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1. INTRODUCCION
1.1. Las arenas negras en el mundo

El término “arenas negras” hace referencia a los minerales pesados que pueden ser
encontrados en depodsitos denominados Placer; estas arenas pueden ser generadas y
concentradas por la accion de agentes naturales como corrientes de agua, y accion de las
olas y el viento a lo largo de la playa, asi como también por procesos extractivos. Sin
importar si son de origen natural o de mineria las arenas negras son producto de
descomposicion y ruptura de rocas, seguido por concentracion por gravedad. En estos
procesos en la mayoria de los casos la composicion de la arena hace que tome color
negro o marrén oscuro, de ahi la denominacion. Debido a que se forman por desgaste de
rocas los minerales componentes de las arenas negras son en general resistentes quimica
y mecanicamente. Es entonces un yacimiento formado por la concentracion de
minerales en la arena de rios, arroyos o playas como consecuencia de su elevada
densidad (mayor que el cuarzo), minerales que deben ser al mismo tiempo resistentes a
la abrasion. Los placeres se clasifican en depositos residuales y depdsitos transportados.
En los primeros los minerales han sido mas o menos liberados por desgaste y el
depdsito posee mas o menos la misma composicion que la roca original, de esta manera
los minerales no han sido concentrados, mientras que en los segundos los minerales
generados por desgaste se han desplazado de la roca original y se han re-depositado
(generalmente por accion del agua corriente). En estos proceso de trasporte y re-
deposicion los minerales inestables se solubilizan, los minerales mas livianos viajan
mas que los méas pesados generandose depdsitos concentrados. Estos Gltimos son los
mas estudiados, debido a su importancia comercial. Los minerales que se pueden
encontrar en un depdsito de arena negra dependen del tipo de roca de la cual el deposito
proviene; las arenas negras por lo tanto en general son una mezcla de varios minerales
pero pueden consistir enteramente de uno o dos minerales. En la Tabla 1 se muestran
los principales minerales presentes en los depdsitos de arenas negras; es imposible
detallarlos todos porque cualquier mineral resistente al desgaste podria estar presente en

los depdsitos (Margineanu et al. 2014; Prater 1957).



Mineral Composicién Quimica

Magnetita Fe,0,

Hematita Fe,05

lImenita FeO.TiO,

Rutilo TiO,

Monacita (Ce, La, Nd, Th)PO,
Zircon ZrSiO,

Tabla 1: Minerales pesados presentes en la mayoria de los depésitos de arenas negras.

Los minerales cuya densidad especifica es menor a 6 g.cm™ no pueden ser concentrados
por procesos de transporte fluvial debido a que la diferencia de densidad con el
sedimento base no es lo suficientemente grande para poseer modos de transporte
diferencial en la mayoria de los regimenes hidraulicos turbulentos (de composicion base
cuarzo o feldespato cuya densidad especifica es 2.7 g.cm™). Este es el caso de los
minerales detallados en la Tabla 1, pero que si pueden ser concentrados por los sistemas

de arenas costeras (Spencer Cronan 1999).

Los depositos de costa se acumulan en las playas, las estructuras son laminares o
tubulares sub-horizontales, la acumulacion de volumenes significativos requiere de
maultiples transgresiones o accion simultanea del viento. Los depdsitos de mar adentro
se producen por acciones de las olas durante las tormentas, removiendo materiales de 80
a 120 m de profundidad (Ferrando et al. 2003).

Existen reportes de depositos de arenas negras en las costas de Australia (Roy 1999,
Reid et al. 2013), Nueva Zelanda (Bryan et al. 2007), Malasia (Sanusi et al. 2017),
Grecia (Papadopoulos et al. 2015), India (Angusamy y Rajamanickam 2006, Bernstein
et al. 2008), Egipto (Soliman et al. 2011, Abdel-Aal et al.2012), Namibia (Blanco et al
2014); Tanzania (Alvin et al. 2016), Sudafrica (Philander y Rozendall 2015), Estados
Unidos (Pardee 1934, Cook 1969, Peterson et al. 1986, Carpenter y Carpenter 1991,
Pirkel et al. 2009, McLemore et al 2016), y Brasil (Dillenburg et al. 2004), entre otros.
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1.11. Las arenas negras en el Uruguay

La existencia de depdsitos de arenas negras en el Uruguay ha sido reportada en la zona
costera del Pais, extendiéndose desde Montevideo a Chuy (Piriz Mc. Coll 1953 a, b),
con diferentes porcentajes y composicién de minerales pesados. Piriz Mac Coll ha
reportado que las zonas de mayor concentracién de minerales pesados se encuentran en
las Playas de Atlantida — zona EI Aguila - (alcanzando 58.5 %), La Floresta (alcanzando
52.4 %), Costa Azul (de 2 a 10 %) y San Luis (de 2 a 10 %) en el departamento de
Canelones, Solis (alcanzando 16.7 %), Bella Vista (alcanzando 18.4 %) y Playa Verde
(de 2 a 10 %) en el departamento de Maldonado, y finalmente La Pedrera (de 2 a 10
%), Aguas Dulces (de 2 a 10 %) y La Coronilla (de 2 a 10 %) en el departamento de

Rocha. En la Figura 1 se aprecian fotografias de arenas negras de las costas uruguayas.

Figura 1: Fotografias de depdsitos de arenas negras de las costas uruguayas

De los yacimientos antes mencionados el mas estudiado es el yacimiento Aguas Dulces
(sin ser el de mayor concentracion de minerales pesados); éste ha sido estudiado
primeramente por ANCAP en el Periodo 1955-1965 (ANCAP 1972, Mujica y Marotta
1968) y posteriormente por la Direccion Nacional de Mineria y Geologia (DINAMIGE)
del Ministerio de Industria, Energia y Mineria (MIEM) y la Facultad de Agronomia,
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UdelaR en el 2002 (Soares de Lima et al 2002, Ferrando et al. 2003). Todos los estudios
de este yacimiento fueron realizados en el padrén 1645 del Ministerio de Ganaderia
Agricultura y Pesca (MGAP) (Ferrando et al. 2003), transferido por Ley 19060 al
Instituto Nacional de Colonizacién en 2013 (Parlamento del Uruguay 2017). Segun los
primeros el yacimiento se encuentra ubicado en Aguas Dulces, Rocha, inmediato y
paralelo a la costa por 12 km, con una profundidad Util que oscila entre 2 y 12 metros y
un ancho variable entre 1 y 2 km. Los minerales pesados aparecen en el mismo en
hiladas milimétricas entre capas de granos de cuarzo y feldespato (Soares de Lima et al
2002).

El yacimiento de arenas negras de Aguas Dulces posee una concentracion de minerales
pesados del 2,5 % en peso, alcanzando 3 millones de toneladas en un volumen de un
millon de metros cubicos. Los minerales pesados presentes estan constituidos por 50 %
IImenita, 20 % Magnetita, 5 % Circon, 1 % Rutilo, 1 % Monacita, 10 % Epidoto, 9 %
Granate, y 4 % Anfiboles (Bossi y Navarro 2000). La composicion quimica de las
fracciones pesadas con valor econdmico -segun lo reportado por DINAMIGE, cuya

composicion difiere levemente de los anteriores- se detalla en la Tabla 2.

Mineral % Mineral Composicion
pesado
lImenita 60.3 TiO, 50.30 %
FeO 29.10 %
Fe,03 15.20 %
MnO 1.60 %
Cr,03 0.30 %
V,05 0.20 %
Rutilo 1.17 TiO; 94 %
Circon 4.76 ZrO, +Hf 64.80 %
Monacita 0.65 Insolubles 8 %
Oxidos totales 61.10 %
ThO, 4.70 %
U3Og 0.18 %

Tabla 2: Composicion quimica de la fraccion pesada con valor econémico reportada por
DINAMIGE (Soares de Lima, et al. 2002)
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Cabe sefialar aqui que todos los estudios realizados hasta el momento refieren a la
posibilidad de prospeccion de los mismos. Segun registro del Ministerio de Industria,
Energia y Mineria existen actualmente en la zona un permiso de exploracion otorgado y

un permiso de prospeccion en tramite (DINAMIGE 2017).

Los estudios indican que la composicion promedio de minerales pesados es del 2.8 %,
encontrandose zonas de mayor concentracion alcanzando hasta el 8 %, con tendencia a
encontrar los niveles mas ricos en las fracciones superiores del deposito. También se
observa tendencia a un aumento de concentracion hacia la zona continental (L. Ferrando
et al. 2003).

El origen del yacimiento se considera que estd determinado por los depdsitos litorales
del Océano Atlantico en un momento indeterminado entre 130000 y 5000 afios atras.
Los distintos pulsos de ingreso y regresion del nivel del mar provocaron la
concentracion de los minerales densos en los depdsitos costeros. A su vez la accion del
viento sobre la superficie de los mismos provocé la eliminacion de parte de la fraccién
liviana aumentando la concentracion de los minerales pesados (Ferrando et al. 2003).
Aunque la edad del mismo difiere segin la fuente consultada, para la DINAMIGE el
depdsito se puede caracterizar como un placer costero, de edad holocénica (Soares de
Lima, etal. 2002).

1.111. Departamento de Rocha — zona de estudio

El Departamento de Rocha se ubica en la costa este del Uruguay, con costas al Océano
Atlantico, entre los 33° 09"y 34° 48" de latitud sur y los 53° 21"y los 54° 28" de longitud

oeste, ocupando un area de 10551 km?.

El clima del departamento es subtropical humedo con variaciones estacionales de
temperatura y precipitaciones. La temperatura media anual es de 16.6°C, con una
méaxima media anual de 22°C y una minima media anual de 13°C. La precipitacion
media anual es de 1227 mm con maximas en marzo y minimas en diciembre (Castafio
et al. 2011).

La poblacion del Departamento representa el 2.2 % de la poblacion del Pais, con 68000

habitantes segun el Censo de 2011, no presentando aumento entre censos -2004 al 2011-
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(INE 2017). La mayor densidad de poblacion se encuentra en los alrededores de su

capital y en la franja costera.

Desde una odptica ambiental, el departamento de Rocha presenta una riquisima
biodiversidad con gran variedad de habitats y ecosistemas acuiferos, una enorme
riqueza en flora, més de 300 especies de pajaros y mamiferos, aparte de la riqueza de
sus aguas costeras (PROBIDES 2017). Se encuentran en el diversas areas
pertenecientes al Sistema Nacional de Areas Protegidas (SNAP). Ellas son Parque
Nacional Cabo Polonio, Cerro Verde e Islas de la Coronilla, Parque Nacional de San
Miguel, Paisaje protegido Laguna de Rocha, y Area de manejo de hébitat y/o especies

Laguna Garzon (Maldonado — Rocha).

El area protegida Parque Nacional Cabo Polonio es un ecosistema costero — marino con

diversidad de ambientes naturales, que incluye playas arenosas, dunas, puntas rocosas,
bosque nativo costero, humedales, ambientes oceanicos e islas. EI componente mas
destacado segun SNAP es el sistema de dunas, las mismas superan los 20 metros de
altura, siendo una de las pocas areas de dunas mdviles. En el parque habitan varias
especies amenazadas o de distribucion restringida Melanophryniscus montevidensis
(sapito de Darwin), Physalaemus biligonigerus (rana de cuatro ojos), Acanthochelys
spixii (tortuga de canaleta) y especies migratorias como Eubalaena australis (ballena
franca austral) y Chelonia mydas (tortuga verde), entre otras. En sus islas se localiza
casi la mitad de la poblacion de lobo marino y leén marino del Uruguay (MVOTMA
2017).

El area protegida Cerro Verde e Islas de la Coronilla es un ecosistema costero-marino
con elevado grado de naturalidad y una importante variedad de ambientes que sustentan
una gran diversidad de especies. La porcion terrestre incluye lomadas y planicies
asociadas a dunas costeras, cafiadas, puntas rocosas, playas arenosas y distintos tipos de
formaciones vegetales. La porcién marina incluye un complejo de islas oceanicas. Se
destaca como héabitat de especies prioritarias para la conservacion, como Eubalaena
australis (ballena franca austral), Pontoporia blainvillei (delfin franciscana), Tursiops
truncatus (tonina), colonias de Otaria flavescens y Arctocephalus australis (lobos
marinos), entre otras. Cerro Verde es una de las principales areas de alimentacion y
desarrollo para individuos juveniles de Chelonia mydas (Tortuga Verde) (una especie
considerada en peligro a nivel mundial), provenientes de 10 distintas playas de
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anidacion del Océano Atlantico. Numerosas poblaciones de aves migratorias utilizan
estas zonas costero-marinas, entre ellas chorlos y playeros. El &rea alberga poblaciones
de varias especies globalmente amenazadas como la Xolmis dominicanus (viudita
blanca grande), y diversas especies de capuchinos. Por otra parte, la isla Verde es el
unico sitio de reproduccién conocido en Uruguay de una colonia mixta de gaviotines
(de pico amarillo, real y sudamericano) (MVOTMA 2017).

El area protegida Parque Nacional de San Miguel se encuentra en una zona donde
predominan las llanuras bajas internas y lagunares alternando con sitios de sierras
rocosas. Gran parte del area del Parque Nacional se encuentra cubierta por monte
indigena y por una vegetacion de pajonales acompafiada de un tapiz de gramineas. Se
puede apreciar en la zona una gran variedad de especies como Myrrhinium loranthoides
(palo de fierro), Fagara hiemalis y Fagara rhoifolia (tembetari), Blepharocalyx
salicifolius (arrayan), Scutia buxifolia (coronilla) y Citharexylum montevidense
(taruman) (MVOTMA 2017).

El Paisaje protegido Laguna de Rocha se encuentra en la costa atlantica del
Departamento e incluye el cuerpo de agua, lomadas, llanuras, la franja costera y parte de
la plataforma oceénica. La laguna se comunica periddicamente con el océano Atlantico
a través de un sistema de apertura y cierre de la barra arenosa, debido a la acumulacion
de agua y a la accion simultanea del viento y el oleaje del mar. Mas de 220 especies de
aves, tanto migratorias como residentes, habitan en el area. Se destacan: Rynchops
nigra (rayadores), Larus maculipennis (gaviotas de capucho café), Ardea cocoi y
Egretta sp (garzas), Tryngites subruficollis (chorlito canela), y aves rapaces como
Rostrhamus sociabili (caracolero). Es visitada por aves de lugares tan remotos como
Alaska o las Islas Malvinas. Es uno de los pocos sitios del pais donde habitan
Phoenicopterus chilensis (flamenco) y Coscoroba coscoroba (ganso blanco), una
especie amenazada. La poblacion de Cygnus melancoryphus (cisne de cuello negro) es
una de las mayores del mundo (MVOTMA 2017, Roca y Aldabe 2012).

El &rea de manejo de habitat y/o especies Laguna Garzon (Maldonado — Rocha) se ubica
en el limite entre los departamentos de Maldonado y Rocha, e integra un extenso
sistema de lagunas de la costa atlantica del Cono Sur. Gracias a su conectividad con el

Océano Atlantico, el area presenta un mosaico de ambientes singulares de elevado valor
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paisajistico y patrimonial en un espacio territorial pequefio y una gran diversidad de
fauna y flora asociada a esos ambientes (MVOTMA 2017).

En Rocha se encuentran ademas dos de los tres sitios RAMSAR que existen
actualmente en Uruguay, Laguna de Rocha —sitio RAMSAR 2236- y Bafados del Este
y Franja costera — sitio RAMSAR 290.

El sitio RAMSAR 2236 (34°38°S 54°17°0) ocupa un é4rea de 10933 ha y estd
integramente en el departamento de Rocha. Forma parte del sistema lacustre de la costa
atlantica que se caracteriza por comunicarse con el Océano Atlantico a través de un
sistema dindmico de apertura y cierre de barras arenosas. Entre los tipos de humedales
presentes en el sitio se destacan sus playas, lagunas costeras, rios y otros humedales
estacionales. Este sitio Ramsar se encuentra totalmente comprendido dentro del Area
Protegida Laguna de Rocha En la Figura 3 se muestra el sitio RAMSAR Laguna de

Rocha.
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Figura 3: Sitio RAMSAR 2236 Laguna de Rocha (RAMSAR 2017)
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El sitio RAMSAR 290 (33°48°S — 53° 50"0) cuya area es de 407408 ha esta localizado

en la regidn sureste del Uruguay sobre su costa atlantica y en algunas areas limites con

la frontera con Brasil (RAMSAR 2017). En la Figura 4 se puede apreciar el area del

mencionado sitio.

780000

Lavalieja
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Figura 4: Sitio RAMSAR 290 Bafiados del Este y Franja costera (RAMSAR 2017)
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El sitio esta constituido por un complejo de humedales vinculados a tres importantes
lagunas costeras de Uruguay: la Laguna Merin, la Laguna Negra y la Laguna de
Castillos. Gracias a la conectividad del sitio con el océano Atlantico y con los rios que
desembocan en él, se pueden encontrar diversos tipos de humedales que incluyen
lagunas salobres, lagos de agua dulce, humedales boscosos, rios y pantanos, entre otros.
Asimismo, una parte del sitio Ramsar esta compuesta por humedales artificiales como

lo son las zonas arroceras.

En la franja costera, se pueden encontrar acumulaciones de arena como ser dunas
movedizas, dunas fijadas por vegetacion y playas sujetas a la dindamica de las olas y el
viento, asi como afloramientos rocosos. En estos diferentes paisajes costeros se
encuentran balnearios como Punta del Diablo y Cabo Polonio (afloramientos rocosos) o

Barra de Valizas y Aguas Dulces (playas arenosas).

La zona sustenta un gran namero de especies de fauna y flora, muchas de las cuales se
encuentran en estado de conservacion vulnerable o son endémicas. Le sirve como
habitat, provee fuentes de alimento, zonas de reproduccion y zonas de descanso para un
total de 60 especies de peces, 33 de anfibios, 44 de reptiles, 70 de mamiferos y 247 de
aves acuaticas residentes y migratorias (RAMSAR 2017). Como ejemplo se pueden
mencionar Ozotoceros bezoarticua (venado de campo), Myocastor coypus (nutria),
Hydrochoerus hydrochaeris (carpincho), Gubernatrix cristata (cardenal amarillo), y
Calidris canutus (chorlo rojizo). Ademas el area posee una gran diversidad de flora
como ser Erythrina cristagalli (ceibos), Butia capitata (palmera de butid) y Phitolacca
dioica (ombu) (Altamirano (2001), Dugan y Diéguez (1988)).

A lo largo de toda la costa del Departamento y por supuesto en las areas protegidas y
sitios RAMSAR antes mencionados se encuentran poblaciones que hacen uso de sus
distintos recursos. Dentro de las actividades realizadas por los pobladores se pueden
destacar la pesca, la recoleccion de camarones, la ganaderia y la agricultura —
principalmente arroz (Altamirano (2001), Dugan y Dieguez (1988)). Este sitio
RAMSAR incluye las Areas protegidas Parque Nacional de San Miguel, Parque
Nacional Cabo Polonio y Cerro Verde e Islas de La Coronilla (RAMSAR 2017).

Los pobladores de la zona, principalmente los de las zonas balnearias, ademéas de

cultivar las tierras, las utilizan — en forma de barro — o utilizan a la arena misma como
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material de construccion de sus hogares. El uso de la arena de playa para construccion
no esta permitido en Uruguay pero de todas maneras es una practica comun al igual que
lo es en otras zonas balnearias de América Latina (Aquino 2010). Para la zona de Aguas
Dulces y Barra de Valizas la arena forma parte de su lugar de vida; muchos hogares
estan literalmente construidos sobre los médanos y por lo tanto sus habitantes —
principalmente los nifios — pasan su vida sobre ella, como queda registrado en libros que

relatan las costumbres de la zona (Rocha 2013).

La zona cuenta también con gran actividad turistica, principalmente en los balnearios,
esto se ve reflejado en el aumento de poblacion durante los meses de enero y febrero. La
poblacion permanente de los balnearios es de 8400 habitantes, llegando a superar los
120000 visitantes de todo el mundo durante el verano, segun informacién del Ministerio

de Turismao.

1.1V. Presencia de los radionucleidos naturales en el ambiente

El ser Humano esta expuesto a radiaciones en diversos ambitos de su vida. Las fuentes
de exposicion a las radiaciones pueden ser naturales o artificiales, siendo las primeras
responsables de 80 % de la dosis efectiva promedio mundial. La dosis efectiva debida a
las fuentes naturales equivale en promedio a 2.4 mSv anuales, encontrandose en un
rango de 1 a 13 mSv segun reporte del “United Nations Scientific Committee on the
Effects of Atomic Radiation” (UNSCEAR) (UNSCEAR 2008), y con grupos de
poblaciones cuyos valores superan los 13 mSv. Segun el mismo informe el mayor
aporte a la dosis efectiva debido a fuentes naturales se debe a la inhalacién del gas
radon, aportando en promedio 1.26 mSv anuales — lo cual representa el 52.5 % de las
fuentes naturales — encontrandose lugares que superan los 10 mSv por afio, debido
principalmente al tipo de construccion de las viviendas. En promedio la poblacion
mundial recibe 0.48 mSv anuales — representando el 20 % de la dosis efectiva debida a
fuentes naturales - por exposicion a la radiacion terrestre, con un rango tipicode 0.3 a1l
mSv anuales y reportandose lugares con dosis efectiva varias veces mayor. Estas areas
donde la exposicién a fuentes naturales exceden los valores que se puede considerar
radiacion de fondo “normal” se denominan areas de radiacion natural incrementada
(ENRA, del inglés “enhanced natural radiation area”). Los organismos de referencia en
el tema, como la UNSCEAR, no han definido valores de referencia especificos de

concentracion de actividad ni de tasa de dosis para categorizarlo; esta situacion se da
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debido a la imposibilidad de reduccion de la exposicion en zonas con elevada
concentracion de actividad de Uranio y Torio, o areas con elevados niveles de
exposicion a la radiacién cosmica, entre otros. Son ejemplos de ENRA Pocos de Caldas
y Guarapari en Brasil, Lazio, Orvieto y la region sur de la Toscana en ltalia, la regién
central de la Bohemia en Republica Checa, en todos estos casos debido a que son areas
con alta concentracién de actividad de Uranio y Torio. También se categorizan como
ENRA Ganzu, Qinghai y Tibet en China y Denver en Estados Unidos, en estos casos
debido a que son areas de elevada radiacion cosmica. A pesar de la no existencia de
limites especificos estas areas son de particular relevancia en estudios epidemioldgicos

sobre los efectos de la exposicion a bajas dosis de radiacion (UNSCEAR 2008).

Las consideraciones sobre los efectos bioldgicos de las radiaciones exceden los
objetivos de esta Tesis, y se pueden encontrar detalladamente descritas en variada
bibliografia (ATSDR 1999, Grosch y Hopwood 1979, IAEA 1997, ICRP 2007,
UNSCEAR 2016).

La dosis efectiva debida a radiacion terrestre se debe principalmente a los
radionucleidos denominados primordiales (debido a su largo periodo de
semidesintegracion (ti,)) como ser los de las series de 22U y #*2Th, el “°K — objetos de
esta tesis- y otros radionucleidos naturales en menor proporcién como ser el ®'Rb.
También aportan a la dosis efectiva anual debido a fuentes naturales la ingesta de
radionucleidos presentes en el agua o en los distintos alimentos, aportando en promedio
0.29 mSv anuales, alcanzando valores de 1 mSv segin UNSCEAR, y la radiacién
césmica, en promedio 0.39 mSv anuales alcanzando valores de 1 mSv en lugares de
gran altitud. Esta clasificacion de aporte a la dosis efectiva anual brindada por
UNSCEAR esté dada en funcion de la irradiacion externa (fuentes terrestres y cosmicas)
e interna (inhalacion e ingesta), pero en la mayoria de los casos — con diferente tipo y
grado de exposicién — se debe a los radionucleidos primordiales o a los productos de su

decaimiento.

Como se menciond anteriormente se consideran radionucleidos primordiales aquellos
radionucleidos naturales presentes en la corteza terrestre de largo periodo de
semidesintegracion y a los radionucleidos generados por el decaimiento de éstos. En la
Figura 5 se presentan las series de decaimiento del 22U (ty, =4.47 x 10 afios), *°U (ty»
=7.04 x 10® afios), y %**Th (ty»=1.41 x 10" afios), que junto con el “°K (ty, =1.34 x 10°
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afios) forman el mencionado grupo de radionucleidos primordiales (UNSCEAR 2008).
Tanto los radionucleidos primordiales como sus productos de decaimiento estan
presentes en la corteza terrestre y por lo tanto pueden migrar e incorporarse a otros
compartimentos — como ser agua, vegetales y animales — entre ellos el ser humano. La
importancia de su presencia en el ambiente depende no sélo de su concentracion de
actividad sino también de su comportamiento quimico, fisico, radioquimico y
fisiologico, razon por la cual se deben estudiar en cada compartimento, asi como se

debe estudiar también la transferencia entre los mismos.
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Debido a que en las distintas series radiactivas los radionucleidos poseen tiempos de
semidesintegracion muy diferentes, se pueden establecer equilibrios radiactivos. En el
caso de las series del %U y %**Th (objeto de este trabajo) los equilibrios que se pueden
establecer son seculares, debido a que los tiempos de semidesintegracion de los hijos
son varios ordenes de magnitud menores que los de los padres. En general se puede
considerar que se ha alcanzado el equilibrio secular cuando ha transcurrido un periodo
de tiempo igual o mayor a 7 periodos de semidesintegracion del hijo. En condiciones
de equilibrio secular la actividad del padre es igual a la actividad del hijo y ambos
decaen con el tiempo de semidesintegracion aparente del padre (Bateman 1910;
Loversand et al. 2006).

La serie del U, si bien es una serie natural, no se considerara en este estudio pues es
de menor importancia ya que la abundancia relativa del >**U en el uranio natural es del
0.73 %, mientras que la del >®U es del 99.27 %.

En la naturaleza, en sistemas cerrados y en condiciones tales que no hayan existido
perturbaciones (ningun miembro de la serie haya sido sometido a procesos de
separacion quimica o fisica) se puede considerar que las distintas series radiactivas estan
en equilibrio secular. Para la serie del 2*°Th, debido a que los tiempos de
semidesintegracion de los productos de decaimiento son varios ordenes de magnitud
menor que el del 2Th, normalmente se considera que el equilibrio se recupera
rapidamente aun cuando haya perturbaciones, ya que existen Unicamente dos
radionucleidos con tiempos de semidesintegracion del orden de afios, “®Ra y ?®Th. En
cambio, la serie del 28U se puede subdividir en sub-series, las cuales pueden estar en
equilibrio secular (si no existieron perturbaciones) ain cuando no se haya establecido el
equilibrio secular en toda la serie. Estos equilibrios seculares dentro de la serie se
pueden definir en funcién de los tiempos de semidesintegracion de los radionucleidos
de la serie, es decir un padre de tiempo de semidesintegracion largo en equilibrio
secular con sus hijos de tiempos de semidesintegracion cortos. El tiempo necesario para
alcanzar el equilibrio secular depende del tiempo de semidesintegracion de los
radionucleidos hijos. Es asi que en la serie del ?*®U se pueden identificar las siguientes

subseries:

238U N 234Th N 234mPa N 234U

23



226Ra—>222Rn—>218P0—>214Pb—>2148i—>214P0 —>210Pb
210Pb—)21oBi—) 210P0

Los equilibrios seculares se pueden romper por fenémenos fisicos o quimicos, entre
ellos cabe sefialar que el ??Rn es un gas y por ende difunde facilmente escapando asi de
los sistemas. Ademas, los distintos radionucleidos forman compuestos con diferente
solubilidad, afinidad por materia organica, potenciales redox, etc. Las diferentes
propiedades fisicas y quimicas de los compuestos formados por los radionucleidos
generan desequilibrios.

El estudio de los equilibrios o desequilibrios entre los radionucleidos de tiempo de
semidesintegracion largo, brinda informacion importante sobre los distintos sistemas, es
asi que desde un punto de vista ambiental la cuantificacién de radionucleidos como
238, 24y, 2°Th, ?Ra, *%Pb y #°Po para la serie del *®U, y de #2Th, *®Ra y **Th

para la serie del >**Th, es de particular relevancia.

A continuacion se detallan las caracteristicas fisicas y quimicas mas relevantes de los
distintos elementos de la serie del 22U y ?**Th de gran implicancia a efectos de estudios

ambientales.

El Torio forma compuestos insolubles por lo que no es probable su movilizacién por el
agua (Michel 1990), y no se ven afectados por procesos oxidativos (Al-Hilal y Aissa
2015). En solucién acuosa Gnicamente el cation Th** es reportado, el cual es
fuertemente adsorbido en arcillas y acidos himicos a pH neutro. La concentracion de
torio en aguas es generalmente baja (Landa 2007). Normalmente se encuentra
concentrado en rocas igneas acidas desde donde puede ser transportado por desgaste en
forma de suspension coloidal. Puede también ser encontrado en rocas sedimentarias,

especialmente en areniscas gruesas y depdsitos de gravas (Kovas et al 2013).

El Uranio se presenta en dos estados de oxidacion U™ y U™ los procesos redox son
los dominantes en la movilidad en el ambiente. Los compuestos de uranio presentan
gran movilidad bajo condiciones oxidantes, especialmente condiciones acidas o aguas
ricas en carbonatos y son inmoviles en ambientes reductores, condiciones en las cuales
son fuertemente adsorbidos en la materia organica, particulas de arcilla y oxidos de

hierro, especialmente a pH en el rango 5.0-8.5. Durante los procesos de desgaste y
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erosion el U** es facilmente oxidado a U*®, y facilmente movilizado en aguas
subterraneas, como catién uranilo UO,* o complejos de este catién con fluoruros,
carbonatos o fosfatos, dependiendo del pH, en condiciones &cidas predominan el cation
uranilo y los complejos con fluoruros y en condiciones neutras o basicas los complejos
con carbonatos o fosfatos (Al —Hilal y Aissa 2015; Landa 2007; Silva et al. 2006)

El radio es un metal alcalinotérreo que forma cationes Ra™, cuyas sales son
moderadamente solubles en agua, y cuya solubilidad decrece por aumento de la
concentracion de sulfatos o carbonatos. En caso de cuerpos de agua con elevada
concentracion de sulfatos, el radio precipita como sulfato de M(Ra)SO, y en los
cuerpos de agua con elevada presencia de carbonatos precipita como M(Ra)COs, donde
M corresponde a Calcio o Bario. Ademas de la co-precipitacion con sales de calcio y
bario el radio puede ser removido de cuerpos de agua por procesos de adsorcion a
superficies activas, hidrolisis y formacién de complejos. La solubilidad de las sales de

radio cambia con el pH aumentado a pH muy bajos y muy altos (Landa 2007).

