

precipitados en la disolución, en cuyo caso se centrifuga y éstos se eliminan. Por último

se añade nitrito de sodio (NaNO2) para provocar la oxidación del ión yoduro a yodo

elemental (ésta se observa a simple vista porque la disolución toma un color amari-

llento). Este paso se realiza porque el yodo elemental es muy soluble en cloroformo,

[Gendenin et al., 1951], y éste es el compuesto orgánico que luego usaremos en el pro-

ceso de purificación. De esta forma queda preparada la disolución para llevar a cabo

su purificación.

Digestión ácida. Este método está basado en algunos trabajos en los que se usa

dicha digestión para medir la concentración de yodo en muestras ambientales mediante

otras técnicas distintas al AMS. Por ejemplo, en [Dong-Mei Li et al., 2003] se usa la

digestión por microondas para medir esta concentración en aerosoles mediante UV-

Vis Spectrophotometry2, mientras que en [Gao Yun-Chuan et al., 2007] se usa para

medirla en muestras orgánicas mediante ICP-MS3. El método comienza introduciendo

en un tubo de teflón de 100 ml un máximo de 0.5 g de muestra, 10 ml de HNO3 y 2 ml

de disolución de portador (con concentración 1 mgI – /ml). El tubo se cierra mediante

un tapón de rosca y se introduce posteriormente en una funda cerámica. Cuando el

tubo está herméticamente cerrado se introduce en la bandeja del rotor del microondas.

Para la realización de este trabajo hemos usado un sistema ANTON PAAR Mul-

tiwave 3000 con capacidad para 16 tubos. Hay que tener en cuenta que todas las

muestras que se introduzcan deben ser del mismo tipo y tener la misma cantidad de

reactivo, y que si no se usan las 16 posiciones del rotor, las muestras deben estar colo-

cadas de forma simétrica para que durante el movimiento del mismo no se produzca

balanceo. En la figura (4.8) se muestran las piezas que conforman el conjunto que se

introduce en el microondas.

2Ultra Violet-Visible Spectrophotometry
3Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry
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Una vez que los tubos con las muestras están colocados en sus respectivas posiciones

y el rotor está cerrado, lo introducimos en el microondas y procedemos a llevar a cabo

la digestión. Comenzamos elevando la temperatura de las muestras hasta los 200oC

mediante una rampa de 10 minutos de duración y la mantenemos durante otros 20

minutos, para luego dejar que se enfŕıe.

Figura 4.8: Tubo a presión de microondas.

Aproximadamente a los 20 minutos de haber comenzado el enfriamiento los tubos se

pueden sacar del rotor y comenzar con la fase de purificación. Ésta consiste en una extracción

en un compuesto orgánico y una posterior reextracción en solución acuosa, basada en un

esquema propuesto en [Gendenin et al., 1951], cuyo objetivo es la eliminación qúımica de

interferentes. A continuación se describe todo el proceso en detalle.

Extracción con compuesto orgánico

La extracción consiste en pasar el soluto de una fase a otra. Las razones más frecuentes

por las que se usa una extracción son aislar o concentrar un analito, o separarlo de especies

que interferiŕıan en su análisis. Se utilizan frecuentemente disolventes más densos que el

agua, como cloroformo, diclorometano y tetracloruro de carbono.

Supongamos que el soluto S se distribuye entre las fases 1 y 2. El coeficiente de reparto

(K) es la constante de equilibrio de la reacción: S (en la fase 1)
S (en la fase 2), que viene

dado por la expresión (4.2),

K =
[S]2
[S]1

(4.2)

donde [S]i es la concentración del soluto en las distintas fases.

Supongamos que se extrae el soluto S, que se encuentra en V1 ml de disolvente 1 (volumen

que se extrae de los tubos del microondas) con V2 ml del disolvente 2 (en nuestro caso,
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cloroformo). Sean m los moles de S que hay en el sistema, y q la fracción de S que queda

en el disolvente 1 después del equilibrio. La molaridad en la fase 1 es, por consiguiente,

qm/V1. La fracción de soluto que ha pasado a la fase 2 es (1-q), y la molaridad en la fase 2

será (1− q)m/V2. Por tanto: la contante de reparto quedará como:

K =
[S2]

[S1]
=

(1− q)m/V2

qm/V1

(4.3)

de donde podemos despejar q (fracción que queda en la fase 1 después de la extracción):

q =
V1

V1 + KV2

(4.4)

La ecuación (4.4) demuestra que la fracción de soluto que queda en la fase 1 depende del

coeficiente de reparto y de los volúmenes. Si cada vez que se separen las fases se añade de

nuevo un volumen V2 de cloroformo obtenemos que, después de n extracciones, la fracción

de soluto que queda en la fase 1 será:

q n =

(
V1

V1 + KV2

)n

(4.5)

Se demuestra por tanto que, en función de la constante de reparto que tenga el disolvente

orgánico elegido para llevar a cabo la extracción, deberá repetirse el proceso un número de

veces suficiente para que la fracción de soluto que quede en la fase 1 sea insignificante. Para

la realización de este trabajo se ha usado como disolvente orgánico cloroformo (CHCl3) que,

si bien no es el que tiene la mayor constante de reparto para el caso del yodo, śı es uno de

los compuestos menos tóxicos de todos los utilizados. Calcularemos ahora el valor de dicha

constante de reparto. En [Harris, 2001] se muestra que la solubilidad del yodo en cloroformo

es de 49.7 g/kg solvente mientras que en solución acuosa es de 0.029 g/100 ml, por lo que el

coeficiente de reparto quedará:

K =
[S2]

[S1]
=

49.7g/kg × ρCHCl3

0.029g/100ml
=

49.7g/kg × 1.478kg/l

0.029g/100ml
≈ 254 (4.6)

En los tubos en los que se realiza la digestión de la muestra tenemos un volumen de 12

ml. Por tanto, si tomamos el mismo volumen de CHCl3 y realizamos una triple extracción,

haciendo un sencillo cálculo con la expresión (4.5), nos aseguramos de que prácticamente

el 100 % del yodo presente se extrae al compuesto orgánico. Este rendimiento de extracción

se comprobó experimentalmente, obteniendo un valor de (95.8±2.3) %, mediante el estudio

previo de Fluorescencia de Rayos X (XRF) que se explica en el Anexo A.

En la solución de extracción el yodo se encuentra en forma de ión yoduro debido a la

presencia del hidrogenosulfito de sodio y del hidróxido de sodio (necesarios para preparar

la disolución portadora). Tomamos la solución (V1=12 ml) y la vertemos en un embudo

separador junto con la misma cantidad de cloroformo. Comenzamos a agitarlo fuertemente

de forma que el yodo de la muestra pasa al cloroformo, tomando éste un color rosáceo tanto

más intenso cuanto mayor sea la cantidad de yodo presente en la muestra. Repetimos este

proceso un total de tres veces teniendo la precaución de eliminar los gases que se pudieran

producir durante la agitación, evitando aśı la posibilidad de una explosión del embudo.
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Re-extracción en solución acuosa

Una vez separado el yodo del resto de iones mediante la extracción en cloroformo, éste se

vuelve a pasar a disolución acuosa añadiendo hidrogenosulfito de sodio en cantidad suficiente

y agitando el embudo separador hasta que el cloroformo pierda su tonalidad rosácea. El volu-

men y la molaridad de NaHSO3 necesario se ajusta teniendo en cuenta que, probablemente,

las dos posibles reacciones qúımicas que se pueden producir son las siguientes:

2 NaHSO3 + H2O + I2 
 2 NaI + 2H2SO4 (4.7)

2 NaHSO3 + H2O + I2 
 2 NaI + H2SO4 + H2SO3 (4.8)

Eliminación de sulfatos y sulfitos

Si se diera el caso de que la cantidad de NaHSO3 añadido en la fase anterior fuera exce-

siva convendŕıa eliminar los iones sulfato (SO 2 –
4 ) y sulfito (SO 2 –

3 ) ya que, de lo contrario,

precipitaŕıan posteriormente como sulfato y sulfito de plata (AgSO4 y AgSO3, respectiva-

mente). Desde el punto de vista de la medida estas impurezas no afectan como fuente de

fondo, pero śı reducen la proporción de yodo existente en la muestra, lo que se traduce en

una disminución de la corriente que se extrae de la fuente y en un aumento en la duración de

la medida. Esta eliminación se realiza añadiendo nitrato de bario Ba(NO3)2 saturado, con lo

que los iones sulfato y sulfito precipitarán como sulfato y sulfito de bario (BaSO4 y BaSO3),

según las siguientes reacciones:

H2SO4 + Ba(NO3)2 
 BaSO4 + 2HNO3 (4.9)

H2SO4 + H2SO3 + 2Ba(NO3)2 
 BaSO4 + BaSO3 + 4HNO3 (4.10)

Estos compuestos se distinguen fácilmente porque son relativamente abundantes y de

color blanco. A medida que se añade el nitrato de bario, se centrifuga la disolución y se

elimina el precipitado, repitiendo el proceso tantas veces como sea necesario hasta que no

veamos más precipitación. Posteriormente se calienta suavemente la disolución hasta obtener

un volumen de 15 ó 20 ml aproximadamente, teniendo cuidado de no llevarla a ebullición

para evitar la pérdida de yodo por volatilización.

Precipitación

Tras la eliminación de los sulfatos y los sulfitos de la muestra se procede a la precipitación

del yoduro de plata, usando para ello nitrato de plata (AgNO3) en exceso. Una vez precipi-

tado, para lo cual es necesario esperar un tiempo suficiente (hasta que se vea la disolución

limpia de part́ıculas de precipitación en suspensión), ésta se centrifuga y se elimina la fase

ĺıquida. El precipitado se lava dos veces con agua destilada y, por último, se seca en una

estufa a 50oC durante unas 8 horas. El producto final es yoduro de plata (AgI), que es un

sólido de color verde amarillento.

Una vez que se ha precipitado el yodo en forma de yoduro de plata se mezcla (en pro-

porción aproximada 1:2 en peso) con polvo de plata metálica (Alfa Aesar. Silver Powder
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Spherical, -635 mesh, 99.9 %, metal basis) para aumentar su capacidad caloŕıfica y se intro-

duce en el cátodo.

Por tanto se obtienen una serie de ventajas al usar el método propuesto en este trabajo

en lugar del ataque qúımico alcalino. La primera y más obvia es la reducción en el tiempo de

preparación de las muestras que se reduce de seis a menos de una hora, con el consiguiente

aumento del número de muestras que se pueden preparar en el mismo tiempo. Esto es

debido a que, al realizar la digestión a alta presión, se incrementa en gran medida el poder

de oxidación de los ácidos, lo que hace que se puedan digerir la mayoŕıa de las muestras

usando sólo HNO3 (evitando aśı el uso de otros ácidos más fuertes, como pueden ser el

HClO4 o el H2SO4). Otra ventaja es la simplificación del procedimiento ya que, gracias al

uso del microondas, se eliminan varios pasos intermedios, como se mostraba en la figura

(4.7). Otras ventajas son la disminución en la cantidad de muestra necesaria (pasamos de

necesitar 2 g a usar sólo 0.5 g) y la limpieza del proceso, ya que todo él se lleva a cabo en

un entorno limpio (con muestras contenidas en tubos herméticamente cerrados), en el que

la probabilidad de contaminación de cruce es prácticamente nula.

4.3.3. Rendimiento qúımico del método propuesto

El rendimiento qúımico del método propuesto, o fracción del yodo inicial que es recupe-

rada en la fase final, se determina usando para ello muestras cuya concentración de 127I

está certificada o bien sirve como valor de referencia. Este rendimiento se hace posterior-

mente extensible a la concentración de 129I puesto que se asume que ambos isótopos están

en equilibrio en las muestras y que qúımicamente se comportan de igual forma.

Para llevar a cabo este estudio se prepararon muestras con los nueve materiales (cuatro

orgánicos y cinco inorgánicos) que se muestran en la tabla (4.4), procedentes de distintas

organizaciones internacionales: NIST (National Institute of Science and Technology, MD,

USA), BCR (Community Bureau of Reference, Bruselas, Bélgica) e IAEA (International

Atomic Energy Agency). De todos ellos sólo dos (IAEA 375 y NIST 1549) tienen el valor

de la concentración de 127I certificada, mientras que los demás dan valores de referencia. A

todos ellos se les aplicó el método radioqúımico expuesto en este caṕıtulo, exceptuando el

paso de la adición del portador. En el paso final, el correspondiente a la precipitación del

yodo, se sustituyó la forma qúımica AgI (obtenida añadiendo AgNO3 en cantidad suficiente)

por el KI, que se obtuvo añadiendo KOH en cantidad suficiente y evaporando. Esta elección

se realizó porque el AgI es altamente insoluble en agua, por lo que se optó por precipitar el

yodo en una forma soluble para luego disolverlo en una cantidad de agua Milli-Q suficiente

para obtener concentraciones de 127I inferiores a 30 ppb.

Se eligió precipitar el yodo en la forma qúımica KI por dos razones. En primer lugar

porque las muestras estándar que posteriormente se prepararon para realizar la recta de

calibración y que se explican a continuación proced́ıan del mismo compuesto qúımico, con lo

cual nos asegurábamos que todas las muestras a medir estuvieran en las mismas condiciones.

Y en segundo lugar porque quedó demostrado gracias al Anexo A que la extracción del yodo
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mediante compuesto orgánico es igual de eficiente tanto para el AgI como para el KI, por lo

que no se producen pérdidas adicionales asociadas al hecho de precipitar el yodo en una u

otra forma qúımica.

Orgánicos Inorgánicos
BCR 186 (Lyophilised Pig Kidney) IAEA 375 (Soil Sample)

NIST SRM 1547 (Peach Leaves) NIST SRM 2704 (Buffalo River Sediment)
NIST SRM 1537a (Tomato Leaves) NIST SRM 2711 (Montana Soil)

NIST SRM 1549 (Non-fat Milk Powder) NIST SRM 1648 (Urban Particulate Matter)
- NIST SRM SL-1 (Lake Sediment)

Tabla 4.4: Materiales de referencia utilizados para la determinación del rendimiento qúımico.

Estas muestras se midieron en el sistema de ICP-MS (Thermo Fisher Scientific Elemental

X-7) existente en el Servicio General de Investigación Agraria de la Universidad de Sevilla

entre los meses de marzo y junio de 2009, obteniéndose los resultados que se muestran en

la tabla (4.5). La cuantificación de los espectros obtenidos se realizó mediante el software

PlasmaLab y se consiguió a través de la comparación de las cuentas de yodo medidas en las

muestras desconocidas con las de aquellas muestras que contienen una cantidad conocida

del elemento o isótopo de interés. Para ello se prepararon soluciones estándar con yoduro de

potasio (Merck. Suprapur Kaliumiodid Potassium Iodide, 99.995 %) dilúıdo en agua Milli-Q

que cubŕıan todo el rango de concentraciones esperado (en nuestro caso, entre 0.1 y 20 ppb).

También se emplearon patrones internos (115In y 159Tb) que nos permitieron compensar la

deriva de la señal y algunos efectos de la matriz. La recta de calibrado que se obtuvo se

muestra en la figura (4.9), en la que se observa el buen ajuste obtenido.

Figura 4.9: Recta de calibrado obtenida con el software PlasmaLab mediante la medida de nueve muestras
estándars y un blanco con la que se caracteriza la respuesta del detector del sistema de ICP-MS ante la
presencia de una concentración creciente de 127I.

Observando la tabla (4.5) se puede comprobar que el rendimiento del procedimiento

qúımico, calculado como la relación entre la concentración de yodo extráıdo de las muestras

y medido por ICP-MS respecto de la referida en los certificados de análisis, vaŕıa entre el

85 % y el 92 % y que, en todos los casos, está en muy buen acuerdo con los publicados en
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la literatura y que están referidos a otros procesos radioqúımicos de extracción de yodo de

muestras sólidas. Este rendimiento demuestra que el método propuesto, además de todas las

ventajas mostradas hasta ahora, tiene una capacidad de extraer el yodo que lo hace todav́ıa

más atractivo.

