UNIVERSIDAD
DE CANTABRIA

Master en Fisica y Tecnologias
Fisicas

Datacion de sedimentos y evaluacién de tasas de
sedimentacién mediante el analisis de is6topos
radiactivos de origen natural y artificial usados como
trazadores

Autor: Alberto Fernandez Garcia
Dairector: José Ezequiel Gomez Arozamena
Lugar de trabajo: Grupo de Fisica Médica



Dataciéon de sedimentos mediante is6topos radiactivos 2

Objetivos — Los objetivos del trabajo son el estudio de las tasas de sedimentacién y
datacion de sedimentos marinos a partir de la medida de los isétopos radiactivos naturales
y artificiales presentes en el medio ambiente. También vislumbrar las causas de los cambios
provocados en las tasas y en las variaciones de las concentraciones encontradas.

Metodologia — Para lapsos de tiempo correspondientes a las tltimas décadas, los de
mayor influencia antropogénica, los métodos empleados han sido los basados en el isétopo
20 Pp de origen natural y en el ¥7C's de origen artificial. El testigo a estudiar fue recogido
en la Ensenada de San Simén, lugar de la ria de Vigo (Galicia).

Desarrollos teoricos realizados — La posibilidad de relacionar la concentracion de la
actividad de 2'° Pb presente en una muestra sedimentaria con la profundidad permite datar
las diferentes capas del testigo mediante la aplicacién de modelos matematicos basados en
dicho radioisétopo. El establecimiento de una cronologia en la acumulacion de sedimentos
permitira a su vez, estudiar la evolucién temporal de la tasa de sedimentacion durante los
ultimos 125 anos en el lugar de recogida de la muestra. Describiremos los modelos CIC
(Constant Initial Concentration) y CRS (Constant Rate of Supply).

Trabajo de laboratorio — La medida de las concentraciones de actividad de los is6topos
de interés se ha llevado a cabo utilizando una cadena de espectrometria gamma; con el
correspondiente estudio, calibracion en energia y eficiencia, y puesta a punto del detector
de germanio hiperpuro. El testigo a tratar se le sometié a los procesos descritos para poder
ser manejado por el equipo de medida.



Dataciéon de sedimentos mediante is6topos radiactivos 3

Resultados — Mostramos las capacidades que tiene este sistema de estudio de los fondos
marinos, poniendo en el punto de mira a la actividad humana en los grandes cambios a
los que se somete este entorno. También evidenciamos que los modelos descritos no son
definitivos, y se tienen que validar con otras técnicas de diversa indole como geoldgicas,
quimicas, econdmicas e incluso histéricas.

Lineas futuras — Este estudio se enmarca dentro del programa nacional de radiocro-
nologia de estuarios en el norte de Espana, como una de las variables a estudiar en cuanto
al impacto humano en las desembocaduras de grandes rios. El objetivo principal es deter-
minar la cuantia de la aceleracion de los procesos geomorfolbéigocos en los ultimos anos.
Lineas similares todavia no emprendidas seria la aplicacion de los métodos a las riberas
de los propios rios.

Abstract — The study of the sedimentation rates and dating of sediments has been
carried out for years using the disintegration of natural and artificial radioactive isotopes
present in the environment. In periods of time corresponding to the last decades, those are
with major anthropogenic influence, the used methods are those based ones on the isotope
210 Py of natural origin and 37C's of artificial origin, both are used in this study. The pos-
sibility of relating the concentration of the activity 2!° Pb present in a sedimentary sample
with the depth allows dating the different caps of the cores by the applying mathematical
models based in this radioisotope. The establishment of a chronology in the accumulation
of sediments will allow in turn, to study the temporary evolution of the sedimentation
rate during the last 125 years in San Simén’s Inlet, a place in the Vigo’s Ria. In this job
we describe the models CIC (Constant Initial Concentration) and CRS (Constant Rate of
Supply). We consider the conditions of their application to sediments placed in marshes
and estuaries. The measurement of the concentrations of interest has carried out using
gamma spectrometry, with the corresponding study, calibration in energy and efficiency,
and adjustment of the hyper pure germanium detector HPGe.
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1. Introduccion

1.1. 210Pb y 137Cs como trazadores

La datacién en suelos marinos, lacustres y fluviales con 2'°Pb se viene utilizando
desde los primeros anos de la década de los 70 del siglo pasado. Su implantacién en la
actualidad es universal y el refinamiento de su proceso ha crecido con el paso del tiempo.
La serie natural del radio tiene entre sus componentes al citado isétopo y la medicion
en el sedimento marino de su actividad nos aporta una datacién en profundidad, con un
maximo de 125 anos en su aplicacion. La evolucion humana hace que irremediablemente
los deshechos producidos se vuelquen en nuestro entorno y las aguas no son una excepcion,
por lo que con este método hacemos de los limbos marinos verdaderos archivos naturales.