El ®Ra es uno de los radionucleidos més significativos en términos de toxicidad
bioldgica, ya que es un emisor alfa de periodo de semidesintegracion largo y presenta
comportamiento quimico similar al calcio, y por lo tanto lo puede reemplazar en los
organismos (Trabidou et al. 2005; Djelic et al. 2016).

El rad6n es un gas noble, por lo tanto practicamente inerte y presenta gran solubilidad
en agua (Valkovic 2000). Es frecuente encontrarlo en la naturaleza en la atmésfera y en
los cursos de agua. Desde el punto de vista radiologico los tres is6topos de las series
naturales “*Rn (ty, =3.83 dfas), *°Rn (ty, =55.6 segundos) y “*’Rn (t, =55.6
segundos) presentan gran impacto a nivel de irradiacion interna principalmente por
inhalacion. De acuerdo a la “Environmental Protection Agency” (EPA) el radon
representa la segunda causa de muerte por cancer pulmonar en Estados Unidos (EPA
2017).

El plomo es un metal, perteneciente al grupo 14 de la tabla periddica y puede presentar
tres estados de oxidacion Ph°, Pb™ y Pb*. En la naturaleza el plomo existe
principalmente como Pb*?, formando sales insolubles con carbonatos, cloruros,

fluoruros, fosfatos y sulfatos. El Pb® es encontrado en la naturaleza pero con escasa
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ocurrencia (Moreira 1993). El plomo se adsorbe en el material particulado organico y en

los cauces de agua se acumula en los sedimentos (Brenner et al. 1994).

El Polonio es un metaloide que presenta varios estados de oxidacién Po, Po*™?, Po™ y
Po*™®, siendo el Po™ la forma més estable en solucién acuosa formando sales estables
con cloruros, bromuros, acetatos, nitratos y otros aniones inorganicos. Una de las
propiedades mas importantes desde el punto de vista bioldgico es la tendencia a
hidrolizarse y formar coloides con gran afinidad por el material particulado organico e
inorgéanico. Los procesos de adsorcion y desorcidn estan gobernados por el potencial
redox (Ansoborlo et al. 2012).

A pesar de que todos estos radionucleidos estan presentes en la corteza terrestre
(excepcion de ?*’Rn y ?°Rn que dada su condicién de gas puede migrar de ella a la
atmosfera, o quedar retenido en suelos y rocas) su concentracion varia notoriamente de
un sitio a otro de acuerdo a la composicidén geologica del mismo; en la Tabla 3 se
pueden apreciar los valores promedio mundiales asi como de algunos sitios particulares
reportados por UNSCEAR (UNSCEAR 2008).
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Concentracion de actividad en suelo (Bg.kg-")

4OK 238U 226Ra 232Th
Media Rango Media Rango Media Rango Media Rango
Africa
Argelia 370 66-1150 30 2-110 50 5-180 25 2-140
Egipto 320 29-650 37 6-120 17 5-64 18 2-96
Libia 270 265-282 10.5 8.7-12.8 8.8 8.3-9.4 9.5 7.6-9.7
América
México 244 115-416
Estados Unidos 370 100-700 35 4-140 40 8-160 35 4-130
Costa Rica 140 6-380 46 11-130 46 11-130 11 1-42
Cuba 328 20-2260 214 0.5-115 5 0.05-20
Argentina 654 559-773
Asia
China 440 9-1800 33 2-690 32 2-440 41 1-360
India 400 38-760 29 7-81 29 7-81 64 14-160
Japon 310 15-990 29 2-59 33 6-98 28 2-88
Malasia 310 170-430 66 49-86 67 38-94 82 63-110
Tailandia 230 7-712 114 3-370 48 11-78 51 7-120
Iran 640 290-710 30 20-97 39 13-55
Iraq 469 146-518 16.8 0.5-35
Kuwait 332 4-496 19 6-65 12 2-28 10 1.5-16
Siria 270 87-780 23 10-64 20 13-32 20 10-32
Europa
Dinamarca 460 240-610 17 8.5-29 19 8.1-30
Finlandia 640 300-1200 41 13-110 41 13-110 46 20-115
Islandia 140 40-240 10 8.5 2-15 6.5 0.5-11
Noruega 850 50 50 45
Suecia 600-1180 10-1000 10-1000 2-100
Bélgica 460 100-1000 32 6-70 33 6-53
Alemania 40-1340 11-330 70 5-200 7-134
Irlanda 418 11-1317 39 4-543 46 6-292 25 3-71
Holanda 120-730 5-53 23 6-63 8-77
Portugal 840 220-1230 49 26-82 44 8-65 51 22-100
Espafia 578 31-2040 38 8-310 41 2-258
Suiza 370 40-1000 26 9-80 37 17-140 25 4-65
Reino Unido 0-3200 2-330 37 1-180
Bulgaria 400 40-800 40 8-190 45 12-210 30 7-160
Republica Checa 613 262-1599 44 18-275 41 18-168
Hungria 370 79-570 29 12-66 33 14-76 28 12-45
Polonia 410 123-1020 25.2 4.2-124 25.2 4.2-124 24.7 3.7-86
Rumania 490 250-1100 32 8-60 32 8-60 38 11-75
Rusia 520 100-1400 19 0-67 27 1-76 30 2-79
Eslovaquia 520 200-1380 32 15-130 32 12-120 38 12-80
Eslovenia 374 15-1410 41 2-208 35 2-90
Croacia 423 107-748 53 19-135 43 18-80 37 10-72
Grecia 383 12-1570 45 10-190 29 1-310 28 1-193
Oceania
Nueva Zelanda 370 <40-740 23 <4-56 29 <4-63
PROMEDIO MUNDIAL
400 140-850 35 17-60 35 17-60 30 11-64

Tabla 3: Concentracién de actividad de 22U, *Ra, #**Th y “)K en la corteza terrestre
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En los ultimos afios se ha generado una investigacion sistematica en el mundo de los
radionucleidos presentes en el suelo, principalmente los denominados primordiales
debido a que éstos (como ya se mencion0) son de los mayores contribuyentes a la dosis
efectiva que reciben los individuos. Los mayores contribuyentes a esa dosis son el °K
en un 35%, los radionucleidos de la serie del ??Th en un 50 % vy finalmente los
radionucleidos de la serie del **U en un 15 %. Debido a que la radiacién gamma es
parcialmente atenuada por el suelo, los radionucleidos que aportan a la tasa de dosis son
aquellos que se encuentran en los 30 cm superiores del suelo (Valkovic 2000). A
modo de ejemplo de dichas investigaciones a lo largo del globo se pueden citar Italia
(Guidotti et al. 2015), Espafia (Arnedo et al. 2017; Blanco Rodriguez et al. 2008),
Grecia (Psichoudaki y H. Papaefthymiou 2008), Eslovenia (Kovacs et al. 2013), Serbia
(Forkapic et al 2017), India (Bangotra et al 2016), Siria (Al-Hilal y Aissa 2015), Nigeria
(Agbalagba et al. 2012, Ajayi 2009, Arogunjo et al. 2009), Jordania (Al-Hamarneh et al.
2009), Iran (Kardan et al 2017), Kuwait (Alazemi et al. 2016), Tailandia
(Santawamaitre et al. 2014), Malasia (Aziz Saleh et al 2013), Estados Unidos (Hannan
et al. 2015), México (Mandajuano et al. 2016), Argentina (Montes et al 2016, 2012),
Brasil (Malanca et al. 1996; Ribeiro et al. 2016). También se han llevado a cabo
investigaciones de los mencionados radionucleidos en las arenas costeras (ya sean
arenas negras o no); como ejemplo se pueden mencionar Brasil (Freitas y Alencar 2004,
Veiga et al. 2006), Grecia (Papadopoulos et al. 2016) e Italia (Caridi et al. 2016).

De la mano de la investigacion de los radionucleidos primordiales en suelo, se han
llevado a cabo también investigaciones sistematicas de la concentracion del gas radon
(*?Rn y *°Rn) tanto interior como exterior a los hogares. Es asi que existen mapas de
Radon en diversos paises como ser India (Ramachandan y Sathish 2011), Espafia
(Quindos Poncela et al. 2004; Sainz-Fernandez et al. 2014), Francia (Lelsh et al. 2010),
Austria (Gruber et al. 2015). También existen trabajos donde se ha determinado por lo
menos en algunas regiones para estudios particulares, como Bolsena, Italia (Cinelli et al.
2014), Northamptonshire, Reino Unido (Denman et al. 2015) y el Parque Nacional de
las Cavernas de Carlsbad, México (Cunningham y LaRock 1991). La Unién Europea
lanzé en 2006 un proyecto para generar el mapa de radén de la Unidon Europea como
parte del Atlas Europeo de Radiactividad Natural (Tollesfen et al. 2014).
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Los radionucleidos se adsorben a los componentes del suelo (materia organica, arcillas
y carbonatos) y son solubilizados en determinadas condiciones por cuerpos de agua. Las
caracteristicas de ambos medios afectan los procesos de adsorcion — desorcion y por lo
tanto la migracion de los mismos y la translocacion de los radionucleidos a los distintos
organismos, asi como la fijacion bioldgica de los mismos en los distintos ecosistemas
terrestres y acuaticos (Koch-Steindl y Prohl 2001 y Forkapic et al 2017). Es asi que se
han llevado a cabo numerosas investigaciones en otros compartimentos. Se han
reportado multiples estudios de los distintos radionucleidos naturales en aguas
superficiales y subterraneas, como ejemplo de ello se puede citar Espafia (Fonollosa et
al. 2015), Tunez (Chkir et al. 2009), Serbia (Drndarski et al. 1996), Polonia (Skwarzec
et al. 2009), India (Yadav y Sarin 2009), Rusia (Shuktomova y Rachkova 2011),
Estados Unidos (Landsberger y George 2013), Arabia Saudita (Shabana y Kinsara
2014; Alkhomashi et al. 2016), y Francia y Guyana Francesa (Van Beek et al. 2010).
Los radionucleidos naturales también han sido reportados en agua de lluvia (Gomez
Escobar et al. 1996; Ibikunle et al. 2016). Demas estd decir que existen multiples
estudios de los radionucleidos naturales en agua potable. En la Tabla 4 se muestran

algunos resultados mundiales para agua potable publicados por UNSCEAR.
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Concentracion de actividad (mBqg/L)

Origen 234 232y nep. 28p. 2py, mop,
Media Rango Media Rango Media Range Media Range Media Rango Media Rango
Africa
Mariecos pozo 66 45308 1 1.0-25 3 1.0-173
manantiales i3 0.6-8.3 651 9.1-3696 015 2.4-620
agua de camilla 48 23534157 73 04646 19 <04-12
América
Estados Unidos 0.3-77 0.03 04-18 0-0.3 0.1-15
Cuba Sumitristro piblico 27
Argentina pozo privade 0.37-3100 224 <0322
embotellada 72 0.5-47 13 <0324
Brasil mineral 27 8.0-83 a7 12-383 66 20-102
subterranea 207 025-186 14 1-3780 45 23800 40 o980
Asia
China 0.1-700 0.04-12 0.2-120
India potable 0.09-1.3 2.19-11.48 1.66-7.04
Europa
Francia 44930 042 =700
Alemania 3 04-600 0.1 014 b] 0.5-32 3 0.5-23 15  02-170 03 0.1-40
<10-30 30-30200 4107700 <200-300 6080
Italia canilla 0.2-199 <12-23 1.5-12 0.13-39
mineral <0.5-119 0.5-126 0.1-44 <0.04-24
Portugal 27 <3-2183 18.3 2-392
Espafia suministro pablice 4 0.028-74 203 001846 177 1322 <843 187 023-3¢ 365 1.8-193
embotellada 867 2600
Republica Checa Suministro publico 43 <2-1080 28 40-302 <40-346 @ <2-T1
Hungria Suministro publico 100 1-934 43 §-238
Polonia 13 0.06 1743 16 0.3
Rusia Suministro piblico T4 26-234 126 24-34 269 23679 272 12-T1
Grecia Lagos para 0.10-17.27

suministro piblico

Tabla 4: Concentracion de actividad de los radionucleidos naturales en agua potable
(UNSCEAR 2008)

También han sido objeto de estudio los distintos radionucleidos en sistemas vegetales y
la transferencia del suelo a los mismos, como ejemplo de ello se puede citar Siria (Al-
Mascri et al. 2008; 2015), Brasil (Galhardi et al. 2017, Sussa et al 2013). Por otra parte,
se ha reportado su bioacumulacién en organismos, como ser la bioacumulacion de radio
en mejillones en Australia (Bullhéfer et al. 2011), ?°Po en moluscos y algas del mar
Rojo (Sirelkhatim et al. 2008), y en peces en Canada (Chen et al. 2016) y en Nueva
Zelanda (Pearson et al. 2016).

Los anteriores son solo algunos ejemplos ilustrativos del impacto de los radionucleidos
en el ambiente y de la diversidad de investigaciones que se han llevado a cabo. A
medida que se desarrollen los resultados de esta Tesis se iran comparando con los

obtenidos por éstos y otros investigadores en los distintos sitios del planeta.
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1.V. Cuantificacion de radionucleidos naturales en el ambiente

Las distintas técnicas de cuantificacion de los radionucleidos en general y en el
ambiente en particular se basan en las caracteristicas fisicas y radioguimicas de los
mismos, asi como también las caracteristicas fisicoquimicas de las matrices donde se

encuentren y la concentracion de actividad de los mismos.

Existe gran diversidad de técnicas analiticas disponibles, tales como espectrometria
gamma, espectrometria alfa, centelleo liquido, conteo alfa y beta total, espectrometria
de aceleraciéon de masas (AMS), espectrometria de masas con plasma acoplado
inductivamente (ICP-MS), entre otras. Para la cuantificacion de los radionucleidos de
interés para esta Tesis, 22U, %*Th, ®Ra, °Pb, y “°K se utilizaron espectrometria

gamma y conteo alfa y beta total.

Los radionucleidos mencionados, o alguno de los productos de decaimiento con el o los
cuales pueden estar en equilibrio secular, son emisores gamma, es asi que la
espectrometria gamma es una técnica ampliamente difundida para su cuantificacion. La
espectrometria gamma es una técnica no destructiva que permite cuantificar
simultaneamente los radionucleidos naturales antes mencionados asi como diversos
radionucleidos artificiales emisores gamma (0 cuyos productos de decaimiento sean
emisores gamma). Presenta como ventaja adicional que requiere relativamente escaso
procesamiento de muestras (en la mayoria de las matrices), pero por otro lado suele
requerir “grandes” volimenes de muestra Yy tiempos de conteo (dependiendo
obviamente de los radionucleidos a determinar, sus concentraciones de actividad y la

matriz de la muestra, asi como del sistema de espectrometria gamma disponible).

En la Tabla 5 se muestran las emisiones gamma, las probabilidades de emision y los
periodos de semidesintegracion de los radionucleidos de las series de 2®U y ?**Th asi
como del “°K . Se listan Gnicamente las energias de emisién hasta 2000 keV y cuya
probabilidad de emision es mayor a 2 %. A mayores energias la eficiencia de conteo de
los detectores es muy baja por lo que el conteo para esas emisiones es muy escaso; lo

mismo pasa para las emisiones de muy baja probabilidad.
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Radionucleido ty, Energia emision y Probabilidad de emision

(keV) (Iy) %
Serie 28U
24Th 24.10d 63.29 3.7
92.38 2.13
92.80 2.10
*Ra 1620 a 186.21 3.64
2lpp 27.06 m 241.9950 7.251
295.2228 18.42
351.9321 35.60
2B 19.9m 609.320 45.49
768.360 4.894
934.056 3.107
1120.294 14.92
1238.122 5.834
1377.669 3.988
1407.988 2.394
1509.210 2.130
1729.595 2.878
1764.491 15.30
1847.429 2.025
2%pp 2220 a 46.539 4.25
22Th Z28Nc 6.15 h 129.065 2.42
209.253 3.89
270.245 3.46
328.000 2.95
338.320 11.27
463.004 4.40
674.75 2.1
794.947 4.25
911.204 25.8
964.766 4.99
968.971 15.8
1588.20 3.22
*’Ra 3.619d 240.986 4.10
212pp 10.64 h 238.632 43.6
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300.087 3.30

2B 60.55 m 727.330 6.67
2087 3.053m 277.371 6.6
510.77 226
583.187 85.0
860.557 12.5
“OK 1.248x10°a  1460.820 10.66

Tabla 5: Principales emisiones gamma, periodo de semidesintegracion y probabilidad
de emisién (> 2 %) de los radionucleidos de las series naturales de U y %*Th, y del
radionucleido natural “°K (IAEA 2017)

La deteccion y cuantificacion de radionucleidos a través de sus emisiones gamma se
realiza por espectrometria gamma, utilizando para ello distintos tipos de detectores:
detectores de centelleo, de semiconductores e inclusive en algunos casos detectores
gaseosos. De ellos, actualmente los detectores mas utilizados para los sistemas de
espectrometria son los detectores de semiconductores de germanio de alta pureza
(HPGe) y los detectores de centelleo sélido de yoduro de sodio activado con Talio
(Nal(TI)). Como todo sistema de deteccion ambos tienen sus ventajas y desventajas. A
continuacion se describiran las caracteristicas relevantes para el desarrollo de esta tesis.
No se detalla aqui ni teoria de espectrometria gamma, ni de la interaccion de la
mencionada radiacion con la materia, debido a que estan ampliamente detallados en
literatura (Gilmore 2008, Knoll 2000, Tsoulfanidis 1983), tampoco se profundiza en las
caracteristicas de los distintos detectores, una descripcion detallada de ellos se puede

encontrar en Fornaro 2008.

Dos de los factores relevantes en la seleccion de un sistema de espectrometria gamma
para determinaciones de muestras ambientales, son la resolucién en energia y la

eficiencia de deteccion.
Se entiende por espectro diferencial de una muestra emisora gamma, al gréfico

variacion de actividad (dA) respecto a la variacion de energia (dE) en funcién de la

energia de la radiacion.
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En un espectro diferencial de radiacidon gamma se entiende por resolucion en energias a
la capacidad del sistema de “resolver” o “separar” los picos del espectro, o sea la
capacidad del sistema de determinar la(s) energia(s) de la radiacion en estudio.
Normalmente se expresa en funcion del ancho de pico a mitad de altura “full width at
half maximum” (FMWH), el cual esta relacionado con la desviacion estandar de
distribucion Gaussiana que representa el fotopico de la radiacion gamma determinada,

como se muestra en la Figura 6.

dA/dE

A

R =FWHME,

FWHM

E, E

Figura 6: Resolucion en energia de un detector para una Unica radiacion gamma, cuyo
fotopico posee distribucion Gaussiana, con desviacion estandar o. A: actividad de la
muestra emisora gamma, E: energia de la emision, E,: energia de la emision gamma,

FWMH: ancho de pico a mitad de altura.

En funcion del FMWH se define para espectrometria la resolucion de acuerdo a la
ecuacion 1, donde Ey corresponde a la energia del fotopico de la emisién gamma (Knoll
2000):

Ecuaciéon 1

Esta definicion es particularmente confusa, dado que a mayor FWHM, mayor R y por
tanto menor poder de resolucion en energia del sistema. Es asi que actualmente, la

resolucion se indica simplemente como el FWHM del detector para energia(s) de
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valore(s) significativo(s) (por ejemplo la emision correspondiente a 1333 keV de una

fuente de ®°Co).

La resolucion en energia es muy diferente, de un detector de centelleo solido de Nal(Tl)
que actualmente es del orden de 5 a 10 % (es decir 50-130 keV para el fotopico de 1333
keV del °°Co), al de un detector de semiconductor como el HPGe, donde por ejemplo en
geometria coaxial se alcanzan resoluciones del orden de 800 — 1200 eV para 122 keV y
de 1.7 — 2.3 keV para el fotopico de 1333 keV del ®Co. En la Figura 7 se muestra un
espectro de radiacion de fondo obtenido con detectores de centelleo (Nal y plastico), asi
como de semiconductores (Germanio de Alta Pureza (HPGe) y Cadmium Zinc Telluride
(CZT)), donde se pueden apreciar las diferentes resoluciones en energia de los distintos

detectores.

Gamma-Ray Spectra of Natural Background
Plastic

1.0E407

1.0E406 |

1.0E+05

1.0E+04

Counts

1.0E+03

1.0E402

1.0E+01 -

1.0E+00

0 500 1000 1500 2000 2500 3000
Energy (keV)

Figura 7: Espectro de radiacion de fondo obtenido con distintos detectores, de
semiconductores y centelleo (ORTEC- AMETEK 2018).

Para cuantificar en muestras ambientales radionucleidos de las series de 2*U y %Th,
los cuales poseen como se indicé en la Tabla 5, maltiples emisiones gamma, algunas de
ellas de energias muy similares, es necesario contar con un detector que posea buena

resolucion en energias. La resolucion en energias es la principal razon del empleo de
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detectores de germanio de alta pureza (HPGe) para el desarrollo de esta Tesis asi como
el uso generalizado de los sistemas de espectrometria gamma con detectores de HPGe,
aun cuando como se detalla a continuacion éstos, en general, poseen menor eficiencia
de deteccion que los de centelleo sélido, existiendo algunos de eficiencias ain mayores
(hasta 200 %).

La eficiencia del sistema detector es de hecho la sensibilidad del equipo, o sea el cambio
mas pequefio de actividad que puede ser detectada en una medida de variacion en
cuentas. Debido a que la radiacion gamma experimenta diversas interacciones antes de
ser detectada y a que el detector no es ideal, usualmente dicha eficiencia es menor al
100 % (Knoll 2000).

Es conveniente diferenciar entre eficiencia absoluta, eficiencia intrinseca y eficiencia de
fotopico.

La eficiencia absoluta es definida de acuerdo a la siguiente ecuacion:

numero de pulsos registrados Ecuacion 2

& =
abs numero de cuantos de radiaci 6n emitidos por la fuente

La eficiencia absoluta depende no sélo de las propiedades del detector sino también de
la geometria de conteo, principalmente de la distancia fuente — detector.

La eficiencia intrinseca es definida de acuerdo a la siguiente ecuacion.

numero de pulsos registrados

€., = Ecuacién 3
nt namero de cuantos de radiaci 6n incidentes en el detector

De esta manera la eficiencia intrinseca ya no incluye el angulo sélido subtendido por el
detector como un factor implicito. Las dos eficiencias estan relacionadas para fuentes

isotropicas de acuerdo a la ecuacion 4.

Eint = Eabs- (47T/Q) Ecuacion 4
donde Q representa el angulo solido del detector, desde la posicion de la fuente.

La eficiencia intrinseca depende entonces principalmente, del material detector, de la
energia de la radiacion y del espesor del detector en la direccion de la radiacion
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incidente. Si bien existe influencia de la distancia fuente - detector, ésta es de menor

relevancia.

La eficiencia de fotopico se define de acuerdo a la siguiente ecuacion:

Apeta fotopico

Efotopico — Eint Arora toal Ecuacion 5

donde Aneta fotopico COrresponde al area bajo el espectro del fotopico, Y Anetatorar al area

total bajo el espectro.

La eficiencia de conteo también se puede categorizar en funcién de la naturaleza de los
eventos registrados: si se aceptan todos los pulsos registrados por el detector, entonces
se denomina eficiencia total, de esta manera no se diferencian las interacciones en
funcion de la energia, y por lo tanto se asume que todas las interacciones sin importar su
energia van a ser contadas por el detector. Por otro lado la eficiencia de fotopico asume
que Unicamente aquellas interacciones que depositan toda la energia de la radiacién

incidente son registradas (Knoll 2000).

Normalmente, la eficiencia reportada de deteccién para espectrometria gamma es la
eficiencia intrinseca de fotopico. Por razones histdricas la eficiencia de los detectores
de HPGe se expresa como “eficiencia relativa”, relativa a la eficiencia de un detector de
centelleo de Nal(Tl) de 3”x 37, usualmente expresada para el fotopico de 1333 keV del
%0Co para detectores HPGe con geometria coaxiales. En la actualidad existen detectores
de HPGe con eficiencias relativas hasta de 200 % (ORTEC — AMETEK 2018).

En una aplicacion determinada, la eleccion del detector finalmente es un balance entre
la eficiencia de conteo y la resolucion en energia (Knoll 2000), como también se puede
apreciar en la tabla con las caracteristicas de los detectores de germanio de alta pureza
(ORTEC-AMETEK 2018)

Aln cuando no es de importancia en medidas ambientales de baja actividad, en todos
los sistemas de conteo con detectores — independiente de si es de semiconductor,

centelleo 0 gaseosos - existe un tiempo minimo de separacion entre dos eventos para
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que puedan ser detectadas y separados como dos pulsos. Este tiempo puede estar
limitado por procesos en el detector o la electronica del sistema, y es denominado
tiempo muerto del sistema de conteo. El buscar que el tiempo muerto (o la correccion
debida a él) sea pequefio cobra importancia para actividades altas, que no se dan en el

caso de esta Tesis.

La espectrometria gamma con detectores de germanio de alta pureza (HPGe), es
ampliamente utilizada para la cuantificacion de radionucleidos naturales y artificiales.
Algunos ejemplos se pueden encontrar en bibliografia en muestras de suelo, arenas y
sedimentos (de Paiva et al 2015; Guidotti et al, 2015; Kovacs et al. 2013), en materiales
de construccion (Cazula et al. 2015; Chang et al. 2008; Pantelic et al. 2015) y
“Naturally Occurring Radioactive Materials” (NORM) y “Technologically Enhanced
Naturally Occurring Radioactive Materials” (TENORM) (Billa et al. 2015; Shams et al.
2017; Xhixha et al. 2015), asi como también es ampliamente utilizada para otras
matrices vegetales, animales (Assaduzzamen et al, 2014; Bollhofer et al 2011); e
inclusive aguas (van Beek et al. 2010).

Los detalles del sistema de espectrometria gamma utilizado en esta Tesis, asi como las
energias empleadas para la identificacion y cuantificacion de los distintos
radionucleidos, y los tiempos muertos en las determinaciones se detallaran en los

distintos apartados de las secciones 3y 4.

En algunas matrices, especialmente muestras acuosas, debido a la baja concentracion de
actividad de los distintos radionucleidos, la cuantificacion por espectrometria gamma
puede implicar la utilizacion de grandes volimenes de muestra y largos procesos de
concentracion, es asi que es comun utilizar otras técnicas analiticas. Debido a que estos
radionucleidos también son emisores alfa, beta o0 pueden estar en equilibrio secular con
algun producto de decaimiento emisor alfa y/o beta, los mismos se pueden cuantificar
por espectrometria alfa o conteo alfa y beta, y centelleo liquido. Al igual que la
espectrometria gamma, estas técnicas tienen ventajas y desventajas. Estas técnicas en
general, y el conteo alfa y beta utilizando un detector proporcional en particular
(técnica utilizada en esta Tesis para la cuantificacion de radionucleidos naturales en
aguas), poseen como principal ventaja respecto a la espectrometria gamma, su limite de
deteccion. Cabe sefialar aqui que el limite de deteccion para el conteo alfa y beta total
es mayor que el limite de deteccion de espectrometria alfa y el centelleo liquido, por
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ejemplo. La principal desventaja de todas estas técnicas es que requieren procesos de

separacion radioquimica previos a la cuantificacion de los radionucleidos.

Los detalles del sistema de conteo alfa y beta total utilizado en esta Tesis se detallaran

en los distintos apartados de las secciones 3y 4.

1.VI. Antecedentes de su incidencia en aspectos sociales, laborales y productivos en

el mundo y en Uruguay

La presencia de los radionucleidos — naturales y artificiales — en los distintos
compartimentos ambientales, ha hecho que sea necesario el estudio de la incidencia de

los mismos en el ser humano.

Los distintos radionucleidos en funcion de sus propiedades fisicoquimica, como se
describid en 1.1V, se pueden distribuir y acumular en distintos sistemas. En la Figura 8
se muestra un esquema de la incidencia de los radionucleidos en el ser humano, tanto

por irradiacion externa como interna (también denominada contaminacion).

Irradiacion externa Irradiacioninterna (inhalacion)

: Irradiacion J
Aire

interna
” \ (ingesta) Ser

Agua
£ \ S Humano

Suelo // Irradiacion \ Dieta

interna (ingesta) r

Irradiacion externa

Figura 8: Principales fuentes de incidencia de los radionucleidos en el ser humano,

tanto por irradiacion externa como interna

Como se puede apreciar en la mencionada Figura, las fuentes de irradiacion pueden ser
maultiples, es asi que se hace necesario fijar criterios para la evaluacion de su incidencia

en el ser humano, individualmente y colectivamente.

Distintos organismos internacionales han establecido niveles de referencia, y limites de
intervencion, para la concentracion de los distintos radionucleidos naturales en

compartimentos naturales, como agua (WHO 2011), suelo (UNSCEAR 2008), asi como
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productos industriales, como son por ejemplo los materiales de construccion (Council
Directive 2013).

Diversos investigadores han desarrollado indices de evaluacion radioldgica, para
irradiacion externa e interna, por radionucleidos naturales en suelo, aire, agua y
alimentos, entre otros — que podemos denominar aspectos sociales - , asi como para
aquellas situaciones donde los trabajadores estan expuestos a fuentes de radiacion
ionizante — que podemos denominar aspectos laborales. Existen situaciones donde los
trabajadores estan expuestos a fuentes de radiacion natural lo suficientemente elevada
para ser considerada como un riesgo ocupacional. En general los trabajadores estan
sujetos a controles de autoridades reguladoras nacionales, y se realiza un control
individual, mientras que esto no es comun para miembros del publico en general, razon
por la cual las dosis se calculan en base a monitores ambientales e indices y modelos de
simulacion (UNSCEAR 2008). Finalmente también existen criterios de evaluacion del
riesgo en las cadenas productivas, principalmente de alimentos - que podemos
denominar aspectos productivos. La concentracion de los radionucleidos naturales en
alimentos varia debido a diferencia en los niveles de concentracion de actividad de los
radionucleidos en el suelo, las condiciones climéticas, asi como los habitos de cultivo.
Esto, junto a las diferencias en los habitos alimentarios de las distintas poblaciones,

hace que sea dificil establecer los valores de referencia (UNSCEAR 2008)

Existen multiples investigaciones a nivel mundial sobre la incidencia de los
radionucleidos naturales en el ser humano. La dosis equivalente efectiva anual para
irradiacion externa debida a la presencia de los radionucleidos naturales se ha evaluado
en distintas partes del mundo por ejemplo en suelo (Agbalagba et al. 2012; Arnedo et al.
2017; Bangotra et. al 2016; Montes et al. 2012; Santawamaitre et al 2014), y en arena
de playa (Barros y Pecequilo 2014; Caridi et al. 2016; Freitas y Alencar 2004; Guembou
Shouop et al. 2017). También se ha determinado el exceso de radiacion gamma a la que
estan expuestas las poblaciones por la presencia de los radionucleidos naturales en los
materiales de construccion (Chang et al. 2008; Ddose et al. 2016; Nuccetelli et al. 2015;
Pantelic et al. 2014; Sas et al. 2015). La dosis por irradiacion interna debida al agua de
consumo ha sido evaluada en diversos paises (Bonotto y Bueno 2008; Calin et al. 2015;
Desideri et al. 2017; Diaz — Francés et al 2013; Grande y Risica 2015; Hu et al. 2017,
Mashiatullah et al. 2016; Mohapatra et al. 2014; Suursoo et al. 2017; Walsh et al. 2014).