Muestra 127I (µg/g) Rendimiento ( %)
BCR 186 Pig Kidney
Certificate of Analysis (1986) 0.145±0.009
Este trabajo 0.13±0.01 89.7
[Fecher et al., 1998] 0.13±0.02 89.7
[Larsen et al., 1997] 0.16 110.3
[Schramel et al., 1994] 0.140±0.004 96.6

NIST SRM 1547 Peach Leaves
Certificate of Analysis (1991) 0.3
Este trabajo 0.27±0.02 90.0
[Gélinas et al., 1998] 0.32±0.02 106.7
[Norman et al., 1997] 0.366±0.030 122.0
[Dermelj et al., 1991] 0.310±0.027 103.3

NIST SRM 1573a Tomato Leaves
Certificate of Analysis (1993) 0.85
Este trabajo 0.77±0.08 90.6
[Gélinas et al., 1998] 0.84±0.04 98.8
[Norman et al., 1997] 0.825±0.15 97.1

NIST SRM 1549 Non-Fat Milk Powder
Certificate of Analysis (2003) 3.38±0.02
Este trabajo 3.10±0.03 91.7
[Grinberg et al., 2009] 3.31±0.08 97.9
[Resano et al., 2005] 3.37±0.25 99.7
[Gélinas et al., 1998] 3.26±0.10 96.5
[Norman et al., 1997] 3.33±0.42 98.5

IAEA 375
[IAEA, 1996] 1.91±0.28
Este trabajo 1.75±0.07 91.6
[Szidat et al., 2000] 1.78±0.14 93.2
[Schmidt et al., 1998] 1.70±0.12 89.0
[Marchetti et al., 1997] 1.78±0.06 93.2

NIST SRM 2704 Buffalo River Sediment
Certificate of Analysis (1988) 2
Este trabajo 1.74±0.02 87.0
[Marchetti et al., 1997] 1.76±0.07 88.0

NIST SRM 2711 Montana Soil
Certificate of Analysis (2003) 3
Este trabajo 2.77±0.01 92.3
[Marchetti et al., 1997] 2.67±0.09 89.0

NIST SRM 1648 Urban Particulate Matter
Certificate of Analysis (1978) 20
Este trabajo 16.93±0.09 84.7
[Date et al., 1988] 14.6±0.7 73.0

IAEA SL-1 Lake Sediment
Certificate of Analysis (1979) 28
Este trabajo 25.72±0.08 91.9

Tabla 4.5: Concentraciones de 127I encontradas en las muestras de referencia analizadas en este trabajo
mediante ICP-MS junto con las publicadas en la literatura. Dicho valor es el promedio de la medida de tres
aĺıcuotas de cada muestra y su error asociado se corresponde con una desviación estándar.
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4.3.4. Validación del método radioqúımico y del procedimiento de
medida por AMS

Para confirmar la validez del método radioqúımico propuesto en este trabajo se llevaron

a cabo medidas por AMS de distintos materiales cuyo contenido en 129I era previamente

conocido, bien por tratarse de muestras certificadas o de muestras medidas en ejercicios de

intercomparación por otros laboratorios mediante AMS u otros métodos. Dichas muestras

son las siguientes: los materiales de referencia de la IAEA 375 (suelo procedente de Cher-

nobyl cuya concentración de 129I está certificada) y 414 (pescado procedente del mar del

Norte y del mar de Irlanda), Sample 7 (agujas de pino) y Sample 10 (suelo), medidas en

el ejercicio de intercomparación [Roberts et al., 1997], Sample 8 (hojas de arce), medida en

el ejercicio de intercomparación [Roberts et al., 2000] y una muestra de suelo procedente de

Uppsala (Suecia) [Englund et al., 2007].

Los resultados de las digestiones se muestran en la figura (4.10). Como puede obser-

varse, el buen acuerdo entre las distintas medidas demuestra la reproducibilidad del método

radioqúımico, mientras que en la tabla (4.6) se muestra una comparativa entre los valores

medios obtenidos en este trabajo para las distintas muestras estudiadas y los publicados en

la literatura.

Figura 4.10: Concentración de 129I encontrada en las distintas muestras medidas.
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Muestra n 129I (×10 6 at./g)
IAEA #375
Este trabajo 12 1110±84
[IAEA, 1996] (certificado) 10 1210±250
[Englund et al., 2007] 5 1140±40
[Songsheng et al., 2005] 1140±250
[Roberts et al., 2000] 23 936±179
[Szidat et al., 2000] 6 1400±190

IAEA #414
Este trabajo 12 4900±231
[Englund et al., 2007] 2 5700±700
[Pham et al., 2006] 3 6900±70

Pine needles ”sample 7”
Este trabajo 3 3473±211
[Roberts et al., 1997]

Lab W 16.2±2.4
Lab M 680±52

Maple leaves ”sample 8”
Este trabajo 5 1402±112
[Englund et al., 2007] 3 49±2
[Roberts et al., 1997]

Lab Z 58.9±4.7
Lab W 31.0±4.7
Lab G 200±300
Lab M 5210±192

[Roberts et al., 2000]
Procedimiento 1 8 162±131
Procedimiento 2 7 49.2±22.7
Procedimiento 3 8 71.9±74.7

Soil ”sample 10”
Este trabajo 3 109±7
[Englund et al., 2007] 2 8.4±0.7
[Roberts et al., 1997]

Lab W 11.6±3.5
Lab G 250±40
Lab M 246±14

Surface Soil
Este trabajo 3 469±9
[Englund et al., 2007] 5 244±6

Tabla 4.6: Valor medio de las concentraciones de 129I en las muestras analizadas en este trabajo junto con las
publicadas en la literatura. El error asociado a las medidas de este trabajo se corresponde con una desviación
estándar. n es el número de medidas realizadas, Lab es el código de los distintos laboratorios que participaron
en los ejercicios de intercomparación y Procedimiento hace referencia a distintos procedimientos qúımicos de
extracción de 129I de las muestras a medir.

En el caso del suelo IAEA-375 se prepararon doce muestras de 0.5 g cada una, obtenién-

dose un valor medio de concentración de 129I de (1110±84)×10 6 at/g, valor que está en muy

buen acuerdo con el certificado [IAEA, 1996] (medido por AMS, Isotopic Dilution Mass Spec-

trometry y RNAA) y con los obtenidos en otros laboratorios, especialmente con aquellos que

se han medido más recientemente.

Para el material IAEA-414 se prepararon otras doce muestras de 0.5 g cada una, co-

mo en el caso anterior. El resultado obtenido para la concentración de 129I, (4900±231)×106

at/g, está en buen acuerdo con el publicado en [Englund et al., 2007], que además es el único

104



4.3. Métodos radioqúımicos

resultado obtenido mediante AMS. En este último caso el yodo fue extráıdo de la matriz

orgánica mediante un método de combustión. Por otra parte, el valor de la concentración de
129I publicado en [Pham et al., 2006] fue medido mediante ICP-MS, pero no muestra infor-

mación acerca del método radioqúımico de extracción utilizado.

Las tres medidas de la muestra Sample 7 dieron como resultado un valor medio para la

concentración de 129I de (3473±211)×106 at/g, resultado que, como se desprende de la tabla

(4.6), es dos órdenes de magnitud superior al publicado en [Roberts et al., 1997], aunque los

resultados obtenidos en ese ejercicio de intercomparación muestran una gran variabilidad.

Por otra parte, las medidas de la muestra Sample 8 dieron como resultado una concen-

tración de 129I de (1402±112)×106 at/g. En este caso, al igual que para la muestra an-

terior, se observa gran variabilidad en los resultados publicados en [Roberts et al., 1997] y

[Roberts et al., 2000], lo que demuestra la dificultad para determinar la concentración real

de estas muestras.

Para la muestra Sample 10 se obtuvo una concentración de 129I de (109±7)×106 at/g,

valor que, si bien es del orden de magnitud de los obtenidos por los laboratorios G y M

en el estudio de intercomparación [Roberts et al., 1997], es también un orden de magnitud

superior al publicado en [Englund et al., 2007]. Por último, el valor de la concentración de
129I obtenido para la muestra Surface soil (un suelo procedente de Uppsala, Suecia) fue

de (469±9)×106 at/g, concentración comparable con la publicada en [Englund et al., 2007]

y con la de (341±70)×106 at/g obtenida en [Hou et al., 2003] sobre una muestra de suelo

procedente de Gävle (Suecia).

Exceptuando los casos de las muestras procedentes de la IAEA (375 y 414), del resto de

las muestras medidas no existen valores nominales que usar como referencia, sólo ejercicios

de intercomparación en los que se observa una gran variabilidad en los resultados obtenidos.

Esta variabilidad nos habla de la dificultad de hallar la concentración real de 129I en estas

muestras, bien por la existencia de inhomogeneidades en las mismas o por problemas apare-

cidos durante el proceso de preparación qúımica o medida llevado a cabo por cada uno de

los laboratorios, hechos que desconocemos.

Para concluir con la validación del método radioqúımico mostramos en la tabla (4.7) los

valores numéricos de las distintas medidas que se llevaron a cabo para las muestras 375 y

414. Como se esperaba, los resultados son bastante reproducibles entre śı, lo que demuestra

la fiabilidad del método propuesto en este trabajo. En la figura (4.11) mostramos dichos

valores numéricos, sus promedios y una comparación con el valor certificado (para el caso

del 375) y con el publicado en [Englund et al., 2007] (para el caso del 414).
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Muestra 129I (×106 at./g) Muestra 129I (×106 at./g)
IAEA 375 IAEA 414

E1 1146±107 F1 4976±499
E2 1145±95 F2 4970±451
E3 1250±83 F3 4650±916
E4 1190±153 F4 4638±593
E5 1171±64 F5 4929±190
E6 1027±130 F6 4787±584
E7 1153±161 F7 4709±602
E8 1122±82 F8 4838±189
E9 1090±89 F9 4846±348
E10 972±127 F10 4833±620
E11 1074±57 F11 5456±205
E12 982±62 F12 5170±277

Promedio: 1110±84 Promedio: 4900±231

Tabla 4.7: Valor de las concentraciones de 129I en las muestras 375 y 414. El error del valor promedio se
corresponde con una desviación estándar.

Figura 4.11: Representación de las concentraciones de 129I mostradas en la tabla (4.7). Para el material
375, la ĺınea y el rectángulo rojo muestran, respectivamente, el valor promedio con un error asociado de
una desviación estándar y el verde el valor certificado con su correspondiente error asociado publicado en
[IAEA, 1996]. Para el 414, la ĺınea y el rectángulo rojo tienen el mismo significado que en el caso anterior y, el
verde, se corresponde con el valor publicado en [Englund et al., 2007] con su correspondiente error asociado.

Actualmente está en preparación una publicación que englobará todos los datos y con-

clusiones obtenidos durante el desarrollo y puesta a punto de este método radioqúımico de

extracción de yodo de muestras sólidas y que será publicado en la conferencia 11 th Interna-

tional Symposium on Environmental Radiochemical Analysis (Chester, UK).
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Caṕıtulo 5

Medida de 129I en muestras
medioambientales

5.1. Introducción

En la era prenuclear, la relación isotópica del 129I respecto a su isótopo estable, el 127I,

poséıa un valor más o menos homogéneo en los distintos compartimentos naturales. Tras

las primeras pruebas nucleares el panorama se modificó sustancialmente, ya que se produjo

un incremento de esta relación en la naturaleza pero de forma inhomogénea, debido a la

actividad humana.

Su gran movilidad en el medio ambiente y su larga semivida hacen del 129I un importante

marcador geológico, máxime teniendo en cuenta que es uno de los productos de fisión del

uranio, lo que implica que se está produciendo de forma artificial y liberando al medio de

manera continuada debido a todas las actividades humanas relacionadas con el combustible

nuclear. Por otra parte, el 129I tiene el mismo comportamiento qúımico que su isótopo el
131I, que es el responsable de gran parte de la dosis recibida por la población durante un

accidente nuclear, debido a su corta semivida (8 d́ıas). Esta corta semivida impide llevar a

cabo estudios posteriores que recostruyan dicha dosis, por lo que el 129I se convierte, en estos

casos, en un indicador de su isótopo.

Por śı mismo, el 129I puede también representar a medio plazo un riesgo desde el punto

de vista radioecológico, ya que su larga semivida hace que permanezca mucho tiempo en la

naturaleza, aumentando de esta forma las posibilidades de que se distribuya por la biosfera.

Por esta razón es, junto con otros radionúclidos, uno de los principales protagonistas en la

gestión de residuos nucleares.

En los siguientes apartados se describirán las muestras y los resultados obtenidos en su

medida mediante AMS, para lo cual ha sido necesario, como vimos en el caṕıtulo anterior,

un trabajo previo de desarrollo de un método radioqúımico. A continuación realizaremos

un análisis de estos resultados, comparándolos con otros datos relacionados existentes en la

literatura. Finalmente extraeremos las conclusiones más relevantes de este análisis.
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5.2. Medida de 129I en ĺıquenes de Suecia

En los últimos 30 años se han llevado a cabo estudios sobre salud radiológica y acu-

mulación de radionúclidos de semivida larga procedentes de fallout atmosférico en zonas

habitadas de las regiones árticas y subárticas ya que altas concentraciones de dichos ra-

dionúclidos se asocian a la cadena alimenticia. Los ĺıquenes, que retienen gran parte de estos

elementos, sirven de alimento a los renos que, a su vez, forman parte fundamental de la

alimentación de la población autóctona de dichas zonas.

Los ĺıquenes, formados mediante simbiosis de algas y hongos, son organismos de los

cuales se puede obtener una información medioambiental muy rica ya que sirven como exce-

lentes bioindicadores de la existencia de emisiones de radionúclidos de semivida larga en la

atmósfera debido a su gran cociente superficie-masa [Lindahl, 2004]. Debido a que no tienen

ni sistema de ráıces ni cut́ıcula, toman la mayor parte de sus nutrientes del aire, reteniendo

y acumulando de una forma muy efectiva los radionúclidos existentes mediante la absorción

de los mismos a través de su superficie [Papastefanou et al., 1989].

En este trabajo se ha determinado la concentración de 129I en 57 muestras pertenecientes

a ĺıquenes de la especie Cladonia alpestris (figura 5.1) que fueron recogidas en el lago Rogen

(62.32o N, 12.38o E, Suecia) durante los peŕıodos 1961-1975 y 1987-1998 (figura 5.2). En

el momento de la recogida las muestras fueron divididas, por motivos radioecológicos, en

distintas fracciones en función de su profundidad: A (0-3 cm), B (3-6 cm) y C (6-12 cm).

Estas muestras además han sido estudiadas previamente ([Mattsson, 1975], [Lindahl, 2004]),

de modo que se tiene información acerca de su contenido en otros radionúclidos, como 137Cs,

medido por espectrometŕıa gamma, y 237Np, medido mediante ICP-MS, que nos ayudarán a

la hora de extraer conclusiones.

Figura 5.1: A la izquierda: liquen perteneciente a la especie Cladonia alpestris. A la derecha: método de
fraccionamiento [Mattsson, 1975].
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Figura 5.2: Plano de situación del lago Rogen.

5.2.1. Resultados

En la figura (5.3) representamos los resultados obtenidos para las concentraciones de
129I, en at./g, en ĺıquenes de Suecia para los peŕıodos 1961-1975 y 1987-1998. Estos valores

numéricos se muestran en la tabla (5.1).

Figura 5.3: Resultados obtenidos por AMS para las concentraciones de 129I (en at./g) y sus actividades
equivalentes (en µBq/g), en ĺıquenes procedentes del lago Rogen.
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Caṕıtulo 5. Medida de 129I en muestras medioambientales

(129I± σ) (×108 at./g)
Año A (0-3 cm) B (3-6 cm) C (6-12 cm)
1961 0.95± 0.13 1.01± 0.11 6.5± 0.4
1962 1.21± 0.13 2.31± 0.11 5.8± 0.5
1963 2.44± 0.16 3.7± 0.3 5.6± 0.3
1964 2.59± 0.17 3.1± 0.3 5.0± 0.3
1965 1.65± 0.23 2.49± 0.15 3.74± 0.21
1966 2.01± 0.11 2.77± 0.07 3.43± 0.05
1967 1.90± 0.05 2.41± 0.14 3.80± 0.07
1968 2.576± 0.011 3.31± 0.19 3.54± 0.03
1969 2.67± 0.14 3.15± 0.10 4.26± 0.21
1970 2.331± 0.115 2.63± 0.17 3.1± 0.3
1972 1.35± 0.09 1.63± 0.06 2.81± 0.20
1975 1.49± 0.10 3.28± 0.21 3.87± 0.22
1987 4.69± 0.17 9.0± 0.6 14.2± 0.5
1988 5.1± 0.3 8.8± 0.5 14.8± 0.8
1989 3.16± 0.24 5.62± 0.05 12.8± 1.1
1990 3.89± 0.22 6.2± 0.4 12.72± 0.13
1992 3.24± 0.22 5.0± 0.3 9.9± 0.5
1996 4.3± 0.3 5.2± 0.3 9.3± 0.5
1998 3.89± 0.21 5.31± 0.20 11.0± 0.4

Tabla 5.1: Concentración, en at./g, de 129I en muestras de ĺıquenes del lago Rogen. Las incertidumbres
asociadas a cada valor se corresponden con una desviación estándar.