Como elemento confirmador del método de datacion isotdpica de origen natural, tene-
mos al ¥7C's, isétopo de origen artificial producido por pruebas nucleares entre los afios
1950-1970 o como producto de la fisién nuclear. Corroborar los posibles picos de 37C's en
un perfil de 2'°Pb, hace posible la fiabilidad del estudio al que es sometido el core tratado.

1.2. Procedimiento y modelo

El método consiste en extraer un testigo en la zona previamente verificada como de
calidad optima para el estudio. Con el core preparado para ser medido calibramos en
energia y eficiencia el HPGe para realizar con espectroscopia « los perfiles de actividades
de los is6topos requeridos para la datacion y calculo de tasas de acumulacion de la muestra,
concretamente el 21°Pb, el 24 Bi y el 137C's, aplicando dos de los modelos matematicos
utilizados en este campo como son el CIC (Constant Initial Concentration) y el CRS
(Constant Rate of Supply).

2. Metodologia

2.1. Detectores de estado sélido
2.1.1. Propiedades fisicas del semiconductor

Los materiales semiconductores son aquellos que presentan bandas de energia para los
electrones que existen dentro del sélido, debido a la red periédica del material cristalino
que lo constituye. Otro denominador comin de dichos materiales es la banda de energia
prohibida que separa la banda de valencia la cual contiene a aquellos electrones que estan
unidos a la red y la banda de conduccion en la que libremente se mueven los electrones
que la componen. En el caso del silicio o del germanio, materiales utilizados en detectores
de estado sélido, desde un punto de visto quimico el tipo de fuerza atémica que utilizan
en la constitucién del cristal es el enlace covalente. Los electrones libres que se encuentran
en la banda de conduccién contribuyen a la conductividad eléctrica del cristal. La banda
prohibida en un material semiconductor estd en torno a una energia de tréansito de 1 eV,
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Figura 1: Bandas prohibidas para materiales del tipo conductor, semiconductor y aislante

que para comparar con otro tipo de sélido en este caso de perfil aislante su energia de la
banda prohibida estaria en 5 eV o mas.

A temperatura distinta de cero grados Kelvin, la energia térmica es compartida por los
electrones en el cristal. En estas circunstancias sera posible que un electrén de valencia,
consiga la suficiente energia para atravesar la banda prohibida y pasar a la de conduccion.
El proceso de excitacién electrénica no solo trasvasa un electrén a la banda de conduccion,
sino que se crea un hueco en la banda de valencia. La combinacién de los dos constituye
un par electrén hueco y es aproximadamente analogo al par ion electrén en gases, que
encontramos en los detectores de ionizacion.

Al aplicar un campo eléctrico los electrones libres se mueven bajo su influencia, los
huecos representan una carga positiva y también se moveran, esta vez en direccién opuesta
a los electrones. La conductividad del material es por lo tanto provocada por los movi-
mientos tanto de los electrones como de sus equivalentes positivos, es decir los huecos.
Materiales con una banda de energia grande tendran una baja probabilidad de excita-
cién térmica y consecuentemente mostraran una baja conductividad eléctrica. Si la banda
prohibida es baja, suficientes electrones por excitacion térmica alcanzaran la banda de
conduccién, en este caso estamos ante un material semiconductor. Una esquematizacion
del tipo de material en funcién de su banda prohibida podemos verla en la Fig. 1.

Si un campo eléctrico es aplicado al cristal, los electrones y los huecos experimentaran
una migracion en la red. El movimiento serd debido a una velocidad térmica aleatoria y
a una velocidad de deriva paralela a la direcciéon del campo aplicado. Los electrones se
moveran en sentido contrario mientras que los huecos en el mismo que el campo eléctrico.
Para bajas y medias intensidades del campo eléctrico la velocidad de deriva es directamen-
te proporcional a dicho campo y a la movilidad p definida para ambos tipos de particulas
como

Vp = /,LhE (1)
Ve = el (2)

La velocidad de deriva aumenta mas lentamente al aumentar el valor del campo eléctrico,
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por lo que se alcanza una velocidad de saturacién independiente del aumento de la mag-
nitud del campo eléctrico. Estas velocidades de saturacién estédn en torno a los 107cm/s,
que con dimensiones de 1 cm tipicas del cristal semiconductor, estamos hablando de un
tiempo de recoleccién de carga de 10 ns.