La dosis equivalente interna por ingesta de alimentos también ha sido evaluada
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(Asaduzzaman et al. 2015; Cadova et al. 2017; Das et al. 2017; Diaz-Francés et al.
2015; Jayanthi et al. 2014; Meli et al. 2017; Patra et al. 2014; Rosa et al. 2015; Roselli
et al. 2017; Sathyapriya et al. 2017) a lo largo y ancho del planeta.

En Uruguay, existe desde el 2003 un Plan de monitoreo de radiactividad ambiental,
llevado a cabo por el Ministerio de Industria, Energia y Mineria (MIEM), el cual
incluye la determinacion de radionucleidos naturales y antropogénicos en aguas,
alimentos (productos lacteos y cérnicos principalmente) asi como suelos y sedimentos
(Odino et al. 2017). Si bien dicho plan incluye muestreos de alimentos producidos en
todo el Pais, la informacion publicada, hasta el momento, no incluye resultados para el

departamento de Rocha.

Dada la situacion de escasa informacion en el Pais, y el creciente interés mundial hacia
el conocimiento de las concentraciones de los radionucleidos naturales en el ambiente,
asi como su incidencia en el ser humano, se considerd importante realizar un estudio
exhaustivo de la distribucion de los radionucleidos naturales en el Pais. Es por ello que
se comenz6 dicho estudio en la franja costera del Departamento de Rocha,
especificamente en el sitio RAMSAR 290, abarcando diferentes compartimentos, como
ser arena, suelo, agua, flora silvestre, asi como la incidencia en la dosis equivalente
anual por irradiacion externa e interna en las poblaciones permanente del sitio, y en los

turistas que lo visitan anualmente.

A medida que se vaya desarrollando esta Tesis, se detallaran los indices radioldgicos y
criterios utilizados, y se compararan con los resultados obtenidos por estos y otros

investigadores a nivel nacional e internacional.
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2. OBJETIVOS

Objetivo general

Estudiar la irradiacion y contaminacion radiactiva ambiental del departamento de
Rocha, asi como sus implicancias sociales, laborales y productivas.

Objetivos especificos

. Realizar un mapeo de la dosis radiactiva en la zona costera del Departamento de
Rocha.

. Estudiar la contaminacion radiactiva natural en los distintos compartimentos de
la franja costera del sitio RAMSAR 290.

. Estudiar la incidencia de los resultados obtenidos en aspectos sociales, laborales
y productivos del Departamento de Rocha.

. Concluir sobre la contaminacion y la irradiacion radiactiva naturales existentes
en el ecosistema costero del Departamento de Rocha y de cdmo ellos inciden en la
calidad de vida de sus habitantes.
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3. PARTE EXPERIMENTAL

3.1.1. Instalacion de la infraestructura necesaria para los trabajos

Se realizd en conjunto con la Direccion General de Arquitectura, EI Plan de Obras a
Mediano y Largo Plazo (POMLP) de la UdelaR y otros integrantes del “Grupo de
Desarrollo de Materiales y Estudios Ambientales” el disefio de los Laboratorios del
Grupo especificos para llevar adelante la investigacion. Ademas se selecciond y se
colaboro en la compra e instalacion del equipamiento necesario.

En el mencionado laboratorio se instal6 — entre otros equipos — un sistema de
espectrometria gamma de alta resolucion con detector de Germanio de alta pureza
(HPGe) ORTEC-AMETEK GMX35P4-76-RB, acoplado a sistema de espectrometria
DespecJr2.0, con su blindaje de Plomo. ElI mencionado blindaje fue disefiado y
construido por el grupo en base a los disefios comerciales —con mejoras en su sistema de
apertura-. El cristal de Germanio utilizado como detector posee 55.1 mm de diametro y
77.9 mm de largo. El detector cuenta con ventana de fibra de carbono (0.9 mm de
espesor) para reducir la radiacién de fondo (background) presente en las ventanas de
aluminio.

Las siguientes caracteristicas del sistema indicadas por el fabricante son: resolucién en
energia para el fotopico de 1.33 MeV del ®°Co 1.71 keV, eficiencia relativa para el
fotopico de 1.33 MeV del ®°Co 1.71 keV 33.3 %, y enfriado por nitrégeno liquido
(ORTEC-AMETEK 2014).

Se instalé asimismo en el laboratorio un generador de nitrégeno liquido Elan2 para
disponer del nitrogeno liquido para enfriar el detector de Germanio y el preamplificador
del sistema de espectrometria.

También se instal6 un sistema contador proporcional alfa y beta total de bajo
background CANBERRA LB4200, con 4 detectores. Las eficiencias en alfa y beta
respectivamente reportadas por el fabricante para dichos detectores son: detector 1:
40.54 % (para fuente de “°Po) y 54.87 % (para fuente de *°Sr/*Y), detector 2: 40.75 %
(para fuente de #°Po) y 55.43 % (para fuente de *°Sr/*Y), detector 3: 40.22 % (para
fuente de #°Po) y 56.91 % (para fuente de *°Sr/*®Y) y detector 4: 40.22 % (para fuente
de ?°Po) y 56.53 % (para fuente de *°Sr/*®Y) (CANBERRA 2014).
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Se seleccionaron y adquirieron los estandares radiactivos adecuados para las
calibraciones en energia y eficiencia de cada equipo.

3.1.2. Consideraciones de seguridad radioldgica

Debido a que se trabaja con muestras ambientales de baja actividad, el mayor riesgo de
exposicion radioldgica esta asociado a la manipulacion de estandares. Para minimizar la
exposicion se adquirieron ladrillos de plomo, y se construyd un blindaje para los
estandares radiactivos a ser utilizado en las calibraciones en energia y eficiencia de
ambos equipos. Se realizo la categorizacion de los estdndares de acuerdo a la norma
UY117 de la Autoridad Reguladora Nacional (ARNR 2014). También se instald un
medidor de area Berthold Technologies LB134, para mantener las condiciones de
seguridad radioldgica.

Se realizaron los tramites de autorizacion frente a la Autoridad Reguladora Nacional en

Radioproteccion.

3.1.3. Optimizacion de las condiciones de trabajo

Una vez instalado el equipamiento descrito en 3.1.1. se verificaron y optimizaron las
condiciones de funcionamiento.

El sistema de espectrometria gamma fue puesto en marcha y se realiz6 el ajuste de los
parametros del sistema utilizando una fuente puntual de ®°Co de 40.7 + 1.2 kBq
Eckert&Ziegler (certificada al 1/8/2015 12:00 UTC). Entre ellos se seleccion6 el rango
de energia de trabajo, la ganancia de trabajo, se chequed la resolucién del detector, asi
como se verificé el ruido y los tiempos muertos obtenidos.

El sistema fue calibrado en energia utilizado una fuente puntual multiple (***Am, *¥Cs,
60Co) producida y calibrada por el “Laboratory of Radioactivity Standards™ del Instituto
de Energia Atdmica POLATOM, Polonia (certificada el 22/3/2011). La calibracion en
eficiencia fue realizada para cada muestra en particular utilizando estandares
certificados del “Organismo Internacional de Energia Atémica” (IAEA) con matrices
similares.

El sistema contador proporcional alfa y beta total de bajo background CANBERRA

LB4200, fue calibrado en eficiencia utilizando una fuente puntual de ***Am (581 + 17)
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Bq certificada por Eckert & Ziegler y una fuente puntual de **Cl (574 + 34) Bq
certificada por Eckert & Ziegler el 23/6/2015 y el 20/7/2015 respectivamente, de

acuerdo a recomendaciones del fabricante.

3.11. Delimitacion de area de estudio

Las arenas negras, como se indicO anteriormente, se encuentran reportadas en el
Departamento de Rocha en la franja costera y paralela a esta (Bossi y Navarro 2000),
por dicha razon y con el fin de identificar las zonas de mayor riesgo radioldgico se
realizd primariamente un muestreo aleatorio de arena de Playa como se describe a

continuacion.

3. I1.1. Muestreo de arena en la franja costera del SITIO RAMSAR 290,
Departamento de Rocha

El muestreo se realizd durante la temporada estival (enero - marzo), desde el balneario
La Paloma hasta la playa La Moza (en Santa Teresa). Tres muestras por Playa fueron
tomadas superficialmente a una profundidad de 0 a 5 cm, a 3 metros de la linea de costa
y distanciadas 100-500 m entre ellas, hasta obtener una masa aproximada de 2 kilos por
muestra. Las muestras fueron empacadas en bolsas de polipropileno, identificadas y
georeferenciadas hasta su transporte al Laboratorio. En la Figura 9 se muestran los

puntos de toma de muestra y en la Tabla 6 las coordenadas de los mismos.

45



Data SIO. NOAATU'S Navy: NGA| GEBCO,
Image Landsat//Copernicus

Figura 9: Lugares de muestreo de arena en la costa del Departamento de Rocha

N° muestra Playa Latitud (S) Longitud (O)
1 La Moza 33°58714.92” 53°31'49.10”
2 La Moza 33°58720.34” 53°31'50.44”
3 La Moza 33°58729.93” 53°31'51.98”
4 Las Achiras 33°58°49.00” 53°31'57.80”
5 Las Achiras 33°58'52.96” 53°31'59.70”
6 Las Achiras 33°58'56.67" 53°31'58.85"
7 Playa Grande 34°0°36.83” 53°32°16.84”
8 Playa Grande 34°0°48.86” 53°32°24.57”
9 Playa Grande 34° 0'55.98" 53°32'25.92"
10 Punta del Diablo 34°2°27.33” 53°32'22.08”
11 Punta del Diablo 34°2733.84” 53°32°20.24”
12 Punta del Diablo 34°2759.39” 53°32'32.83”
13 La Esmeralda 34°9758.90” 53°40°52.88”
14 La Esmeralda 34°10'1.07" 53°40'55.84"
15 La Esmeralda 34° 9'55.56" 53°40'49.03"
16 Aguas Dulces 34°16°33.82” 53°46°40.57”
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17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40

Aguas Dulces
Aguas Dulces
Barra de Valizas
Barra de Valizas
Barra de Valizas
Barra de Valizas
San Antonio
Santa Isabel
Santa Isabel
Santa Isabel

La Pedrera

La Pedrera

La Pedrera
Costa Azul
Costa Azul
Arachania

La Aguada

La Aguada

La Aguada
Anaconda
Anaconda

La Serena

La Serena

La Serena

34°16°28.37”
34°16740.23”
34°20°6.45”

34°20°17.36”
34°2029.91”
34°20°33.39”
34°33°57.93”
34°34°21.82”
34°34°35.00”
34°34'51.79”
34°35'40.32"
34°35'41.42"
34°35'30.33"
34°38°9.68”

34°38'3.10"

34°37'5.49"

34°38716.65”
34°38726.38”
34°38°32.18”
34°39°38.33”
34°39'40.66"
34°39°39.42”
34°39°40.53”
34°39°39.72”

53°46°37.13”
53°46°44.32”
53°47°26.68”
53°47°24.08”
53°47°18.45”
53°47°19.36”
54°5'56.89”
54°6'29.21”
54°6'45.22”
54° 7'0.25"
54° 7'19.54"
54° 7'23.19"
54° 7'16.51"
54°9'17.92”
54° 9'14.18"
54° 8'48.43"
54°9'17.96”
54°9'17.21”
54°9717.96
54°11°27.41”
54°10'46.91"
54°11°56.77”
54°12°2.5”
54°12°5.85”

Tabla 6: Coordenadas geogréaficas de los lugares de muestreo en la temporada estival en

el Departamento de Rocha
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3.11.2. Preparacién de muestras y cuantificacion de #*?Th, **Ra y “K por

espectrometria gamma

Las muestras de arena fueron secadas a 60°C hasta alcanzar una masa constante (estufa
Labotecgroup), luego fueron tamizadas con tamiz de malla de 2 mm. Una vez secas
fueron colocadas en recipientes de polietileno de geometria tipo Marinelli de volumen
maximo 500 mL, selladas y almacenadas por 4 semanas, de manera de alcanzar el
equilibrio secular entre el “°Ra y sus productos de decaimiento de vida media corta y
entre el 2?Th y sus productos de decaimiento de vida media corta, como se mencioné en
la seccion 1.1V. Los recipientes tipo Marinelli -que se muestran en la Figura 10- fueron
elegidos debido a que con esta geometria se mejora la eficiencia de conteo, ya que
rodean completamente al detector.

Figura 10: Recipiente utilizado para cuantificacién por espectrometria gamma con

geometria tipo Marinelli, colocado sobre el detector de alta pureza (HPGe)

Para la cuantificacién de los radionucleidos antes mencionados — **Th, *Ra y “°K-
fue utilizado el sistema de espectrometria gamma de alta resolucion con detector de
Germanio de alta pureza (HPGe) ORTEC- AMETEK GMX35P4-76-RB, acoplado a
sistema de espectrometria DespecJr2.0, descrito anteriormente.

La calibracion en eficiencia fue realizada utilizando estandares certificados del
“Organismo Internacional de Energia Atémica” (IAEA), IAEA RGU-1 para Ra,
IAEA RTh-1 para ?*Th y IAEA RK-1 para “°K, en todos los casos utilizando igual

geometria que las muestras (geometria tipo Marinelli) y matrices similares a las mismas.
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Las muestras de arena de Playa y la radiacion de fondo (background) fueron medidas
durante 150000 segundos, mientras que los estdndares de la IAEA y la radiacion de
fondo fueron medidos 3600 segundos. Los tiempos de medida fueron determinados para
obtener un error en la medida de la actividad menor al 5 %, en la mayoria de las
muestras.

Para identificar y cuantificar el radionucleido #*?Th se utiliz6 el fotopico del
radionucleido Ac de energia 911.2 keV y probabilidad de emision 25.8 %, para
identificar y cuantificar el radionucleido #*°Ra se utilizo el fotopico del ?Bi de energia
609.3 keV y probabilidad de emisién de 45.5 %, mientras que para identificar y
cuantificar el radionucleido *°K se utilizé su propio fotopico de energia 1460.8 keV y
probabilidad de emision 10.7 % (IAEA 2017).

El 22Th es principalmente emisor alfa; si bien posee emisiones gamma, éstas son de
muy baja probabilidad de emision (63.8 keV con probabilidad de emision de 0.0263 %
y 140.9 keV de probabilidad de emision de 0.021 % (IAEA 2017)), razén por la cual se
utilizan los fotopicos de los productos de decaimiento de vida media corta para su
identificacion y cuantificacion, radionucleidos con los cuales se puede asumir que esta
en equilibrio secular luego de las 4 semanas de almacenamiento. Existen multiples
fotopicos que se pueden utilizar por separado o de manera conjunta para la
cuantificacion de 2**Th, como ejemplo se pueden citar trabajos donde se utiliza
unicamente el mencionado fotopico (Agbalagba, et al 2012) o junto al fotopico de
energia 2614.5 keV del ?®TI ( Kovac et al. 2013), junto a los fotopicos 583.1 keV de
212ppy y 238.6 keV de Tl (Al-Hamarneh et al 2009) vy junto a los fotopicos de 383.3
keV y 968.9 keV del *®Ac, 238.6 keV, 300.0 keV y 727.3 keV del #?Pb, 1620.5 keV
del 2?Bi, 583.1 keV y 2614.5 keV del 2®TI (Santawamaitre et al. 2014). Para este
trabajo se selecciond el fotopico del ?®Ac de energia de 911.2 keV debido a que posee
una probabilidad de emision considerable, una energia tal que la autoabsorcién esta
disminuida y que dada la muy buena resolucion en energia del detector, se puede
separar de los fotopicos de todos los demas radionucleidos presentes en las muestras.

El ?°Ra es emisor gamma, posee un fotopico de energia 186.2 keV cuya probabilidad
de emision es de 3.64 %. En este trabajo no se utilizo el mencionado fotopico dado que
posee energia de emision muy préxima al fotopico de energia de 185.7 keV del 2°U —
radionucleido natural — cuya probabilidad de emision es de 57.0 % (IAEA 2017).

Debido a esta superposicion de emisiones es que se utilizan los fotopicos de emision de
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sus productos de decaimiento de vida media corta — con los cuales se puede asumir que
esta en equilibrio luego de las 4 semanas de almacenamiento. Al igual que para el >*?Th
existen numerosos fotopicos posibles de ser utilizados. Para este trabajo se selecciono
para detectar y analizar el Ra el fotopico del ***Bi de energia 609.3 keV, debido a que
posee elevada probabilidad de emision (45.5 %) (IAEA 2017). EI mismo fotopico es
utilizado en diversos trabajos (Agbalagba et al. 2012). Como ejemplo de otros posibles
fotopicos a ser utilizados existen trabajos que cuantifican “°Ra a través del fotopico de
energia 351.9 keV del ***Pb (Kovac et al. 2013), a través de los fotopicos 295.2 keV y
351.9 keV de ?*Ph, y 609.3 keV de #*Bi (Al-Hamarneh et al 2009), entre otros.

Para determinar la importancia de los efectos de suma por coincidencia se evalué una
muestra de arena negra de Aguas Dulces a través de varios fotopicos corroborando que
los radionucleidos de periodo de semidesintegracion corto estan en equilibrio secular y
que los efectos de suma por coincidencia no son un aporte significativo.

La concentracion de actividad de los distintos radionucleidos se calcul6 a partir del area

neta de los fotopicos mencionados brindada por el software GammaVision, y utilizando

la ecuacion 6.
C -,
A= Ecuacion 6
et.m

Donde: A = concentracion de actividad en Bg.kg™
C = area neta del fotopico en cuentas (area neta — Background)
¢ = Eficiencia para el fotopico
t = tiempo de medida en segundos

m = masa de la muestra en kg

La eficiencia para el fotopico se calculd utilizando los estandares de la IAEA antes
mencionados utilizando los mismos fotopicos y rango de energia (en el sistema “Region
of interest”, (ROI)) que para la muestra y la relaciéon cuentas por segundo en el fotopico
y desintegraciones por segundo del estandar.

El error asociado a la determinacion, se calculdo mediante la propagacion de los errores

de acuerdo a la ecuacion 7.
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o=l [ ] e

Donde: A = concentracién de actividad en Bg.kg™
oc = error en el area neta del fotopico en cuentas (area neta — Background)
C = area neta del fotopico en cuentas (area neta — Background)
o, = error en la eficiencia para el fotopico
¢ = Eficiencia para el fotopico
ot = error en la determinacion tiempo de medida en segundos
t = tiempo de medida en segundos
om = error en la determinacion de la masa en kg

m = masa de la muestra en kg

El limite de deteccién en cuentas fue calculado segun lo reportado por Currie, de
acuerdo a la ecuacion 8, ecuacion de referencia en esta tematica. (Currie 1968, Turner
et al. 2012).

Lp = 2.71 4+ 4.65\/up Ecuacion 8

Donde ,/u, corresponde al error en el area neta del fotopico de interés en la

determinacion del background.

Para su determinacion se considera la probabilidad de falsos positivos (a) igual a la

probabilidad de falsos negativos (), ambas 0.05.

El limite de deteccién en actividad (denominado en literatura actividad minima
detectable (MDA)) fue calculado a partir del limite de deteccién en cuentas (Lp), la

eficiencia de deteccion y el tiempo de conteo por muestra.
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3.11.3. Evaluacién de zonas potenciales de riesgo radioldgico por la presencia de
282Th, °Ra y “K en arena de Playa

Para evaluar el riesgo radiolégico asociado a la exposicion a la radiacion gamma de los
radionucleidos presentes en las playas de los distintos balnearios se utilizaron los
indices recomendados por el Comité Cientifico de Naciones Unidas sobre los Efectos de
la Radiacion Atdémica - “United National Scientific Committee on the Effects on
Atomic Radiation” UNSCEAR- (UNSCEAR 2008) que se detallan a continuacion.

El primer indice evaluado fue la Tasa de dosis absorbida en aire a 1 metro de la
superficie (en inglés “Absorbed dose rate”) (D) ya que existe una correlacion directa
entre la concentracion de los radionucleidos naturales presentes en la corteza terrestre y
la tasa de dosis de radiacion gamma absorbida. Esta dosis corresponde a una posicion
sobre cielo abierto, no en una vivienda donde las paredes y techos pueden ser contribuir
a lamisma. La Tasa de dosis absorbida se puede calcular utilizando las concentraciones
de actividad en suelo o arena en Bqg.kg™ utilizando la relacién que se muestra en la
ecuacion 9 (Beck 1972, Chang et al. 2008).

D(nGy.h™1) = (0,46245, + 0,604A, + 0,0417A,) Ecuacion 9

donde:
Ara = Concentracion de actividad de ??°Ra en suelo o arena en Bq.kg™
Am = Concentracion de actividad de 2*2Th en suelo o arena en Bg.kg™

Ak = Concentracion de actividad de “°K en suelo o arena en Bg.kg™

Los coeficientes corresponden a los coeficientes de dosis en nGy.h™ por Bg.kg™
reportados por UNSCEAR (UNSCEAR 2008).

El segundo indice evaluado fue la Dosis equivalente efectiva anual (en inglés “Annual
effective dose equivalent”) (AEDE) debida a radionucleidos presentes en la corteza
terrestre emisores gamma por exposicion al aire libre. Dicho indice se calculo
utilizando la Tasa de dosis absorbida calculada anteriormente, el coeficiente de
conversion entre tasa de dosis absorbida en aire y dosis efectiva
(para adultos 7x10~*uSv. Gy™1) reportado por UNSCEAR (UNSCEAR 2008) vy el
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tiempo que los individuos permanecen en la zona, medido por el factor de ocupacion, de

acuerdo a la siguiente ecuacion 10.

AEDE (uSv.afo™!) = D(nGy.h™%).f.7x10"*uSv. Gy ™! Ecuacion 10

Donde:
D = Tasa de dosis absorbida en nGy.h™

f = factor de ocupaci6n en h.afio™

Ademas se evalud la actividad equivalente en Radio (en inglés Radium equivalent
activity) (Rae), indice que intenta minimizar la no uniforme distribucion de los
radionucleidos naturales en las muestras de suelo y/o arena (Beretka y Mathew 1985).
Para ello se considera que una concentracién de actividad de 370 Bg.kg™ de “*Ra,
produce la misma tasa de dosis de radiaciébn gamma que una concentracion de actividad
de 259 Bg.kg™ de %**Thy que una concentracién de actividad de 4810 Ba.kg™ de “K.

La actividad especifica de Radio se calcula de acuerdo a la ecuacion 11.
Ra,,(Bq.kg™') = Ag, + 14347, + 0,0077Ag Ecuacion 11

Donde:
Ara = concentracion de actividad de *°Ra en Bg.kg™
A, = concentracion de actividad de 2°Th en Bg.kg™

Ak = concentracion de actividad de “°K en Bg.kg™

Finalmente se evaluo el indice de riesgo externo (en inglés “External hazard index”)
(Hex) de acuerdo a la ecuacion 12. ElI mencionado indice se basa en la misma

consideracion.

Ho = (575) + (350) + (3555) Ecuacion 12
Donde:

Ara = concentracion de actividad de *°Ra en Bg.kg™

Ay = concentracion de actividad de ?*2Th en Bg.kg™

Ak = concentracion de actividad de “°K en Bg.kg™
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3.111. Evaluacion del &rea Barra de Valizas — Aguas Dulces

El &rea de estudio denominada Barra de Valizas — Aguas Dulces se delimitd entre el
Arroyo Valizas y el Balneario Aguas Dulces a lo largo de la linea de costa e
inmediatamente paralela a la Ruta 10 “Juan Diaz de Solis” de acuerdo al mapa que se
muestra en la Figura 11, ocupando una superficie total de 20.3 km?. Esta seleccion de
area de evaluacion se realiz6 considerando los resultados obtenidos en el muestreo de la
costa del Departamento de Rocha (3.11.1), junto a las caracteristicas geograficas,
geoldgicas y ecologicas descritas en los apartados 1.11 y 1.11l. Para su evaluacion se

realizaron muestreos y determinaciones de diferentes compartimentos — suelo, arena y

agua superficial y subterranea - como se detalla a continuacion.

> in

Figura 11: Delimitacion geografica del area de estudio Barra de Valizas — Aguas
Dulces.
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3.111.1. Muestreo de arena, suelo, agua superficial y subterranea del area Barra de
Valizas — Aguas Dulces

Para caracterizar la zona de Barra de Valizas — Aguas Dulces (zona identificada como
de mayor riesgo radioldgico) se realizé un muestreo aleatorio de arena de playa, agua
subterranea - correspondiente a pozos (cachimbas o perforaciones) - y de suelo y arena
de las proximidades de las mismas. Los muestreos fueron realizados en otofio y
primavera con el fin de determinar si existe estacionalidad. Se eligieron esas estaciones,
ya que se desea evaluar la presencia de los mencionados radionucleidos en agua, y en
verano los pozos y cachimbas de la zona poseen mayor uso por el turismo y por lo tanto
mayor renovacion del agua. No se realizaron muestreos en invierno ya que aumentan las
precipitaciones aportando agua pluvial a los pozos y cachimbas alterando la
concentracion de radionucleidos.

Asimismo se realizd un muestreo por conveniencia de la Laguna Clotilde Briozzo;
dicho sitio de muestreo fue incorporado por varias razones. En primer lugar la Laguna
se encuentra en el sitio RAMSAR 290. Ademés se encuentra localizada entre las
localidades de Barra de Valizas y Aguas Dulces, en el padrén 1645, padron en el cual
ANCAP y DINAMIGE realizaron los estudios evaluatorios de los yacimientos de
arenas negras de la zona (ANCAP 1972, Soares de Lima et al 2002, Ferrando et al.
2003). Por otra parte, la Laguna Clotilde Briozzo es una laguna poco intervenida por el
ser humano, y aun no se ha determinado un destino definitivo para la misma y sus
alrededores (extraccion de minerales, explotacién ganadera, explotacién forestal,
destino turistico, etc.). Todo ello hace que sea un area de interés para estudios
ambientales en general y de contaminacion radiactiva en particular. Desde el punto de
vista de la contaminacién radiactiva natural es ademas un area que se puede utilizar
como linea de base para evaluar impactos posteriores de actividad humana en el area y
extrapolable a otras areas proximas de geologia similar. Desde el punto de vista del
destino de la misma, sea éste cualquiera de los expuestos u otros, es util conocer los
niveles de linea de base de concentracion de actividad y la distribucion de
radionucleidos en los distintos compartimentos, para tomar decisiones y para realizar

recomendaciones. En la Figura 12 se muestran fotografias de los muestreos realizados.
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Figura 12: Fotografias de muestreo de suelo de la Laguna Clotilde Briozzo

Las muestras de arena de playa se tomaron con muestreador tipo taladro de 0 a 20 cm
de profundidad y a 3 metros de la linea de costa y distanciadas 100 - 500 m entre ellas,
hasta obtener una masa aproximada de 2 kilos por muestra. Las muestras fueron
empacadas en bolsas de polipropileno, identificadas y georeferenciadas hasta su
transporte al Laboratorio. En las Figuras 13 y 14 se muestran fotografias de los

muestreos realizados.
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Figura 13: Fotografias de los muestreos de arena realizados en Playa Barra de Valizas

Figura 14: Fotografias de los muestreos de arena realizados en Playa Aguas Dulces

Para realizar el muestreo de los suelos se realizd un cuarteo de la zona en cuadriculas de

100 m por 100 m, sorteando al azar los puntos de muestreo. EI muestreo se realiz6 a una
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profundidad de 0 a 20 cm de la superficie y utilizando el mismo muestreador
mencionado anteriormente, para ello se retird la vegetacion presente y luego se realizd
el muestreo. La profundidad a la cual se tomaron las muestras se seleccion6 utilizando
el criterio recomendado por IAEA para evaluacion de factores de transferencia de
radionucleidos del suelo a la vegetacion (IAEA 2009). En la Figura 15 se indica como

ejemplo el cuarteo realizado para Barra de Valizas.

Figura 15: Cuarteo realizado para el muestreo de suelo del Balneario Barra de Valizas

En la Figura 16 se indican los puntos de muestreo de arena y suelo de la zona Barra de
Valizas — Aguas Dulces y en la Tabla 7 se resumen las coordenadas geograficas de los

mismos, asi como la estacion en la cual fueron realizados.
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Google Earth

Figura 16: Lugares de muestreo de arena y suelo en el area Barra de Valizas — Aguas
Dulces, a) Balneario Barra de Valizas, b) Balneario Aguas Dulces y Laguna de Briozzo
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N° muestra Latitud (S) Longitud (O) Estacion

1 - Valizas 34°20°33.66” 53°47°19.74” Otofio

2 — Valizas 34°20°28.20” 53°47°20.64” Otofio

3 —Valizas 34°20°24.24” 53°47°19.02” Otofio

4 — Valizas 34°20°8.16” 530°47°25.92” Otofio

5 — Valizas 34°20°7.80” 53°47°24.78” Otofio

6 — Valizas 34°20°14.10” 53°47°29.94” Otofio

7 — Valizas 34°20°13.62” 53°47°30.30” Otofio

8 — Valizas 34°20°11.34” 53°47°45.06” Otofio

9 — Valizas 34°20°11.88” 53°47°52.20” Otofio

10 — Valizas 34°20°30.48” 53°47°22.68” Otofio

11 — Valizas 34°20'31.41” 53°47'22.30” Primavera- Verano
12 — Valizas 34°20°30.98” 53°47°21.02” Primavera- Verano
13 — Valizas 34°20°30.51” 53°47°20.35” Primavera- Verano
14 — Valizas 34°20'8.60” 53°4728.03” Primavera- Verano
15 — Valizas 34°20'9.04” 53°47'27.79” Primavera- Verano
16 — Valizas 34°20°16.58” 53°47°35.03” Primavera- Verano
17 — Valizas 34°20°11.92” 53°47'52.16” Primavera- Verano
18 — Valizas 34°17°26.30” 53°47°26.90” Primavera- Verano
19 — Valizas 34°2079.40” 53°47°32.10” Primavera- Verano
20 — Valizas 34°19'54.83” 53°4825.04” Primavera- Verano
21 — Briozzo 34°17°35.87” 53°48710.45” Otorio

22 — Briozzo 34°17'35.10” 53°48°11.10” Otofio

23 — Briozzo 34°17'34.91” 53°48'11.31” Primavera- Verano
24 — Briozzo 34°18'4.97” 53°4826.46” Primavera- Verano
25 — Briozzo 34°17°35.12” 53°48°10.25” Primavera- Verano
26 — Briozzo 34°17°49.95” 53°48°14.52” Primavera- Verano
27 — Briozzo 34°17°41.64” 53°489.44” Primavera- Verano
28 — Briozzo 34°17°41.45” 53°48°10.22” Primavera- Verano
29 — Briozzo 34°17°24.46” 53°48°50.47” Primavera- Verano
30 — A. Dulces 34°16°17.117 53°46°33.37” Primavera- Verano
31— A. Dulces 34°16°17.54” 53°46°31.95” Primavera- Verano
32 — A. Dulces 34°16°35.15” 53°46'41.52” Primavera- Verano
33— A. Dulces 34°16°18.13” 53°46°30.37” Primavera- Verano
34 — A. Dulces 34°17°8.49” 53°47°0.57” Primavera- Verano
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35— A. Dulces 34°17°8.99” 53°46°59.29” Primavera- Verano
36— A. Dulces 34°16°53.29” 53°48°16.28” Primavera- Verano

Tabla 7: Coordenadas geogréaficas y estacionalidad de los puntos de muestreo de arena

y suelo en el area Barra de Valizas — Aguas Dulces

Las muestras de agua — tanto de cachimba/pozo como de la laguna — fueron
almacenadas en contenedores de polietilentereftalato (PET) previamente lavados y
acidificados con &cido nitrico concentrado. Cada muestra consiste en 5 litros de agua.
Las muestras fueron tomadas por duplicado directamente con los recipientes en el caso
del agua de la Laguna y mediante baldin de policloruro de vinilo (PVC) en el caso de
las muestras de agua de pozo. Las muestras fueron identificadas y georeferenciadas
para su transporte al Laboratorio. En la Figura 17 se muestran fotografias de los
muestreos de agua de pozo y de la Laguna Clotilde Briozzo.