El rango de los valores encontrados para la concentración de 129I va desde (0.95±0.13)×108

hasta (5.1±0.3)×108 at./g para la zona A, desde (1.01±0.11)×108 hasta (9.0± 0.6)×108 at./g

para la zona B y desde (2.81±0.20)×108 hasta (14.8±0.8)×108 at./g para la zona C. Si con-

vertimos estos valores a actividad nos daremos cuenta de la extrema sensibilidad de la técnica

y de la necesidad de utilizar AMS en la medida de un radionúclido como el 129I en muestras

ambientales. Aśı, la actividad espećıfica medida en las muestras va desde (0.133±0.018) has-

ta (0.72±0.04) µBq/g para la zona A, desde (0.141±0.015) hasta (1.25±0.09) µBq/g para

la zona B y desde (0.367±0.023) hasta (2.08±0.12) µBq/g para la zona C. Estos valores

están por debajo o cercanos a los ĺımites de detección de las técnicas radiométricas, como

se muestra en la tabla (5.2). Para la preparación de las muestras de este estudio han sido

suficientes unos 0.5 g de material por cada una de ellas.

Sample Detection Detection limit Count
method time

Thyroid, seaweed γ-Spectrometry 100 mBq or 0.5 Bq/kg 20-60 h
Waste γ-Spectrometry 20 mBq 60 h
Waste γ-Spectrometry 200 mBq 20 h
Seaweed LSC 10 mBq 1.5 h
Environmental samples RNAA 1 µBq or 129I/127I=10 -10 1 h
Environmental samples AMS 1 nBq or 129I/127I=10 -13 20-30 min
Thyroid SIMS 5 Bq 10-60 min
Water ICP-MS 37 µBq/mL 20-30 min
Sediment ICP-MS 2.5 µBq/g or 129I/127I=10 -7 10-20 min

Tabla 5.2: Comparación entre AMS y técnicas radiométricas para la determinación de 129I en muestras
naturales [Hou et al., 2008].

Como puede observarse en la figura (5.3) el 129I tiende a retenerse en mayor cantidad

en la zona interna del liquen. La presencia de una mayor concentración de un radionúclido
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en las capas más profundas del liquen se debe a un proceso de migración que va unido al

crecimiento del mismo [Lindahl, 2004]. Teniendo en cuenta que la tasa de crecimiento de

estos ĺıquenes es de, aproximadamente 3.5 mm/año [Mattsson, 1975], el 129I habŕıa tardado

entre 16 y 32 años en depositarse en la capa C del liquen. Un hecho que puede resultar

indicativo de su comportamiento consiste en que el porcentaje de la concentración espećıfica

de 129I que se deposita en las distintas capas del liquen es similar para todos los años,

siendo, aproximadamente del 50 % en la capa C (la capa más interna), del 30 % en la B (la

intermedia) y del 20 % en la capa más externa. Este hecho se muestra en la figura (5.4), en la

que podemos observar que dicho comportamiento se mantiene en todas las muestras excepto

en las dos primeras, que se corresponden con los años 1961 y 1962. Esto demostraŕıa que la

movilidad del 129I a lo largo del liquen es siempre la misma, independientemente del origen

o la cantidad de radionúclido que sea absorbido por el mismo.

Figura 5.4: Porcentajes sobre la concentración espećıfica total de 129I retenida en las distintas capas del
liquen. Los rectángulos se corresponden con los valores medios de dichos porcentajes con una incertidumbre
asociada de una desviación estándar.

No existen muchos trabajos acerca de 129I en ĺıquenes, por lo que no hay demasiados datos

para comparar en la literatura. Además, todos los trabajos que hemos encontrado realizan
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las medidas en zonas muy cercanas a la planta de reprocesamiento de combustible nuclear

de La Hague y a la central de Chernobyl, por lo que que están muy influenciadas por sus

emisiones. Esto hará, como veremos a continuación, que nuestras concentraciones sean las

más bajas de todas las encontradas.

En [Fréchou et al., 2003], se muestran los resultados obtenidos mediante espectrometŕıa

gamma en ĺıquenes recogidos en 1998 alrededor de la planta de reprocesamiento de La Hague,

de modo que se espera que sean muestras muy influenciadas por sus emisiones tanto ĺıquidas

como gaseosas. Esta planta, junto con la de Sellafield, reprocesa prácticamente el 100 %

del material mundial. Las concentraciones de 129I encontradas en estas muestras son muy

elevadas, entre (0.72±0.11)×1012 y (2.13±0.68)×1012 at./g, lo que equivale a una activi-

dad entre (1.01±0.15) y (2.89±0.95) mBq/g, tres órdenes de magnitud por encima de las

encontradas en este estudio. Por otro lado, en [Chant et al., 1996], los valores de las concen-

traciones de 129I de los ĺıquenes recogidos en 1990 en el área de Chernobyl y medidos mediante

AMS oscilan entre (5.57±0.86)×109 y (30.01±18.57)×109 at./g o, equivalentemente, entre

(7.8±1.2) y (42±26) µBq/g, actividades que también son más altas que las encontradas en

este estudio. Por último, en [Handl et al., 1993] se muestra la concentración de 129I obtenida

en ĺıquenes recogidos en 1988 en la zona de Gävle (a 150 km al NO de Estocolmo, Sue-

cia). Esta zona de Suecia tiene una tasa de deposición de radionúclidos procedentes del

accidente de Chernobyl similar a la existente en zonas situadas alrededor de dicha central

nuclear [Buraglio et al., 2001]. En estas muestras se ha encontrando una concentración de
129I de (4.5±0.6)×109 at./g, lo que equivale a una actividad de (6.3±0.9) µBq/g. Esta con-

centración es similar a una de las mostradas en [Chant et al., 1996], obtenida en una zona

situada a escasos kilómetros de Chernobyl. Todos estos resultados se muestran resumidos en

la tabla (5.3).

Referencia Toma de muestras Actividad 129I (µBq/g) Método de medida
Zona Fecha Mı́nima Máxima

Este trabajo Rogen 1961-1998 0.133±0.018 2.08±0.12 AMS
[Fréchou et al., 2003] La Hague 1998 1010±150 2890±950 Espectrometŕıa gamma
[Chant et al., 1996] Chernobyl 1986 7.8±1.2 42±26 AMS
[Handl et al., 1993] Gävle 1988 6.3±0.9 RNAA

Tabla 5.3: Actividades de 129I en ĺıquenes publicadas en la literatura.

Con estos datos el origen del 129I presente en las muestras medidas no es evidente ya que,

como hemos visto, el inventario de concentraciones de este radionúclido en ĺıquenes publicado

en la literatura se reduce a zonas muy contaminadas en las que, además, el foco de dicha

contaminación está claramente definido. Bajo nuestro punto de vista el origen del 129I podŕıa

estar tanto en el fallout atmosférico como en las emisiones de las plantas de reprocesamiento

de combustible nuclear de Sellafield y La Hague y, en las muestras posteriores a 1986, en el

accidente de Chernobyl. A partir de ahora intentaremos corroborar esta afirmación teniendo

en cuenta su dificultad, ya que la zona del lago Rogen no está directamente influenciada por

ninguna de estas fuentes de emisión de 129I.
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5.2.2. Discusión

Como dijimos anteriormente, el 129I tiende a retenerse en mayor cantidad en la zona

interna del liquen, hecho que se debe a un proceso de migración que va unido al crecimiento

del mismo [Lindahl, 2004]. Teniendo en cuenta su tasa de crecimiento (aproximadamente 3.5

mm/año) [Mattsson, 1975], el 129I habŕıa tardado entre 16 y 32 años en depositarse en su

capa más interna, lo que nos daŕıa idea de que su origen podŕıa provenir tanto de las emi-

siones gaseosas de las plantas de reprocesamiento de Sellafield y La Hague, que comenzaron

a funcionar en 1952 y 1966 respectivamente, como de las pruebas nucleares llevadas a cabo

durante los años 50-60. Como se observa en la tabla (5.4), la emisión de 129I durante las prue-

bas nucleares y la producida durante el accidente de Chernobyl quedan enmascaradas por

las emisiones totales (ĺıquidas y gaseosas) de las plantas de reprocesamiento. En el caso del

estudio de los ĺıquenes, ya que estos toman la mayor parte de sus nutrientes de la atmósfera,

comprobaremos que las emisiones realmente importantes son las gaseosas (aunque también

podŕıa pensarse en la importancia del proceso de evaporación de las emisiones ĺıquidas),

para cuyo caso, los valores procedentes de las plantas de reprocesamiento y del accidente de

Chernobyl son del mismo orden de magnitud.

En la figura (5.5) se muestra la evolución temporal de la concentración espećıfica total

de 129I en los ĺıquenes, entendida como la suma de las concentraciones espećıficas de cada

una de las capas ponderadas con los valores de sus respectivas masas. Además se mues-

tran las emisiones gaseosas de las plantas de reprocesamiento de Sellafield y La Hague,

aśı como el valor de la emisión debida al accidente de Chernobyl y a los tests nucleares.

Los datos de las plantas de reprocesamiento y del accidente de Chernobyl se han tomado

de [López Gutiérrez, 1999] y [Santos Arévalo, 2004], mientras que los de los tests nucleares

proceden de [Warneke et al., 2002].

Figura 5.5: Representación, en at./g, de la concentración espećıfica total de 129I en ĺıquenes procedentes del
lago Rogen (ĺınea roja) y de las emisiones antropogénicas gaseosas (en at.): plantas de reprocesamiento de
Sallafield y La Hague (ĺınea negra), el accidente de Chernobyl y los tests nucleares.
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129I (kg) (TBq) 137Cs (kg) (TBq)
Fuente Ĺıquida Gaseosa Ĺıquida Gaseosa

Pruebas nucleares (1945-1980) - (130) (0.9) - (540) (1.7×106)
Plantas de reprocesamiento

Sellafield (1952-2006) (1410) (10) (177) (1.2) (13) (42000) (0.02) (6)
La Hague (1966-2006) (3530) (23) (68) (0.4) (0.08) (260) (-) (-)

Accidente Chernobyl (1986) - (4) (0.03) - (2) (6000)

Tabla 5.4: Fuentes de 129I y 137Cs en el norte de Europa. Datos basados en [IAEA, 2001].

En la figura anterior se observa que la concentración de 129I en los ĺıquenes presenta un

máximo en la muestra correspondiente al año 1963 que podŕıa provenir de las emisiones

de las pruebas nucleares de los años 1961-1962, si tenemos en cuenta la existencia de un

tiempo de tránsito para las deposiciones estratosféricas procedentes de pruebas nucleares de

un año [Warneke et al., 2002]. Dichas concentraciones disminuyen paulatinamente hasta el

año 1967, momento en el que comienzan a subir de nuevo de forma suave hasta llegar a un

máximo local en 1969. Śı parece claro, como veremos posteriormente, que la concentración

de 129I en las muestras correspondientes al primer tramo temporal están influenciadas por

las emisiones de las pruebas nucleares mientras que, las correspondientes al segundo tramo

temporal (año 1987 en adelante), están influenciadas tanto por la emisión del accidente de

Chernobyl (obsérvese que se produce un máximo de concentración para la muestra de 1987)

como por las emisiones gaseosas de las plantas de Sellafield y La Hague.

Figura 5.6: Mapas de deposición de 137Cs. El de la izquierda hace referencia a la deposición debida a las
pruebas nucleares [De Cort et al., 1998] y, el de la derecha, a la debida al accidente de Chernobyl (modelo
DREAM) [Brandt et al., 1998].

El problema de encontrar el origen de las concentraciones de 129I existente en las muestras

medidas radica, en parte, en el hecho de que la zona muestreada (el lago Rogen) no es una

de las más influenciadas ni por las emisiones de las pruebas nucleares ni por la emisión del

accidente de Chernobyl, como se puede observar en la figura (5.6). El mapa de la izquierda

hace referencia a la deposición de 137Cs debido a las pruebas nucleares [De Cort et al., 1998],

mientras que el de la derecha representa una simulación realizada con el software DREAM
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(Danish Rimpuff and Eulerian Accidental release Model) sobre la deposición de 137Cs proce-

dente del accidente de Chernobyl cuatro d́ıas después de producirse [Brandt et al., 1998].

Estos mapas, si bien no cuantitativamente, śı nos pueden servir desde el punto de vista

cualitativo para comprobar la importancia de las emisiones de 129I de las distintas fuentes

antropogénicas ya que, según [Mironov et al., 2002], existe muy poco fraccionamiento entre el

yodo y el cesio en una nube radiactiva, lo que implica que también habrá poco fraccionamien-

to en el proceso de deposición si ambos radionúclidos proceden de una fuente gaseosa. Ello

implica que su mapa de deposición será, al menos cualitativamente, similar.

Llegados a este punto nos seguimos planteando la cuestión de la procedencia del 129I

existente en las distintas muestras que hemos medido. Para averiguarlo hacemos uso de un

dato que podŕıa sernos de utilidad. Este dato es el cociente 129I/137Cs, cuyo valor es conocido

tanto para el caso de las pruebas nucleares como para el caso del accidente de Chernobyl,

circunstancias en las que se produjeron ambos radionúclidos.

El cociente 129I/137Cs

Como dijimos al principio de esta sección, se ha medido la concentración de distintos

radionúclidos en las muestras de ĺıquenes procedentes del lago Rogen. Concretamente se ha

hallado la actividad de 137Cs [Mattsson, 1975] y de 237Np ([Lindahl, 2004] y [Holm, 1981]).

Estos resultados nos servirán, como veremos a continuación, para clarificar el origen de las

concentraciones de 129I halladas. En la tabla (5.5) mostramos las concentraciones espećıficas

totales de 129I y 137Cs aśı como el cociente 129I/137Cs atómico. Los datos de 137Cs proceden

de una comunicación personal del profesor Elis Holm.

Año 129I± σ (108 at./g) 137Cs (109 at./g) 129I/137Cs± σ (atómico)
1961 2.82± 0.22 1.97 0.14± 0.01
1962 3.09± 0.24 2.66 0.12± 0.01
1963 3.93± 0.25 2.35 0.17± 0.01
1964 3.56± 0.26 1.81 0.20± 0.01
1965 2.63± 0.20 2.03 0.13± 0.01
1966 2.80± 0.07 1.34 0.21± 0.01
1967 2.71± 0.08 1.16 0.23± 0.01
1968 3.03± 0.07 1.76 0.17± 0.01
1969 2.92± 0.13 2.53 0.12± 0.01
1970 2.72± 0.19 1.51 0.18± 0.01
1972 2.02± 0.12 0.90 0.22± 0.01
1975 2.62± 0.16 1.76 0.15± 0.01
1987 7.34± 0.39 4.53 0.16± 0.01
1988 8.65± 0.47 3.60 0.24± 0.01
1989 4.96± 0.24 3.79 0.13± 0.01
1990 6.44± 0.26 3.69 0.17± 0.01
1992 5.06± 0.30 1.25 0.40± 0.02
1996 6.00± 0.34 0.79 0.76± 0.04
1998 5.95± 0.24 0.94 0.64± 0.03

Tabla 5.5: Concentraciones espećıficas totales (A+B+C), ponderadas con las respectivas masas, de 129I y
137Cs y cociente 129I/137Cs en los ĺıquenes del lago Rogen. Los datos de 137Cs proceden de [Holm, comuni-
cación personal].

115
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Los valores de las concentraciones de 137Cs mostrados en esta tabla se representan gráfi-

camente en la figura (5.7), en la que además se muestran las emisiones gaseosas de 137Cs de

todas las fuentes antropogénicas. Hay que hacer notar que ambos ejes verticales están en es-

cala logaŕıtmica. La evolución de la concentración de 137Cs es diferente en función de la fecha

de recogida de las muestras. En las recogidas entre 1961 y 1975 la concentración de 137Cs

tiene un comportamiento, como demostraremos a continuación, que sugiere su procedencia

de fallout atmosférico provocado por las pruebas nucleares, mientras que en las muestras

posteriores a 1986 su comportamiento sugiere su procedencia de una fuente puntual y muy

localizada en el tiempo, como fue la provocada por el accidente de Chernobyl.

Figura 5.7: Representación, en at./g, de la concentración espećıfica total de 137Cs en ĺıquenes procedentes
del lago Rogen (ĺınea negra) y de las emisiones antropogénicas gaseosas (en at.): plantas de reprocesamiento
de Sallafield y La Hague (ĺınea azul), el accidente de Chernobyl y los tests nucleares.