Figura 17: Fotografia de muestreos de agua en el area Barra de Valizas — Aguas Dulces
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En la Figura 18 se muestran los puntos de muestreo de agua de cachimba/pozo y
superficial de la zona Barra de Valizas — Aguas Dulces y en la Tabla 8 se resumen las
coordenadas geograficas de los mismos, asi como la estacion de muestreo.

Google Earth

Figura 18: Lugares de muestreo de agua en el area Barra de Valizas — Aguas Dulces,
a) Balneario Barra de Valizas, b) Balneario Aguas Dulces y Laguna de Briozzo
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N° muestra Latitud (S) Longitud (O) Estacion

H1 — Valizas 34°20°14.10” 53°47°29.94” Otofio

H2 — Valizas 34°20°13.62” 53°47°30.30” Otofio

H3 — Valizas 34°20°11.34” 53°47°45.06” Otofio

H4 — Valizas 34°20°11.34” 53°47°45.06” Otoiio

H5 — Valizas 34°20°11.88” 53°47'52.20” Otofio

H6 — Valizas 34°20°30.48” 53°47°22.68” Otofio

H7 — Valizas 34°20'30.46” 53°47°22.67 Primavera- Verano
H8 — Valizas 34°20°16.58” 53°47°35.03” Primavera- Verano
H9 — Valizas 34°20°11.92” 53°47°52.16” Primavera- Verano
H10 — Valizas 34°19°54.83” 53°48725.04” Primavera- Verano
H11 — Valizas 34°20°26.30” 53°47°26.90” Primavera- Verano
H12 — Valizas 34°20°9.40” 53°47°32.10” Primavera- Verano
H13 — Briozzo 34°17°35.87 53°48°10.44” Otoiio

H14 — Briozzo 34°17°35.10” 53°48°11.10” Otofio

H15 — Briozzo 34°17°35.12” 53°48°11.23” Primavera- Verano
H16 — Briozzo 34°17°41.37” 53°48°10.13” Primavera- Verano
H17 — A. Dulces  34°16'53.29” 53°48°16.28” Primavera- Verano
H18 — A. Dulces  34°16'44.84” 53°46°50.62” Primavera- Verano
H19 — A. Dulces  34°16°27.02” 53°47°21.30” Primavera- Verano

Tabla 8: Coordenadas geograficas y estacionalidad de los puntos de muestreo de agua

en el area Barra de Valizas — Aguas Dulces

3.111.2. Preparacién y caracterizaciones fisicoquimicas de las muestras del area
Barra de Valizas — Aguas Dulces

3.111.2.a. Preparacion y caracterizaciones fisicoquimicas de las muestras de arena

y suelo

Las muestras de arena y suelo fueron secadas en estufa (Labotecgroup) a 60°C hasta
alcanzar una masa constante, luego fueron tamizadas con tamiz de malla de 2 mm, de
manera de separar restos de vegetacion, rocas y otros residuos presentes principalmente

en las muestras de suelo.
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Las muestras secas fueron caracterizadas en su contenido de materia organica,
carbonatos y composicion. Para la evaluacién del contenido maximo de materia
orgénica fue utilizado el método de pérdida de masa reportado por Heiri et al. 2001, en
el cual 2 gramos de muestra seca se calientan a 550°C durante 4 horas (se utilizdé una
mufla ATEC modelo HFAD5) y se calcula el porcentaje de pérdida de masa segun la

ecuacion 13.

LOM = w * 100 Ecuacion 13

L

donde: LOM = pérdida de materia orgéanica
m; = masa muestra seca

Msso = Masa muestra seca luego de proceso a 550°C

Las mencionadas pérdidas de masa se pueden deber a la materia organica componente
del suelo asi como también a pérdidas de agua componentes de los mismos, razén por la
cual podemos afirmar que el calculo asi determinado es el maximo contenido de materia
orgéanica.

El contenido de carbonatos fue evaluado nuevamente por el método de pérdida de masa,
donde la muestra previamente calcinada para evaluar materia organica se calienta a
900°C durante 2 horas (mufla ATEC modelo HFADS5) y se calcula el porcentaje de

carbonatos de acuerdo a la siguiente ecuacion (Heiri et al. 2001).

% CO3 = (mssom;m%‘)) ¥ 100 Ecuacion 14
donde: m; = masa muestra seca

Msso = Masa muestra seca luego de proceso a 550°C

Mggo = Masa muestra seca luego de proceso a 900°C

Se estudio la distribucion de tamafio de particulas en las muestras; para ello 100 gramos
de muestra fueron separadas utilizando un tamizador de campo y un set de cuatro
tamices: 0210PN (50 pum), 0410PN (100 pum), 090PN (200 pum), y 015 OPN (315 pm),

como se aprecia en la Figura 19.
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Figura 19: Ejemplo de andlisis de distribucion de tamafio de particulas en una muestra

de Barra de Valizas

Las muestras previamente molidas en molino de &gata fueron caracterizadas por
Difraccion de Rayos X de polvo (XRD) utilizando un difractometro PANalytical
EMPYREAN con tubo de rayos X con anodo de cobre en geometria Bragg Brentano.
Las muestras fueron analizadas con un barrido en 26 de 5 a 70° En la Figura 20 se

muestra un ejemplo de procesamiento de muestra y analisis por XRD.

Figura 20: Ejemplo de procesamiento de muestra y analisis por XRD.
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3.111.2.b. Acondicionamiento y caracterizaciones fisicoquimicas de las muestras de
agua

Las muestras de agua fueron acidificadas para su conservacion con HNO3 concentrado
hasta alcanzar un pH entre 1 y 2, de manera de evitar que los radionucleidos se adsorban
en las paredes de los contenedores. Previamente a su acidificacion el pH fue medido

utilizando un pHmetro Martini Instruments Mi 180 BenchMeter.

3.111.3. Evaluacion de radionucleidos presentes en el compartimento arena — suelo
del area de estudio Barra de Valizas — Aguas Dulces

3.111.3.a Cuantificacion de los radionucleidos *Th, ?*Ra y “°K por espectrometria

gamma

Una vez acondicionadas las muestras fueron procesadas de igual manera que lo que se
describid en el punto 3.11.2 y analizadas por espectrometria gamma utilizando el sistema
de espectrometria, patrones y condiciones antes descrito (punto 3.11.2).

3.111.3.b. Validacion de la geometria 100 mL para cuantificacion de los

radionucleidos 22U, *Ra, #*Th y K

Existen al menos dos razones que justifican la necesidad de utilizar una geometria de
menor volumen de muestra que la geometria Marinelli antes utilizada. La primera es la
necesidad de cuantificar “°Pb y ***U para evaluar equilibrios y desequilibrio de la serie
de 28U. Dado que las energias de emision de los fotopicos del *°Pb y del #*Th (para
evaluar 28U) son bajas, la probabilidad de autoabsorcion de las mismas por las muestras
es mayor Yy existe gran variabilidad en funcion de la matriz de las muestras. La segunda
razon es que la presencia de **'Cs en las muestras de suelo y sedimento y el no contar en
el laboratorio con un estandar de **'Cs de similar matriz en cantidad suficiente para
realizar la cuantificacion en la geometria Marinelli. Existe ademas una ventaja: en caso
de validacion de la mencionada geometria se puede cuantificar los distintos
radionucleidos en muestras donde no existe la posibilidad de obtener un kilo de las

mismas.
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Debido a la difusién del gas radon a través de las paredes de los contenedores, es
necesario validar la geometria cilindrica de 100 mL, ya que el utilizado no es un
contenedor disefiado para ello. Para validar la geometria de 100 mL un patron de la
IAEA de sedimento del Mar Irlandés (IAEA 385) fue analizado por espectrometria
gamma, utilizando el sistema antes descrito, y los resultados obtenidos fueron
comparados con los reportados en el certificado emitido por la IAEA (IAEA 2013).

Asimismo, los radionucleidos **°Ra, *?Th y “°K analizados en 3.111.3.a fueron
evaluados utilizando el mismo sistema de espectrometria gamma, los mismos fotopicos
y estandares ya descritos pero en la geometria cilindrica de 100mL, con el fin de

verificar homogeneidad de las muestras.

3.111.3.c Cuantificacion de los radionucleido *®U y *°Pb

Las muestras anteriormente secas y tamizadas de suelo y arena del area Barra de Valizas
— Aguas Dulces fueron colocadas en recipiente de geometria cilindrica de 100 mL,
selladas y almacenadas 4 semanas. Los radionucleidos ***U y #°Pb fueron analizados
por espectrometria gamma utilizando el mismo sistema antes descrito.

El *®U es emisor alfa principalmente, debido a ello se seleccioné para su cuantificacion
por espectrometria gamma el fotopico de 63.3 keV de su producto de decaimiento #*Th
(ty. 24.10 dias), de probabilidad de emision 3.7 % (IAEA 2017). ElI mismo
radionucleido 2*Th posee ademés un fotopico doble 92.38 y 92.80 keV, de probabilidad
de emision 2.13 y 2.10 respectivamente (IAEA 2017). El mismo no fue utilizado debido
a que en algunas muestras (las de mayor actividad) el sistema de espectrometria
utilizado permite resolverlos, pero no lo permite en las de baja actividad.

El #°Pb se cuantifico a través de su propio fotopico de emisién gamma de 46.5 keV,
cuya probabilidad de emision es de 4.25 % (IAEA 2017).

La cuantificacion de los tres radionucleidos (**®U, **Ra y #°Pb) permite evaluar la
existencia de equilibrios y desequilibrios en los distintos compartimentos del &rea
estudiada, segun lo descrito en 1.1V.

La calibracion en eficiencia fue realizada utilizando estandares certificados del
“Organismo Internacional de Energia Atomica” (IAEA), IAEA RGU-1 y IAEA 375
(sedimento del mar Irlandés), en igual geometria que las muestras. Las muestras, la

radiacion de fondo y los estandares fueron medidos durante 300000 segundos cada uno.
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La seleccion de la mencionada geometria se debe a que ambos radionucleidos poseen
emisiones de energias bajas, por lo tanto la absorcion de la radiacion gamma por la
propia muestra es considerable. Esto hace necesaria la correccion por autoabsorcion de
la muestra. Para ello fue utilizada una fuente puntual de ***Am (Eckert & Ziegler), en un
dispositivo colimador segun se muestra en la Figura 21 para las muestras y estandares
IAEA RGU-1y IAEA 375.

Figura 21: Correccion por autoabsorcion: geometria de 100 mL, dispositivo colimador

y fuente de *'Am

Las muestras y los estandares fueron medidos durante 3600 segundos y el area del
fotopico de 59.5 kev del ***Am (IAEA 2017) fue determinada utilizando el software
GammaVision y el factor de correccion por autoabsorcion calculado de acuerdo a la
ecuacion 15 (Cutshall et al. 1983). La concentracion de actividad corregida por

autoabsorcién de U y #°Pb fue calculada utilizando la ecuacién 16.

i
_ Gy
abs — T—M—l

Tp

Ecuacion 15

Donde f,,; = factor de correccion por autoabsorcion
Twm = area neta fotopico atenuado por autoabsorcion (area neta — background)

T, = area neta fotopico no atenuado por autoabsorcion (area neta — background)
A, = fus A Ecuacion 16
Donde f,;,s = factor de correccion por autoabsorcion

A = Actividad corregida por autoabsorcion (Bg.kg™)

A = Actividad determinada (Bq.kg™)

68



La Actividad determinada (A) de ambos radionucleidos fue calculada de acuerdo a lo
descrito en 3.11.2.

La fuente de ***Am fue seleccionada debido a que el fotopico de 59.54 kev (IAEA
2017) posee una energia similar a las analizadas para ***U y #°Pb y por tanto la

autoabsorcion es similar para los tres radionucleidos.

3.111.3.d. Cuantificacion del radionucleido antropogénico **’Cs por espectrometria

gamma

El ¥*'Cs — radionucleido artificial- es un emisor beta (t;, = 30.08 afios) que esta en
equilibrio secular con el *¥"™Ba (ty, = 2.552 minutos), el cual es emisor gamma con un
fotopico de emision en 661.7 keV y probabilidad de emision de 85.10 % (IAEA 2017).
Para su cuantificacion se utilizaron los mismos contenedores de geometria cilindrica de
100 mL, y la cuantificacion se realiz6 en simultaneo a la cuantificacion de 2**U y #°Pb,
antes descrita. Cabe mencionar aqui que, dada la energia de la emision la cuantificacion
se puede realizar con la geometria Marinelli previamente descrita pero para ello es
necesario contar con cantidad suficiente de un material de referencia de matriz similar, o
realizar la calibracion con estandares liquidos con las posteriores correcciones, los
cuales no se disponen en el Laboratorio. Para la calibracion en eficiencia se utilizé el
material de referencia IAEA 385, certificado por la IAEA (sedimento del mar Irlandés).
Las muestras, el material de referencia y la radiacion de fondo (background) fueron
medidos 300000 segundos.

3.111.4. Evaluacion de radionucleidos presentes en el compartimento agua

Se determind la actividad alfa y beta total en las muestras de agua como método de
screening de acuerdo a lo recomendado por la Organizacion Mundial de la Salud (OMS)
(WHO 2011). La OMS recomienda que se determine en las aguas para consumo la
actividad alfa y beta total y en aquellos casos que la actividad alfa y beta total esté por

encima de los limites establecidos, realizar mayores determinaciones.

Dado que la actividad alfa y beta total de las muestras estd por debajo de los limites

recomendados por OMS, como se detalla en la discusién de resultados, desde el punto
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de vista de la potabilidad no seria necesario realizar mayores determinaciones, pero es
interesante evaluar la transferencia de los distintos radionucleidos entre
compartimentos. Para ello se seleccionaron las muestras pertenecientes a la Laguna
Clotilde Briozzo para la cuantificacion de los radionucleidos °Ra, ?*®Ra y ?°Pb, con el

fin de evaluar transferencia de radionucleidos entre compartimentos.

También es importante conocer la dosis equivalente efectiva por la ingesta de los
radionucleidos, aiin cuando se espere una dosis menor a 0.1 mSv.afio™ de acuerdo a los
niveles alfa y beta determinados. En el area Barra de Valizas — Aguas Dulces, en
general y debido a que existe suministro publico de agua potable, las perforaciones
privadas ya no se utilizan para consumo, sino sélo en algunos casos para riego de
jardines. Dada esta situacion para evaluar la dosis equivalente efectiva por la ingesta de
agua se seleccionaron las perforaciones publicas, y de ellas se determind la
concentracion de actividad de los radionucleidos particulares Unicamente en Barra de
Valizas, ya que la actividad alfa y beta total del agua del suministro publico de Aguas
Dulces es menor a los limites de deteccion, como se detalla en la discusion de

resultados.

De los radionucleidos naturales la Organizacion Mundial de la Salud recomienda una
concentracién de actividad menor a 0.1 Bqg.I" de los radionucleidos ?®Ra, #°Pb y
%0 menor a 1 Bq.I™* de #Ra, #2Th, *®Th y menor a 10 Bq.I* de #*U y #?*U (WHO
2011). Si bien dada la actividad alfa y beta total determinada no es esperable obtener
ninguno de los mencionados radionucleidos en concentraciones superiores a los
recomendados por la OMS, se seleccionaron especialmente ?Ra y ?°Pb para su
cuantificacion. EI °Po si bien es especialmente relevante dada su actividad especifica,
es objeto de otra tesis de doctorado en el grupo por lo que no se determind en este
trabajo.

A continuacion se detallan los métodos experimentales llevados a cabo para ambas

determinaciones en agua.
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3.111.4.a Preparacién de muestras y determinacion de la actividad alfa y beta total

Para la cuantificacion de la actividad alfa y beta total las muestras de agua previamente
acidificadas con &cido nitrico y filtradas fueron concentradas para determinar su
actividad alfa y beta total. Para ello 1 litro de agua fue filtrado y evaporado utilizando
una plancha calefactora IKA C-MAG HS7 hasta obtener un volumen total de 10 mL.
Luego la muestra concentrada fue trasvasada y evaporada en una plancheta de acero
inoxidable de 2” de didmetro de manera de obtener un deposito homogéneo. Todas las
muestras fueron analizadas por duplicado. Las muestras fueron mantenidas en
desecador hasta su conteo (APHA 1998). Un blanco con agua tipo Il (ASTM II)-
obtenido de un ultra purificador Thermo Smart2Pure - fue procesado en las mismas
condiciones.

La actividad alfa y beta total de las muestras y el blanco fue cuantificada mediante el
contador de gas proporcional alfa y beta total de bajo background Canberra LB4200,
descrito en 3.1.3. Cada muestra fue medida 10 veces durante 600 segundos, mientras
que el blanco fue medido 15 veces durante 2700 segundos. El contador fue calibrado
utilizando estandares de ***Am y *°Cl fabricados y calibrados por Eckert & Ziegler,

segun lo descrito en 3.1.3.

3.111.4.b. Preparacién de muestras y cuantificacién de los radionucleidos **Ra,
228Ray21OPb

Para la cuantificacion de los mismos se realiz6 una separacion radioquimica adaptando
el método reportado por Olivera (Moreira 1993; Oliveira 1993; Olivera et al. 2001).
Previo a la separacion radioquimica se evaporaron 5 litros de muestra acondicionada
con &cido nitrico concentrado vy filtrada, utilizando plancha calefactora IKA C-MAG
HS7 hasta obtener un 1 litro de muestra de agua concentrada.

Todas las muestras se analizaron por duplicado. Asimismo se realizé un blanco con
agua tipo I (ASTM 1) (purificador Thermo Smart2Pure) y soluciones estandares con
estandares liquidos de **°Ra, ?’Ra y #°Pb (suministrados por el “National Institute of
Standards and Technology” (NIST)) y agua tipo | (ASTM 1) para calcular las

eficiencias de deteccion.
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Las muestras concentradas fueron sometidas al proceso de separacion radioquimica en
cadena, el cual implica precipitacion selectiva de los cationes utilizando sales poco
solubles. En este trabajo fue utilizada la precipitacion de cromato de plomo (PbCrO,) y
la co-precipitacion de sulfato de bario y radio (Ba(Ra)SO,), como se detalla a
continuacion.

1. A cada muestra se adicionan 7 mL de &cido citrico 2 M, 1 mL de solucion de
Pb*? (denominada “carrier” de Pb), 1 mL de solucién de Ba** (denominada
“carrier” de Ba) y 10 gotas de indicador rojo de metilo, bajo agitacion en
agitador magnético IKA C-MAG HS7. Los “carriers” son adicionados con el
objetivo de aumentar las concentraciones de ambos cationes en la solucion para
lograr alcanzar el producto de solubilidad posibilitando la precipitacion como
sulfatos (Ba(Ra)SO, y PbSQ,), mientras que el &cido citrico es utilizado para
complejar posibles interferencias como ser Fe™ y Al*.

2. Se adiciona hidroxido de amonio concentrado hasta viraje del indicador rojo de
metilo y se calienta a ebullicion.

3. Se adicionan 50 mL de &cido sulfarico 3 M y se deja en reposo, de manera que
el precipitado formado (Ba(Ra)SO,4 y PbSO,) decante.

4. Se extrae y descarta el sobrenadante, se lava el precipitado con agua tipo |
(ASTM 1) y se centrifuga 5 minutos a 3000 rpm utilizando una centrifuga Sigma
2-6.

5. Se extrae y descarta el sobrenadante y se lava el precipitado con 30 mL de acido
sulfarico 0.1 M, este procedimiento se realiza para evitar que los precipitados
formados se solubilicen. Se realiza dos veces.

6. Se disuelve el precipitado en bafio de agua con 2.0 g de 4cido nitrilo triacético
(NTA) —Triplex I, 20 mL de agua tipo | (ASTM 1), 7 mL de Hidroxido de sodio
6M y 6 gotas de indicador rojo de metilo. Para la disolucién del precipitado el
pH debe estar entre 12.5 y 13.0. Esta etapa permite la formacion de complejos
entre Pb* y Ba*? con NTA, de manera de separarlos luego con una nueva
precipitacion.

7. Se adiciona a la solucién 5 mL de sulfato de amonio 25 mg/mL y &cido acético
glacial hasta viraje del indicador, se deja precipitar a 60°C y decantar hasta el dia
siguiente. De esta manera los isétopos de radio precipitan como Ba(Ra)SO, y

los de plomo permanecen en solucion formando un complejo con NTA.
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10.

11.

12.

13.

14.

15.
16.

17.

Se centrifuga el precipitado 7.5 minutos a 3000 rpm utilizando una centrifuga
Sigma 2-6.

Se extrae el sobrenadante y se separa para la determinacion de ?!°Pb, mientras
que el precipitado se lava con 20 ml de acetato de sodio 30 %. El precipitado se
centrifuga 7.5 minutos a 3000 rpm utilizando una centrifuga Sigma 2-6. Esta
operacion se realiza dos veces, guardandose los sobrenadantes para la
determinacién de %°Pb.

Para la determinacion de “°Ra y *®Ra se disuelve el precipitado con 2.0 g de
Acido etilendiaminotetraacético (EDTA), 20 mL de agua tipo | (ASTM 1) y 5
mL de Hidréxido de sodio concentrado en plancha calefactora IKA C-MAG
HS7.

Se adiciona 5 mL de sulfato de amonio 25 mg/mL y se precipita Ba(Ra)SO, con
acido acetico glacial a pH 4.5-5.0, se anota fecha y hora de precipitacion.

El precipitado de Ba(Ra)SO, se filtra a vacio utilizando filtro de fibra de vidrio
(B4700 Sterlitech Corporation).

Se seca en estufa a 60°C, se determina el rendimiento quimico por gravimetria y
se guarda en desecador hasta alcanzar el equilibrio secular (21 dias) y se
cuantifica “°Ra y ?®Ra utilizando el contador proporcional alfa y beta total
CANBERRA LB4200, antes descrito, durante 24000 segundos.

Para la determinacién de #°Pb se calienta el sobrenadante a ebullicién en
plancha calefactora IKA C-MAG HS7 y se adiciona 1 mL de sulfuro de sodio 1
M, para que precipite sulfuro de plomo y se deja decantar hasta el dia siguiente.
El precipitado se centrifuga 12 minutos a 3000 rpm en centrifuga Sigma 2-6.

Se extrae el sobrenadante que se descarta y se lava el precipitado con 20 mL de
agua tipo I (ASTM 1). Se centrifuga nuevamente 12 minutos a 3000 rpm en
centrifuga Sigma 2-6. Este procedimiento se realiza dos veces.

Se adicionan 10 mL de agua tipo | (ASTM 1), 1.2 mL de &cido nitrico — para
lograr la disolucion del sulfuro de plomo- y 3 gotas de indicador rojo de metilo,
se calienta a ebullicion en bafio de agua durante 3 horas utilizando una plancha
calefactora IKA C-MAG HS7. El catién Pb*? permanecera en solucién mientras

que precipitara azufre elemental.
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18. El precipitado de azufre elemental se elimina mediante filtrado con papel
plegado. Se ajusta el pH de la solucion entre 4.5 y 5.0 con acetato de sodio 30
%, para lograr el pH ideal de precipitacion de PbCrO,.

19. Se calienta la solucion a ebullicion, se adiciona cromato de sodio 30 % Yy se
mantiene a ebulliciéon por 10 minutos.

20. Una vez fria la solucion, el precipitado se filtra a vacio con filtro de fibra de
vidrio (B4700 Sterlitech Corporation).

21. Se seca en estufa a 60°C, se determina el rendimiento quimico por gravimetria,
se guarda en desecador hasta alcanzar el equilibrio secular (10 dias) y se
cuantifica ?°Pb utilizando el contador proporcional alfa y beta total de bajo
background CANBERRA LB4200 antes descrito, durante 24000 segundos.

Los precipitados de Ba(Ra)SO, para cuantificar °Ra fueron medidos por conteo alfa
total luego de 21 dfas de depositados, tiempo en el cual la contribucion de ?*Ra y ?*Ra
es practicamente nula y han transcurrido mas de 5 periodos de semidesintegracion del
222Rn (ty, = 3.82 dfas) (IAEA 2017), obteniéndose cerca del 95 % del equilibrio secular
(Oliveira 1993; Oliveira et al. 2001). Los mismos precipitados, para cuantificar ?®Ra,
fueron medidos por conteo beta total luego de 21 dias de depositados, tiempo necesario
para minimizar la contribucién de los demas is6topos de radio - como se menciond
anteriormente — y para alcanzar el equilibrio secular entre el ®Ra (ty, = 5.75 afios)
(IAEA 2017), y el producto de decaimiento ®Ac (ty, = 6.15 horas) (IAEA 2017). Los

calculos de actividad especifica se realizaron utilizando las ecuaciones 17 y 18.

A _ Rn _RO
226Ra T Rq.eqps V[143(1—e=2t))]

Ecuacién 17

Donde: A, = concentracion de actividad de *°Ra en Bg.I™
R, = cuentas totales de la muestra en cps
R, = cuentas totales del background en cps
Rq = rendimiento quimico
e = eficiencia de conteo alfa para *°Ra en cps.dps™
A = constante de semidesintegracion del °Rn (0.181 dfas™)

t = tiempo transcurrido entre la precipitacion y la determinacion en dias
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V = volumen de la muestra en litros

Debido a que se mide la actividad alfa total, se estdn midiendo simultaneamente la
actividad alfa del **Ray de sus hijos emisores alfa: ?’Rn, ?®Po y ?**Po. Considerando

que se alcanza el equilibrio a los 21 dias se tiene que:

Azzan = A218p0 = A214p0

Ag2zg, = Azzep,-(1—e™)

Por lo que la actividad alfa total medida corresponde a:

_ — —at
Agtotal = A6y, T A2224, T A218p, T A214p, = A226p, - (1 + 3(1 —e ))
La concentracion de actividad de #?°Ra se calcul6 de acuerdo a la siguiente ecuacion:

Rn—Ro  _ £p226 g, A226 p, Ecuacion 18

A228p, = Rq.ep2ogp, V €228 p,

Donde: Az, = concentracion de actividad de *°Ra en Bg.I™
R, = cuentas totales de la muestra en cps
R, = cuentas totales del background en cps
Rq = rendimiento quimico
€228, = eficiencia de conteo beta en cps.dps™
g226,, — eficiencia de conteo beta en cps.dps™
Azze,, = concentracion de actividad de *°Ra en Bg.I™*

V = volumen de la muestra en litros

Las eficiencias de conteo son calculadas a partir de disoluciones estandares 0.5 Bq.I"” de
°2Ray 1 Bg.I™* de *®Ra, preparadas a partir de soluciones estandares certificadas por el
“National Institute of Standards and Technology” (NIST), sometidas al mismo proceso

de separacion radioquimica.
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Para realizar la determinacion es necesario blindar las emisiones beta del ?®Ra de baja
energia (0.0127 MeV, 30 % probabilidad de emision, 0.0256 MeV 20 % probabilidad
de emision, 0.0391 MeV 40 % probabilidad de emision y 0.0395 MeV 10 %
probabilidad de emision) (IAEA 2017); para ello se utiliza un film polimérico (Con-

TactBrand adhesivo transparente).

Los precipitados de PbCrO, para cuantificar *°Pb fueron medidos por conteo beta total
luego de 10 dias de depositados, tiempo necesario para alcanzar el equilibrio con su hijo
el #°Bi (t1,5.01 dias y energia méxima de emision beta 1.17 MeV) (IAEA 2017). Para
realizar la determinacién es necesario blindar las emisiones beta del *°Pb de baja
energia (0.016 MeV, 85 % probabilidad de emision y 0.06 MeV 15 % probabilidad de
emision) (IAEA 2017); para ello se utiliza un film polimérico (Con-TactBrand adhesivo

transparente).

La eficiencia fue calculada a partir de una disolucién 1 Bg.I™ de la solucién estandar de
2%} certificada por el “National Institute of Standards and Technology” (NIST),

sometida al mismo proceso de separacion radioquimica.

Los célculos de actividad especifica se realizaron utilizando la ecuacion 19.

A — Rn _RO
210py ™ Rq.ev.(1—eHt)

Ecuacion 19
Donde: A9, = concentracion de actividad de **°Pb en Bq.I™

R, = cuentas totales de la muestra en cps

R, = cuentas totales del background en cps

Rq = rendimiento quimico

e = eficiencia de conteo beta en cps.dps™

A = constante de semidesintegraciéon del “°Bi (0.183 dias™)

t = tiempo transcurrido entre la precipitacion y la determinacion en dias

V = volumen de la muestra en litros
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3. 1V. Distribucion de los radionucleidos en el Area Barra de Valizas-Aguas
Dulces: transferencia de radionucleidos entre compartimentos: suelo — vegetacion

Para evaluar la concentracion de actividad de los radionucleidos de las series de 2*°U,
2%2Th, asf como “°K y *3'Cs en vegetacion del area de estudio, y su transferencia desde
el suelo, se tomaron muestras de carqueja (Baccharis articulata) y de suelo en la laguna
Clotilde Briozzo. ElI muestreo se realizd por conveniencia, ya que como se detallo
anteriormente la laguna presenta escasa incidencia de la actividad humana. La seleccion
de la especie vegetal se realiz6 debido a que es una especie abundante en la zona, y la

Unica que de alguna manera es consumida por la poblacién (en infusion). En la Figura

22 se muestran fotografias del muestreo y en la Figura 23 su localizacion.

Figura 22: Fotografias del muestreo de carqueja (Baccharis articulata) en la Laguna

Clotilde Briozzo
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Figura 23: Localizacion del muestreo de carqueja (Baccharis articulata) en la Laguna
Clotilde Briozzo

Para el muestreo de vegetacion plantas enteras de carqueja fueron cosechadas en tres
puntos de la orilla de la Laguna Clotilde Briozzo, acondicionadas en bolsas de
polietileno, etiquetadas y georeferenciadas para ser transportadas al laboratorio.

Las muestras de suelo (donde se encontraban las raices de las plantas) fueron tomadas,
procesadas y analizadas como se describié en 3.111.1, 3.111.2 y 3.111.3. Las muestras
fueron tomadas hasta los 20 cm y con las precauciones para incluir la capa de suelo que
contenia a las raices de las plantas (IAEA 2009, 2010).

Las plantas fueron lavadas con agua destilada hasta remover los restos de suelo de las
mismas, cortadas en fracciones mas pequefias y secadas hasta masa constante a 60°C en
estufa (Labotecgroup). Una vez alcanzada masa constante fueron molidas en Molino de
cuchillas (MicroMill Bel-Art Products Scienceware) y almacenadas en recipiente de
geometria cilindrica de 100 mL durante 4 semanas, de manera de alcanzar el equilibrio
secular entre el ?*Ra y el %?Th y sus productos de decaimiento de vida media corta.
Los radionucleidos de las series de U, #*2Th, asi como el *K y *¥'Cs fueron
analizados como se describi6 en 3.111.3.

El coeficiente de transferencia suelo — planta fue evaluado segln la ecuacion 20
(Asaduzzaman et al. 2014; IAEA 2010, 2014)

__ Concentraci 6n de actividad en planta (Bq.kg_l)en peso seco
T =

Ecuacion 20

Concentraci 6n de actividad en suelo (Bq.kg~1) en peso seco
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3.V. Evaluacion de riesgo radioldgico de la poblacion permanente y turistas
(aspectos sociales) del &rea Barra de Valizas — Aguas Dulces

3.V.1. Riesgo radioldgico de irradiacion externa debido a la presencia de los

radionucleidos naturales en suelo y/o arena

Para evaluar el grado de riesgo radiologico asociado a la exposicion a radionucleidos
naturales presentes en el suelo que rodea las casas de Barra de Valizas y en la arena de
playa y de los alrededores de la Laguna de Briozzo se utilizaron los indices descritos en
3.11.3: Tasa de Dosis Absorbida (D) y Dosis equivalente efectiva anual (AEDE). La
Dosis equivalente efectiva anual fue calculada para distintos factores de ocupacion de
manera de evaluar el riesgo de los habitantes del lugar y de los potenciales turistas. En
el caso de los habitantes se considerd un factor de ocupacion de 0.2 (1752 horas) de
acuerdo a lo recomendado por UNSCEAR (UNSCEAR 2008) y de 0.5 (4380 horas)
debido a que la mayoria de la poblacion del Area Barra de Valizas — Aguas Dulces
posee habitos y costumbres diferentes a lo reportado, a saber permanecen en el &rea méas
tiempo del reportado y realizan actividades laborales y de ocio al aire libre.

En el caso de los turistas se consideraron turistas de temporada — 2 meses —
considerando un factor de ocupacién de 0.10 (16 horas al aire libre diarias, 960 horas
totales anuales) y quincenales, considerando un factor de ocupacién de 0.027 (16 horas

al aire libre diarias, 240 horas totales anuales).

3.V.2. Riesgo radioldgico de irradiacion interna (contaminacién) debido a la

presencia de los radionucleidos naturales en el agua de consumo

Las actividades alfa y beta total de las muestras de agua se compararon con los limites
recomendados por la Organizacion Mundial de la Salud para agua potable (WHO 2011).
Debido a que las concentraciones de los radionucleidos %°Ph, ?**Ra y ?*Ra encontradas
en las muestras de agua de las perforaciones del suministro de agua potable es menor al
limite de deteccion no se calculd la dosis equivalente efectiva por la ingesta de los

mismos.
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3.V.3. Evaluacion de riesgo radiologico debido a los materiales de construccion

(aspectos sociales y laborales)

Es importante destacar aqui que no fueron evaluados los materiales de construccion en
si, sino que fue evaluado el potencial riesgo del uso de la arena del lugar como
componente de los materiales de construccion. Asimismo es importante sefialar que si
bien la normativa nacional no permite el uso de la arena de playa con tal fin, es habito
de los pobladores del &rea su uso. Para ello las concentraciones de actividad de “*Ra,
2%2Th y “°K determinadas segtin 3.111.3.a se compararon con los valores de referencia de
la normativa europea Directive 2013/59 (Council Directive 2013). Para evaluar el
exceso de radiacion gamma debido al uso de la arena como material de construccién se
utilizaron los indices descritos en 3.11.3.: Actividad equivalente en Radio (Raeq) e indice
de riesgo externo (Hex) (Beretka y .Matthew 1985), utilizando las concentraciones de
actividades determinadas.

Ademas se evalud el indice de concentracion de actividad (1) recomendado por la
normativa europea Directive 2013/59 (Council Directive 2013). EI mencionado indice
se calcula de acuerdo a la ecuacion 21.

_ ARa ) ( Arh ) ( Ak ) .

Si bien el indice se aplica al material de construccidn en si y no a sus constituyentes el
mismo es orientativo del maximo exceso de radiacidn gamma que puede implicar el uso
de la arena como constituyente.

Ademas en funcion de las concentraciones de actividad de *°Ra, %?Th y “°K se puede
estimar el exceso de irradiacién interna debida a la inhalacién del gas “Rn y sus
productos de desintegracion de vida media corta emanados de los materiales de
construccién. Para ello fue calculado el indice de riesgo interno (Hi,), del inglés
“Internal Hazard Index” (Pantelic et al. 2014; UNSCEAR 2000), segun la ecuacion 22.

ARa Arp Ag sz
H;, = Ecuacion 22
m 185 Bq.kg 1 + 259 Bq.kg~1 + 4810 Bq.kg 1
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4. RESULTADOS Y DISCUSION

4. 1. 1. Instalacion de la infraestructura necesaria para los trabajos

Se instalo satisfactoriamente — superando diversos escollos — el equipamiento necesario
para el desarrollo de los trabajos experimentales de la Tesis.

En la Figura 24 se muestra el sistema de espectrometria gamma con detector de
Germanio de alta pureza (HPGe), y en la Figura 25 el sistema contador proporcional

alfa y beta total, instalados y utilizados en el desarrollo de la Tesis.

Figura 24: Sistema de espectrometria gamma ORTEC- AMETEK GMX35P4-76-RB
con detector de Germanio de alta pureza (HPGe) y su blindaje de plomo
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Figura 25: Sistema contador proporcional alfa y beta total de bajo background
CANBERRA LB4200

4.1.2. Consideraciones sobre seguridad radiol6gica

Las fuentes radiactivas utilizadas como estandares en este trabajo se encuentran en la
categoria 5 de la norma UY117 (ARNR 2014), es decir su razén de actividad A/D es
menor a 0.01, siendo ésta la categoria de menor razon de actividad (0.01 > A/D > nivel
de exencion/D), y por tanto de riesgo radiolégico minimo.

Una vez instalado el Laboratorio se obtuvo la autorizacion N° 190/0/0 por parte de la
Autoridad Reguladora Nacional de Radioproteccion (ARNR) con vencimiento
13/7/2020.

4.1.3. Optimizacion de las condiciones de trabajo

Se optimizaron los parametros del sistema de espectrometria gamma ORTEC-
AMETEK GMX35P4-76-RB ajustando el rango de Energia de trabajo de 0 a 3000 keV
y la ganancia tal que se obtienen 0.366 keV/canal. El ruido eléctrico (entre 3 — 10 cps)

se encuentra por debajo de las 100 cuentas por segundo recomendadas.
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La resolucion en energia — estimada como el ancho del pico a mitad de altura para el
fotopico de 1.33 MeV del ®Co — obtenida fue de 1.84 keV, 7.6 % mayor que el valor
informado por el fabricante 1.71 keV. En la Figura 26 se muestra el espectro obtenido y
los parémetros del fotopico de 1.33 MeV para la fuente de ®°Co. Esta resolucion es
completamente adecuada para la resolucion de los picos de los radionucleidos a
determinar y es del orden de las resoluciones en energia reportadas en otros trabajos de
determinaciones de estos radionucleidos en muestras ambientales (Arnedo et al. 2016;
Baeza et al. 2016; De Paiva et al. 2015; Guidotti et al. 2015; Kovacs et al. 2013).
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Figura 26: Espectro y parametros del fotopico de 1.33 MeV obtenidos para la fuente de
%0Co de Eckert&Ziegler

El espectro obtenido durante la calibracion en energia del sistema realizada con la

fuente maltiple POLATOM se muestra en la Figura 27.
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Figura 27: Espectro obtenido para la Fuente maltiple POLATOM (***Am, 2*'Cs, ®Co)

A partir de este espectro surge la curva de calibracion en energia de la Figura 28, donde

se puede apreciar el buen ajuste lineal de la calibracion.
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Figura 28: Curva de calibracion en energia del sistema de espectrometria gamma
ORTEC-AMETEK GMX35P4-76-RB
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Los valores obtenidos para la calibracion en eficiencia de tres de los detectores del
contador proporcional alfa y beta total CANBERRA LB4200 se muestran en la Tabla 9,
el cuarto detector no se utiliz6 debido a averias. Todas las determinaciones se
realizaron utilizando el software Apex-Alpha beta version 1.3.0.177 CANBERRA.

Detector Eficiencia alfa Eficiencia alfa Eficiencia beta Eficiencia beta

(***Am) % del fabricante  (**Cl) % del fabricante
(**Po) % (*°sr/”°Y) %
1 36.77 +0.32 40.54 + 0.43 54.95+0.10 54.82 +0.05
2 38.55 +0.08 40.25+0.85 55.47 +0.15 55.43+0.06
3 38.61 +0.09 40.22 +0.14 56.06 +0.13 56.91 +0.05

Tabla 9: Eficiencias obtenidas para los 3 detectores del contador proporcional alfa y
beta total CANBERRA LB 4200

Estos valores de eficiencia estdn de acuerdo con los reportados por el fabricante
(CANBERRA 2014), como se puede apreciar en la Tabla.

La estadistica de conteo del sistema, se verifico en el marco de la beca de iniciacion a la
investigacion del Lic. German Azcune, razon por la cual no se detalla aqui. La
estadistica de conteo resultdé ser Poissoniana lo que permite utilizar el equipo para

determinaciones de actividad.

85



4.11. Delimitacién de area de estudio

El area de estudio se limitd en funcion de los resultados de concentracion de actividades
de los radionucleidos ?**Th, ?®Ra y “°K presentes, asi como de los valores obtenidos de

los indices antes descritos. Estos resultados se detallan en los incisos 4.11.1 y 4.11.2.

4.11.1. Cuantificacion de la concentracion de actividad de los radionucleidos %Th,

2Ray *°K por espectrometria gamma

En la Figura 29 se muestra un espectro gamma tipico de las arenas del Departamento de
Rocha, donde se sefialan los fotopicos destacados para el “°K, para la serie del “®U y la
serie del 2*°Th. Los espectros fueron obtenidos con un tiempo muerto de detector de
0.11 - 0.39 %. En el Anexo 2 se detalla la misma, con una ganancia mayor mostrando

los diferentes fotopicos de los radionucleidos naturales.
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Figura 29: Espectro gamma tipico de una arena del Departamento de Rocha — Barra de
Valizas

En la Tabla 10 se reportan las concentraciones de actividad de los mencionados
radionucleidos en las distintas muestras Los resultados se expresan con un 95% de

confianza.
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Concentracion de actividad (Bg.kg™)

N° muestra Playa “°Ra 22Th K

1 La Moza 39.2+1.3 79.4+6.4 99.8+29

2 La Moza 51.7+1.7 62.5+5.1 93.6 +2.7

3 La Moza 449 +0.34 4.49 +0.57 163.5+4.4
4 Las Achiras 20.32 +0.80 27.7+24 95.6 +2.8

5 Las Achiras 15.75 + 0.68 206 +1.9 111.0+3.1
6 Las Achiras 4,30+ 0.22 3.86 + 0.42 240 + 12

7 Playa Grande 5.53+0.36 8.88 +0.94 143.1+ 3.8
8 Playa Grande 9.92+0.51 8.04 +0.88 1347+ 3.7
9 Playa Grande 33.39+0.83 73.8+3.9 121.3+6.8
10 Punta del Diablo 5.75 + 0.36 6.12 +0.70 90.0+2.8
11 Punta del Diablo 13.82 + 0.62 19.2+1.8 93.8+28
12 Punta del Diablo 8.18 + 0.44 10.3+1.0 1120+ 3.2
13 La Esmeralda 4,79 +0.33 5.09 + 0.60 151.4+4.0
14 La Esmeralda 3.77+0.21 5.85+0.53 183.6+9.4
15 La Esmeralda 3.79+0.21 5.48 + 0.51 157.1+8.3
16 Aguas Dulces 4,98 +0.33 2.30+0.34 170.8 +4.3
17 Aguas Dulces 8.20 +0.44 170+ 16 136.4 + 3.6
18 Aguas Dulces 9.04 +0.43 18.7+16 150.5+ 3.6
19 Barra de Valizas 25.11 + 0.94 454+ 3.8 81.9+25
20 Barra de Valizas 36.4+ 1.3 95.1+7.6 73.3+2.3
21 Barrade Valizas 55.2+ 1.7 78.7+6.3 80.0+ 25
22 Barra de Valizas 24.05+0.81 59.7+4.9 165.3+4.2
23 San Antonio 4.46 +0.31 6.20 +0.70 418.4 + 8.7
24 Santa Isabel 10.26 + 0.52 171+1.6 198.4+4.9
25 Santa Isabel 4.10 +0.28 3.26 +0.42 287.5+6.3
26 Santa Isabel 5.87+0.26 19.2+13 417.6 +19.6
27 La Pedrera 5.59 +0.36 7.16 +0.79 386.2 +8.3
28 La Pedrera 3.84+0.30 7.24 +0.80 416.7 + 8.8
29 La Pedrera 5.23+0.24 13.37 + 0.96 367.6 +17.3
30 Costa Azul 14.62 + 0.64 29.8+26 167.5+4.3
31 Costa Azul 443 +0.23 7.56 + 0.64 346.9 + 16.8
32 Arachania 11.65 + 0.40 34.0+20 268.3 +13.2
33 La Aguada 4.49 +0.30 109+1.1 192.1+4.7
34 La Aguada 4.21+0.31 5.82 + 0.67 268.3 + 6.2
35 La Aguada 15.67 + 0.67 29.2+26 2045+5.0
36 Anaconda 483+1.6 1619+ 125 59.2+20
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37 Anaconda 9.03+0.35 209+14 96.1+55

38 La Serena 4.69 +0.32 5.42 + 0.63 1154+ 3.2
39 La Serena 417 +0.31 3.75+0.49 127.3+35
40 La Serena 14.15+ 0.45 432+25 112.1+6.2

Tabla 10: Concentracién de actividad de los radionucleidos %*Th, ?*Ra y “°K en las

muestras de arena del Departamento de Rocha

Los limites de deteccién para ?*°Ra, **Th y “°K son 0.24 Bg, 0.21 Bq y 1.02 Bq
respectivamente. Esto implica un limite de deteccién de aproximadamente 0.24 Bg.kg™,
0.21 Bg.kg™ y 1.02 Bq.kg™ respectivamente dependiendo en cada caso de la densidad
de la muestra.

Las muestras fueron tomadas en las playas donde se encuentran centros poblados,
debido a que se quiere evaluar incidencia en la Poblacion, dado que en la franja costera
existen amplias zonas despobladas. Se agruparon los balnearios en 4 éareas para su
estudio. Las mencionadas areas son: Santa Teresa — Punta del Diablo; La Esmeralda;
Barra de Valizas — Aguas Dulces y La Paloma — San Antonio.

En la Tabla 11 se pueden apreciar los promedios obtenidos por Playa y por area de

muestreo.
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Promedio de concentracion de actividad (Bq.kg™)

Area de estudio  Playa “°Ra 22Th K
Santa Teresa — La Moza 31.8+1.3 48.8 +4.7 119.0+ 3.4
Punta del Diablo ) o¢ Achiras 13.46 + 0.62 17.4+18 149.0 +3.1
Playa Grande 16.28 + 0.30 30.2+24 133.0+5.0
Punta del Diablo 9.25+0.49 119+ 1.3 98.6 +2.9
Promedio 17.7 + 0.63 271+1.4 124.9 +3.7
La Esmeralda La Esmeralda 4.12 +0.26 5.47 + 0.55 164.0 + 7.6
Barra de Valizas — Aguas Dulces 7.41+0.40 12.7+1.3 152.6 + 3.9
Aguas Dulees  gors ge Valizas 352 + 1.4 69.7 + 6.7 100.1+ 3.4
Promedio 213+1.1 41.2+49 126.4 + 2.6
La Paloma—San San Antonio 4.46 +0.31 6.20 + 0.70 418.4 +8.7
Antonio Santa Isabel 6.74 + 0.37 132+1.2 301+ 12
La Pedrera 4.89+0.30 9.26 + 0.85 390 + 12
Arachania 11.65 + 0.40 340+2.0 268 + 13
Costa Azul 9.52 +0.48 18.7+1.9 257 +12
La Aguada 8.12 + 0.46 153+1.7 2216453
Anaconda 28.7+1.2 91.4+89 776 +4.1
La Serena 7.67 +0.37 175+15 118.3+45
Promedio 10.21 + 0.55 25.7 + 3.4 257 + 19
Rango Mundial 17-60 11-64 140 — 850
Promedio Mundial 35 30 400

Tabla 11: Promedio de concentracién de actividad de los radionucleidos ***Th, “*Ra y

“°K en los Balnearios del Departamento de Rocha

En la Figura 30 se pueden apreciar las distribuciones espaciales de los tres

radionucleidos en la costa del departamento de Rocha (**Ra, %?Th y “°K), obtenidas

con el software libre QGIS Desktop 2.18.11. En la misma se puede apreciar que las

areas Barra de Valizas — Aguas Dulces y Santa Teresa — Punta del Diablo presentan

mayores concentraciones de actividad de **°Ra y %**Th y la zona La Paloma — San

Antonio mayor concentracion de actividad de “°K.
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Figura 30: Distribucién espacial de ??°Ra, **Th y “°K en la costa del Departamento de
Rocha
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Como se puede apreciar los promedios de concentracion de actividad obtenida por
balneario y por 4rea de estudio para Ra son menores que el promedio mundial
reportado por UNSCEAR (UNSCEAR 2008). El maximo valor de concentracion de
actividad promedio por playa fue obtenido para el Balneario Barra de Valizas.

Por otro lado los valores promedio de concentracion de actividad obtenidos por playa
para el radionucleido ?**Th son mayores que el promedio mundial reportado por
UNSCEAR para las playas de Anaconda, Barra de Valizas y la Moza, superando en
ocasiones el méximo del rango mundial. Estas playas coinciden o estdn muy proximas a
los tres yacimientos reportados en el Departamento de Rocha: La Pedrera (en las
proximidades de Anaconda), Aguas Dulces y La Coronilla (playa adyacente a la Moza)
(Piriz Mc. Coll 1953 a, b).

Los resultados obtenidos confirman que los minerales pesados en la mayoria de la
playas estudiadas estan concentrados en vetas (Bossi y Navarra 2000) — lo que hace que
la concentracion de los radionucleidos naturales varie drasticamente entre muestras, ain
de la misma playa —. Este es el caso de playas como La Moza y Anaconda, donde la
concentracion de actividad varia dréasticamente por lo tanto el promedio de
concentracion de actividad para °Ra es menor que el promedio mundial ain cuando
algunas muestras poseen concentracion de actividades mayores. En estos casos son
necesarias mas determinaciones. Este fendmeno también ocurre en playas brasilefias

como fue reportado por Veiga y Barros (Veiga et al (2006); Barros y Pecequilo (2014)).

La mayoria de las muestras posee concentracion de actividad de **Ra y ***Th mayores
que El Pinar - Balneario con costas al Rio de la Plata (34° 47°47.99” S - 55° 52718.68”
O) - utilizado como blanco para comparacién, donde la concentracién de actividad de
?2Ra es de 2.52 + 0.24 Ba.kg™ y la de 2*°Th es de 3.78 + 0.48 Bq.kg™.

Las concentraciones de actividad para “°K obtenidas son en general menores a la media
mundial, esto también es comparable a los valores reportados para playas brasilefias
(Freitas y Alencor 2004, Veiga et al. 2006).

Si se analizan las areas definidas anteriormente, el area Barra de Valizas —Aguas Dulces
posee promedio de concentracién de actividad de >**Th mayor que el promedio mundial,
mientras que todas las areas presentan concentracion de actividad de %°Ra y “°K menor

al promedio mundial. EI area Barra de Valizas — Aguas Dulces presenta mayor
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concentracion de actividad promedio de **Ra y el area La Paloma —San Antonio
presenta mayor concentracion de actividad promedio de “°K. Las concentraciones de
actividad promedio para el &rea Barra de Valizas - Aguas Dulces son del orden de las
reportadas para playas de Pernambuco (De Paiva et al. 2015), algunas playas en Sao
Paulo y Rio de Janeiro (Brasil) (Veiga et al. 2016), Calabria (Italia) (Caridi et al. 2016)
y de suelos en Gran Canarias (Espafa) (Arnedo et al. 2017), Buenos Aires (Argentina)
(Montes et al. 2016) y Texas (USA) (Hannan et al. 2015), mientras que en promedio las
concentraciones de actividad son menores que las encontradas para playas en Brasil
donde arenas negras son reportadas, aunque algunas playas presentan concentraciones
de actividades del mismo orden (Praia Preta en Rio de Janeiro y Victoria en Espiritu
Santo) (Freitas y Alencar 2004; Veiga et al. 2016). En ningun caso, ni las playas
individuales ni las areas delimitadas presentan concentraciones de actividad mayores al
orden de las reportadas para playas como Porto Seguro y Guarapari en Brasil (Veiga et
al. 2016).

En la Tabla 12 se muestra una comparacion entre los resultados obtenidos para las
arenas de las areas antes mencionadas y algunos resultados reportados para arenas y

suelos en la Region y el Mundo.
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Concentracion de actividad promedio (Bg.kg™)

5Ra 22T K Referencia
Area La Paloma — San 10.22 + 0.55 25.7+3.4 257 +19 Este Trabajo
Antonio
Area Barra de Valizas 21.3+1.1 41.2+49 126.4+2.6  Este Trabajo
—Aguas Dulces
Area La Esmeralda 411 +0.15 5.47 +0.32 164.0 + 4.4  Este Trabajo
Area Santa Teresa- 17.70 + 0.63 27.1+2.8 1249+ 3.7  Este Trabajo
Punta del Diablo
Chico Science 24.0+4.0 41.0+6.0 414 + 87 De Paiva et al.
Pernambuco — Brazil 2015
Rio Formoso 21.0+4.0 43.0+7.0 869 + 193 De Paiva et al.
Pernambuco — Brasil 2015
Praia Preta, Rio de 121+ 33 239+ 74 110 + 62 Freitas A.C. and
Janeiro — Brasil Alencar. A.S. 2004
Praia Dois Rios, Rio 39 +28 48 + 30 412 + 82 Freitas A.C. and
de Janeiro- Brasil Alencar. A.S. 2004
Santos-Brasil 36+3 49+ 4 444 + 32 Veiga et al. 2006
Arraial do Cabo-Brasil 35+4 49 +8 602 + 95 Veiga et al. 2006
Guarapari-Brasil 4043 + 1664 55537 + 20816 63 + 32 Veiga et al. 2006
Vitoria-Brasil 49 + 40 77+ 67 27+ 3 Veiga et al. 2006
Porto Seguro — Brasil 313 + 275 1735 + 1529 25+ 10 Veiga et al. 2006
Itacaré - Brasil 572 + 284 886 + 505 32+9 Veiga et al. 2006
Fernando de Noronha- 4.7 —550 10.5-298 12.7-1280 Ribeiro et al. 2016
Brasil
Buenos Aires - 22+ 3 37+4 597 + 46 Montes et al. 2016
Argentina
Calabria — Italia 39-98 14-65 567-932 Caridi et al. 2016
Gran Canaria — Espafia 34.0+ 1.6 440+1.6 421.0+2.3 Arnedoetal. 2017
Iran 24.3+0.2 25.8+0.3 457.7+5.4 Kardan et al. 2017
Kuwait 5.9-32.3 3.5-27.3 74-698 Alazemi et al. 2016
Texas -USA 33.7+11.7 31.9+10.3 299.7 +96.5 Hannan et al. 2015
Rango Mundial 17-60 11-64 140 - 850 UNSCEAR 2008
Promedio Mundial 35 30 400 UNSCEAR 2008

Tabla 12: Comparacion de la concentracion de actividades por areas de la Costa del

Departamento de Rocha y la reportada para otros lugares de la Region y el Mundo

93



4.11.2. Evaluacion de zonas potenciales de riesgo radiologico por la presencia de
232Th, 226Ra y 40K

Se calcularon los indices antes descritos en 3.111.1.,

con los valores obtenidos de

concentracion de actividad de %°Ra, ?**Th y “°K en las muestras de arena, obteniéndose

los resultados que se reportan en la Tabla 13.

NO Playa D (nGy.h")  AEDE (uSv.yr’) Rag (Bg.kg?')  He

muestra

1 La Moza 70.2+3.9 86.1 +4.8 160.5+9.2 0.430 + 0.025

2 La Moza 65.5+ 3.2 80.4 +3.9 1483+ 75 0.400 + 0.020

3 La Moza 11.81+0.42 14.49+0.52 23.89+0.95 0.0600 + 0.0026

4 Las Achiras 30.1+1.5 36.9+1.9 67.2+3.6 0.1800 + 0.0097

5 Las Achiras 24.3+1.2 29.8+ 1.5 53.7+2.8 0.1500 + 0.0076

6 Las Achiras  14.22+0.57 17.43+0.70 281+1.1 0.3300 + 0.0030

7 Playa Grande 13.88+0.61 17.03+0.75 29.2+14 0.0800 + 0.0038

8 Playa Grande 15.06 +0.60 18.47 +0.74 318+1.4 0.0900 + 0.0037

9 Playa Grande 65.1+2.4 79.8+ 3.0 148.2 +5.7 0.400 + 0.015

10 Punta del 10.11+0.47 12.40+0.57 214+ 1.1 0.0600 + 0.0029
Diablo

11 Punta del 21.8+1.1 268+1.4 184+ 2.6 0.1300 + 0.0071
Diablo

12 Punta del 14.68 + 0.68 18.00 + 0.83 315+1.6 0.0900 + 0.0043
Diablo

13 La Esmeralda 11.60+0.43 14.23+0.52 23.73+0.97 0.0600 + 0.0026

14 La Esmeralda 12.93+0.52 15.86 + 0.63 26.3+1.1 0.0700 + 0.0029

15 La Esmeralda 11.61+0.47 14.24+0.58 23.72+0.99 0.0600 + 0.0027

16 Aguas Dulces 10.74+0.31 13.17 +0.38 22.67 + 0.67 0.0600 + 0.0018

17 Aguas Dulces 12.2+1.0 150+1.2 25.1+24 0.0700 + 0.0063

18 Aguas Dulces 19.8 +1.0 242+ 1.2 43.0+2.3 0.1200 + 0.0063

19 Barra de 424+ 2.3 520+ 2.9 96.3+5.5 0.260 + 0.015
Valizas

20 Barra de 77.3+4.6 948+5.6 178 + 11 0.480 + 0.029
Valizas

21 Barra de 76.4+3.9 93.7+4.8 173.9+9.2 0.470 + 0.025
Valizas

22 Barra de 549+ 3.0 67.4+3.7 123.8+7.1 0.330 + 0.019
Valizas

23 San Antonio  23.27 +0.58 28.54+0.71 456+1.2 0.1200 + 0.0034
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24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40

Santa Isabel
Santa Isabel
Santa Isabel
La Pedrera
La Pedrea
La Pedrera
Costa Azul
Costa Azul
Arachania
La Aguada
La Aguada
La Aguada
Anaconda
Anaconda
La Serena
La Serena
La Serena

234+1.0
15.85+0.39
318+1.1
23.01 +0.61
23.52 + 0.62
25.84 +0.93
31.7+1.6
21.08 +0.81
371+14
16.66 + 0.70
16.65 + 0.50
334+1.6
1226 +7.6
20.78 + 0.87
10.25 + 0.43
9.50 + 0.36
37.3+15

28.6+1.3
19.44 + 0.48
389+14
28.22 +0.75
28.85+0.76
31.7+1.1
38.9+20
25.85+0.99
455+ 1.7
20.43 + 0.86
20.42 +0.61
41.0+2.0
150.4 +9.3
255+11
12.58 + 0.53
11.65 + 0.44
45.7+1.9

500+24
30.90 + 0.82
655+2.4
456+ 1.3
463+ 14
52.7+19
70.1+3.8
420+1.6
81.0+3.1
348+ 1.6
332+11
73.1+3.8
284 + 18
46.3+2.0
21.33+0.99
19.34+0.81
84.5+3.6

0.1400 + 0.0065
0.0800 + 0.0022
0.1800 + 0.0064
0.1200 + 0.0036
0.1200 + 0.0037
0.1400 + 0.0052
0.140 + 0.010

0.1100 + 0.0043
0.2200 + 0.0084
0.0900 + 0.0044
0.0900 + 0.0030
0.200 + 0.010

0.770 + 0.048

0.1200 + 0.0055
0.0600 + 0.0022
0.0500 + 0.0022
0.2300 + 0.0097

Tabla 13: indices de riesgo radioldgico — calculados a partir de las concentraciones de

actividades - de las arenas de las Playas del Departamento de Rocha. Tasa de Dosis

Absorbida (D), Dosis equivalente efectiva anual (AEDE), Actividad Equivalente en

Radio (Raeg) € Indice de riesgo externo (Hex)

En la Tabla 14 se muestran los promedios de la Tasa de dosis absorbida, dosis efectiva

equivalente anual, actividad equivalente de Radio e indice de riesgo externo promedios

por playa, asi como los promedios en las areas antes identificadas.
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Area Playa D (nGy.h?) AEDE (uSv.yr') Ras (Bg.kg?) Hex
Area Santa La Moza 492+29  603+3.4 111.9+6.9 0.297 + 0.019
g:lrgsiaa‘bfounta Las Achiras 229+11  280+14 49.7 +2.6 0.2200 + 0.0071
PlayaGrande ~ 31.3+15  384+18 69.7 + 3.4 0.1900 + 0.0092
Punta del Diablo 1553 +0.80  19.07 + 0.98 23.8+1.9 0.0933 +0.0051
Promedio 29.7+18  365+2.2 63.5+4.2 0.200 + 0.011
Areala LaEsmeralda  12.05+0.82 14.80 + 0.34 24.60+0.58  0.0633 +0.0016
Esmeralda
AreaBarrade  Aguas Dulces 14.24+0.48 17.46 +0.59 30.3+1.1 0.0833 + 0.0030
\éﬁ'liczeis' AQUAS  Barra de Valizas 62.77+ 178  77.0 +2.2 143.0 + 4.2 0.385 + 0.011
Promedio 385+30 472437 86.6+ 7.0 0.234 +0.019
Area La Paloma San Antonio 23.27+058 2854+0.71 456+ 1.2 0.1200 + 0.0034
—San ANtonio g, 44 1sahel 23.65+055 29.00 + 0.68 48.8+ 1.2 0.1333 + 0.0033
La Pedrera 2412 +0.43  29.59 + 0.52 48.18+091  0.1267 +0.0025
Arachania 37.1+1.3 455+ 1.7 81.0+3.1 0.2200 + 0.0083
Costa Azul 26.40+091 324+1.1 56.3 + 2.1 0.1250 + 0.0056
La Aguada 2220+0.72 27.30+0.88 471+ 17 0.1270 +0.0045
Anaconda 71.7+38  87.9+47 165.0 + 9.0 0.445 + 0.024
La Serena 19.00 + 055 23.30 + 0.67 41.7+13 0.1130 +0.0035
Promedio 309+22  37.9+28 66.7 + 5.2 0.176 + 0.014
Promedio 57 70
Mundial
Limite <370 <1
recomendado

Tabla 14: indices de riesgo radiologico promedio de las arenas de las Playas del

Departamento de Rocha y de las cuatro areas de estudio

Las tasas de dosis absorbida promedio obtenidas en funcion de las medidas de los tres
radionucleidos naturales antes mencionados en muestras de arenas de las playas
estudiadas del Departamento de Rocha estan comprendidas entre 12.05 y 71.7 nGy.h™.
La mayoria de los lugares estudiados dan tasas de dosis absorbidas del orden del rango
mundial reportado por UNSCEAR (18 - 93 nGy.h™), s6lo una muestra de la playa
Anaconda da tasas de dosis absorbida mayor que el maximo valor del rango mundial
reportado por UNSCEAR. Los resultados promedio para las playas de Barra de Valizas

y Anaconda son mayores que el promedio mundial.
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El promedio de dosis equivalente efectiva anual- calculada de acuerdo a lo descrito en
3.11.1. esta entre 14.80 y 87.9 pSv.y™: los valores obtenidos para las playas de Barra de
Valizas y Anaconda son mayores que el promedio mundial reportado por UNSCEAR
70 uSv.y™. En el caso particular de la playa Anaconda un valor individual es dos veces
mayor que el promedio mundial pero comparable a valores obtenidos para otros lugares
en el mundo como ser: suelo en Tailandia (Santawamaitre et al 2014), India (Bangotra
et. al 2016), Espafa (Arnedo et al. 2017) y arena en Italia (Caridi et al. 2016) Camerdn
(Guembou Shouop et al. 2017) y Brasil (Freitas y Alencar 2004). Ninguno de los
puntos individuales reportados implica una tasa de dosis absorbida del orden de los
valores reportados para las arenas de las playas de Espiritu Santo Brasil, como se puede
apreciar en la Tabla 15.