Nos centraremos ahora en estudiar la evolución de la concentración de 137Cs existente

en las muestras de ĺıquenes en función del año de recogida de las mismas. Si observamos la

figura (5.8), podremos comprobar cómo la concentración de 137Cs de las muestras correspon-

dientes a los peŕıodos 1962-1967 y 1969-1972 evolucionan siguiendo una ley de decaimiento

exponencial de constantes λ1=0.1637 a – 1 y λ2=0.3329 a – 1 respectivamente. Si se realiza

el cálculo se comprueba que estos valores de las constantes de decaimiento exponencial se

corresponden con semividas (T1/2=ln(2)/λ) de 4.2 y 2 años respectivamente. Estos valores

concuerdan con los mostrados en [Nifontova, 2006], donde se expone que la semivida espećıfi-

ca del 137Cs procedente del fallout de las pruebas nucleares en ĺıquenes en la zona de Suecia

tiene un valor comprendido entre 3 y 10 años. Que el decaimiento del radionúclido sea más

rápido que el debido a su propio decaimiento natural significa que la purificación del liquen

de dicho radionúclido está afectada de varios factores, entre los que podemos destacar su mi-

gración vertical entre plantas y plantas y sustratos, su pérdida por precipitación, el consumo

que hacen los herb́ıvoros de dichos ĺıquenes y el propio decaimiento natural del radionúclido
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[Nifontova, 2006]. Si nos fijamos ahora en las muestras recogidas entre 1987 y 1998 compro-

baremos que la evolución de la concentración de 137Cs es completamente distinta. En este

caso la concentración se mantiene más o menos constante y sufre la disminución más rápida

a partir del quinto año después del accidente de Chernobyl. Este comportamiento también

concuerda con el mostrado en [Nifontova, 2006] para ĺıquenes recogidos en Yekaterinburg (en

las inmediaciones de Chernobyl) a partir del año 1984, en los que la concentración de 137Cs

se mantiene más o menos constante durante cuatro años y se produce su disminución en un

factor diez a partir del sexto año después de producirse el accidente.

Figura 5.8: Evolución temporal de la actividad espećıfica total (en Bq/kg) de 137Cs en los ĺıquenes del
lago Rogen. En la parte superior se muestran los resultados obtenidos en [Nifontova, 2006]: la figura de la
izquierda muestra el comportamiento del 137Cs en ĺıquenes recogidos en una zona afectada exclusivamente
por fallout atmosférico, mientras que la de la derecha muestra el comportamiento de este radionúclido en
ĺıquenes recogidos en Yekaterinburg (en las inmediaciones de Chernobyl), a partir del año 1984.

Basándonos en las ideas expuestas anteriormente podemos decir que las concentraciones

de 137Cs encontradas en los ĺıquenes del lago Rogen tienen un doble origen, dependiendo

del año de recogida de la muestra: para las muestras recogidas entre 1961 y 1975 el origen

radica en las emisiones de las pruebas nucleares llevadas a cabo en la década de los sesenta,

mientras que para las muestras recogidas posteriormente al accidente de Chernobyl, el origen

es la emisión de dicho radinúclido que se produjo debido al propio accidente. Todo esto te-

niendo en cuenta, como dijimos al comenzar esta discusión de resultados, que el lago Rogen

no se encuentra en una zona directamente influenciada por ninguna de las dos emisiones

antropogénicas citadas anteriormente.

Una vez determinado el origen y la evolución de la concentración de 137Cs presente en

los ĺıquenes nos planteamos extraer, de estas conclusiones, información que pueda hacerse

extensiva a la concentración de 129I hallada en dichas muestras. Y para ello hacemos uso del
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cociente 129I/137Cs, cuyo valor es conocido para el caso de emisiones debidas a pruebas nuclea-

res y para el caso de la emisión provocada por el accidente de Chernobyl. Para poder usar el

dato del cociente 129I/137Cs a la hora de determinar el origen del 129I presente en las muestras

que estamos estudiando debe existir correlación entre las concentraciones medidas para cada

uno de los radionúclidos, hecho que indicaŕıa que tienen el mismo origen [Hou et al., 2003].

En la figura (5.9) se observa que, si excluimos las muestras correspondientes a los años 1992,

1996 y 1998, esta correlación existe con un coeficiente de correlación r 2=0.82. Por tanto y,

a priori, podŕıamos utilizar el dato del cociente 129I/137Cs para determinar el origen del 129I,

al menos en la muestras correspondientes a los peŕıodos (1961-1975) y (1987-1990).

Figura 5.9: Correlación entre las concentraciones de 129I y 137Cs en los ĺıquenes del lago Rogen.

Según [UNSCEAR, 1993], el cociente esperado por la producción de ambos isótopos en

las pruebas nucleares es 129I/137Cs=0.2 (atómico). En el caso del accidente de Chernobyl,

este valor del cociente aumenta porque hay que tener en cuenta la relación que exist́ıa en-

tre los dos radionúclidos en la zona activa del reactor en ese momento. Dicha relación en

masa era 0.135 g/g [Mironov et al., 2002], lo que hace que el cociente se eleve hasta el valor
129I/137Cs=1.4 (atómico).

En la figura (5.10) se muestra la evolución real de dicho cociente en las muestras medidas,

pudiéndose comprobar que para aquellas recogidas en la década de los sesenta y setenta, su

valor se ajusta bastante bien al esperado como producto de las emisiones de las pruebas

nucleares (tenemos un valor promedio de 0.17±0.04 frente al valor esperado de 0.2). Dicho

cociente comienza a aumentar ligeramente en las muestras recogidas en los ochenta y sufre

su mayor incremento en las muestras recogidas durante los noventa pero, sin llegar en ningún

momento, a alcanzar el valor esperado debido a la emisión que de estos dos radionúclidos se

produjo durante el accidente de Chernobyl.
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Figura 5.10: Evolución del cociente 129I/137Cs en ĺıquenes procedentes del lago Rogen. El rectángulo azul
hace referencia al promedio entre 1961 y 1975 con un error asociado de una desviación estándar.

El aumento del valor del cociente 129I/137Cs a partir del año 1992 respecto del valor en-

contrado en las muestras más antiguas se explica teniendo en cuenta que las emisiones de
137Cs procedentes de las plantas de reprocesamiento de Sellafield y La Hague han disminuido

en un factor 100 en los últimos treinta años, como se mostraba en la figura (5.7), mientras

que las emisiones de 129I procedentes de dichas plantas siguen estando, hoy d́ıa, en el mismo

orden de magnitud que en la década de los setenta, como se mostraba en la figura (5.5). Esto

explicaŕıa también el hecho de que no exista correlación entre las concentraciones de 129I y
137Cs en las muestras recogidas en estos años. Respecto a las muestras comprendidas entre

1986 y 1990, si bien el cociente 129I/137Cs no llega a los valores t́ıpicos debidos al accidente

de Chernobyl, hay que tener en cuenta que la zona de muestreo no es una zona de influencia

directa de emisiones debidas a esta causa y que, además, el comportamiento de ambos ra-

dionúclidos es distinto dentro del propio liquen ya que, como hemos visto anteriormente, el
129I tiende a quedar retenido en mayor proporción en las capas internas del liquen mientras

que el 137Cs lo hace en las capas más externas [Mattsson, 1975]. Esto hecho produce un

incremento de su cociente, pero atenuado.

Con los resultados expuestos hasta ahora a partir del valor del cociente 129I/137Cs y de

la correlación entre las concentraciones de ambos radionúclidos, llegamos a la conclusión

de que la concentración de 129I medida en los ĺıquenes recogidos durante el periodo 1961-

1975 proceden de las pruebas nucleares llevadas a cabo en el hemisferio norte, mientras

que la correspondiente a las muestras del peŕıodo 1987-1990 proceden de la emisión debida

al accidente de Chernobyl. Quedaŕıa, por tanto, definir el origen de las concentraciones

encontradas en las muestras recogidas durante el peŕıodo 1992-1998, aunque parece que su

origen podŕıa estar en las emisiones de las plantas de reprocesamiento de Sellafield y La

Hague. Para determinar este origen tendŕıamos que encontrar otro radionúclido que tuviera

sus mismas fuentes antropogénicas y del cual tuviéramos constancia de medidas realizadas
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en ĺıquenes procedentes de la misma zona.

El cociente 237Np/129I

El 237Np (T1/2=2.144×106 a) es un elemento transuránido que está presente en el medioam-

biente como consecuencia tanto de emisiones intencionadas, es el caso de las plantas de re-

procesamiento de combustible nuclear y las pruebas nucleares, como accidentales, como es

el caso del accidente de Chernobyl. Las cantidades totales emitidas por cada una de estas

fuentes hasta el año 1998 se muestran en la tabla (5.6). Su presencia proviene fundamental-

mente de la reacción 238U(n,2n)237U (T1/2=6.7 d) → 237Np, aunque también es un producto

de la serie 241Pu (T1/2=14.4 a) → 241Am (T1/2=433 a) → 237Np.

Radionúclido Pruebas nucleares Plantas de reprocesamiento Chernobyl
237Np 40 9.5 0.009

129I 0.9 1.6 0.03

Tabla 5.6: Actividad total de 237Np y 129I (en TBq) emitida a la atmósfera por las distintas fuentes antro-
pogénicas hasta 1998. Datos extráıdos de [Beasley et al., 1998] y [Lindahl, 2004].

El hecho de que el 237Np tenga las mismas fuentes antropogénicas que el 129I hace que

podamos relacionar el origen de las emisiones de ambos radionúclidos en el caso de que

exista correlación entre sus concentraciones en muestras concretas. Al igual que ocurre con

el cociente 129I/137Cs, el valor del cociente 237Np/129I vaŕıa en función de la procedencia de

dichas emisiones.

En [Holm, 1981] encontramos datos de concentraciones de 237Np para ĺıquenes recogidos

entre 1961 y 1979 en el entorno del lago Rogen quedando demostrado, mediante el co-

ciente (en actividades) 237Np/239+240Pu, que la presencia de dicho radionúclido se debe a las

detonaciones nucleares atmosféricas. Por otra parte, en [Lindahl, 2004], se muestran concen-

traciones de este mismo radionúclido medidas en las mismas muestras de ĺıquenes, pero esta

vez recogidas entre 1987 y 1998. En este caso también se llega a la conclusión, usando para

ello datos del cociente (atómico) 237Np/239Pu, de que el 237Np presente en las muestras pro-

cede de fallout atmosférico tanto de detonaciones nucleares como del accidente de Chernobyl.

Al igual que en el caso anterior, debemos comprobar la existencia de correlación entre las

concentraciones de ambos radionúclidos para poder afirmar que el origen de ambos podŕıa

ser el mismo. Esta correlación se muestra en la figura (5.11), en la que se puede observar que

es más que aceptable.

Según los datos obtenidos de [Beasley et al., 1998], el valor del cociente 237Np/129I vaŕıa

en función de que las emisiones de ambos radionúclidos provengan bien de la planta de Sella-

field o conjuntamente de Sellafield y La Hague. Seguidamente mostramos en la figura (5.12)

la evolución temporal de dicho cociente para los ĺıquenes del lago Rogen, comparándolos con

los relativos a las emisiones de ambas plantas de reprocesamiento. Los datos de emisiones

anuales de 237Np comienzan en 1978, por lo que el cociente 237Np/129I anterior a esta fecha

está calculado sobre la emisión total de este radionúclido en el periodo 1966-1977.
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Figura 5.11: Correlación entre las concentraciones de 129I y 237Np en los ĺıquenes del lago Rogen.

Figura 5.12: Cociente 237Np/129I debido a las emisiones de las plantas de Sellafield y La Hague, junto con el
obtenido para las muestras recogidas en el lago Rogen. El cociente en el periodo 1966-1977 es una estimación
de [Beasley et al., 1998].

Se observa que el cociente 237Np/129I correspondiente a las muestras del peŕıodo 1961-

1975 es superior al debido a las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear, lo que

significa que hubo un aporte extra de 237Np y 129I procedentes de las pruebas nucleares

llevadas a cabo en esas fechas, teniendo en cuenta, como se muestra en la tabla (5.6), que

debido a dichas pruebas se emitió más 237Np que 129I. Este hecho concuerda con los resul-

tados mostrados en [Holm, 1981], en el que, como dijimos anteriormente, queda demostrado

que el 237Np presente en las muestras tiene su origen en los tests nucleares. Para el caso

de las muestras correspondientes a 1987 y 1988 se observa que el cociente 237Np/129I toma
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valores inferiores a los correspondientes al caso en el que ambos radionúclidos proceden de

las emisiones de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear, lo que significaŕıa,

a nuestro modo de ver, un aporte extra de 129I procedente de otra fuente que seŕıa, proba-

blemente, el accidente de Chernobyl. Por último, el cociente correspondiente a las muestras

recogidas entre 1990 y 1992 muestra unos valores t́ıpicos de procedencia de las emisiones

de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear, mientras que en las recogidas a

partir de 1996 se observa un aumento de dicho cociente debido a un aporte extra de 237Np

procedente, posiblemente, de fallout atmosférico, como se indica en [Lindahl, 2004].

Teniendo en cuenta que hab́ıamos encontrado correlación entre las concentraciones de
237Np y las de 129I, podemos decir que la presencia de ambos radionúclidos en dichas mues-

tras tienen el mismo origen: los tests nucleares llevados a cabo en los 60 para las muestras

recogidas entre 1966 y 1975, el accidente de Chernobyl para las correspondientes a 1987-1988,

y la emisión de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear para las posteriores

a 1990, aunque en éstas últimas también existe un aporte extra procedente de fallout at-

mosférico.

Como resumen de las conclusiones obtenidas diremos que se ha medido la concentración

de 129I en ĺıquenes procedentes del lago Rogen y se ha determinado su procedencia basándonos

para ello en estudios de otros radionúclidos de los cuales teńıamos información, como son el
137Cs y el 237Np. En primer lugar se ha determinado la correlación entre las concentraciones

de ambos radionúclidos y el 129I encontrando que dicha correlación exist́ıa para un gran

número de las muestras medidas, lo cual indica que el origen de todos ellos es el mismo. Para

las muestras recogidas entre 1961 y 1975 se ha determinado que el origen del 129I presente son

las pruebas nucleares llevadas a cabo en el hemisferio norte durante la década de los 60 y 70.

Esta conclusión se ha sustentado en el comportamiento del 137Cs presente en las muestras y

en los valores de los cocientes 129I/137Cs y 237Np/129I. En el caso de las muestras de los años

1987 a 1989, el origen más probable es la emisión debida al accidente de Chernobyl. En este

caso, si bien el valor del cociente 129I/137Cs no ha sido concluyente, śı lo ha sido la evolución

de la actividad espećıfica total del 137Cs en las muestras recogidas en estas fechas y el valor

del cociente 237Np/129I, que es algo menor al provocado por las emisiones de las plantas de

reprocesamiento de combustible nuclear. Por último, para las muestras posteriores al año

1990, se ha encontrado que el origen más plausible del 129I son las emisiones de las plantas

de reprocesamiento de combustible nuclear de Sellafield y La Hague (conclusión a la que

hemos llegado a través del valor del cociente 237Np/129I), aunque en las dos últimas muestras

se observa un incremento en el valor de dicho cociente que provendŕıa de una contribución

extra de fallout atmosférico.

Algunos de los resultados mostrados hasta ahora acerca de la concentración y el origen del
129I presente en los ĺıquenes del lago Rogen han sido publicados en [Gómez Guzmán et al., 2009],

aunque está en proceso de preparación un trabajo que los engloba a todos ellos.
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5.3. Medida de 129I en algas procedentes de la costa de

Suecia

La radioactividad antropogénica presente en el mar Báltico procede básicamente de dos

fuentes: fallout atmosférico debido a las pruebas nucleares llevadas a cabo en el hemisferio

Norte y emisiones de las plantas, tanto de enerǵıa nuclear como de reprocesamiento de com-

bustible nuclear. El 26 de abril de 1986, el accidente de Chernobyl constituyó otra fuente

importante de emisión de radionúclidos al mar Báltico. Debido a la presencia de dicha con-

taminación, se han llevado a cabo inventarios de distintos radionúclidos en agua, sedimentos

y otros bioindicadores, como por ejemplo las algas.

Es bien conocido que las algas tienen gran capacidad para retener yodo, con factores de

concentración que llegan, para algunas especies, hasta 10 4 [Hou et al., 1998]1. Esto, unido al

hecho de la alta estabilidad de dicha concentración y a la facilidad para ser almacenadas, ha-

cen que las algas recogidas en momentos y lugares concretos nos den una amplia información

acerca de la variación de los niveles de 129I antropogénico. Además se asume [Hou et al., 2000]

que el valor del cociente 129I/127I presente en las algas recogidas en una determinada zona no

difiere significativamente del presente en el agua de mar circundante a la zona de recogida, lo

que hace que la medida de dicho cociente se pueda usar como indicador de la concentración

de 129I presente en el agua de mar.

En este trabajo se ha medido la concentración de 129I presente en 93 muestras de algas de

la especie Fucus vesiculosus que fueron recogidas por toda la costa de Suecia durante los años

1982, 1983, 1986-1988, 1991-1995 y 2007, y preparadas qúımicamente mediante el método

publicado en [Gómez Guzmán et al., 2009]. Tanto dicha alga como las zonas de muestreo se

muestran en la figura (5.13).

Figura 5.13: A la izquierda, imagen del alga de la familia Fucus vesiculosus. A la derecha, mapa de Suecia
mostrando las distintas zonas de muestreo.