Aln cuando existen playas con valores de dosis equivalente efectiva anual mayores que
el promedio mundial, estos valores son menores que los maximos valores de dosis
recomendados de exposicion ya existente para publico en general por la “International
Commission on Radiological Protection” (ICRP) (ICRP 2007). Si se consideran las
areas antes mencionadas, en todas ellas el promedio de tasa de dosis absorbida y el

promedio de dosis equivalente efectiva anual son menores que el promedio mundial.
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Area D (nGy.h™?) AEDE (pSv.yr?) Referencia

Area Santa Teresa-Punta 29.7+1.8 36.5+2.2 Este trabajo

del Diablo

Area La Esmeralda 12.05 +0.82 14.80 + 0.34 Este trabajo

Area Barra de Valizas — 385+3.0 472+3.7 Este trabajo

Aguas Dulces

Area La Paloma — San 309+2.2 379+28 Este trabajo

Antonio

Cuenca del rio Chao 65 + 27 79 + 33 Santawamaitre et al.

Phraya Tailandia 2014

Mission, Texas, USA 484 +12.4 59.3+15.2 Hannan et al. 2015

Praia Preta, Brasil 250 + 58 150 + 10 Freitas y Alencar
2004

Praia Dois Rios, Brasil 102 + 29 80+ 10 Freitas y Alencar
2004

Calabria, Italia 75- 88 93-109 Caridi et al. 2016

Region de Douala — 22.17-101.47  27.19-124.45 Guembou Shouop et

Camerin al. 2017

Iran 12.7-91.4 20-110 Kardan et al. 2017

Kuwait 7.96-47.19 9.79-58.04 Alazemi et al 2016

Gran Canaria — Espafia 35-348 Arnedo et al. 2017

Fernando de Noronha — 27-369 30-450 Ribeiro et al. 2016

Brasil

Camburi -Espiritu Santo — 9-5160 Barros y Pecequilo

Brasil 2014

Vitoria — Espiritu Santo — 14-2874 Aquino 2010

Brasil

Guarapari — Brasil 6-4694 Aquino 2010

India 66-105 80-310 Bangotra et al. 2016

Promedio mundial 57 70 UNSCEAR 2008

Tabla 15: Tasa de dosis absorbida y Dosis Equivalente Efectiva anual por areas de
estudio en la costa del Departamento de Rocha y de otros lugares de la Region y del
Mundo

Los valores obtenidos para los indices de Actividad Equivalente en Radio y de indice
externo se encuentran en todos los casos por debajo del valor limite de seguridad
recomendado por la “Organization for Economic Cooperation and Development

(OECD)”, por lo que su uso como material de construccién no constituye un riesgo
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para la salud: esto es de particular relevancia en esta zona del Pais donde — ain cuando

no legalmente — se utilizan las arenas de la zona para construir hogares.

Como se describié en el apartado anterior se pueden distinguir un &rea de mayor
concentracién de radionucleidos de las series de **®U —cuantificado a través del **°Ra- y
2%2Th, Barra de Valizas — Aguas Dulces y una zona de mayor concentracion de °K, La
Paloma — San Antonio. Es claro que en todas las zonas estudiadas, -asi como en otras
zonas no estudiadas por ser zonas sin poblaciones- es necesario realizar mayores
determinaciones. En este trabajo se selecciond para comenzar con ello el area Barra de
Valizas — Aguas Dulces. Esta seleccion se basa en que ésta es la zona de mayor
concentracion de los radionucleidos naturales de las series de U y %**Th, haciéndola
particularmente interesante para estudios futuros de geologia médica y de radioecologia.

4.111. Evaluacion del Area Barra de Valizas — Aguas Dulces

4.111.1. Caracterizacion fisicoquimica de las muestras

Contenido de materia organica y carbonatos

El contenido de materia organica maximo de las muestras de suelo del area varia entre
0.60 % y 3.9 %, mientras que el contenido de materia organica maximo de las muestras
de arena del area de estudio varia entre 0.16 % y 0.75 %, segln se puede apreciar en la
Tabla 16. EI contenido de carbonatos varia entre 0.011 y 0.76 % en arenas y entre
0.010 y 0.28 en suelos y sedimentos. Estos resultados también se detallan en la Tabla
16.
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N° muestra % Materia % N° muestra % %

Organica Carbonatos Materia Cabonatos
Orgénica
1 —Valizas (a) 0.54 0.12 19 — Valizas (s) 0.60 0.11
2 — Valizas (a) 0.37 0.42 20 — Valizas (s) 0.52 0.23
3 — Valizas (a) 0.63 0.19 21 — Briozzo (a) 0.31 0.55
4 — Valizas (a) 0.24 0.73 22 — Briozzo (a) 0.32 0.73
5 —Valizas (a) 0.31 0.42 23 — Briozzo (a) 0.35 0.42
6 — Valizas () 0.79 0.25 24 — Briozzo (a) 0.75 0.78
7 —Valizas () 1.4 0.085 25 — Briozzo (sd) 2.3 0.019
8 — Valizas (s) 1.3 0.14 26 — Briozzo (sd) 1.0 0.025
9 — Valizas (s) 1.4 0.13 27 — Briozzo (sd) 0.63 0.10
10 — Valizas (s) 0.68 0.22 28 — Briozzo (a) 0.53 0.76
11 — Valizas (a) 0.37 0.45 29 — Briozzo (a) 0.51 0.69
12 — Valizas (a) 0.32 0.33 30 — A. Dulces (a) 0.25 0.21
13 — Valizas (a) 0.38 0.52 31— A. Dulces (a) 0.16 0.011
14 — Valizas (a) 0.40 0.70 32— A. Dulces (a) 0.19 0.022
15 — Valizas (a) 0.35 0.62 33— A. Dulces (a) 0.55 0.44
16 — Valizas (s) 1.1 0.010 34 — A. Dulces (a) 0.17 0.26
17 — Valizas () 3.9 0.031 35— A. Dulces (a) 0.53 0.35
18 — Valizas (s) 3.0 0.14 36 — A. Dulces (s) 25 0.28

Tabla 16: Contenido méaximo de materia organica y carbonatos en las muestras de suelo
y arena del area Barra de Valizas — Aguas Dulces ((a) arenas, (s) suelos y (sd)

sedimentos)

Tamanfo de particulas y composicién de minerales

Las arenas y los sedimentos del area presentan una distribucion de tamafio de particulas
promedio segun lo detallado en la Tabla 17 y la Figura 31. La fraccion mayoritaria en
todas las muestras es la de granulometria entre 200 y 300 um, encontrandose entre 59 y
95 % dependiendo del origen de las muestras. La fraccion menor a 50 um es
despreciable en todas las muestras, indicando probable ausencia de arcillas. La fraccién
mayor a 300 um se compone principalmente de conchillas. La fraccion entre 50 y 100

pum presenta clara coloracion negra, de acuerdo a lo previsto en literatura donde los
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minerales pesados (responsables de su coloracién) aumentan en las fracciones de menor

granulometria (Soares de Lima et al. 2002).

Arena Arena Arena Sedimento
Aguas Valizas Lag. Briozzo Lag. Briozzo
Dulces

S50um<x<100pum 8 1 2 1

100 pm <x <200 pm 18 17 38 3

200 um <x <300 um 74 81 59 95

>300 um - 1 1 1

Tabla 17: Porcentaje de distribucion promedio de tamafio de particulas en las arenas y
sedimentos del area Barra de Valizas — Aguas Dulces

100 -
90 +
80 -
70 -

60 -
50 - ®50 pum < x < 100 pm

%

40 - 100 pm < x < 200 pm
30 - H200 pm < x <300 pym
20 - = >300 pm

10 -
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Dulces Briozzo  Briozzo

Figura 31: Distribucion de tamafio de particulas de acuerdo al origen de las muestras.
Las distintas fracciones fueron analizadas por Difraccion de rayos X, para ello fue
empleado el software Highscore Plus, PANALYytical y la base de datos Crystallographic
Open Database (2016) .

La Figura 32 muestra difractogramas de las distintas fracciones para una muestra

representativa de arena. La Figura 33 muestra los difractogramas mas representativos
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mostrando los distintos minerales mayoritarios en las distintas fracciones de una

muestra representativa de arena.
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Figura 32: Difractogramas de una muestra representativa de arena, fraccién a, 50 < x <
100 pum (rojo), fraccién b 100 < x < 200 um (azul) y fraccién ¢ 200 < x < 300 pm

(verde)
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Figura 33: Minerales identificados en las distintas granulometrias de una muestra
representativa de arena: a) fraccion 50 < x < 100 um, b) fraccion 100 < x < 200 um y

c) fraccion 200 < x < 300 um

Los minerales pesados se encuentran en las fracciones de menor granulometria,
principalmente en la fraccion 50 < x < 100 um, mientras que en la fraccién de mayor

granulometria no se encuentran minerales pesados.

En la Tabla 18 se muestran los minerales identificados en cada fraccion para muestras
representativas de arena de playa y sedimento, por difraccion de rayos X. Asimismo y
solo a efectos cualitativos, se muestran los porcentajes arrojados automaticamente por el

software del equipo. Estos resultados son cualitativos y no se deben tomar como
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evaluaciones cuantitativas pero muestran claramente que los minerales pesados se

concentran en las fracciones de menor ganulometria mientras que el cuarzo, los silicatos

y feldespatos aumentan su concentracion en las de mayor granulometria

Tipo de muestra Granulometria Mineral % estimado
Arena de Playa 50 <x <100 pm Cuarzo 22
IImenita 20
Rutilo 5
Zircon 22
Anfiboles 11
Feldespatos 20
100 < x <200 pm Cuarzo 62
IImenita 1
Feldespatos 25
Granate 6
Anfiboles 6
200 < x <300 pm Cuarzo 39
Silicatos 49
Feldespatos 12
Sedimento Laguna 50 < x <100 um Cuarzo 52.5
limenita 3
Zircon 2
Feldespatos 35
Rutilo 2
Anfiboles 7.5
100 < x < 200 pm Cuarzo 52
Feldespatos 44
Anfiboles 2
Silicatos <1
Zirconolita <1
Uraninita <1

Tabla 18: Minerales identificados en cada fraccion para muestras representativas de

arena de playa y sedimento, por difraccion de rayos X (porcentajes estimados)
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Esta distribucién de minerales es similar al encontrada en otros depdsitos costeros de

arenas negras, como ser en el Delta del Danubio (Margineanu et al. 2014), y Malasia

(Begum et al. 2016).

pH de las aguas

El pH de las muestras de agua de cachimba y pozo del area de estudio varia entre 7.02

y 8.67, y el de las de la Laguna Clotilde Briozzo entre 7.20 y 7.60, como se puede

apreciar en la Tabla 19.

N° muestra pH N° muestra Ph
H1- Valizas 7.80 H11- Valizas 7.30
H2- Valizas 8.16 H12- Valizas 7.78
H3- Valizas 8.20 H13- Briozzo 7.50
H4- Valizas 8.20 H14- Briozzo 7.75
H5- Valizas 8.67 H15- Briozzo 7.62
H6- Valizas 7.56 H16- Briozzo 7.60
H7- Valizas 8.20 H17- A. Dulces 7.10
H8- Valizas 8.06 H17- A. Dulces 7.15
HO9- Valizas 7.20 H17- A. Dulces 7.02
H10- Valizas 7.05

Tabla 19: pH de las muestras de agua del area Barra de Valizas — Aguas Dulces
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4.111.2. Evaluacion de radionucleidos presentes en el compartimento arena — suelo

4.111.2.a Evaluacién de la concentracion de actividad de los radionucleidos Z?Th,

226Ra y 40K

En la Figura 34 se muestran espectros gamma de una muestra de arena y de una muestra
de suelo del area Barra de Valizas — Aguas Dulces. Las muestras de suelo y arena
muestran espectros similares en lo que se refiere a los radionucleidos naturales
estudiados, la diferencia a destacar estd en la presencia de *’Cs — radionucleido
artificial — en las muestras de suelo de Barra de Valizas y Aguas Dulces y de sedimento

de la Laguna Clotilde Briozzo.
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Figura 34: Espectro gamma de muestra de arena (a), suelo (b) y (c) fotopico de *’Cs

en suelo del area Barra de Valizas — Aguas Dulces

En la Tabla 20 se muestran los resultados de concentracién de actividad de *2Th, *Ra
y “K obtenidos para las arenas y suelos de la zona Barra de Valizas — Aguas Dulces;

todos los resultados se expresan con un 95% de confianza.
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Concentracion de actividad (Bg.kg™)

N° muestra Ra 22Th K

1 —Valizas (a) 24.05+0.91 59.7+ 4.9 165.3+4.2
2 — Valizas (a) 9.91+0.35 311 +19 163.9+85
3 — Valizas (a) 449 +0.22 8.95+0.71 200+ 10

4 — Valizas (a) 23.13+0.63 70.4+3.8 159.1+8.3
5— Valizas (a) 11.86 +0.39 29.0+1.7 175.2+9.0
6 — Valizas (s) 8.09+0.35 25.0+1.6 262+ 13

7 — Valizas (s) 10.86 + 0.41 306+19 198 + 10

8 — Valizas (s) 11.05 + 0.40 23.3+15 327 + 16

9 — Valizas (s) 21.57 + 0.69 53.6+3.2 298 +15
10 — Valizas (s) 8.10+0.33 188+ 1.3 191.3+9.9
11 — Valizas (a) 10.71 +0.37 25.2+1.6 161.6 + 8.4
12 — Valizas (a) 5.13+0.25 12.01 +0.89 187.2+9.6
13 — Valizas (a) 8.76 +0.33 187 +1.2 158.7 + 8.3
14 — Valizas (a) 16.51 + 0.49 542 +3.0 161.8+8.4
15 — Valizas (a) 3.98+0.21 12.54 +0.91 200 + 10
16 — Valizas (s) 6.73+0.29 194 +1.3 196 + 10
17 — Valizas (s) 20.00 +0.72 60.1 + 3.6 410+ 21
18 — Valizas (s) 6.58 + 0.30 9.33+0.76 173.8+9.1
19 — Valizas (s) 16.42 + 0.52 58.9+3.3 175.8+9.2
20 — Valizas () 32.33+0.85 110.6 +5.8 220+ 11
21 — Briozzo (a) 67.9+2.1 131 +10 88.9+2.6
22 — Briozzo (a) 14.92 + 0.65 43.6 + 3.7 165.6 + 4.2
23 — Briozzo (a) 13.71+0.43 37.0+21 1506 +7.9
24 — Briozzo (a) 7.48 +0.31 226+15 187.1+9.7
25 — Briozzo (sd) 11.38 + 0.42 245+1.6 210+ 11
26 — Briozzo (sd) 16.29 + 0.51 54.1+3.1 186.5+9.7
27 — Briozzo (sd) 22.46 + 0.63 62.0+3.4 184.0+9.3
28 — Briozzo (a) 7.82+0.32 151+1.1 178.2 +9.6
29 — Briozzo (a) 11.11+0.39 443 +2.6 185.2 +9.6
30 — A. Dulces (a) 79.8+1.6 355+ 17 113.6 +6.2
31— A. Dulces (a) 164.8 + 3.0 749 + 33 118.0+6.3
32— A. Dulces (a) 7.58 +0.31 205+1.3 204 + 10
33 — A. Dulces (a) 25.43 +0.68 133.5+6.7 210+ 11
34 — A. Dulces (a) 116.2+2.2 398+ 19 85.3+4.9
35— A. Dulces (a) 19.15 + 0.57 53.2+3.0 191.6 +9.8
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36 — A. Dulces (s) 8.79 +0.37 21.35+1.45 299 + 15

Rango Mundial — 17-60 11-64 140 - 850
UNSCEAR

Promedio Mundial - 35 30 400
UNSCEAR

Tabla 20: Concentracién de 2°Th, ?°Ra y “°K en el area Barra de Valizas — Aguas

Dulces ((a) arenas, (s) suelosy (sd) sedimentos)

En la Figura 35 se muestra la distribucion espacial de la concentracion de actividad de
los tres radionucleidos primordiales determinados. Los mapas fueron obtenidos con el
software libre QGIS Desktop 2.18.11.

Los resultados para la zona Barra de Valizas — Aguas Dulces confirman que el
yacimiento es veteado presentando variaciones de resultados entre muestras de un
mismo lugar, coincidiendo con lo reportado previamente (Soares de Lima et al. 2002).
La concentracion de actividad de “Ra varia entre 3.98 y 164.8 Bg-kg™ en la zona,
encontrandose que todos los resultados para Barra de Valizas son menores al promedio
mundial, mientras que algunos valores obtenidos para Aguas Dulces y Laguna de
Briozzo son superiores al promedio mundial, llegando en algunos casos a ser superiores
al maximo del rango reportado por UNSCEAR para suelo, por ejemplo para la muestra
de la Laguna de Briozzo denominada 21 y para las muestras de arena de Aguas Dulces
29, 30 y 33. Estas ultimas dos presentan valores dos veces mayor al maximo valor
reportado por UNSCEAR.

La concentracién de actividad de *°Th varfa entre 8.95 y 749 Bqg.kg™. En general las
muestras presentan mayor concentracion de actividad de **Th que de **Ra, esto
también esta de acuerdo con la composicion del yacimiento reportado por Piriz McColl
(Pirz McColl 1953?%) donde la monacita presenta una composicion de 4.75% de Oxido de
torio y 0.18% de 6xido de uranio. A diferencia de lo que sucede con el **Ra, la
concentracion de actividad de ?*°Th para el Balneario Barra de Valizas presenta valores
superiores al promedio mundial tanto en muestras de arena como de suelo,
encontrandose valores dos veces superiores al maximo valor del rango reportado por
UNSCEAR. Una situacion similar es lo que sucede en La Laguna de Briozzo. Los

mayores valores de concentracion de actividad se obtuvieron para la Playa de Aguas
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Dulces, donde la mayoria de los valores obtenidos son superiores al promedio mundial,
y al méximo del rango reportado por UNSCEAR, llegando en algunos casos a valores
11 veces superiores.

Los valores de concentracion de actividad para “°K son menores al promedio mundial,
ubicandose en el rango de 85.3 a 410 Bg.Kg™.

59'

Figura 35: Distribucién espacial de la concentracion de actividad de 2*Th, *®Ra y “°K

111



La Tabla 21 muestra los promedios de concentracion de actividades de *°Ra, ?**Th y
K para las tres zonas de muestreo del &rea (Balneario Aguas Dulces, Laguna de
Briozzo y Balneario Barra de Valizas), de acuerdo a las caracteristicas de la muestra —
arena, sedimento, suelo arenoso y suelo. En la misma tabla se puede apreciar el

promedio de concentracion de actividad de los mismos radionucleidos en las zonas

estudiadas.

Promedio de concentracion de actividad (Bqg.kg™)
Playa/Lugar *Ra 22Th K
Barra de Valizas — arena 11.85 + 0.46 322+25 173.3+ 8.6
Barra de Valizas — suelo 10.04 + 0.29 30.5+2.0 205+ 11
arenoso
Barra de Valizas — suelo 18.31 +0.63 514+35 286 + 15
Promedio Barra de Valizas  13.01 + 0.49 36.6 + 2.6 209 +11
Laguna de Briozzo — arena 20.49 +0.95 48.9 + 4.6 159.3+7.8
Laguna de Briozzo — 16.71 + 0.50 469 + 2.7 182.9+9.5
sedimento
Promedio Laguna de Briozzo 19.23 + 0.83 488 +4.1 170.7 + 8.6
Aguas Dulces — arena 68.8+1.7 285+ 17 153.7+8.4
Aguas Dulces — suelo 8.79 +0.37 214+15 299 + 15
Promedio Aguas Dulces 60.3+1.6 247 + 16 1745+ 9.6
Rango Mundial 17-60 11-64 140 — 850
Promedio Mundial 35 30 400

Tabla 21: Promedio de de concentracién de actividades de ?*°Ra, **Th y “°K de

acuerdo a las caracteristicas de la muestra — arena, sedimento, suelo arenoso y suelo —

Las tres zonas analizadas poseen promedio de actividad de ?**Th mayor al promedio
mundial, mientras que Unicamente el Balneario Aguas Dulces posee promedio de
concentracion de actividad de **°Ra mayor que éste. Esto estd de acuerdo con las
caracteristicas geoldgicas del yacimiento reportadas (Bossi y Navarro 2000). No surgen
variaciones de orden en la concentracion de actividad de #°Ra y ***Th segun el tipo de
suelo para el Balneario Barra de Valizas y Laguna de Briozzo, siendo varios ordenes de
magnitud mayor la concentracién de actividad de ?*°Ra y *°Th para la arena del

Balneario Aguas Dulces respecto al suelo del mismo. Estos resultados estan de acuerdo
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con las caracteristicas fisicoquimicas de las muestras antes detalladas, donde las arenas
de Aguas Dulces presentan el mayor porcentaje de las fracciones de menor
granulometria y mayor concentracion de minerales pesados.

Si se comparan los valores de concentracion de actividad en suelo de las tres zonas de
estudio con los reportes de los suelos en la Region se observa que las concentraciones
de actividad de #**Th y #*Ra son del mismo orden que la reportada para suelos en la
provincia de Buenos Aires, Argentina (Montes et al. 2016), menores que las
concentraciones reportadas para los suelos arcillosos de Piracicaba — Sao Paulo, y
mayores que las concentraciones reportadas para los suelos arenosos de la misma region
en Brasil (Nisti et al. 2015). Ademas las actividades promedio para suelo se encuentran
en el rango de las actividades reportadas para los suelos de Melo, Salto, Paysandu y
Colonia en Uruguay, segun reportes del Ministerio de Industria, Energia y Mineria
(Odino 2010; Montes et al. 2011). Segun dicho reporte el suelo de Melo (Cerro Largo,
Regién Este) presenta mayor concentracion de actividad de >**Th que los suelos del
litoral del Pais (Salto, Paysandu y Colonia). Estos resultados para suelos de Uruguay, y
algunos de la regién y el mundo se resumen en la Tabla 22.

Las concentraciones de actividad para la arena del Balneario Aguas Dulces para >*Th y
2%°Ra son del mismo orden de las reportadas para Praia Preta, Rio de Janeiro (Freitas y
Alencar 2004), Praia Vitoria, Espiritu Santo (Veiga et al. 2006) y Fernando de
Noronha (Ribeiro et al. 2016) en Brasil donde yacimiento de caracteristicas similares
han sido reportados. En la Tabla 12 en 4.11.1 se pueden apreciar las concentraciones de

actividad reportadas en estas playas.
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Concentracion de actividad promedio (Bg.kg™)

Ra 22Th K Referencia

Buenos Aires — 22+ 3 37+4 597 + 46 Montes et al.

Argentina 2016

Cerro Largo - 19+2 5+7 1054 + 100 Odino 2010;

Uruguay Montes et al.
2011

Salto — Uruguay 72+05 11+1 90+5 Odino 2010;
Montes et al.
2011

Paysandu - 23+2 51+5 440 + 40 Odino 2010;

Uruguay Montes et al.
2011

Colonia - 707-23 8.6-36 255-560 QOdino 2010;

Uruguay Montes et al.
2011

Piracicaba — Sao 38+1 52+1 Nisti et al. 2015

Paulo — Brasil

suelo arcilloso

Piracicaba — Sao 6+1 14+ 2 Nisti et al. 2015

Paulo — Brasil

suelo arenoso

Ptolemais, Grecia 27+6 36+5 496 + 56 Psichoudaki y
Papaefthymiou
2008

Rango Mundial 17 - 60 11-64 140 — 850 UNSCEAR 2008

Promedio 35 30 400 UNSCEAR 2008

Mundial

Tabla 22: Comparacién de las concentraciones de actividad de **Ra, Z°Th y “°K en

suelos de Uruguay, Brasil y Argentina

En la Tabla 23 se muestran los resultados de concentraciéon de actividades de ?*Ra,
22Th y “°K para los suelos y arenas de Barra de Valizas y Laguna de Briozzo en las dos

estaciones muestreadas: otofio y primavera — verano.
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Promedio de concentracion de actividad (Bqg.kg™)

Playa *®Ra 22Th K

Valizas — arena otofio 14.69 + 0.25 398+1.4 172.7 + 3.7
Valizas — arena primavera 8.60 + 0.17 24.37 + 0.87 177.0+ 4.6
verano

Valizas — suelo arenoso- otofio  9.02 + 0.21 24.80 + 0.95 217.1+6.5
Valizas — suelo arenoso- 16.5+0.28 51.0+ 1.7 182.8 +4.8
primavera verano

Valizas — suelo — otofio 16.31 + 0.40 384+1.8 312+ 11
Valizas — suelo — primavera 13.37 +0.39 39.8+1.0 303+ 12
verano

Laguna de Briozzo — arena — 679+2.1 131+ 10 88.9 +2.7
otofio

Laguna de Briozzo —arena—  10.60 + 0.19 321+1.0 178.2+ 4.6
primavera verano

Laguna de Briozzo — 14.92 + 0.65 43.6 + 3.7 165.6 +4.2
sedimento — otofio

Laguna de Briozzo — 16.71 + 0.30 469+1.6 193.6 +5.8
sedimento — primavera verano

Rango Mundial 17-60 11-64 140 - 850
Promedio Mundial 35 30 400

Tabla 23: Concentracion de actividades promedio de ?*°Ra, **Th y “°K segun la

estacion del afo

Como se puede apreciar en la mencionada tabla los resultados de concentracion de

actividad de ?*°Ra, ??Th y “°K en suelos y sedimentos no presentan variaciones

estacionales, mientras que la concentracion de actividad de los tres radionucleidos en

los suelos arenosos y las playas presentan variaciones entre estaciones. Esto era de

esperar no solo por la composicion de los mismos, ya que los radionucleidos se

adsorben a la materia organica, sino por el movimiento superficial de las arenas de las

playas y de los suelos arenosos por efecto del viento.
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4.111.2.b. Validacion de la geometria cilindrica de 100 mL para cuantificacion de
los radionucleidos **U, ?°Ra, #*Th y K

En la Tabla 24 se muestran los resultados obtenidos para los radionucleidos *°U, **°Ra,
2%2Th y “°K en el patron de la IAEA 385, Sedimento del Mar Irlandés, asi como los

valores reportados por la IAEA.

Concentracion de actividad promedio (Bg.kg™)

226Ra 232Th 40K 238U
IAEA 385 21.0+1.2 33.7+26 620 + 24 32.7+55
IAEA 385 — 21.9+0.3 33.7+0.1 607 +5 29+1
Valores de
Referencia

Tabla 24: Actividades determinadas para los radionucleidos **U, *°Ra, *Th y “K en
el patron de la IAEA 385 y los valores reportados por la IAEA (IAEA 2013)

Los valores obtenidos estan de acuerdo con los reportados por la IAEA, esto implica
que la geometria cilindrica de 100 mL es adecuada para realizar las determinaciones, no
presentando mayores problemas de difusién del gas ?Rn. El error relativo es mayor al
reportado por la IAEA; con el fin de minimizarlo se deberia realizar un nGmero mayor
de determinaciones o medir mayor tiempo cada muestra. Los limites de deteccion (LD)
para geometria de 100 mL son 1.2 Bg.kg™ para °Ra, 1.0 Bg.kg™ para ***Th y 5.0
Bq.kg™ para “°K. Valen las mismas consideraciones que en el apartado 4.11.1. para los

limites de deteccion de la concentracién de actividad.

En la Tabla 25 se pueden apreciar la comparacion de las concentraciones de actividad
de #®Ra, 2°Th y “°K obtenidas con la geometria Marinelli y con la geometria cilindrica
de 100 mL.
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2Ra (Bqg.kg™)

%2Th (Bg.kg™)

K (Bg.kg™)

Marinelli 100 mL Marinelli 100 mL Marinelli 100 mL

1- Valizas 24.05+091 8.14+055 59.7+49 248+16 1653+42 211.2+88
2-Valizas 9.91+0.35 10.64+060 31.1 +19 311 +19 1639+85 1808+7.9
3- Valizas 4.49+0.22 449+052 895+0.71 8.68+097 200+10 218.0+9.1
4-Valizas 23.13+0.63 17.36+0.69 704+38 795+41 159.1+83 166.2+73
5-Valizas 11.86+039 9.36+0.60 29.0+17 241+16 1752+9.0 208.3+8.7
6- Valizas 8.09 +0.35 10.62+0.67 25.0+1.6 24.3+1.7 262+ 13 309 +12

7-Valizas 1086+041 7.62+060 306+19 23.2+1.6 198 + 10 196.6 + 8.6
8- Valizas 11.05+040 7.64+0.63 233+15 21.2+26 327+16 293 +12

9- Valizas 2157+0.69 11.99+0.71 53.6+3.2 421+25 298 +15 313 +12

10-Valizas 8.10 +0.33 76+058 188+13 232+16 191.3+99 198.7+85
11- Valizas 10.71+0.37 8.02+061 252+16 208+15 161.6+84 184.2+6.2
12- Valizas 5.13+0.25 510+050 12.01+0.89 7.30+0.93 187.2+9.6 199.6+85
13- Valizas 8.76 +0.33 531+050 18.7 +12 8.76+0.92 158.7+8.3 189.6+8.1
14- Valizas 16.51+0.49 17.06+0.60 542 +3.0 59.1 +3.2 161.8+84 1825+7.9
15- Valizas 3.98 +0.21 461+0.72 1254+0091 169+1.3 200+10 2004 +8.5
16- Valizas 6.73 +0.29 6.33+0.76 194+13 144+17 196+10 157.8+94
17- Valizas 20.00+0.72 13.23+081 60.1+3.6 40.0+25 410+21 348 + 14

18- Valizas 6.58 +0.30 432+0.75 933+0.76 123+17 173.8+9.1 162.3+9.38
19- Valizas 16.42+052 12.47+093 589+33 65.7+4.0 1758+9.2 186+ 10

20- Valizas 32.33+0.85 23.35+0.81 1106+58 805+43 220+11 197.8 +85
23-Briozzo 13.71+0.43 6.04+053 370+21 244+16 1506+79 177.3+78
24-Briozzo 7.48 +0.31 9.07+061 226+15 246+17 187.1+9.7 197.0+8.6
25-Briozzo 11.38+0.42 9.39+0.61 245+16 193+15 210+11 210.1+9.1
26-Briozzo 16.29+051 15.88+0.71 54.1+31 424+25 1865+9.7 151.1+73
27-Briozzo 22.46+0.63 1569+0.75 620+3.4 53.7+3.0 1840+93 1924+85
28-Briozzo 7.82 +0.32 7.76+057 151+11 143+12 1782+96 191.0+8.3
29-Briozzo 11.11+039 7.24+057 443+26 195+14 1852 +9.6 2022 +9.2
30-AD 79.8+1.6 58.0+14 355+17 205+ 10 113.6+6.2 159.1+7.4
31-AD 164.8 + 3.0 139.7+24 749+33 715+ 27 118.0+6.3 127.1+6.9
32-AD 7.58 +0.31 586+057 205+13 106+11 204+10 199.8 + 8.7
33-AD 2543 +0.68 2532+0.87 1335+6.7 1052+54 210+11 235.7+9.9
34-AD 116.2+2.2 116.6 + 2.0 398+ 19 376+ 14 85.3+49 1209+64
35-AD 19.15+0.57 1557+0.76 53.2+30 376+23 191.6+9.8 2053+8.9
36-AD 8.79 + 0.37 8.69+0.67 2135+145 21.1+16 299+15 256 +11

Tabla 25: Comparacién de resultados de concentracion de actividad de **Ra, >*Th y

%K obtenidas con geometria Marinelli y 100 mL
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Las concentraciones de actividad para los tres radionucleidos son del mismo orden en
ambas geometrias, mostrando iguales resultados en los casos donde las muestras no
presentan problemas de homogeneidad. En los casos donde las muestras presentan
mayor concentracion de minerales pesados (donde visiblemente se ve la estratificacion)
aun cuando se realice la homogeneizacion y el cuarteo de la muestra, se presentan
variaciones en las concentraciones en ambas geometrias. Este problema se puede
disminuir si analizan varias alicuotas de cada muestra. Para futuras determinaciones es
recomendable en los casos donde se pueda obtener suficiente cantidad de muestra como
para completar una geometria Marinelli utilizarla, para minimizar el problema de
homogeneidad y lograr menores tiempos de medida. En aquellos casos donde las
muestras sean escasas, 0 se desee cuantificar 22U y *!°Pb (a través de fotopicos de baja
energia) se deberd medir en la geometria de 100 mL haciéndolo por lo menos por

duplicado.

4.111.2.c. Evaluacion de la concentracién de actividad de los radionucleidos
naturales 28U y ?°Pb con geometria cilindrica de 100 mL

En la Tabla 26 se muestran las concentraciones de actividad obtenidas para *®U y #°Pb
para los suelos, arenas y sedimentos del area Barra de Valizas — Aguas Dulces. Los
limites de deteccién (LD) son de 23 mBaq.kg™ y 4.8 Bqg.kg™ respectivamente. Los
resultados se expresan con 95 % de confianza. Valen las mismas consideraciones que en

el apartado 4.11.1. para los limites de deteccion de la concentracion de actividad.
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Concentracion de actividad

(Bg.kg™)
N° muestra 28y 21%p
1 - Valizas 10.0+ 3.6 7.3+24
2 — Valizas 16.6 +3.8 13.1 +29
3 —Valizas 8.6+29 <LD
4 — Valizas 31.2+55 175+3.8
5 — Valizas 10.1+3.3 9.2+2.6
6 — Valizas 19.1+49 18.3+3.3
7 — Valizas 140+ 35 119+25
8 — Valizas 13.3+3.7 174+ 3.3
9 — Valizas 19.1+4.4 29.0+4.6
10 — Valizas 125+3.3 13.8+2.6
11— Valizas 11.1+3.3 <LD
12 — Valizas 6.4+28 <LD
13 — Valizas 72+28 <LD
14 — Valizas 21.0+4.7 21.1 +3.9
15 — Valizas 129+3.3 6.2+22
16 — Valizas 10.8+4.3 <LD
17 — Valizas 2246+44  383+5.38
18 — Valizas 99+44 29.4+6.2
19 — Valizas 248+45 31.3+6.8
20 — Valizas 37.0+5.6 26.2+4.3
23 — Briozzo 17.1+3.7 109+25
24 — Briozzo 15.7 + 3.6 15.2 + 3.2
25 — Briozzo 14.7+ 3.5 13.9+2.7
26 — Briozzo 174+43 158+2.9
27 — Briozzo 26.3+49 18.2 + 3.3
28 — Briozzo 11.5+3.2 74+21
29 — Briozzo 129+3.3 11.0+2.7
30 — Aguas Dulces 84.7+9.0 56.5+ 8.8
31— Aguas Dulces 129+ 3.3 57+22
32— Aguas Dulces 30.5+5.7 243+ 45
33— Aguas Dulces 195+4.2 9.2+2.8
34— Aguas Dulces 14.4 + 3.6 32.3+5.1

Tabla 26: Concentraciones de actividad de 22U y #°Pb en suelos, arenas y sedimentos

del area Barra de Valizas —Aguas Dulces
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Si se analizan los resultados en funcién del tipo de matriz (arena, suelo arenoso, suelo o
sedimento), se aprecia que la concentracion promedio para %**U es mayor en el suelo y
suelo arenoso de Barra de Valizas, que en la arena de la misma playa, mientras que es
mayor en la playa que en el suelo de Aguas Dulces. Los sedimentos y la arena de la
Laguna de Briozzo no presentan variaciones significativas de concentracion de
actividad de #®*U. Los resultados para el *°Pb muestran una tendencia ligeramente
diferente siendo mayor para los suelos que las arenas para Barra de Valizas y Aguas
Dulces y no presenta variaciones significativas para los sedimentos y las arenas de la
Laguna de Briozzo. Esto estd de acuerdo con el contenido de materia organica de las
muestras, ya que el >°Pb presenta afinidad por la misma (Dorr y Miinnich 1989, Ozden
et al 2013; Teramage et al. 2015; Vaaramaa et al. 2010). En la Tabla 27 se muestran los
promedios de concentracion de actividad de ambos radionucleidos por tipo de matriz

(suelo, suelo arenoso, arena y sedimento) asi como el promedio por lugar de muestreo.

Concentracion de actividad (Bg.kg™)

238U ZlOPb

Barra de Valizas — arena 109+1.2 116+1.3
Barra de Valizas — suelo 184+ 1.6 218 +1.9
arenoso

Barra de Valizas — suelo 16.4+2.1 234 +2.2
Promedio Barra de Valizas 15.26 + 0.97 190 +1.1
Laguna de Briozzo — arena 143+ 1.8 11.1+1.3
Laguna de Briozzo — sedimento 19.5+ 2.5 16.0+4.5
Promedio Laguna de Briozzo 16.9+1.5 135 +2.3
Aguas Dulces — arena 35.8+2.9 23.9+2.6
Aguas Dulces — suelo 143+ 3.6 32.3+5.1
Promedio Aguas Dulces 25.1+23 28.0 +3.0

Tabla 27: Promedio de concentracién de actividad de U y ?°Pb segun tipo de suelo

para el area Barra de Valizas — Aguas Dulces

En la Tabla 28 se comparan los resultados obtenidos en este trabajo con resultados de la

region y el mundo.
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Concentracion de actividad (Bq.kg™)

28y 210py, Referencia

Barra de Valizas 15.26 + 0.97 190 +1.1 Este trabajo

Laguna de Briozzo 169+15 135 +23 Este trabajo

Aguas Dulces 251+23 28.0 +3.0 Este trabajo

Suelo Ptolemais, Grecia 42 + 11 Psichoudaki y
Papaefthymiou
2008

Suelo Slovenia 18-90 Kovacs et al. 2013

Tabla 28: Promedio de concentracién de actividad de U y ?!°Pb en el 4rea Barra de
Valizas — Aguas Dulces y comparacion de los mismos con resultados en la region y el

mundo

Los resultados obtenidos para 22U y ?!%Pb estan de acuerdo con los resultados obtenidos
por espectrometria alfa para 2*U y ?*°Po (radionucleido producto de decaimiento del
2%} y cuyo periodo de semidesintegracién hace que se encuentre en equilibrio secular
con éste, ver Figura 5), para las mismas muestras, en el doctorado de la Q. Cristina
Bafobre (Bafiobre et al. 2017).

Con el fin de estudiar el equilibrio en la serie radiactiva del *®U se evaluaron las
concentraciones de actividad de los radionucleidos *®U, ?*Ra 'y °Pb en la geometria
de 100 mL, de manera de realizarlo con exactamente la misma muestra en los casos
donde se presentan los problemas de homogeneidad. En la Tabla 29 se presentan las
concentraciones de actividad de **®U, *°Ra y *!°Pb para las arenas, suelos y sedimentos

del area Barra de Valizas - Aguas Dulces, asi como los cocientes de sus actividades.
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Concentracion de actividad (Bqg.kg™)

238U ZZGRa 210Pb 226Ra/238U 210Pb/226Ra 210Pb/238U

1 100+3.6 814+055 73+24 0.81+0.30 0.90 +0.30 0.73+0.36
2 16.6+3.8 1064+060 131 +29 0.64+0.15 1.23+0.28 0.79+0.25
3 8.6+29 449+052 <LD 0.52+0.19

4 31.2+55 17.36+069 175+3.8 0.56+0.10 1.01+0.22 0.56 + 0.16
5 101+3.3 936+060 92+26 093+0.31 0.98+0.28 0.91+0.39
6 19.1+49 1062+0.67 183+3.3 0.56+0.15 1.72 +0.33 0.96 + 0.30
7 140+35 762+060 119+25 0.54+0.14 156 +0.35 0.85+0.28
8 133+3.7 764+063 174+33 057+0.17 2.28+0.47 1.31+0.44
9 191+44 1199+071 29.0+46 0.63+0.15 242 +0.51 152 +0.42
10 125+3.3 7.6+058 138+2.6 0.61+0.17 1.82+0.37 1.10+0.36
11 11.1+33 802+061 <LD 0.72 +0.22

12 6.4+238 510+050 <LD 0.56 +0.22

13 72+238 531+050 <LD 0.74+0.30

14 21.0+4.7 17.06+0.60 21.1 +39 0.81+0.18 1.24 +0.23 1.00 +0.29
15 129+33 461+072 6.2+22 056+0.22 1.34+0.52 0.75+0.38
16 108+4.3 633+076 <LD 0.59 +0.24

17 2246+44 1323+081 383+58 0.59+0.12 289+047 1.71+0.42
18 99+44 432+075 294+6.2 044+021 6.81+1.86 3.0+15
19 248+45 1247+093 31.3+6.8 0.50+0.10 2.51+0.58 1.26 +0.36
20 37.0+56 2335+081 26.2+43 0.63+0.10 1.12+0.19 0.71+0.16
23 171437 6.04+053 109+25 0.350+0.080 1.80+0.44 0.64 +0.20
24 15.7+3.6 9.07+061 152+3.2 0.58+0.14 1.68 + 0.37 0.97 +0.30
25 147+35 939+061 139+27 0.64+0.16 1.48+0.30 0.95+0.29
26 174+43 1588+0.71 158+29 0.91+0.33 0.99+0.17 0.91+0.28
27 26.3+49 1569+0.75 18.2+3.3 0.60+0.11 1.16 £+ 0.22 0.69 +0.18
28 115+32 776+057 74+21 0.67+0.19 0.95+0.28 0.64 +0.26
29 129+33 724+057 11.0+27 056+0.15 1.52+0.39 0.85+0.30
30 847+9.0 580+14 56.5+8.8 0.680+0.070 0.97+0.15 0.67 +0.13
31 129+33 586+057 57+22 0.69+0.25 0.97+0.39 0.67 +0.35
32 305+57 2532+087 243+45 0.83+0.18 0.96 +0.18 0.80 +0.21
33 195+42 1557+076 9.2+28 0.80+0.18 0.59+0.18 0.47 +0.18
34 144+36 869+067 323+51 0.60+0.16 3.72+0.65 2.24 + 0.66

Tabla 29: Concentraciones de actividad de **U, **°Ra y #*°Pb para las arenas, suelos y

sedimentos del area Barra de Valizas - Aguas Dulces, y cociente de sus actividades
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En la Tabla 30 se muestran los promedios de concentracién de actividad de los
radionucleidos de la serie de ?*®U segn el tipo de matriz (suelo, suelo arenoso, arena y

sedimentos), asi como el promedio de los cocientes de actividad.

Concentracién de actividad (Bg.kg™)

238U 226Ra ZlOPb 226Ra/238U 210Pb/226Ra
Barra de 109+1.2 9.12+0.20 116+1.3 0.83+0.11 1.28 + 0.29
Valizas - arena
Barra de 184+16 943+021 218 +19 0512+0.054 2.31+0.39
Valizas — Suelo
arenoso
Barra de 164+21 980+036 234+22 0597+0.099 2.39+0.53

Valizas — suelo

L. Briozzo-  143+18 753+028 11.1+1.3 0.528+0.084 1.48+0.35
arena

L. Briozzo - 195+25 1366+040 16.0+45 0.70+0.11 1.17 +0.47
sedimentos

Aguas Dulces— 35.8+2.9 26.19+043 239+26 0.732+0.072 0.91+0.18
arena

Aguas Dulces— 14.3+3.6 8.69+067 323+51 0.61+0.20 3.7+15
suelo

Tabla 30: Promedio de concentracion de actividad de *®U, *°Ra 2'%Pb, y cocientes de

actividades entre ellos

Las muestras en general presentan mayor concentracién de actividad de *®*U que de
22°Ra, dando una relacion *°Ra/**®*U menor que la unidad, lo que representa un leve
desequilibrio entre ambos radionucleidos. Si se analizan las muestras individuales, dado
que el intervalo de confianza para la concentracion de actividad de >®U es amplio, las
concentraciones de actividad en general se solapan, atn cuando la relacién *°Ra/*®U es
menor que la unidad. Al analizar los promedios por tipo de suelo y lugar de muestreo,
se pueden realizar las siguientes observaciones. Se puede considerar que dado el error
relativo, Las muestras de arena de Barra de Valizas estan en equilibrio, mientras que en
los suelos, sedimentos y arena de Aguas Dulces existe un desbalance de ese equilibrio
hacia la pérdida de ***Ra.

Si bien en sistemas imperturbados el equilibrio (***Ra/*®U = 1) es de esperarse, el

desequilibrio se puede dar por un enriquecimiento en 2*®U o por una remocién de **°Ra.
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Ambos radionucleidos presentan distinta movilidad, y ella depende de las condiciones
ambientales. En ambientes reductores el Uranio se presenta como U**, el cual es
practicamente inmovil debido a la formacion de compuestos insolubles. En condiciones
oxidativas el U™ es oxidado a U™, con un considerable aumento de la solubilidad. El
U*® es reducido por la materia orgénica, el hierro y los sulfitos, y es adsorbido en
materia organica o minerales superficiales. Entre pH 5y 8.5 predominan los procesos de
adsorcion sobre materia orgénica, hierro, 6xidos e hidroxidos de manganeso y arcillas
(Silva et al. 2006). El U es més soluble (UO,*? en aguas superficiales) en condiciones
oxidativas, alcalinas y en aguas ricas en carbonatos (Papadopoulos et al. 2016).

Por otro lado, el ién Ra*™? (tnico estado de oxidacién del Ra) es moderadamente soluble
en agua y su solubilidad es proporcional a la salinidad del medio, razén por la cual en la
interfase de sedimentos y columna de agua el equilibrio entre ambos puede no
alcanzarse, debido al “leaching” del Radio (Cukrov et al. 2009, Silva et al. 2006).

Los suelos y sedimentos estudiados en este trabajo presentan contenido de materia
orgénica inferior a 4 % y contenido de arcillas despreciable. Si bien no son suelos ricos
en ellos, el desbalance hacia la pérdida de radio es mayor en los mismos que en las
arenas estudiadas. La region estudiada es un ecosistema costero atlantico por lo que el
contenido de sales es elevado. Es importante destacar ademas que estamos evaluado un
equilibrio secular que para su restauracion son necesarios periodos de tiempo de 11200
afios, razon por la cual el desbalance se puede haber generado en cualquier momento de
este periodo temporal. Existen reportes de cambios en el nivel del mar durante el
Holoceno en Uruguay (Bracco et al. 2011). Es claro que son necesarias mayores
evaluaciones para determinar las causas de estas observaciones.

Si se compara con los resultados bibliograficos, existen reportes de ambos
desequilibrios.

El desequilibrio hacia la pérdida de “°Ra (*°Ra/***U < 1) también se observa por
ejemplo, en los suelos de Grecia (Psichoudaki y Papaefthymiou 2008), donde la
relacion **Ra/**U promedio es de 0.67 + 0.15. Segln los mismos autores este
desequilibrio se debe a la mayor movilidad del radio en el ambiente debido a la mayor
solubilidad comparada con el U*, y puede ser atribuida ademas a la separacién entre
2%0Th (padre del ®Ra) y el 28U (Psichoudaki y Papaefthymiou 2008). Las arenas de las
playas Kavala y Sithonia en Grecia presentan en su mayorfa *°Ra/?8U < 1, debido a la

mayor movilidad y remocién del **°Ra, aunque segin los autores lo opuesto también
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puede ser posible (Papadopoulos et al. 2016). En Brasil, los sedimentos del rio Cubatao
(rio muy perturbado por actividades industriales, cuyo contenido de materia organica
varfa entre 1.2 y 2.9 %) presentan “°Ra/*®U entre 0.62 y 0.90 (Silva et al. 2006),
relaciones del orden de las encontradas en los sedimentos de la Laguna de Briozzo. En
Croacia en los sedimentos del rio Krka este desequilibrio se ha observado en los
sedimentos marinos y de salinidad media, con una relacién de 1.56 (***U/*°Ra) para
sedimentos no contaminados de la costa del mar Adriatico (Cukrov et al. 2009).

El desequilibrio hacia la pérdida de ?*®U (***Ra/**®U > 1) ha sido reportado en suelos de
India (Lenka et al. 2009), Slovenia (Kovacs et al. 2013) y Espafia (Charro et al. 2013)
Por otro lado el equilibrio entre el ?°Pb y el **Ra Gnicamente se da en las arenas de
Barra de Valizas y Aguas Dulces donde el contenido de materia organica es bajo y no se
fija el “°Pb que proviene de la deposicién de los productos de decaimiento del gas
222Rn. En las demas matrices: suelos, suelos arenosos y sedimentos, siempre existe un
exceso de *!°Pb, proveniente de la desintegracion del gas *’Rn y sus productos de

decaimiento.

4.111.2.d Evaluacion de la concentracion de actividad del radionucleido **'Cs

Las muestras de suelo de Barra de Valizas y Aguas Dulces y de sedimento de Laguna de
Briozzo fueron analizadas por espectrometria gamma con geometria de 100 mL con un
tiempo muerto de 0.25 — 0.34 %; en la Tabla 31 se muestran los resultados obtenidos
con una confianza de 67 % . El limite de deteccién para *’Cs es de 15 mBg. Como se
puede apreciar las actividades presentan errores relativamente grandes por lo que habria
gue mejorar la estadistica, aumentando el tiempo de medida o el nimero de las mismas.
Los valores poseen significacion estadistica si se consideran los promedios por zona. De
esta manera los sedimentos de la Laguna de Briozzo presentan mayor concentracion de

actividad de *¥'Cs que los suelos de Barra de Valizas.
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N° muestra Lugar Concentracion de actividad
B'Cs (Bg.kg™)

6 Barra de Valizas 0.30+0.15

7 Barra de Valizas 0.12+0.11

8 Barra de Valizas 0.36 +0.15

9 Barra de Valizas 0.64 +0.23

10 Barra de Valizas 0.18 +0.11

16 Barra de Valizas 0.20 +0.15

17 Barra de Valizas 0.68 +0.24
Promedio Barra de Valizas 0.250 +0.17
21 Lag. de Briozzo 0.74 +0.25

22 Lag. de Briozzo 1.20 + 0.37

23 Lag. de Briozzo 0.43+0.16

24 Lag. de Briozzo 0.20+0.12

25 Lag. de Briozzo 1.13+0.36

26 Lag. de Briozzo 0.29+0.14

28 Lag. de Briozzo 1.28 +0.39
Promedio Lag. de Briozzo 0.75+0.28

36 Aguas Dulces 1.05+0.34

Tabla 31: Concentracién de actividad de **'Cs en muestras de suelo de Barra de Valizas
y Aguas Dulces y sedimento de Laguna de Briozzo

La presencia de **'Cs se identificé en todas las muestras de suelo de Barra de Valizas,
con excepcion de las muestras 19 y 20 las cuales presentan gran porcentaje de arena y
contenido de materia organica menor al 1 %, y no se identifico en las muestras de arena
del mismo balneario. También se identificé la presencia de *¥'Cs en todas muestras de
la Laguna de Briozzo y en la muestra de suelo de Aguas Dulces denominado 36.

El 'Cs es un radionucleido artificial que se encuentra en la naturaleza debido a los
ensayos nucleares y a las armas y los accidentes de las centrales nucleares como
Chernobyl y Fukushima. En el hemisferio Sur, el mayor aporte se debe a los ensayos
nucleares llevados a cabo en en las islas de Malden, Christman y Marshall, en los
atolones de Mururoa, Fangataufa y Bikini, y en Emu y Maralinga en Australia. Debido

a la composicion de los sedimentos y de los suelos el **’Cs difunde en ellos mas
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lentamente que en las arenas razon por la cual se detecta — en pequefias cantidades — en

alguna de las muestras estudiadas.

La concentracion de actividad de *’Cs en la zona es del mismo orden de las reportadas
para los suelos de Colonia en Uruguay y otros suelos en América del Sur, asi como para
sedimentos Antarticos, y menor que la reportada para los suelos de Europa, como se
puede apreciar en la Tabla 32. Esto esta de acuerdo con los eventos ocurridos en ambos
hemisferios y con la distribucion del fallout en el planeta (UNSCEAR 2000)

Lugar Concentracion de actividad Referencia
(Bg.kg™h) ¥'Cs

Barra de Valizas 0.250 + 0.17 Este trabajo

Lag. de Briozzo 0.75+0.28 Este trabajo

Colonia — Uruguay < 05-32 Odino et al. 2017

Buenos Aires — 1.1+09 Montes et al. 2016

Argentina

Fernando de Noronha 04-24 Ribeiro et al. 2016

—Brasil

Lombardia, Italia 1.1-241 Guidotti et al.2015

Texas — Estados 3.7+0.9 Hannan et al. 2015

Unidos

Isla Rey Jorge, 0.84-7.09 Alves de Lima Ferreira et al.

Antértida 2013

Tabla 32: Concentracion de actividad de *¥'Cs en el 4rea Barra de Valizas — Aguas

Dulces y comparacion con resultados reportados en la regién y el mundo

Se atribuye entonces el **'Cs determinado al fallout general del Hemisferio Sur y no a

eventos puntuales de contaminacion artificial cercanos.
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4.111.3. Evaluacion de radionucleidos presentes en el compartimento agua

4.111.3.a Evaluacion de la actividad alfa y beta total

En la Tabla 33 se presentan los resultados de actividad alfa y beta total obtenidos en el
sistema CANBERRA LB4200 para las aguas de pozos privados y de suministro estatal
(agua potable) de Aguas Dulces y Valizas, asi como para el agua de la Laguna de
Briozzo. El limite de deteccion es de 0.021 Bq.l™ para la determinacién de emisores

alfay de 0.037 Bg.I™" para la determinacién de emisores beta.

N° muestra Lugar Tipo de agua a total (Bq.l™) B total (Bq.I™")
H1 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.183 + 0.025
H2 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.154 + 0.051
H3 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.201 + 0.022
H4 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.198 + 0.020
H5 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.172 + 0.034
H6 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.194 + 0.021
H7 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.187 + 0.024
H8 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.199 + 0.019
H9 B. Valizas  Pozo privado <LD 0.169 + 0.071
H10 B. Valizas  Suministro estatal <LD 0.148 + 0.017
H1l B. Valizas  Pozo privado <LD 0.105 + 0.015
H12 B. Valizas Pozo privado <LD 0.092 +0.014
H13 L. Briozzo  Superficial <LD 0.064 +0.012
H14 L. Briozzo  Superficial <LD 0.062 + 0.012
H15 L. Briozzo  Superficial <LD 0.061 + 0.012
H16 L. Briozzo  Superficial <LD 0.054 +0.011
H17 A.Dulces  Pozo privado <LD <LD

H18 A.Dulces  Pozo privado <LD <LD

H19 A.Dulces  Suministro estatal <LD <LD

Tabla 33: Actividad alfa y beta total en aguas de pozos privados y suministro estatal en
Barra de Valizas y Aguas Dulces, asi como de la Laguna de Briozzo
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Como se puede apreciar la actividad alfa total es menor que el limite de deteccion, es
decir menor a 0.021 Bq.I"}, mientras que la actividad beta es mayor que el limite de
deteccion para las aguas de Barra de Valizas (pozo y suministro publico) y Laguna de
Briozzo, y menor que éste para las aguas de Aguas Dulces (suministro pablico y pozo).

Dado el proceso experimental desarrollado, que implica la evaporacion de las muestras
por tratamiento térmico, no se estan cuantificando radionucleidos volatiles, como *H,
29%q y 137Cs (Jobbgagy et al. 2010), por lo que la actividad alfa y beta total puede estar
subestimada, de todas maneras los valores obtenidos son varios 6rdenes de magnitud

menores a niveles de referencia recomendados como seguros.

En la Tabla 34 se muestra la actividad alfa y beta total promedio para Laguna de
Briozzo, y Barra de Valizas; en este ultimo caso se muestra el promedio de las
perforaciones privadas y por separado el del suministro pablico. En la Tabla también se

comparan los resultados con los obtenidos por otros investigadores en el mundo.

Los valores obtenidos para las cachimbas de Barra de Valizas son del orden de la
actividad alfa y beta total obtenidos en un muestreo primario de aguas de cachimba del
mismo balneario. La actividad alfa y beta total promedio en esa campafia de muestreo
fue de 0.11 + 0.03 Bq.I™, la misma se cuantifico utilizando para su determinacién un

Analyzing miniscaler Ratemeter modelo PRS-5/STB-3 (Noguera et al. 2013).