1El factor de concentración se calcula dividiendo la concentración de yodo hallada en el alga entre el valor
medio de la concentración de dicho elemento en el medio en el que se encuentre.
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5.3.1. Resultados

En la figura (5.14) se representan los resultados obtenidos para las concentraciones de
129I, en at./g, en algas procedentes de la costa de Suecia para el peŕıodo 1982-2007. Los

correspondientes valores numéricos se muestran en la tabla (5.7), en la que se observa que

existen posiciones y años en los que no se recogieron muestras.

Figura 5.14: Concentración de 129I en algas del tipo Fucus vesiculosus para el peŕıodo 1986-2007. Las muestras
a la derecha de la ĺınea discontinua pertenecen a la zona del Báltico, mientras que las situadas a la izquierda
pertenecen a muestras recogidas en la costa del Mar del Norte.

El rango de los valores encontrados para la concentración de 129I en las zonas corres-

pondientes a la costa bañada por las aguas del mar Báltico va desde (0.82±0.06)×109 at./g,

en la posición 8 (Hummelvik) en el año 1982, hasta (43.82±1.74)×109 at./g, en la posición 27

(Kämpinge) en el año 2007. Para las zonas correspondientes a la costa del Mar del Norte esta

concentración va desde (5.89±0.15)×109 at./g, en la posición 28 (Barsebäck) en 1983, hasta

(574.97±21.73)×109 at./g, en la posición 40 (Saltö) en 2007. En ambos casos se comprueba

que la concentración mı́nima de 129I se da en las muestras más antiguas mientras que la mayor

concentración está presente en las más modernas. Desde el punto de vista geográfico también

tiene sentido la distribución de 129I medida en las muestras. Para las muestras recogidas en la

costa del Báltico era de prever que la máxima concentración de 129I se produjera alrededor de

la posición 27 (lugar en el que comienzan a tener importancia las emisiones de las plantas de

reprocesamiento de combustible nuclear, como veremos posteriormente), mientras que en el

caso de las zonas de la costa del Mar del Norte, se espera que cuanto más al oeste se encuentre

la posición más infuenciada estará por las emisiones de las plantas de reprocesamiento y, por

tanto, mayor será la concentración de 129I medida, como efectivamente ocurre.
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Zona Concentración 129I (×109 at./g)
muestreo 1982 1983 1986 1987 1988 1991 1992 1993 1994 1995 2007

40 574.97±21.73
39 72.43±3.26 251.01±10.42 176.32±7.48 517.92±25.91
38 245.37±10.32 300.83±11.27
37 75.05±3.19 141.93±8.29 134.38±5.88 324.54±12.14
36 82.18±3.84 132.82±6.59 299.66±14.65
35 46.63±1.94 112.89±5.05 147.48±6.77 149.79±6.35 251.65±9.37
34 77.62±3.36 121.86±5.42 143.58±6.02 305.12±11.76
33 38.83±2.12 154.77±6.66
32 29.43±2.04 35.30±1.71 175.38±8.94
31 30.97±1.61 43.39±2.52 34.47±1.50 99.56±4.30
30 28.77±1.20 27.82±2.26 182.93±6.91
29 29.55±1.22 30.35±3.27 39.52±1.63 97.73±4.29
28 5.89±0.15 17.89±0.78 55.89±2.44 122.70±5.02 77.81±2.95
27 4.02±0.21 6.87±0.30 6.90±0.27 6.94±0.23 9.39±0.49 43.82±1.74
26 3.22±0.23 3.36±0.17
25 2.05±0.10 2.66±0.12
24 2.18±0.10 2.69±0.17 1.88±0.13
23 2.81±0.16 2.14±0.36
22 2.51±0.11 2.89±0.21
21
20 2.48±0.13 2.81±0.16
19 2.19±0.11
18 1.89±0.30
17 2.09±0.11 1.97±0.19
16 2.11±0.12 1.82±0.11
15 2.55±0.13
14 3.39±0.15 1.88±0.32
13 1.44±0.10 1.50±0.10
12 1.12±0.10 1.60±0.10
11 0.96±0.06
10 0.96±0.06 1.72±0.10 27.89±1.61
9 1.18±0.06 1.88±0.18
8 0.82±0.06 1.59±0.07
7 1.03±0.06 1.81±0.15
6 1.55±0.21
5 1.33±0.06
4 1.80±0.11
3 3.87±0.22
2 1.77±0.10
1 3.49±0.16
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Comparando nuestros resultados con los publicados en la literatura, encontramos que en

[Osterc et al., 2008] se muestran los resultados obtenidos mediante NRAA (Radiochemical

Neutron Activation Analysis) en algas de la familia Fucus virsoides2 recogidas durante los

veranos de 2005 y 2006 en las costas del mar Adriático, tabla (5.8). Las concentraciones

de 129I encontradas en estas muestras están comprendidas entre (1.5-3.4)×109 at./g, valores

que, como puede observarse, son del mismo orden de magnitud que los encontrados en este

estudio en las algas recogidas en los años ochenta en la zona del Báltico (posiciones 1 a 27).

Esta similitud en las concentraciones de 129I en muestras que tienen 30 años de diferencia

se debe a que la zona del Adriático no es una zona de influencia directa de las emisiones

ĺıquidas de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear, sino que el 129I antro-

pogénico existente en la zona tiene un origen atmosférico.

[Fréchou et al., 2003] muestran los resultados obtenidos mediante espectrometŕıa gamma

en algas recogidas entre octubre de 1998 y marzo de 1999 en Goury, localidad situada en

las inmediaciones de la planta de reprocesamiento de La Hague, de modo que se espera que

sean muestras muy contaminadas. Las concentraciones de 129I encontradas son muy elevadas,

entre (14000-32000)×109 at./g, dos órdenes de magnitud por encima de las encontradas en

este estudio en las muestras de finales de los noventa.

Por otro lado, en [Hou et al., 1999a] aparecen valores de concentraciones de 129I en algas

recogidas en Dinamarca e Islandia entre 1988 y 1992 y medidas mediante activación neu-

trónica, oscilando estos entre (0.6-115.3)×109 at./g. Obsérvese que son valores similares a

los encontrados en este estudio.

Por último, en [Cooper et al., 1998] se muestran resultados de concentraciones de 129I

obtenidas en algas recogidas en el archipiélago de Novaya Zemlya3 entre 1967 y 1993 y

medidas mediante espectrometŕıa de masas con aceleradores, obteniendo unos valores que

oscilan entre (0.4-13.3)×109 at./g, valores inferiores a los obtenidos en este trabajo para

las muestras de la costa del Mar del Norte. Hay que hacer notar que este archipiélago

ha sufrido el impacto de las pruebas nucleares atmosféricas soviéticas y que, sus aguas,

si bien indirectamente, están contaminadas por las emisiones ĺıquidas de las plantas de

reprocesamiento de Sellafield y La Hague, que llegan a través de la NCC (Norwegian Coastal

Current). El hecho de que dichas concentraciones sean inferiores a las encontradas en este

estudio es debido a que la proporción de las emisiones de las plantas de reprocesamiento

de Sellafield y La Hague que llegan a esta zona es menor que la que llega a las costas de

Suecia debido a la distancia existente entre ambas zonas [AMAP, 2003]. Todos los resultados

mostrados hasta ahora se resumen en la tabla (5.8).

2Si bien estas algas no son de la misma familia que las que hemos medido en este trabajo, śı pertenecen al
mismo tipo, denominado alga parda (brown algae), de modo que tienen similares carateŕısticas en cuanto
a la absorción de 129I y al factor de concentración del mismo.

3Este archipiélago está situado en la antigua Unión Soviética, entre el mar de Kara y el mar de Barens.

126



5.3. Medida de 129I en algas procedentes de la costa de Suecia

Alga Toma de muestras 129I Método Referencia
Fecha Zona (109 at./g) medida

F. vir. Sept. 2005 Eslovenia 2.0± 0.6 RNAA [Osterc et al., 2008]
F. vir. Junio 2006 Italia 1.5± 1.1
F. vir. Oct. 2006 Croacia 3.4± 1.1

F. ves. Oct. 1998 Goury, Francia 14000± 900 Espectrometŕıa γ [Fréchou et al., 2003]
F. ves. Marzo 1999 Goury, Francia 32000± 2300

F. ves. Julio 1967 Kruglaya Levaya 0.4± 0.02 AMS [Cooper et al., 1998]
F. ves. Julio 1972 Sosnovetz 1.2± 0.03
F. ves. Ago. 1993 Gribovaya Fjord 13.3± 0.3

F. ves. Dic. 1988 Islandia 0.6± 0.04 RNAA [Hou et al., 1999a]
F. ves. Nov. 1989 Klint, Dinamarca 62.1± 4.6
F. ves. Abr. 1992 Klint, Dinamarca 115.3± 10.4

F. ves. 1982 Hummelvik, Suecia 0.82± 0.06 AMS Este trabajo
F. ves. 2007 Kämpinge, Suecia 43.82± 1.74
F. ves. 1983 Barsebäck, Suecia 5.89± 0.15
F. ves. 2007 Saltö, Suecia 579.97± 21.73

Tabla 5.8: Concentraciones de 129I en algas publicadas en la literatura.

Pasamos a continuación a comenzar la discusión de los resultados obtenidos basándonos

para ello tanto en los datos expuestos en la tabla (5.7) como en otros encontrados en la

literatura. Comprobaremos cómo el origen del 129I presente en las muestras medidas depende

tanto de la situación geográfica de la zona muestreada como de la fecha de dicho muestreo.

5.3.2. Discusión

Teniendo en cuenta que no contamos con valores de la concentración de 129I para to-

das las muestras, tanto desde el punto de vista temporal como geográfico, lo que haremos

será dividir los resultados obtenidos en partes. En primer lugar mostraremos los resultados

desde un punto de vista general, para comprobar cómo ha evolucionado la concentración de
129I en los últimos treinta años. Para ello mostramos en la figura (5.15) la evolución de dicha

concentración para las muestras de los años 1986, l995 y 2007. Posteriormente discutiremos

acerca de dos temas concretos, como son el origen del 129I presente en las muestras recogi-

das durante el verano de 1986 en las costas del Báltico (posiciones 1-27) y en la zona de

Kattegat (posiciones 28-33), y sobre cómo afectan las emisiones ĺıquidas de las plantas de

reprocesamiento de Sellafield y La Hague a dichas zonas.

Se observa que, al menos en las muestras pertenecientes a las zonas situadas en el Mar del

Norte, la concentración de 129I ha aumentado paulatinamente en estos últimos treinta años,

llegando a diferencias de hasta, aproximadamente, un orden de magnitud entre las muestras

recogidas en 1986 y las del 2007. Si bien es cierto que de las muestras recogidas en el 2007 sólo

tenemos un resultado para la zona del Báltico, se observa que dicho valor de concentración

es también un orden de magnitud superior al correspondiente a la misma muestra recogida

en 1986. Es por ello que podŕıamos pensar que el comportamiento de la concentración de
129I va a ser similar al de las muestras recogidas en 1986, esto es, un comportamiento más
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o menos constante hasta que nos acercamos a la zona en la que el Báltico se une con el

Mar del Norte, zona en la que la concentración de 129I comienza a aumentar debido, como

veremos posteriormente, a la mayor influencia de las emisiones ĺıquidas de las plantas de

reprocesamiento de combustible nuclear de Sellafield y La Hague.

Figura 5.15: Concentración de 129I en algas de la familia Fucus vesiculosus para los años 1986, 1995 y 2007.
Las muestras a la derecha de la ĺınea discontinua pertenecen a la zona del Báltico, mientras que las situadas
a la izquierda pertenecen a muestras recogidas en la costa del Mar del Norte.

Impacto del accidente de Chernobyl en las costas de Suecia

Como dijimos anteriormente, el accidente de Chernobyl que se produjo el 26 de abril

de 1986 emitió gran cantidad de elementos radiactivos al medioambiente, incluido 129I, con-

centrados en zonas muy localizadas del planeta, especialmente la zona del mar Báltico. Es

por ello que, desde entonces, se han llevado a cabo numerosos estudios acerca del impacto

que este accidente tuvo en la flora y fauna de la zona, utilizando para ello la detección de

radionúclidos como el 134Cs, el 137Cs y el propio 129I en diversos compartimentos naturales.

Al igual que hicimos para el estudio de los ĺıquenes, para el caso de las algas podemos

utilizar de nuevo el valor del cociente 129I/137Cs para obtener información acerca del origen

de las concentraciones que de este radionúclido están presentes en nuestras muestras ya que

ambos tienen oŕıgenes antropogénicos similares y son conocidos sus valores para casos de

emisiones concretas, como son pruebas o accidentes nucleares. Para ello debemos introducir

algunos conceptos previos.

En primer lugar, una caracteŕıstica importante del alga Fucus vesiculosus es que vive
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sumergida en el agua del mar, a una profundidad de entre 1 y 3 metros, y a una

distancia aproximada de la costa de 5 metros. Esto hace que se pueda asumir que no

existen diferencias significativas entre el cociente 129I/127I medido en dicha alga y en el

agua del mar en la que viven [Hou et al., 2000]. Como comprobaremos posteriormente

este hecho es muy importante, ya que el cociente 129I/137Cs lo hallaremos referido a las

aguas del Báltico y del Mar del Norte, usando para ello medidas de dichos radionúclidos

en las algas que los pueblan. Por tanto, la primera suposición se resume en la ecuación

(5.1),

[
129I
127I

]
f

=

[
129I
127I

]
sw

(5.1)

en la que los sub́ındices f y sw significan Fucus y seawater respectivamente.

En segundo lugar debemos formular el concepto de Factor de Concentración (CF),

introducido anteriormente. Éste relaciona la presencia de un elemento qúımico entre

un compartimento natural determinado, en este caso las algas, y el agua del mar.

Este factor es diferente para cada elemento qúımico y no depende del isótopo que

estemos usando, ya que su valor está relacionado con el tamaño del radio atómico del

elemento (a mayor radio atómico, mayor factor de concentración) [Hou et al., 1998].

Estos factores han sido calculados y sus valores de referencia son 10000 para el yodo

[IAEA, 2004] y 180 para el cesio [Hou et al., 1998a].

CF(137Cs) =
[137Cs]f
[137Cs]sw

= 180 (5.2)

CF(129I) =
[129I]f
[129I]sw

= 10000 (5.3)

Una vez que hemos hecho estas aclaraciones previas podemos estimar el valor del cociente
129I/137Cs en el agua de mar usando para ello la ecuación (5.4):

[
129I

137Cs

]
sw

=

[
129I
127I

]
sw[

137Cs
127I

]
sw

=

[
129I
127I

]
f

[137Cs]f
CF(137Cs)

×
[

127I
]

sw
=

[
129I
127I

]
f

×
[

127I
]

sw
× CF(137Cs)

[137Cs]f
(5.4)

donde: [129I/137Cs]sw es el cociente 129I/137Cs atómico calculado para cada una de las

localizaciones en las que fueron recogidas las muestras de algas; [129I/127I]f es el cociente
129I/127I presente en las algas y calculado usando para ello los valores de las concentraciones

de 129I obtenidos en este trabajo y los valores de la concentraciones de 127I obtenidos de

[Hou et al., 2000]; [127I]sw es la concentración de yodo estable presente en el agua de mar de

las zonas de recogida de muestras, y cuyo valor vaŕıa entre los 15µg/l de las aguas del Báltico

y los 40µg/l del Mar del Norte [Hou et al., 2000]; CF(137Cs) es el factor de concentración

del cesio entre las algas y el agua de mar, cuyo valor es de 180 [Hou et al., 1998a] y, por

último, [137Cs]f es la concentración de 137Cs medida en las muestras de algas y tomada de
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[Carlson et al., 1992].

En la figura (5.16) se muestra el comportamiento de las concentraciones de 129I (eje

vertical de la izquierda) y de 137Cs (eje vertical de la derecha), este último tomado de

[Carlson et al., 1992], para el año 1986. Según este autor, las concentraciones de 137Cs en-

contradas en las algas de la costa de Suecia en este año se deben al accidente de Chernobyl,

hecho que queda demostrado mediante el valor del cociente 134Cs/137Cs. Esta teoŕıa que-

da afianzada en [Povinec et al., 2003], en el que se muestra la distribución de 137Cs en las

aguas superficiales del Báltico, figura (5.17), y en la que se observa cómo las costas más

al norte son las que sufrieron mayor impacto de las emisiones del accidente de Chernobyl

[Carlson et al., 1992]. Este último aspecto explica el comportamiento que se observa en las

concentraciones de 137Cs, con valores máximos en estas posiciones.

Figura 5.16: Concentraciones de 129I (izquierda) y 137Cs (derecha) en algas de la familia Fucus vesiculosus
para el año 1986. Los datos de 137Cs están tomados de [Carlson et al., 1992].

En el caso del 137Cs, el valor de la concentración entre la zona más al norte y las pobla-

ciones del sur vaŕıa en un orden de magnitud (obsérvese la escala logaŕıtmica del eje vertical),

mientras que los máximos locales que se producen en las posiciones 23 y 26 podŕıan ser de-

bidos a emisiones puntuales de la planta de enerǵıa nuclear situada en las inmediaciones de

Barsebäck (28) [Erlandsson et al., 1988] o a un impacto heterogéneo del 137Cs procedente

del accidente de Chernobyl.