La actividad beta total es del mismo orden de las obtenidas para aguas de Sao Paulo, y
Poco de Caldas, Brasil (Bonotto et al. 2009). Vale la pena recordar que Pocgo de Caldas
es una zona de alta radiacion de fondo. Los resultados de actividad beta total se
encuentran comprendidos en el rango de actividad de las reportadas para aguas de Italia
(Desideri et al. 2007), Espafia (Duenas et al. 1998), y Turquia (Turhan et al. 2013) y
menor que Arabia Saudita (Shabana et al. 2014).
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Lugar a total (Bq.I™) B total (Bq.l™) Referencia
Laguna de Briozzo < 0.021 0.060 + 0.012 Este trabajo

Barra de Valizas - <0.021 0.168 + 0.033 Este trabajo

pozos privados

Barra de Valizas — < 0.021 0.148 + 0.017 Este trabajo
suministro publico

Arabia Saudita — pozos 0.17 -5.41 0.48 -5.16 Shabana et al. 2014
Arabia Saudita — Agua 3.15 + 0.26 539+ 0.44 Alkhomashi et al.

de riego

2016

Jia et al. 2009
Desideri et al. 2007

0.0104 -0.25
<0.01818-0.12818

Italia — agua potable

Italia — agua potable < 0.04157-0.25859

Espafia — manantiales < 0.20 - 2.40 <0.050-5.8 Duenas et al. 1998
(spa)

Hungria — manantial 0.026 — 1.749 0.033-2.015 Jobbégy et al. 2011
Turquia - agua 0.080 —0.380 0.120 - 3.470 Turhan et al. 2013
superficial

Bosnia y Herzegovina — 0.026 — 0.055 0.014 —0.342 Wallova et al. 2016
Rio

Sao Paulo, Brasil — 0.001-0.4 0.12-0.86 Bonotto et al. 2009
manantiales (spa)

Poco de caldas, Brasil — < 0.001 0.21-0.31 Bonotto et al. 2009
manantiales (spa)

Rio Grande do Norte — 0.0028 — 0.354 0.050 - 0.58 Malanca et al. 1998
Brasil — agua superficial

Bahia — Brasil - aguas 0.02 —0.80 0.010-3.0 Silva y Pecequilo

2011
Sajo-Bohus et al. 1996

superficiales

Venezuela
potable

—Agua 0.07-0.54

Tabla 34: Promedio de Actividad alfa y beta total del area Barra de Valizas — Aguas

Dulces y su comparacion con otros reportes a nivel mundial

Todos los valores obtenidos estan por debajo de los niveles de referencia recomendados
COMO Seguros para su uso como agua potable por la Organizacion Mundial de la Salud
(OMS); 0.5 Bq.I™* para actividad alfa total y 1 Bq.I"* para actividad beta total (WHO
2011). Todas las aguas analizadas cumplen a nivel radioldgico con la normativa
nacional para agua potable, la cual recomienda una suma de actividad alfa y beta total
menor a 1Bq.I* (UNIT 2008).
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4.111.3.b. Evaluacién de la concentracion de actividad de los radionucleidos *°Ra,
228Ra y 210Pb

Las concentraciones de actividad de *°Ra, *®Ra y #*°Pb de las aguas de la Laguna de
Briozzo y suministro publico de Barra de Valizas son menores a los limites de deteccion
en todas las muestras evaluadas. El limite de deteccién para *°Ra es de 2.0 mBq.I™,
mientras que el limite de deteccién para ?®Ra y ?°Pb es de 37.0 mBq.I". Todas las

muestras fueron medidas con un rendimiento quimico mayor al 90 %.

Estos resultados obtenidos merecen algunas observaciones. La concentracion de
actividad beta total determinada en la sesion anterior puede corresponder
mayoritariamente al radionucleido natural “°K, ya que este radionucleido es de los maés

abundantes en agua (Bonotto y Bueno 2008).

El método de cuantificacion implica la eliminacion del material particulado por
filtracion. Dado que los radionucleidos determinados tienen afinidad por materia
organica habria que cuantificar la concentracion de actividad de los mismos en el
material particulado, para dar mas exactitud al estudio compartimental.

En lo que respecta a la dosis por ingesta, este pretratamiento no afecta el estudio debido
a que durante el proceso de potabilizacion se elimina el material particulado.

Todos los resultados obtenidos estdn por debajo de los niveles de referencia
recomendados por OMS como seguros en agua potable (WHO 2011). Las
concentraciones de actividad no ameritan mayores determinaciones para evaluacion de
dosis por ingesta, pero si es interesante la evaluacion de transferencia entre
compartimentos. Como trabajo futuro es interesante la evaluacién de estos y otros
radionucleidos (*®U, 2*U y #2Th) por otros métodos analiticos de manera de obtener

menores limites de deteccidn, por ejemplo por espectrometria alfa y centelleo liquido.

Si se analizan resultados para los mismos radionucleidos en agua potable por ejemplo
de Italia (Jia et al. 2009), e incluso los resultados reportados por UNSCEAR para aguas
de consumo en diversas partes del mundo (UNSCEAR 2008), se encuentra que los

valores reportados estan en el orden del limite de deteccion de la metodologia utilizada
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en esta Tesis. En el caso de aguas subterraneas, por ejemplo para el acuifero Guarani
(acuifero que abarca parte del territorio nacional), se han reportado concentraciones de
actividad de °Ra varios 6rdenes de magnitud mayores a las reportadas para agua
potable y aguas naturales en la region (Bonotto 2004; Bonotto y Bueno 2008). En la
Tabla 35 se comparan los resultados obtenidos para las aguas superficiales de la Laguna
de Briozzo con algunos resultados de literatura obtenidos para aguas naturales
(superficiales y de acuifero). En el Tabla 36 se muestran los resultados obtenidos de
concentracion de actividad de ?*°Ra, *®Ra y #*°Pb en el agua para suministro publico

de Barra de Valizas (agua potable) con resultados de literatura en la region y el mundo.

Lugar *Ra “’Ra 219 Referencia
(mBq.l™") (mBq.I™") (mBq.I™")

Laguna de Briozzo <21 <36.9 <36.9 Este trabajo

Grecia — Lagos para 0.19-17.27 UNSCEAR 2008

suministro publico

Acuifero Guarani — Rio 40-140 <290-2.72 Bonotto 2004

Grande del Sur - Brasil

Aguas Termales Poco 3.377-6.959 6.5-10 De Carvalho et al.

de Caldas — Brasil 2015

Sur de Brasil — aguas < 10-190 <15-190 <10-610 Godoy y Godoy

subterraneas 2006

Rio Bosna - Bosnia y 16 —24 <3-18 Wallova et al. 2016

Herzegovina

Tabla 35: Comparacion de la concentracion de actividad de “°Ra, “°Ra y ?°Pb en las
aguas superficiales de la Laguna de Briozzo con otras aguas naturales (superficiales y

de acuifero) en la region y el mundo
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Lugar °Ra ’Ra 210 Referencia
(mBq.I™") (mBq.I™") (mBq.l™")
Barra de Valizas < 2.1 < 36.9 <36.9 Este trabajo
Argentina <03-22 UNSCEAR 2008
Brasil - aguas 8.0 -83 12 -385 20 - 102 UNSCEAR 2008
minerales
Italia 0.50-60.8 0.10-25.7 0.191-15.1 Jiaetal. 2009
Italia 1.70-15.31 Desideri et al. 2007
Espafia 13-22 <845 0.23 -59 UNSCEAR 2008
Estados Unidos 0.4-1.8 0-05 01-15 UNSCEAR 2008
Alemania 05-32 05-23 0.2-170 UNSCEAR 2008

Tabla 36: Comparacion de la concentracion de actividad de *°Ra, ?®Ra y #*°Pb en agua

de suministro publico (potable) de Barra de Valizas con otras aguas potables en la

region y el mundo
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4. 1V. Distribucion de radionucleidos en el &rea Barra de Valizas — Aguas Dulces

Se determind la transferencia de los radionucleidos entre los compartimentos suelo y
vegetacion en la Laguna de Briozzo. No fue posible evaluar la transferencia entre los
compartimentos suelo y agua ya que la concentracion de actividad de los radionucleidos

evaluados en agua esta por debajo de los limites de deteccion del método.

Los radionucleidos U, #°Ra, ?°Pb, #*Th, K y '*'Cs fueron cuantificados en
muestras de suelo y carqueja de la Laguna de Briozzo y sus coeficientes de transferencia
(TF) calculados. Los resultados promedio de concentracion de actividad y coeficiente de
transferencia se muestran en la Tabla 37. Los limites de deteccion (LD) para las
muestras de carqueja son 1 Bg.kg™ para 28U, 3.2 Bqg.kg™ para °Ra, 13.6 Bq.kg™ para
219 21 Bg.kg™ para %*Th, 4.2 Ba.kg™ para “K y 0.3 Bq.kg™ para **'Cs. Valen las
mismas consideraciones que en el apartado 4.11.1. para los limites de deteccion de la

concentracion de actividad

Concentracion de actividad (Bq.kg™?)  Suelo Carqgueja TF

28y 16.9+2.3 <LD ---

**Ra 1321+043  <LD

21%p 25.2+25 58.7+6.1 2.33+0.47
22Th 35.7+1.2 <LD ---

K 196.8 + 3.5 238+ 11 1.209 + 0.086
BCs 1.34 +0.26 1.82+0.65 157+0.73

Tabla 37: Promedio de concentracién de actividad de los radionucleidos 22U, %*°Ra,
2W0ppy 2327h 40Ky 13’Cs en muestras de suelo y carqueja, y los correspondientes

coeficientes de transferencia

Los radionucleidos 28U, *°Ra y %*2Th se encuentran por debajo del limite de deteccién
en todas las muestras de carqueja analizadas, es decir inferior a 1 Bg.kg™?, 3.2 Bg.kg™ y
21 Baq.kg™ respectivamente. Estas concentraciones de actividad son del orden de las
reportadas para otras plantas medicinales — utilizadas en tisaneria - (Desideri et al.
2010; Dijelic et al 2016). Para evaluar la concentracion de actividad de estos

radionucleidos, asi como su factor de transferencia es necesario utilizar otras técnicas
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analiticas con limites de deteccion menores, como puede ser espectrometria alfa. El
utilizar otras técnicas como la espectrometria alfa para radionucleidos como #**U, “*Ra
y %2Th va a permitir determinar si existe transferencia desde el suelo a la planta y la

relevancia de la misma.

La concentracién de actividad del “°K y del **'Cs es de 6rdenes similares entre
vegetacion y suelo.

En la absorcion via sistema radicular, no existe diferencia entre los distintos isétopos de
un elemento, los elementos K y Ca son nutrientes vitales que se transfieren desde el
suelo a las diferentes partes de las plantas, y junto a ellos otro elementos y
radionucleidos con quimica similar tales como *'Cs y ?*°Ra (Asaduzzman et al. 2014).
El factor de transferencia obtenido para “°K es del mismo orden de los reportados para
otras Asteraceas como ser Matricaria chamomilla L, cuyo TF es de 1.8887 (Djelic et al.
2016).

La concentracion de actividad de #*°Pb es el doble en las plantas de carqueja que la que
se determind en los suelos, pero hay que tener en cuenta que parte del ?°Pb
determinado en la vegetacion puede ser aporte de °Pb depositado proveniente del
decaimiento del gas ?*’Rn. Segun reportes la transferencia de #°Pb via raices de la
planta es menor que por deposicion atmosférica en partes aéreas (Al-Masri et al. 2008).
Por otra parte, la transferencia real del suelo se debe determinar en funcion de las
estructuras botanicas de las plantas, los metabolismos, ademas de la composicion del
suelo, la biodisponibilidad para la planta, la textura del suelo, la acidez, la materia
organica, la edad de la planta entre otras. Reportes similares a los de este trabajo se han
obtenido para otras especies vegetales, por ejemplo para Rosmarinus officinalis
(Romero) cuya concentracion de actividad de °Pb es de 39.0 + 0.7 Bg.kg™ y Salvia
officinalis (Salvia), cuya concentracién de actividad de *°Pb es de 73.2 + 1.3 Bg.kg™
en Siria (Al-Masari et al. 2015) .

En las muestras de carqueja se puede identificar ademas el radionucleido cosmogénico
"Be (periodo de semidesintegracién 53,33 dias), con una emisién gamma en 477.6 kev
(IAEA 2017), producido por reacciones nucleares de la radiacion cosmica con nitrogeno

y oxigeno atmosférico (Gilmore 2008). La concentracion de actividad promedio de 'Be
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en las muestras de carqueja es de 41.9 + 6.3 Bg.kg™. La presencia de 'Be es detectable
en los suelos de la Laguna de Briozzo pero mostrando un fotopico mucho menos
definido como se puede apreciar en los espectros que se muestran en las Figuras 36 y
37. No se calcul6 la concentracion de actividad en suelo debido a que el error en la

determinacién es demasiado elevado.
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La concentracion promedio de 'Be en aire es de 3 mBg.m?, segin lo reportado por
UNSCEAR, y alcanza la corteza terrestre a traves de la lluvia, contribuyendo en una
dosis efectiva anual de 0.03 pSv por la ingesta de vegetales frescos (UNSCEAR 2008).

La carqueja se consume unicamente en infusion (de 1 a 5 gramos de material vegetal
seco en infusion). Se ha realizado una infusion y espectrometria gamma a la misma;

encontrdndose todos los radionucleidos por debajo del limite de deteccion.

Por decaimiento del 'Be se obtiene Li, el "Li es estable y posee diversos efectos
metabdlicos (Lazarus 1986). La cantidad de Litio producida por decaimiento del "Be es
del orden de los femtogramos por kilo de material vegetal seco. Dada la concentracién
de actividad de ‘Be y principalmente debido a la forma y frecuencia de consumo de la
carqueja, el "Li producido no representa ninglin desbalance en las concentraciones de

este metal, por el consumo de infusién de carqueja.

Futuras determinaciones deben ser enfocadas en ampliar las caracterizaciones de los
suelos, ampliar las especies vegetales a estudiar, asi como los mecanismos a travées de
los cuales los distintos radionucleidos son incorporados por las plantas, ya sea desde el

suelo, o por sus partes aéreas.
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4.V. Evaluacién de riesgo radiologico de la poblacion permanente y turistas
(aspectos sociales) en el area Barra de Valizas — Aguas Dulces

4V.1. Riesgo radiologico de irradiacion externa debido a la presencia de los

radionucleidos naturales en suelo y/o arena

Con los resultados de concentracién de actividad promedio de #*°Ra, **Th y *°K fueron
calculados los indices de riesgo descritos en 3.V.1. Los resultados para la poblacion y

los turistas se muestran en la Tabla 38.

Poblacion Turistas
Lugar D (nGy.h™) AEDE  AEDE (uSv.yr?) AEDE  AEDE (uSv.yr?)
(uSv.yr™) f=0.5 (uSv.yr™) 15 dias
f=0.2 2 meses
Barrade 38.14+0.40 46.77+050 116.9+1.2 23.39+0.25 6.407 + 0.068
Valizas
Laguna 4345+0.59 53.28+0.72 133.2+1.8 26.64 +0.36  7.299 + 0.098
de
Briozzo
Aguas 1166 + 2.1 143.0+ 25 357.6 +6.3 715+1.3 19.60 + 0.35
Dulces
Promedio 57 70
Mundial

Tabla 38: Tasa de dosis absorbida y Dosis equivalente efectiva anual para los habitantes
permanentes y turistas de las tres zonas del &rea Barra de Valizas — Aguas Dulces

La Tasa de dosis absorbida promedio es mayor que el promedio mundial Unicamente
para el Balneario Aguas Dulces. Si se considera un factor de ocupacion de 20 %
recomendado por UNSCEAR los habitantes del Balneario Aguas Dulces reciben en
promedio mayor dosis equivalente efectiva anual por los radionucleidos terrestres que el
promedio de la poblacién mundial (UNSCEAR 2008). Si se consideran ademas los
habitos de los pobladores, y se asume un factor de ocupacion mayor (50 %), la dosis
equivalente efectiva anual promedio de los pobladores de toda el area supera al
promedio mundial. Por otro lado la dosis equivalente efectiva anual promedio de los

turistas no supera el promedio mundial, siendo mayor obviamente para los turistas de
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temporada que para los quincenales, alcanzando el promedio mundial para los turistas
de temporada del Balneario Aguas Dulces. De todas maneras en ningln caso se supera
los méximos valores de tasa dosis recomendados para exposicion ya existente para
publico en general de 1 mSv.yr* por ICRP (ICRP 2007). Los valores de tasa de dosis
absorbida y de dosis equivalente efectiva anual son del mismo orden de los reportados
para los Balnearios de Praia Preta (Freitas y Alencar 2004) y Fernando de Noronha en
Brasil (Ribeiro et al. 2016), para la region de Douala en Camerun (Guembou Shouop et
al. 2017), Gran Canaria en Espafia (Arnedo et al. 2017) e India (Bengotra et al. 2016), y
menores que los reportados para las Playas brasileras de Camburi, Vitoria y Guarapari
(Aquino 2010; Barros y Pecequillo 2014). Los resultados de las mencionadas playas se
muestran en la Tabla 15 de la seccion 4.11.2.

Los resultados de dosis equivalentes efectivas anuales promedio obtenidos no ameritan
realizar mayores recomendaciones a la poblacion, ni a las autoridades; de todas maneras
es aconsejable en el caso de los nifios pequerfios evitar el contacto prolongado con las
zonas visiblemente negras de la arena de playa con el fin de minimizar la tasa de

exposicion.

4.V.2. Riesgo radiolégico de irradiacion interna (contaminacion) debido a la

presencia de los radionucleidos naturales en el agua de consumo

Todos los valores obtenidos estan por debajo de los niveles guia como seguros para su
uso como agua potable por la Organizacién Mundial de la Salud (OMS); 0.5 Bq.I™ para
actividad alfa total y 1 Bq.I" para actividad beta total. Estos valores de referencia estan
determinados para obtener una dosis menor a 0.1 mSv durante un afio de consumo del
agua potable, sin importar el origen de los radionucleidos. Estos valores no representan
ningun riesgo adicional a la salud de acuerdo a OMS.(WHO 2011).

Todas las aguas analizadas, cumplen a nivel radiolégico con la normativa nacional para
agua potable, la cual recomienda una suma de actividad alfa y betal total menor a
1Bq.I* (UNIT 2008).

La concentracion de actividad de **Ra, ?*Ra y ?°Pb es varios 6rdenes de magnitud
menor a los valores de referencia recomendados por la organizacion mundial de la

salud. Estos valores de referencia 1 Bg.I™ para *Ra, y 0.1 Bq,I™ para *®Ra y 2'%Pb,
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son tales que una ingesta de 2 litros de agua por dia, durante un afio, dard una dosis
efectiva de 0.1 mSv (WHO 2011).

Los resultados de actividad alfa y beta total asi como la concentracion de actividad de
los distintos radionucleidos evaluados no representan riesgo para la salud de la

poblacién y no ameritan realizar mayores recomendaciones.

4.V.3. Evaluacion de riesgo radioldgico debido a los materiales de construccion

(aspectos sociales y laborales)

Los valores de concentracién de actividad de los radionucleidos %°Ra, 2*?Th y *°K para
todas las muestras de arena analizadas son menores a los valores de referencia de la
normativa europea Directive 2013/59 (Council Directive 2013), la cual recomienda un
valor maximo de 1Bq.g de los radionucleidos *Ra y ??Th y hasta 10 Bg.g™ de °K
para uso en viviendas. Esto implica que si se utilizaran las arenas de la zona,
(nuevamente es importante destacar que no es una préactica legal el uso de arena de la
playa para ello) no se sobrepasarian los valores recomendados. Ademas debe
considerarse que la normativa es para el material terminado y la arena se utiliza en
menores proporciones formando parte del material de construccién. Si se analizan los
indices radiologicos, con el fin de evaluar el exceso de radiacién gamma debido al uso
de la misma se obtienen los valores individuales y los promedios por zona que se
detallan en la Tabla 39.
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N° muestra Rae (Bg.kg™) Hex I Hi,

1 1222+7.1 0.330 + 0.019 0.434 + 0.025 0.395 + 0.019
2 67.0+28 0.1810+0.0075 0.2432+0.0098 0.2078 +0.0077
3 32.7+1.3 0.0883+0.0035 0.1264 +0.0049 0.1004 + 0.0037
4 136.0+5.5 0.367 + 0.015 0.3482 + 0.019 0.430 + 0.015
5 66.7+2.7  0.1802+0.0071 0.2427 +0.0094 0.2123 +0.0073
12 36.7+15  0.0992 +0.0040 0.1396 +0.0055 0.1130 + 0.0042
13 47.7+1.9  0.1289+0.0051 0.1756 +0.0068 0.1526 + 0.0054
14 106.5+4.4 0.288 + 0.012 0.380 + 0.015 0.332 +0.012
15 374+15 0.1009 +0.0041 0.1428 +0.0057 0.1116 +0.0043
Promedio Barrade 605+ 1.2 0.196 + 0.011  0.2629 + 0.0043 0.2283 + 0.0034
Valizas

21 262 + 15 0.708 +0.040  0.9118 +0.0052  0.893 + 0.041
22 90.0+5.3 0.243 + 0.014 0.323 +0.019 0.283 + 0.015
23 782+32 0.2113+0.0085 0.281+0.011  0.2483 + 0.0088
24 542+22  0.1465+0.0060 0.2004 +0.0080 0.1667 +0.0062
28 43.2+1.7 0.1166 +0.0046 0.1611 +0.0063 0.1377 + 0.0049
29 88.7 + 3.7 0.240 + 0.010 0.320 + 0.013 0.270 + 0.010
Promedio Laguna 87.0+16 0.265+0.014  0.3513 +0.0057 0.2958 + 0.0045
de Briozzo

30 595.7+9.6 1.608 + 0.026 2.077 +0.033 1.824 + 0.027
31 1245 + 48 3.36 +0.13 433 +0.17 3.81+0.13
32 526+2.1 0.1422 +0.0017 0.1960 +0.0077 0.1627 + 0.0059
33 232.4+9.7 0.628 + 0.027 0.822 + 0.034 0.696 + 0.026
34 691 + 27 1.867 +0.072 2.404 +0.093 2.181 + 0.072
35 110.0+4.4 0.297 + 0.012 0.394 + 0.015 0.349 + 0.012
Promedio Aguas 475.9+9.5 1.307 + 0.081 1.689 + 0.033 1.493 + 0.026
Dulces

Recomendado <370 <1 <1 <1

Tabla 39: indices de riesgo radioldgico: actividad equivalente de radio, indice de riesgo
externo, indice de concentracion de actividad e indice de riesgo interno para las arenas

del area de estudio y su promedio por zona

Todas las muestras de arena de la playa Barra de Valizas y de arena de la Laguna de
Briozzo arrojan indices menores a los recomendados como seguros para uso Como
materiales de construccion, mientras que la mayoria de las muestras de arena de playa

de Aguas Dulces presentan valores de actividad equivalente de radio, indice de riego
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externo e indice de concentracion de actividad mayores a los recomendados. Los
valores promedios para las arenas del Balneario Aguas Dulces son mayores a los
recomendados para identificar materiales de construccién que pueden causar que el
nivel de referencia de 1 mSv.yr* sea excedido.

Los valores obtenidos para indices de irradiacion externa para las arenas del Balneario
Aguas Dulces se encuentran en el mismo orden de los obtenidos para arenas empleadas
en construccion en Peruibe, Sao Paulo, Brasil (Cazula et al. 2015), asi como a los
obtenidos para las arenas negras de la region de Chituc levee en Rumania (Margineanu
et al. 2014) y menores a los reportados para la playas de arenas negras de Camburi y
Paia da Areia Preta en Espiritu Santo y Itacaré en Bahia en Brasil (Aquino 2010; Veiga
et al 2006). Al igual que en el caso de la costa uruguaya, en la costa del Danubio en
Rumania y en la costa brasilefia est4 prohibida la extraccion de arenas para este uso,
debido al impacto ambiental que generan. Los valores obtenidos son mayores que los
obtenidos en Suecia, Egipto, China, Corea del Sur y Serbia por ejemplo. En la Tabla 39
se comparan los resultados obtenidos con resultados para arenas en otros lugares en
Sudamérica y el mundo.

Si se analizan los indices de irradiacion interna debido a la inhalacién de gas ***Rn y sus
productos de desintegracion de vida media corta emanados por el uso de la arena como
material de construccion, se obtiene resultados similares a los de irradiacion externa,
siendo las muestras de arena de la playa Aguas Dulces las Unicas con valores superiores

a los valores de referencia recomendados.
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Lugar Rae (Ba.kg™) Hex I Hin Referencia
Barra de Valizas 60.5+1.2 0.196 + 0.011 0.2629 + 0.0043  0.2283 + 0.0034 Este trabajo
Laguna de 87.0+16 0.265+0.014 0.3513 +0.0057 0.2958 + 0.0045 Este trabajo
Briozzo

Aguas Dulces 475.9+95 1.307+0.081  1.689 + 0.033 1.493 + 0.026 Este trabajo
Peruibé —Sao 358.3 1.3 Cazulaetal. 2015
Paulo- Brasil

Suecia 0.77 0.30 Dose et al. 2016
Egipto 70.86 0.23 0.21 Baz et al. 2015
Serbia < 10-308 <0.03-0.83 Pantelic et al. 2015
Corea del Sur 0.081-0.306 Chang et al 2008
Chituc levee, 15+0.1 Margineanu et al.
Rumania 2014
Weinan, China 119.9 + 4.07 0.32+0.11 Luetal. 2014
Camburi — 4.1 Veiga et al. 2006
Espiritu Santo —

Brasil

Camburi — 6294 + 264 18.2+1.8 20+ 2 Aquino 2010
Espiritu Santo —

Brasil

Itacaré — Bahia — 9.0 Veiga et al. 2006
Brasil

Praia da Areia 10300 + 570 30+11 32+12 Aquino 2010

Preta —Espiritu
Santo - Brasil

Tabla 40: Comparacion de indices de riesgo radiolégico del empleo de las arenas de la

zona como material de construccion y su comparacion con resultados mundiales

Es importante remarcar nuevamente que estos indices se calculan para la arena como tal

y no como constituyente de un material de construccion; para mayor exactitud en las

determinaciones es necesario aplicar un factor de particién. De todas maneras desde el

punto de vista radioldgico no es recomendable el uso de la arena del Balneario Aguas

Dulces con tal fin, debido al exceso de radiacion gamma que puede implicar, y mas alla

que desde el punto de vista ambiental no es recomendable ni legal el uso de arena de

playa con ese propdsito.
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5. CONCLUSIONES

Los trabajos realizados permiten llegar a las siguientes conclusiones.

La costa del Departamento de Rocha presenta en general mayor concentracién de
actividad de ***Th que de **Ra, identificandose dos &reas de mayor interés radiolégico
debido a que presentan mayor concentracién de **Th que el promedio mundial: Barra
de Valizas — Aguas Dulces y Santa Teresa — Punta del Diablo. En ambas zonas existen
balnearios donde sus habitantes reciben una dosis equivalente efectiva anual mayor que
el promedio mundial pero inferior al valor recomendado para exposicion ya existente de
1 mSv.afio™ indicado por ICRP. Ambas zonas y en particular el area Barra de Valizas —
Aguas Dulces pertenecen al sitio RAMSAR 290, alli se profundiz6 el estudio de
diversos compartimentos encontrandose que la concentracién de actividad de 2*2Th
supera el promedio mundial en toda el area, siendo mayor en la playa Aguas Dulces,
mientras que la concentracion de actividad de ?*°Ra sélo supera el promedio mundial en

la misma playa.

Existe un leve desequilibrio entre el ?*°Ra y el U en los suelos del area,
probablemente por una mayor solubilidad del #°Ra frente al **®U por condiciones

reductoras en algin momento desde la actualidad a los 11200 afios previos.

El 2°Pb se encuentra en exceso frente al *°Ra en los suelos y sedimentos del &rea,

debido a la deposicion del ?°Pb proveniente del gas **’Rn atmésferico.

Todos los suelos y sedimentos del 4rea poseen concentracién de actividad de *'Cs
detectable.

Se detecta en la vegetacion analizada (carqueja) la presencia de “°K, #°Pb, ¥'Cs y "Be,
con factores de transferencia del orden de la unidad para “°K y *’Cs, debiéndose
profundizar en el factor de transferencia del ?!°Pb debido a que éste posee ademés

origen atmosférico.
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La concentracion de actividad alfa y beta total de las aguas del area es inferior al limite
recomendado por la Organizacion Mundial de la Salud y la norma UNIT 833 para uso
como agua potable. Las concentraciones de actividad de ?°Ra, *Ra y *°Pb en agua
potable de suministro publico y en la Laguna de Briozzo, estan por debajo del limite de
deteccidn. Estas concentraciones de actividad alfa y beta total hacen que los habitantes
reciban una dosis anual inferior a 0.1 mSv por ingesta de las mismas, lo cual no implica

un riesgo para su salud.

Los resultados obtenidos indican que las concentraciones de actividad en suelos y
arenas no implican un riesgo radioldgico para los habitantes ni para los turistas que
visitan las playas todos los afios, en las condiciones actuales. Si, en el futuro, algin
proceso extractivo se lleva a cabo, con gran probabilidad de concentracion de minerales,

se debe realizar un nuevo estudio de impacto radiologico.

Los resultados de dosis equivalentes efectivas anuales promedio obtenidos no ameritan
realizar mayores recomendaciones a la poblacion, ni a las autoridades; de todas maneras
es aconsejable en el caso de los nifios pequerios evitar el contacto prolongado con las
zonas visiblemente negras de la arena de playa con el fin de minimizar la tasa de

exposicion.

Las concentraciones de actividad de los compartimentos estudiados se encuentran
dentro de los limites de referencia, entonces la presencia del yacimiento de arenas
negras en la region no afecta la calidad de vida de residentes ni de turistas.

No es recomendable — ademas de no ser legal — desde el punto de vista radioldgico el
empleo de la arena de la Playa de Aguas Dulces como material de construccion debido

al exceso de radiacién gamma externa e interna que implica.
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6. TRABAJO FUTURO

El trabajo realizado, ya sea en cuanto a la creacion de infraestructura, como respecto a
los resultados obtenidos, permite continuar el desarrollo del tema en variados aspectos.

Seran interesantes estudios radioecoldgicos en el sitio RAMSAR 290, en particular en
sistemas ‘“‘cerrados” como la Laguna de Briozzo o con aportes de agua externos
facilmente identificables como el sistema Laguna de Castillos —Arroyo Valizas, de
manera de elaborar modelos compartimentales. En estos estudios ser& importante poder
determinar con menor limite de deteccién radionucleidos ya medidos como 28U y ?*Th
en los compartimentos ya estudiados y en otros como ser agua. Esto implica incluir la
determinacion de los mismos por espectrometria alfa. Asimismo el estudio debe
implicar la cuantificacion de los radionucleidos de las series de ?*U y #2Th, y el *K,
asi como **'Cs y 'Be en otras especies vegetales presentes en la zona, y en moluscos y

peces habitantes del area.

Desde el punto de vista de la salud humana es importante cuantificar ademas los
radionucleidos en los mencionados moluscos y peces, en las especies vegetales de
consumo Yy en carne y leche de los vacunos criados en los campos del sitio RAMSAR
290.

Para completar el estudio del sitio RAMSAR 290 es importante caracterizar el suelo, y
los mecanismos de transferencia y especiacion quimica de los radionucleidos entre los

distintos compartimentos.

Los trabajos futuros también deberan incluir la determinacion de los radionucleidos

naturales en materiales de construccién utilizados en el Pais.

Finalmente, podran realizarse varios trabajos en colaboracién con otros grupos de

investigacion en temas mas diversos como la geocronologia y la erosion de suelos.
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Los trabajos por realizar superan ampliamente lo ya realizado, pero los resultados
obtenidos son prometedores no solo en el &rea de geologia médica y radioecologia sino

que posibilitan, como se indico, variedad de investigaciones interdisciplinarias.
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ANEXO 1

Anexo Figura 29: Espectro gamma tipico de una arena del Departamento de Rocha —
Barra de Valizas, por rango de energia. En el mismo se aprecian los fotopicos de los

radionucleidos naturales
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Anexo Figura 33: Espectro gamma de muestra de suelo del area Barra de Valizas —
Aguas Dulces, por rango de energia. En el mismo se aprecian los fotopicos de los

radionucleidos naturales y del **'Cs
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