Por otro lado, para el 129I, se observan máximos de concentración en la localidades más

al norte aunque, en este caso, las diferencias entre concentraciones con las localidades del sur
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no son tan significativas como para el 137Cs. A medida que nos adentramos en las aguas del

Mar del Norte (posiciones 27 en adelante) śı se observan diferencias en las concentraciones

de hasta un orden de magnitud debido, como veremos posteriormente, a la influencia de las

emisiones ĺıquidas de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear de Sellafield y

La Hague.

Figura 5.17: Distribución de la concentración de 137Cs en aguas superficiales del Báltico para los años 1986
(figura superior) y 1987 (figura inferior). En ambos casos el origen del mismo está en las emisiones debidas
al accidente de Chernobyl [Povinec et al., 2003].

Una vez conocido que el origen de las concentraciones de 137Cs presente en las aguas (y

por tanto, también en las algas) de la costa de Suecia en el año 1986 está en el accidente de

Chernobyl [Carlson et al., 1992], el siguiente paso para determinar el origen del 129I medido

en este trabajo seŕıa calcular el cociente 129I/137Cs para dichas aguas y comprobar si su valor

se corresponde con alguno de los valores concretos que este cociente tiene para los casos

de emisiones procedentes de fallout atmosférico (129I/137Cs=0.2) [UNSCEAR, 1993] o del

accidente de Chernobyl (129I/137Cs=1.4) [Mironov et al., 2002]. Dicho cociente (atómico),

estimado a partir de la ecuación (5.4), se muestra en la figura (5.18), teniendo en cuenta que

se han tomado los siguientes valores: CF(137Cs)=180 [Hou et al., 1998a]; [127I]sw = 15µg/l

para las posiciones 1-26 y 40µg/l para las 27-33 [Hou et al., 2000]; y, por último, [127I]f =

(103±3 )µg/g [Hou et al., 2000].
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Figura 5.18: Cociente 129I/137Cs estimado mediante la ecuación (5.4) para las aguas de las costas de Suecia
del año 1986. Las incertidumbres asociadas a los valores proceden de la teoŕıa de propagación de errores.

Se observa que el cociente 129I/137Cs tiene un valor promedio de (1.25± 0.30) entre las

posiciones 7 y 26, valor que está en muy buen acuerdo con el 1.4 dado en [IAEA, 2001], lo

que nos llevaŕıa a pensar que, al menos en dicha zona de la costa de Suecia, el origen del 129I

y del 137Cs presente en las muestras de algas es el mismo, es decir, el accidente de Chernobyl.

Para calcular este cociente se han eliminado los valores que aparecen dentro de recuadros en

la figura superior debido a que, probablemente, en dichas posiciones se produjo un impacto

heterogéneo de la emisión de 137Cs procedente del accidente de Chernobyl, como atestigua

la variabilidad en la concentración de este radionúclido que se muestra en la figura (5.16)

para dichas zonas. En las posiciones más al este de la número 7 el cociente 129I/137Cs adopta

valores más pequeños, acercándose al valor esperado de 0.2 debido al fallout de las pruebas

nucleares. Por otra parte, en las posiciones más al oeste de la 26, donde las aguas del Báltico

se unen con las del Mar del Norte, el cociente 129I/137Cs comienza a aumentar hasta llegar

a valores casi dos órdenes de magnitud superiores a los obtenidos en las aguas del Báltico

debido a un aporte extra de 129I procedente, como veremos posteriormente, de las emisiones

de las plantas de reprocesamiento de Sellafield y La Hague.

Llegados a este punto y, al igual que hicimos en el caso de los ĺıquenes, tendremos que

demostrar que existe correlación entre las concentraciones de 129I y 137Cs presentes en las

localizaciones en las que el valor del cociente 129I/137Cs nos indica que ambos radionúclidos

proceden de la misma fuente: el accidente de Chernobyl. Si esta correlación existe podremos

afirmar que ambos radionúclidos comparten el mismo origen. Ésta existe, al menos entre

las posiciones 7 y 26 y se muestra en la figura (5.19), en la que se puede observar que el

coeficiente de correlación tiene un valor aceptable (r 2=0.81).
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Figura 5.19: Correlación entre las concentraciones de 129I y 137Cs para las aguas de las posiciones 7 a 26 en
1986. Los datos de 129I han sido obtenidos en este trabajo y los del 137Cs proceden de [Carlson et al., 1992].

Con todos los datos expuestos hasta ahora, el origen más plausible de las concentraciones

de 129I y 137Cs presentes en las aguas del Báltico en las que se recogieron las algas corres-

pondientes al año 1986 será fundamentalmente (al menos entre las posiciones 7 y 26) el

accidente de Chernobyl. Con todo esto y teniendo en cuenta las ecuaciones (5.2) y (5.3),

podemos llegar a la misma conclusión referida a las concentraciones de ambos radionúclidos

encontradas en las propias algas. Es decir, que el 129I presente en las algas medidas en este

estudio entre las posiciones 7 y 26 procede de la emisión del accidente de Chernobyl.

Efecto de las emisiones de Sellafield y La Hague sobre las costas de Suecia

En este apartado intentaremos encontrar el origen de los niveles de 129I presentes en las

algas recogidas por toda la costa oeste de Suecia (localidades 27-40) a lo largo de los últimos

veinte años. Para ello haremos uso de la suposición plasmada en la ecuación (5.1) que estaba

referida a que el cociente 129I/127I presente en las algas medidas para este estudio es similar

al cociente que deben tener las aguas de las que fueron recogidas. Esta suposición está basa-

da en el hecho de que dichas algas tienen una capacidad de absorción y asimilación de 129I

y 127I similar [Hou et al., 2000]. De esta forma, y basándonos en resultados publicados en

la literatura, mostraremos dicho cociente para las algas estudiadas y comprobaremos cómo

éste sigue la misma evolución que las emisiones ĺıquidas de las plantas de reprocesamiento

de Sellafield y La Hague.

Como comentamos al principio de esta discusión, no contamos con valores de concen-

traciones de 129I para todos los puntos de muestreo tanto desde el punto de vista temporal
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como geográfico, razón por la cual hemos decidido tomar tres localizaciones que nos parecen

significativas y que, como veremos, definen perfectamente la evolución de la concentración de

dicho radionúclido. Para complementar la serie temporal y poder tener registros del cociente
129I/127I en las algas de esta zona entre los años 1980 y 2000 vamos a utilizar los resultados

publicados en [Hou et al., 2000]. En la figura (5.20) se muestran los lugares de muestreo

de las algas tanto para nuestro estudio (plano de la derecha), como para el publicado en

[Hou et al., 2000] (plano de la izquierda).

Figura 5.20: Planos de situación de las zonas de muestreo de algas. A la derecha el plano correspondiente a
las localizaciones de las muestras estudiadas en este trabajo; a la izquierda, las usadas en [Hou et al., 2000].

Por cercańıa geográfica complementaremos los resultados de concentraciones de 129I

obtenidos en este trabajo para las localidades 24 (Landön), 31 (Torekov) y 39 (Smögen),

con los obtenidos en [Hou et al., 2000] para Bornholm, Klint y Utsira, respectivamente. De

esta forma tendremos una serie temporal para tres localizaciones que están influenciadas por

las emisiones de Sellafield y La Hague de forma diferente, ya que las corrientes marinas hacen

que dichas emisiones no entren en las aguas del Báltico, tal y como se puede observar en la

figura (5.21). El mapa de la izquierda [Macdonald et al., 2005] muestra una visión general

del recorrido de las corrientes marinas que existen en el hemisferio Norte, incluida la NAC

(North Atlantic Current), mientras que el de la derecha [Bailly du Bois et al., 2005] muestra

un detalle de dicho recorrido en la zona de las plantas de reprocesamiento de Sellafield y

La Hague y en las aguas del Mar del Norte. Se observa que las emisiones de la planta de

La Hague son transferidas hacia el norte a través del Canal de la Mancha siguiendo la cos-

ta noroeste de Europa, se mezclan con las emisiones de Sellafield en las aguas del Mar del

Norte y ambas son enviadas hacia el Ártico a través de la NCC (Norwegian Coastal Current).

Teniendo en cuenta todo lo expuesto hasta ahora, lo razonable seŕıa observar que las mues-

tras pertenecientes a la localización 39 (Smogën+Utsira) están mucho más influenciadas por

las emisiones liquidas de Sellafield y La Hague que las de la posición 24 (Landön+Bornholm).

Esta influencia quedará demostrada, como veremos a continuación, con el hecho de que los

cocientes 129I/127I presentes en las algas recogidas en la posición 39 durante el peŕıodo 1980-

2000 tienen una evolución similar a la de las emisiones ĺıquidas conjuntas de ambas plantas

de reprocesamiento.
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Figura 5.21: Mapas de las corrientes marinas del hemisferio Norte. El de la izquierda muestra una visión
general de las mismas [Macdonald et al., 2005], mientras que el de la derecha muestra en detalle el recorrido
de la NAC (North Atlantic Current) en la zona de interés [Bailly du Bois et al., 2005].

Las emisiones ĺıquidas de la planta de La Hague tardan alrededor de dos años en llegar

a la costa oeste de Suecia, mientras que las de Sellafield están retrasadas dos años con

respecto a éstas [Hou et al., 2000]. Teniendo esto en cuenta y tomando para los factores de

transferencia de ambas plantas los valores indicados en la tabla (5.9), podemos obtener la

evolución de las emisiones conjuntas al llegar a dichas zonas. Además, podemos compararla

con la de los cocientes 129I/127I obtenidos en las series temporales de algas recogidas en las

posiciones 39, 31 y 24, como se observa en la figura (5.22).

Tiempo de Tránsito (a) Factor de Transferencia (ng·m – 3/ton·a – 1)
Localización La Hague Sellafield La Hague Sellafield

Klint 1-2 3-4 54.3± 10.2 8
Utsira 1-2 3-4 60.1± 16.0 24

Tabla 5.9: Factores de transferencia y tiempos de tránsito para las plantas de Sellafield y La Hague
[Hou et al., 2000].

En la parte superior se muestra la evolución de los cocientes 129I/127I en las zona 39 (ĺınea

continua azul) y 24 (ĺınea continua verde) complementados, respectivamente, con los resulta-

dos de [Hou et al., 2000] para Utsira (ĺınea discontinua azul) y Bornholm (ĺınea discontinua

verde). Además se muestran las emisiones conjuntas de Sellafield y La Hague (barras) te-

niendo en cuenta los factores de transferencia y los tiempos de tránsito para estas zonas. Se

comprueba cómo la evolución del cociente 129I/127I de la zona más al noroeste de la costa de

Suecia (Smögen+Utsira) tiene un comportamiento similar al de las emisiones de Sellafield y

La Hague, lo cual significa que está muy influenciado por dichas emisiones. Por otro lado,

se observa cómo el cociente relativo a la zona 24 (Ländon+Bornholm) permanece práctica-

mente constante a lo largo de los años, lo cual nos indica que no está influenciado por dichas

emisiones, tal y como se demuestra en [Hou et al., 2000].
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Figura 5.22: Comparación temporal entre la evolución de las emisiones conjuntas de Sellafield y La Hague
al llegar a las zonas 39 y 31 y los cocientes 129I/127I estimados para las algas estudiadas. Los valores de 127I
se han obtenido de [Hou et al., 2000].

En la figura inferior se muestra la misma comparativa pero esta vez para la zona 31

(Torekov+Klint) teniendo en cuenta de nuevo sus correspondientes valores de tiempo de

tránsito y factor de transferencia. En este caso se observa, de nuevo, que el cociente 129I/127I

presente en las algas recogidas en estas zonas evoluciona de una forma similar a las emisiones

ĺıquidas de las plantas de reprocesamiento. Esto denota que también dicha zona está fuerte-

mente influenciada por las emisiones de Sellafield y La Hague.
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Todos estos datos indican, como se desprend́ıa de la figura (5.21), que las emisiones

ĺıquidas procedentes de las plantas de reprocesamiento de Sellafield y La Hague no penetran

en las aguas del Báltico o, al menos, no lo hacen con tanta intensidad como en las aguas del

Mar del Norte, en las que se distribuyen mediante la NAC (North Atlantic Current).

Concluimos diciendo que gracias al cociente 129I/137Cs se ha deducido el origen más

plausible de las concentraciones de 129I existentes en las algas muestreadas en el verano de

1986 en la costa del Báltico (al menos entre las posiciones 7 y 26), y éste seŕıa el accidente de

Chernobyl (129I/137Cs promedio de 1.25), mientras que entre las posiciones 1 a 7 se observa

una disminución de dicho cociente hasta valores propios de fallout debido a pruebas nucleares.

Por otra parte, el cociente 129I/127I estimado para las algas muestreadas en la costa oeste de

Suecia nos demuestra que, a medida que nos alejamos de la posición 27, más influenciada

está la presencia de 129I en las algas por las emisiones de las plantas de reprocesamiento de

Sellafield y La Hague.

Cálculo del factor de concentración (CF) para el 129I en el alga Fucus vesiculosus

Como consecuencia del estudio llevado a cabo sobre la presencia de 129I en las algas, nos

proponemos determinar experimentalmente el factor de concentración (CF) de éste en dichas

muestras. Como dijimos anteriormente, este factor relaciona la presencia de un elemento

qúımico entre un compartimento natural determinado, en este caso las algas, y el agua de

mar de la zona en la que habitan. Es diferente para cada elemento qúımico y no depende del

isótopo que estemos usando, ya que su valor está relacionado con el tamaño del radio atómi-

co del elemento (a mayor radio atómico, mayor factor de concentración) [Hou et al., 1998].

También vimos anteriormente que sus valores estaban tabulados y publicados en la literatura

y que, para el caso del yodo en un alga parda (tipo al que pertenece el Fucus vesiculosus),

su valor estimado es 10000 [IAEA, 2004]. Por tanto, y según quedó definido en la ecuación

(5.3), sólo haŕıa falta tener medidas de concentraciones de 129I en algas y en las aguas en las

que se muestrearon, recogidas en las mismas fechas.

Se da el caso de que, a la vez que se recoǵıan las algas del año 2007 de las posiciones 27 a

la 40, se tomaban muestras de agua de mar de las zonas de muestreo para medir su concen-

tración de 129I mediante espectrometŕıa de masas con aceleradores. Los resultados obtenidos

para los dos tipos de muestras se observan en la figura (5.23), en la que se comprueba que

ambas siguen, como cab́ıa esperar, la misma evolución geográfica. Hay que recordar que la

posición 40 (Saltö) es la que se encuentra más al noroeste de la costa de Suecia y que es, como

hemos visto anteriormente, una de las zonas que más sufre la influencia de las emisiones de

Sellafield y La Hague, que son transportadas hasta la zona mediante la NAC (North Atlantic

Current). Por otro lado, la 27 (Kämpinge) se encuentra justo donde se unen las aguas del

Báltico con las del Mar del Norte, en una zona en la que hay mucho menos movimiento

de aguas debido a las corrientes marinas y que, por tanto, está menos influenciada por las

emisiones de dichas plantas.
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Caṕıtulo 5. Medida de 129I en muestras medioambientales

Figura 5.23: Representación de las concentraciones de 129I en las muestras de algas (en azul) y agua de mar
(en rojo) para el año 2007. Se observa que ambas muestras tienen el mismo comportamiento geográfico.

Para comprobar el valor del factor de concentración sólo habrá que representar las con-

centraciones de 129I en las muestras de agua frente a las de las algas, de modo que la pendiente

de la recta será dicho factor. Esta representación se muestra en la figura (5.24), en la que se

comprueba que CF=(10275±184), siendo éste un resultado que se ajusta bastante bien al

de 10000 publicado en [IAEA, 2004].

Figura 5.24: Representación de la concentración de 129I en el agua de mar frente a la de las algas. La pendiente
de la recta de regresión nos determina el valor del factor de concentración de dicho radionúclido entre estos
dos compartimentos naturales.
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Actualmente está en preparación una publicación que englobará todos los datos y conclu-

siones obtenidos en este trabajo acerca del origen y comportamiento del 129I en estas algas

y que será publicado en la conferencia 11 th International Symposium on Environmental

Radiochemical Analysis (Chester, UK).

5.4. Medida de 129I en un perfil de turba procedente de

Suecia

La turba es un material orgánico formado por una masa en la que aún se aprecian los

componentes vegetales que la originaron. Su formación constituye la primera etapa del pro-

ceso por el que la vegetación se transforma en carbón mineral y se produce como resultado de

la putrefacción y carbonificación parcial de la vegetación en el agua ácida de pantanos, maris-

mas y humedales. El hecho de que se encuentren saturadas de agua aumenta la movilidad

de ciertos radinúclidos que son solubles, como por ejemplo el 137Cs [Kudelsky et al., 1996]

y el 129I [Biester et al., 2005]. Las turbas tienen una gran capacidad para retener el yodo

atmosférico convirtiéndolo en compuestos de yodo orgánico, especialmente yoduro de metilo

(CH3I), tal y como queda demostrado en [Keppler et al., 2004].

La formación de una turbera (humedal ácido en el cual se ha acumulado materia orgánica

en forma de turba) es relativamente lenta como consecuencia de una escasa actividad mi-

crobiana provocada bien por la acidez del agua o por la baja concentración de ox́ıgeno y su

ritmo de crecimiento se ha estimado entre 0.08-0.45 cm·a – 1 [Gallagher et al., 2001].

En este trabajo se ha medido la concentración de 129I de 36 muestras de turba que con-

forman un perfil de 24.5 cm de profundidad que fue recogido durante el año 2004 en la costa

suroeste de Suecia. En el momento del muestreo fue dividido en capas de 0.5 cm de espesor

hasta llegar a los 11.5 cm de profundidad (las 23 primeras muestras) y en capas de 1 cm

de espesor las restantes (muestras de la 24 a la 36), hasta completar los 24.5 cm de profun-

didad. Se le ha medido la concentración de otros radionúclidos (137Cs, 239+240Pu y 210Pb)

para intentar lleva a cabo su datación, pero ésta no ha sido posible [Holm, comunicación

personal]. Debido a esta imposibilidad y al comportamiento móvil del yodo en las turbas,

lo que haremos en esta parte del trabajo será únicamente mostrar los resultados obtenidos

para las concentraciones, tanto de 129I como de 137Cs, e intentar explicar no el origen de los

mismos, sino su curva de distribución a lo largo del perfil.

5.4.1. Resultados

En la figura (5.25) representamos los resultados obtenidos para las concentraciones de
129I, en at./g, en el perfil de turba de Suecia y el cociente 129I/137Cs atómico. Los valores de

las concentraciones de 137Cs proceden de una comunicación personal del profesor Elis Holm.

Los valores numéricos de las concentraciones de 129I se muestran en la tabla (5.10).

El rango de valores encontrados para la concentración de 129I va desde (0.83±0.10)×109
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Caṕıtulo 5. Medida de 129I en muestras medioambientales

at./g en la capa 15.5-16.5 cm hasta (12.21±0.97)×109 at./g en la capa 0.5-1 cm. Si con-

vertimos estos valores en actividad espećıfica, ésta va desde (1.17±0.13) hasta (17.10±1.36)

µBq/g, valores que siguen estando cercanos a los ĺımites de detección de las técnicas ra-

diométricas, tal y como se mostraba en la tabla (5.2).

Figura 5.25: Resultados obtenidos por AMS para las concentraciones de 129I (en at./g) y valores del cociente
129I/137Cs atómico en el perfil de turba estudiado.

Capa Concentración 129I Capa Concentración 129I
(cm) (×109 at./g) (cm) (×109 at./g)
0-0.5 2.02±0.29 9-9.5 2.10±0.19
0.5-1 12.21±0.97 9.5-10 3.80±0.27
1-1.5 4.73±0.37 10-10.5 4.34±0.32
1.5-2 2.96±0.27 10.5-11 2.90±0.20
2-2.5 4.70±0.37 11-11.5 2.99±0.21
2.5-3 3.95±0.32 11.5-12.5 2.60±0.18
3-3.5 3.62±0.28 12.5-13.5 1.79±0.20
3.5-4 3.36±0.26 13.5-14.5 1.50±0.17
4-4.5 5.04±0.40 14.5-15.5 2.41±0.28
4.5-5 5.89±0.39 15.5-16.5 0.83±0.10
5-5.5 5.33±0.47 16.5-17.5 0.98±0.12
5.5-6 3.96±0.31 17.5-18.5 1.89±0.22
6-6.5 2.36±0.18 18.5-19.5 3.07±0.30
6.5-7 2.06±0.17 19.5-20.5 4.58±0.25
7-7.5 1.54±0.13 20.5-21.5 4.26±0.29
7.5-8 2.93±0.33 21.5-22.5 3.53±0.16
8-8.5 1.42±0.11 22.5-23.5 4.15±0.27
8.5-9 2.42±0.21 23.5-24.5 3.22±0.21

Tabla 5.10: Concentraciones de 129I (en at./g) en el perfil de turba procedente de Suecia.

No hemos encontrado literatura referente a medidas de la concentración de 129I en este

tipo de muestras medioambientales lo cual nos hace pensar que, además de que el 129I es
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dif́ıcil de medir a niveles ambientales, este tipo de muestras no sean buenos bioindicadores de

la contaminación atmosférica provocada por este radionúclido. De hecho, aunque los valores

del cociente 129I/137Cs mostrados en la figura (5.25) hablan de una influencia de las emisiones

de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear (en todas las capas del perfil se

superan los valores de este cociente esperados tanto para fallout atmosférico procedente de

pruebas nucleares como para el debido al accidente de Chernobyl), lo cierto es que no existe

correlación alguna entre las concentraciones de estos radionúclidos, lo que seŕıa una señal de

que la presencia de ambos en el perfil tendŕıa el mismo origen.

Este hecho, unido a la imposibilidad de datar el perfil mediante la medida de la con-

centración de otros radionúclidos que śı se fijan a las distintas capas del mismo (como el

caso del 239+240Pu y el 210Pb) hacen muy complicado extraer conclusiones acerca del origen

de un radionúclido tan móvil como es el 129I. Es por ello que sólo intentaremos explicar el

porqué de esta distribución de concentraciones.

Según [Maillant et al., 2007] la absorción de yodo por la turba es mayor en las capas ex-

ternas que en las internas, y esto es debido a las condiciones anaeróbicas/aeróbicas (falta

de ox́ıgeno/presencia de ox́ıgeno) que se dan en cada una de ellas en función de la profundi-

dad a la que se encuentre. Las capas superficiales y las capas internas tienen caracteŕısticas

acuáticas distintas: las superficiales se pueden considerar ambientes aeróbicos/anaeróbicos ya

que el nivel del agua cambia frecuentemente, mientras que las capas internas están continua-

mente saturadas de agua, por lo que son ambientes anaeróbicos. En [Ashworth et al., 2003] se

demuestra para distintos tipos de muestras medioambientales (sedimentos lacustres y suelos)

que el yodo se asocia a la fase sólida en menor proporción en ambientes anaeróbicos que en

ambientes aeróbicos. También se demuestra que el desplazamiento vertical del yodo termina

en las zonas anaeróbicas/aeróbicas, donde se acumula.

Los distintos ambientes acuáticos antes mencionados pueden influir en la actividad mi-

crobiana y en las reacciones qúımicas que involucran al yodo, que se encuentra en forma

aniónica soluble en agua (I – o IO –
3 ). En las capas que están saturadas de agua existe muy

poca actividad microbiana por lo que el yodo permanece como una especie soluble, mientras

que en las capas externas (ambientes anaeróbicos/aeróbicos en función del nivel del agua)

existe una mayor actividad microbiana y se producen reacciones qúımicas que favorecen la

formación de compuestos orgánicos halogenados (como el CH3I) que son incorporados a la

fase sólida.

Todo lo expuesto hasta ahora explicaŕıa el hecho de que las concentraciones de 129I

encontradas en las capas externas fueran mayores a las de las capas internas, aunque debido

a la movilidad del mismo dentro del perfil debeŕıamos tener más datos y conocimientos acerca

de bioloǵıa vegetal para llevar a cabo un estudio más exhaustivo. Los datos y conclusiones

obtenidos en el estudio de las concentraciones de 129I presentes en este perfil de turbas han

sido presentados en el VI International Symposium on Nuclear & Related Techniques (Cuba,

2009).
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Caṕıtulo 6

Resumen y conclusiones

De modo general, podemos decir que con la realización de este trabajo se ha conseguido

un importante avance en la detección de 129I mediante AMS. Estas mejoras se han producido

en tres aspectos diferentes. En primer lugar f́ısico, con la puesta a punto del nuevo sistema

compacto de AMS del CNA, el primero multielemental fabricado por HVEE y la única

instalación de AMS en España para la medida de 129I. En segundo lugar se han producido

avances desde el punto de vista radioqúımico, poniendo a punto un método de preparación

de muestras que introduce mejoras respecto al que se veńıa utilizando en este grupo de

investigación. Por último, se han aportado nuevos datos acerca de la presencia de 129I en el

medioambiente. A partir del análisis de la presencia de 129I en ĺıquenes, algas y turbas se

han podido extraer algunas conclusiones acerca del origen y comportamiento ambiental de

este radionúclido. Todas estas aportaciones, metodológicas y medioambientales, se resumen

en los apartados siguientes.

Óptica iónica

Siguiendo los pasos comenzados en [Chamizo Calvo, 2009], se ha creado una aplicación

programada en lenguaje MATLAB que simula el comportamiento de un haz de part́ıculas

a su paso por los distintos elementos que conforman el sistema de AMS del CNA. A esta

aplicación se le han implementado las matrices de transferencia óptica en su versión 4×4

(aproximación a primer orden) de cada uno de dichos elementos, hecho que le confiere a la

misma un carácter general, pudiendo simular el comportamiento de cualquier radionúclido

que pudiera resultar de interés.

Con dicha aplicación se ha confirmado el comportamiento óptico del sistema SARA para

la medida de 129I, gracias a dos componentes fundamentales: la lente Q-Snout y el triplete de

cuadrupolos electrostáticos (lente Q-Pole). Para la primera se ha confirmado que la relación

entre la suma de los voltajes de extracción de la fuente de iones y el que se le aplica a esta

lente, y el voltaje del terminal de aceleración debe ser de un 8.25 % para que se produzca la

óptima focalización del haz en el centro del canal del stripper. En el caso de la segunda se ha

demostrado mediante simulaciones que esta lente permite focalizar el haz en la ventana del

detector independientemente del estado de carga elegido a la salida del tubo de aceleración

de alta enerǵıa.
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Las matrices de transferencia obtenidas en el estudio de la óptica mediante MATLAB

se han utilizado en conjunción con la aplicación S 3M (SRIM Supporting Software Module)

para simular haces de part́ıculas con caracteŕısticas reales a fin de comparar los resulta-

dos obtenidos previamente con MATLAB, encontrando que dichos resultados concuerdan

bastante bien con los obtenidos con S 3M. Mediante esta aplicación también se ha simula-

do la respuesta del detector, obteniendo diagramas bidimensionales ∆E-Eres similares a los

proporcionados por el software del sistema SARA durante la medida de una muestra real.

Puesta a punto del sistema SARA para la medida de 129I

En este sentido se han realizado varios experimentos con el fin de determinar las condi-

ciones óptimas de funcionamiento para llevar a cabo las medidas de 129I en el sistema de

AMS del CNA. En primer lugar se estimó el tamaño real del haz en la posiciones imagen

de los deflectores magnéticos de baja y de alta enerǵıa, y en la del deflector electrostático,

encontrando que dicho tamaño es muy similar al obtenido con las simulaciones de MATLAB

y S 3M. Este conocimiento permite establecer el tamaño óptimo de las aberturas que se en-

cuentran distribuidas por el sistema de medida.

Se han calculado los valores óptimos de transmisión en el acelerador para los estados de

carga 3+ y 4+ en la zona de alta enerǵıa (los más probables con un voltaje de terminal

de 1 MV), siendo de un 10 % para el caso del 3+ y de un 4 % para el 4+, ambos a una

presión óptima de stripper de 6×10−3 mbar. Estos valores de transimión son muy similares

a los teóricos mostrados en [Ryding et al., 1969] para iones de yodo a distintas enerǵıas im-

pactando sobre un stripper de argón.

Se ha realizado un estudio de las posibles fuentes de fondo asociadas a cada estado de

carga, llegando a la conclusión de que, a priori, ninguna pod́ıa ser descartada de antemano.

En este sentido se han medido muestras blanco para comprobar el nivel de fondo del sistema,

obteniéndose un valor del cociente 129I/127I de 3×10−13, nivel comparable con otros publi-

cados en la literatura para sistemas de AMS operando a enerǵıas y estados de carga mayores.

Para concluir este apartado se ha simulado, de nuevo mediante una aplicación MATLAB

programada a tal efecto, la respuesta del detector del sistema SARA si tuviera acoplado

un detector TOF (Time Of Flight, tiempo de vuelo) a la cámara de ionización con la que

cuenta. Estas simulaciones pueden servir como paso previo para un futuro acople de dicho

elemento al sistema de detección de SARA.

Métodos radioqúımicos

Se ha desarrollado un método radioqúımico para la extracción y purificación de 129I de

muestras sólidas consistente en la utilización de un microondas funcionando a alta presión,

con el que se ha conseguido reducir la duración del ataque qúımico a 1 hora, en comparación

con las 6 horas que duraba el método tradicionalmente usado en el grupo de investigación.

Otras ventajas del nuevo método son la disminución de la cantidad de muestra necesaria y

su limpieza ya que, al llevarse a cabo en un entorno limpio, se evita la contaminación de
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cruce de las muestras.

Respecto a la extracción del yodo de las muestras sólidas, se ha calculado el coeficiente

de reparto del cloroformo para dicho elemento y se ha estimado en 254, valor que hace que

con una extracción triple nos aseguremos que el rendimiento será del 100 %. El valor de este

rendimiento de extracción se ha verificado en un experimento previo en paralelo mediante

XRF (Fluorescencia de Rayos X) que se llevó a cabo en el laboratorio de XRF del Centro

Nacional de Aceleradores.

El rendimiento qúımico del proceso completo (digestión+extracción) se ha estimado en-

tre un 85 % y un 92 % mediante ICP-MS, midiendo con esta técnica la concentración de

yodo estable en nueve materiales de referencia (cuatro orgánicos y cinco inorgánicos). Este

rendimiento obtenido para el 127I se hace extensivo al 129I ya que se asume que ambos están

en equilibrio en las distintas muestras y su comportamiento qúımico es similar.

El método radioqúımico ha sido validado para AMS con SARA mediante la medida de

muestras de referencia de la IAEA (375 y 414) y de muestras medidas en anteriores ejercicios

de intercomparación.

Aplicaciones medioambientales

En el caṕıtulo dedicado a las aplicaciones medioambientales se ha medido la concen-

tración de 129I en tres tipos de muestras naturales: ĺıquenes, algas y turbas. Los valores

hallados han servido tanto para estimar el origen y comportamiento de este radionúclido

en dichos compartimentos, como para mostrar la capacidad del mismo para trazar procesos

naturales, tales como corrientes marinas.

En primer lugar se midió la concentración de 129I en 57 ĺıquenes de la familia Cladonia

Alpestris procedentes del lago Rogen (situado en el centro de Suecia) recogidos entre 1961

y 1998. La actividad máxima encontrada ha sido de (2.08±0.12) µBq/g, valor que está por

debajo o muy cercano a los ĺımites de detección de las técnicas radiométricas. Desde el punto

de vista de la absorción del 129I por parte del liquen, se ha observado que éste queda retenido

en mayor proporción en la capa más interna. Mediante el estudio de los cocientes 129I/137Cs y
237Np/129I se ha estimado el origen más probable de las concentraciones de 129I encontradas

en los ĺıquenes: en las muestras recogidas entre 1960 y 1975, éste seŕıa el fallout atmosférico

debido a las pruebas nucleares llevadas a cabo en el hemisferio Norte. Para las muestras

recogidas entre 1987 y 1990 seŕıa la emisión debida al accidente de Chernobyl y, por último,

en las muestras recogidas entre 1990 y 1998, este origen seŕıan las emisiones de las plantas

de reprocesamiento de combustible nuclear de Sellafield y La Hague.

Posteriormente se midió la concentración de 129I en 93 algas de la familia Fucus Vesicu-

losus recogidas en toda la costa de Suecia entre los años 1986 y 2007. En este caso las

concentraciones de 129I encontradas mostraron una gran variabilidad dependiendo tanto del

año como de la situación geográfica de la zona de recogida. La discusión de los resultados
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obtenidos se hizo estudiando separadamente los impactos tanto del accidente de Chernobyl

como de las emisiones de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear sobre las

costas de Suecia. Con respecto al accidente de Chernobyl se ha encontrado, usando para ello

el cociente 129I/137Cs, que su efecto se hace más evidente cuanto más al este está recogida

la muestra de interés (perteneciente al año 1986). Por otra parte, y respecto al impacto de

las emisiones de Sellafield y La Hague, se ha demostrado una correlación temporal entre

estas emisiones y las concentraciones de 129I encontradas en las algas medidas, tanto más

fuerte cuanto más al oeste fueron recogidas estas algas. Esta dependencia geográfica es debi-

da a que, cuanto más al este están recogidas las algas, menos influencia tienen las corrientes

marinas que transportan los residuos emitidos por Sellafield y La Hague sobre la zona de

muestreo. Por último, y para concuir con este tipo de muestras, se ha estimado el valor del

factor de concentración para el 129I sobre estas algas , siendo de (10275±184), valor que

está en muy buen acuerdo con el publicado en [IAEA, 2004].

Por último se midió la concentración de 129I en 36 muestras de turba que conforman

un perfil de 24.5 cm de profundidad. La actividad máxima encontrada se corresponde con

la profundidad (0.5-1) cm y fue de (17.10±1.36) µBq/g valor que, al igual que ocurŕıa en el

caso de los ĺıquenes, está muy cercano a los ĺımites de detección de las técnicas radiométri-

cas. La distribución del 129I encontrada dentro del perfil de la turba se corresponde con una

concentración máxima cerca de la superficie y con una gran movilidad en el resto de las

capas, movilidad que dependerá de la cantidad de agua que exista en cada una de ellas.

Esta gran movilidad, unida a la imposibilidad de datar el perfil mediante el estudio de las

concentraciones de otros radionúclidos, hace que se pueda concluir diciendo que, a diferencia

de lo que ocurre con los ĺıquenes y las algas, las turbas no pueden considerarse un sistema

apto para obtener información relevante sobre el origen del 129I presente en las mismas y los

mecanismos de transporte desde las distintas fuentes hasta ellas.

Fluorescencia de Rayos X (XRF)

En el Anexo A se muestra el experimento paralelo de XRF que se llevó a cabo durante

la realización de esta tesis doctoral y que sirvió para hallar el rendimiento de extracción

del yodo en CHCl3, punto de partida para la obtención del rendimiento del procedimiento

qúımico mostrado en el Caṕıtulo 4. En dicho experimento se caracterizó la respuesta del

detector ante la presencia de una concentración creciente de yodo midiendo nueve muestras de

concentración conocida y una muestra blanco. Gracias a dicha caracterización se halló la zona

de comportamiento lineal del detector que posteriormente sirvió para calcular el rendimiento

de extracción del CHCl3, (95.8±2.3) %, midiendo seis muestras tratadas qúımicamente y con

una concentración de yodo conocida.
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Anexo A

Estudio del rendimiento de extracción
del CHCl3 mediante XRF

Como comentamos en la sección del Caṕıtulo 4 en la que se explicaba la extracción de

yodo de las muestras mediante un compuesto orgánico, el rendimiento de dicha extracción

se estimó mediante un experimento de Fluorescencia de Rayos X que se llevó a cabo en

el laboratorio de XRF del Centro Nacional de Aceleradores. Aunque la expresión (4.5) nos

pronosticaba que con una triple extracción con volúmenes V1=V2=12 ml nos asegurábamos

que la fracción de yodo extráıda de la muestra era prácticamente del 100 %, nos pareció in-

teresante llevar a cabo dicho experimento porque existen en la literatura trabajos en los que

se usa esta técnica para la cuantificación de yodo en el rango de varios miligramos, sobre

todo en tiroides [Milakovic et al., 2006], [Zaichick et al., 1997].

A continuación mostraremos una pequeña introducción teórica de la técnica aśı como del

montaje experimental que existe en el laboratorio de XRF del CNA, todo ello sin ánimo de ex-

tendermos más de lo necesario. Para más detalles, consultar el trabajo [Moreno Suárez, 2009].

Posteriormente explicaremos cómo se cuantifican los espectros de las muestras objeto de es-

tudio y, por último, mostraremos los resultados obtenidos en la estimación del rendimiento

de extracción del procedimiento radioqúımico propuesto en esta tesis.

A.1. Fluorescencia de Rayos X (XRF)

La Fluorescencia de Rayos X (del inglés, X-Ray Fluorescence: XRF) es una técnica de

análisis no destructiva basada en la detección de los rayos X caracteŕısticos que emiten los

átomos de una muestra al ser bombardeados por una radiación electromagnética (rayos gam-

ma o rayos X). Empleando una fuente emisora de rayos gamma (fuente radiactiva) o de rayos

X (tubo de rayos X), se excitan los átomos de la muestra que se desea analizar y, como conse-

cuencia, los electrones de las capas internas son eyectados del átomo. Cuando los electrones

pasan de un nivel superior de enerǵıa a uno inferior, liberan esta diferencia de enerǵıa como

radiación (rayos X). Estos rayos X caracteŕısticos emitidos por los átomos permiten conocer

la composición de la muestra ya que su enerǵıa depende del tipo de átomo (elemento) y

de los saltos energéticos entre capas atómicas. Algunas de sus principales caracteŕısticas se

muestran a continuación:
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Carácter multi-elemental ya que, en principio, pueden ser detectados simultáneamente

desde Z=12 (Mg) hasta Z=92 (U).

Alta sensibilidad, que la convierte en una técnica apropiada para buscar elementos

traza con ĺımites de detección de hasta 20 ppm (dependiendo de las condiciones experi-

mentales y de la presencia de elementos mayoritarios).

Posibilidad de analizar pequeñas cantidades de materia (1 mg o menos).

Velocidad de análisis, entre 1 y 10 minutos por análisis. No obstante, debido a la

fuente de excitación y a la propia muestra, a veces se emplean tiempos de adquisición

superiores para obtener una estad́ıstica aceptable.

No requiere preparación de muestras. En principio, cualquier muestra de casi cualquier

tamaño puede ser analizada.

Permite análisis in situ ya que los equipos son transportables, especialmente en el caso

de que la fuente de excitación sea un tubo de rayos X.

No necesita vaćıo.

La principal desventaja es que es una técnica superficial. Las radiaciones electromagnéticas

que suelen emplearse para excitar presentan una enerǵıa comprendida entre 6 y 120 keV, lo

que supone una penetración de sólo algunas decenas de micras en la mayoŕıa de los mate-

riales sólidos.

Los detectores t́ıpicos usados para la detección de rayos X son los de semiconductor de

enerǵıa dispersiva, siendo los más utilizados los de silicio dopado con litio, Si(Li), y los de

germanio de baja enerǵıa, LEGe (Low Energy Germanium). Aunque cada d́ıa son más usados

los detectores de deriva de silicio (SDD: Silicon Drift Detector).

A.2. Montaje experimental

El dispositivo de XRF que existe en el laboratorio del CNA está constituido por una

fuente radiactiva, un detector semiconductor de deriva de silicio (SDD) con su cadena elec-

trónica convencional y el correspondiente sistema de adquisición de datos, y un PC con el

software adecuado. La fuente y el detector se muestran en la figura (A.1).

La fuente radiactiva empleada ha sido una fuente anular de 241Am. Su actividad en

febrero de 1982 era de 100 mCi por lo que cuando se realizaron las medidas (febrero y

marzo de 2009) su actividad era de 95.76 mCi. El diámetro de su corona es de 2 cm y se

coloca en un soporte que consta de diferentes piezas que actúan como blindaje y colimadores.

Dicho soporte se acopla en el tubo del detector, que tiene 20 cm de longitud. El detector

usado es de silicio tipo SDD de la marca KETEK con una ventana de entrada de Be de 8

µm de espesor, por lo que los rayos X de enerǵıas inferiores a 1 keV no son detectados. Su
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colimador es de Zr, por lo que todos los espectros presentan los picos correspondientes a las

ĺıneas Kα y Kβ de dicho elemento. Su ganancia de amplificación, fijada por el fabricante,

hace que el ĺımite máximo de detección ronde los 30 keV. Su resolución nominal es de 136.6

eV para los rayos Kα del Mn. El detector lleva integrados el pre-amplificador, el procesador

de pulsos, un controlador de temperatura y un suministrador de enerǵıa interno.

La salida del procesador se env́ıa al correspondiente sistema de adquisición AXAS (Analog

X-ray Acquisition System) con un adaptador multicanal (MCA). El AXAS/MCA es un

sistema de adquisición de datos que incluye un ADC (Analog to Digital Converter) y un

analizador multicanal compatible con un ordenador personal.

Figura A.1: Montaje experimental existente en el laboratorio de XRF del CNA [Moreno Suárez, 2009].

A.3. Caracterización de la respuesta del detector

Cuando se realiza el análisis cuantitativo de un espectro obtenido mediante XRF se

espera, al menos en cierto rango, que exista una relación lineal entre el área neta del pico

del rayo X caracteŕıstico del elemento de interés y su concentración en la muestra a estudiar

[Van Grieken, 1993]. Esta relación es de la forma:

Ni = M× t×Wi (A.1)

donde Ni y Wi son, respectivamente, el área neta del pico del rayo X caracteŕıstico del ele-

mento qúımico i y su concentración en la muestra objeto de estudio, y t es el tiempo de

medida de la muestra. La constante M engloba parámetros f́ısicos e instrumentales, como

por ejemplo la constante de calibración del detector, su eficiencia, parámetros fundamentales

(sección eficaz de ionización, campos de fluorescencia), etc.

La cuantificación de los espectros obtenidos mediante XRF se llevó a cabo con un software

que provee la IAEA llamado WinQXAS (Windows Quantitative X-ray Analysis System) que

nos permite obtener el área del pico de los rayos X caracteŕısticos del yodo que, debido a
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la f́ısica del montaje experimental que existe en el CNA, fue el rayo X que se produce en la

transición Kα (E=28.508 keV). En la figura (A.2) se muestra el espectro obtenido para una

muestra con una concentración de yodo de 300 mg.

Figura A.2: Espectro obtenido mediante XRF y cuantificado con WinQXAS. La información contenida en el
recuadro adjunto hace referencia al área neta del pico del rayo X correspondiente a la transición Kα del yodo
y se corresponde con el área sombreada. También se observan los picos del Zr, debidos a que el colimador
esta fabricado en este material.

Para caracterizar la respuesta del detector ante la presencia de yodo se prepararon mues-

tras con concentraciones crecientes de este elemento (entre 25 y 1000 mg), usando para ello

yoduro de potasio (Merck. Suprapur Kaliumiodid Potassium Iodide, 99.995 %). El método

de preparación consistió en prensar pastillas circulares de 25 mm de diámetro, usando para

ello la herramienta que se muestra en la figura (A.3), compuestas por una primera capa de

ácido bórico (que les da consistencia para poder cogerlas con las pinzas) y, sobre ésta, una

capa de yoduro de potasio con la cantidad de yodo deseada.

Figura A.3: Herramienta de prensado usada para la preparación de las muestras.

Una vez las muestras estuvieron preparadas se realizaron medidas de 30 minutos en el

laboratorio de XRF del CNA obteniendo sus correspondientes espectros, algunos de los cuales
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se muestran en la figura (A.4). A dichos espectros se les cuantificó la concentración total de

yodo mediante el software WinQXAS y se obtuvo la curva de caracterización del detector

mostrada en la figura (A.5). En ella se observa que existe una zona (hasta, aproximadamente,

una concentración de 200 mg de yodo) en la que el comportamiento es lineal: un aumento en

la concentración implica un aumento en el área neta del pico del rayo X caracteŕıstico. Pasada

dicha concentración se empieza a producir la saturación del detector, debida posiblemente a

la lenta respuesta de la cadena eléctronica.

Figura A.4: Espectros experimentales obtenidos para caracterizar la señal del detector ante la presencia de
yodo en la muestra. La ĺınea vertical se correponde con la enerǵıa de la transición Kα (28.508 keV). Se
observa que a mayor concentración, mayor es el área del pico del rayo X caracteŕıstico.

Figura A.5: Respuesta del detector ante la presencia de yodo en la muestra. A una zona lineal le sigue otra
en la que se observa la saturación del mismo.

Esto significa que para determinar el rendimiento de la extracción qúımica del yodo me-

diante un compuesto orgánico sólo tendŕıamos que simular muestras con una concentración
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conocida del mismo (dentro del rango en el que la respuesta del detector es lineal), aplicar-

les el proceso qúımico de extracción explicado en el Caṕıtulo 4 y, por último, preparar con

ellas pastillas que pudieran ser medidas por XRF. Y decimos simular porque sólo vamos a

determinar el rendimiento de la extracción con compuesto orgánico, no la de todo el proceso

qúımico (incluida la digestión por microondas).

Para llevar a cabo el experimento se prepararon seis muestras compuestas por 10 ml

de HNO3 y 3 ml de solución portador (con concentración 10.60 mgI – /ml) para simular la

matriz del microondas. La extracción triple se realizó con un volumen de 13 ml de CHCl3
y 10 ml de NaHSO3 0.1M. Según la ecuación (4.5), con dichos volúmenes y después de 3

extracciones, permaneceŕıa en la fase acuosa un 6.03×10−6 % del yodo inicial. El volumen y

la molaridad del NaHSO3 se ajustaron estequiométricamente para reducir a yoduro todos los

moles de yodo presentes en el CHCl3. Después de la extracción se llevó a cabo la eliminación

de sulfatos y sulfitos y se precipitó el yodo en dos formas qúımicas distintas: AgI (mediante

la adición de AgNO3) y KI (mediante la adición de KOH). Por último, con este precipitado

se preparon pastillas como la que se mostraba en la figura (A.3) para ser medidas por XRF.

Con la cantidad de disolución portadora añadida a cada muestra (3 ml con concen-

tración 10.60 mgI – /ml), todas ellas debeŕıan haber tenido una masa equivalente de yodo de

(31.80±1.32) mg. Una vez cuantificados todos los espectros se obtuvieron las áreas para los

picos del yodo que se muestran en la tabla (A.1). Teniendo en cuenta que, como demostramos

previamente, existe un rango de concentraciones de este elemento qúımico en el que dicha

área es proporcional a su concentración, bastaŕıa con aplicar esta relación de linealidad

(Area=4186.26×Myodo+24354.03) para estimar la masa real de yodo que se correspondeŕıa

con cada una de las áreas cuantificadas. De esta forma, el rendimiento de la extracción se

definiŕıa como el porcentaje de masa estimado respecto del inicial que conteńıan las distintas

muestras.

Muestra Área Myodo Rendimiento

(XRF) (mg) ( %)
KI1 154538±611 31.10±0.15 97.8±1.1
KI2 154707±700 31.14±0.17 97.9±1.1
KI3 151848±742 30.46±0.18 95.8±1.1
AgI1 151639±859 30.41±0.21 95.6±1.2
AgI2 146119±931 29.09±0.22 91.5±1.2
AgI3 152199±524 30.54±0.13 96.0±1.0

Promedio: 95.8±2.3

Tabla A.1: De izquierda a derecha: áreas de los picos del yodo cuantificadas con WinQXAS, masas de yodo
estimadas usando la condición de linealidad y rendimiento qúımico de la extracción con compuesto orgánico.

Tal y como se observa en la tabla (A.1) se puede concluir diciendo que, efectivamente

y como predećıa la teoŕıa, el rendimiento que se obtiene al extraer el yodo de una muestra

mediante un compuesto orgánico como es el cloroformo es de prácticamente el 100 % debido

al alto coeficiente de reparto que tiene para dicho elemento qúımico (K=254).
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no destructivo de monedas romanas de Ilipa
(II-I a. C.) Trabajo de Investigación de Tercer
Ciclo, Universidad de Sevilla, 2009.

[Mous et al., 1992] Mous D. J. W., Koudijs R.,
Dubbelman P. & Van Oosterhout H. A. P. The
HVEE Tandetron line: new developments and
design considerations. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research, B62, 421-424,
1992.

[NCRP, 2007] Natural Resources Defence Council
(http://www.nrdc.org/nuclear/nudb)

[NEA, 2002] Chernobyl: Ten Years On. Assessment
of Radiological and Health Impacts, Radiation
Protection, 2002.

[Nifontova, 2006] Nifontova M. G. Long-Term Dy-
namics of Technogenic Radionuclide Concen-
tration in Moss-Lichen Cover. Russian Journal
of Ecology, Vol. 37, 247-250, 2006.

[Norman et al., 1997] Norman B. R. & Mackey E.
A. Concentration of iodine determined by pre-
irradiation combustion and neutron activation

156



REFERENCIAS

analysis in powered grass as a function of
particle size. Science of the Total Environment,
205, 151-158, 1997.

[Osterc et al., 2008] Osterc A. & Stibilj V. 127I and
129I/127I isotopic ratio in marine alga Fucus vir-
soides from the Adriatic Sea. Journal of Envi-
ronmental Radioactivity 99, 757-765, 2008.

[Papastefanou et al., 1989] Papastefanou C.,
Manolopoulou M. & Sawidis T. Lichen
and mosses: biological monitors of radiactive
fallout from the Chernobyl Reactor accident.
Journal of Environmental Radioactivity, B9,
199-207, 1989.

[Paul et al., 1987] Paul M., Fink D., Hollos G.,
Kaufman S. A., Kutschera W. & Margaritz
M. Measurements of 129I concentrations in
the environment after the Chernobyl reactor
accident. Nuclear Instruments and Methods in
Physics Research, B29, 341-345, 1987.

[Pavlovic et al., 2007] Pavlovic M. & Straśık I. Sup-
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