En ausencia de radiacién ionizante, en un semiconductor completamente puro todos los
electrones de la banda de conduccion y todos los huecos de la banda de valencia han sido
producidos por excitacion térmica, dicho material es llamado semiconductor intrinseco,
en la practica es imposible de conseguir. Las propiedades eléctricas de los materiales
reales tienden a ser dominadas por pequenos niveles de impurezas, incluso en materiales
hiperpuros como el germanio de nuestro detector. Denominando a la concentracion de
electrones en la banda de conduccion como n, y a la concentracion de huecos en la banda
de valencia como p, en un material intrinseco las concentraciones se igualan.

Si consideramos el efecto de pequenas concentraciones de impurezas que estan pre-
sentes en el semiconductor, bien como una cantidad residual después de los procesos de
purificaciéon, o bien intencionadamente anadidas para cambiar sus propiedades. Habla-
remos primero de las impurezas pentavalentes, es decir grupo V de la tabla periddica,
dichos dtomos ocuparan un lugar de la red cristalina que si fuera pura estaria ocupado
por un atomo del material semiconductor tratado. Estos atomos tienen cinco electrones
de valencia, proporcionando cuatro enlaces covalentes y dejando un electrén sin enlace,
este electrén es capaz de con muy poca energia pasar a la banda de conduccion, es por ello
que reciben el nombre de impurezas donadoras ya que contribuyen de una manera directa
a dicha banda, este tipo de material recibe el nombre de semiconductor tipo n. Como no
son parte de la red regular los electrones extra junto con las impurezas donadoras pueden
ocupar una posicion dentro de banda prohibida. El espaciado energético entre los niveles
donadores y la parte inferior de la banda de conduccién hace que mediante excitacion
térmica la mayoria de las impurezas tendran la energia suficiente para saltar el electrén
no enlazado a la banda de conduccion. El efecto en la red de un material tipo n es crear
una situacion en la cual el nimero de electrones de conduccién sea mucho mas grande y
el nimero de huecos sea mucho mas pequeno que en un material puro. La conductividad
eléctrica es entonces determinada casi exclusivamente por el flujo de electrones, asi se les
conoce como portadores mayoritarios.

Para construir un semiconductor tipo p, doparemos al cristal con atomos trivalentes,
los correspondientes al grupo III de la tabla periddica. Haciendo el mismo papel que los
de tipo n, pero en este caso provocando niveles de energia, llamados aceptores, cercanos a
la parte superior de la banda de valencia, y haciendo que los huecos fluyan por la banda
de valencia provocados de una manera directa por las impurezas aceptoras. Por lo que
tenemos que el nimero de huecos es mucho mayor y el nimero de electrones libres es
mucho menor que un material puro. La conductividad eléctrica es por lo tanto en este
caso determinada por el flujo de huecos.

No todas las impurezas aportan elementos al flujo de portadores de carga. Uno de los
problemas que se tiene que tener en cuenta a la hora de analizar un material semiconductor
para un detector de particulas, es la recombinacion y el atrapado de los portadores de
carga. Impurezas de oro, zinc, cadmio, u otros materiales metalicos presentes en el material
semiconductor provocan niveles energéticos alrededor de la mitad de la banda prohibida.
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Reciben el nombre de impurezas profundas, ya que estan separadas de los extremos de
la banda prohibida. El proceso que describen es el de recombinacién de electrones y
huecos provocando la aniquilacién, y el de crear trampas para portadores en las que tiene
que pasar un tiempo de retraso para que se vuelva a liberar dicho portador. Tanto la
recombinacion como las trampas de red contribuyen a la perdida de portadores de carga
y tienden a reducir la vida media promedio en el cristal. Los detectores de estado sélido
que hoy disponemos tienen unos tiempos de recoleccién de carga del orden de 10~7—10"%s,
siendo la vida media de los portadores del orden de 1075s [13], por lo tanto cristales con
portadores carga con esta vida media o mayor, son suficientes para construir un detector
con dicho material.

2.1.2. Accién de la radiacién ionizante en los semiconductores

Cuando una particula atraviesa un cristal semiconductor va creando pares electréon
hueco a lo largo de su trayectoria, si esta trayectoria acaba dentro del cristal se espera,
en el mejor de los casos, recoger la energia total de la particula. La cantidad de interés
practico que usamos para las aplicaciones del detector es la energia promedio gastada
por la particula para producir un par electrén hueco, recibe el nombre de energia de
ionizacion e. Esta energia es independiente de la energia y del tipo de la radiacion incidente.
La ventaja dominante respecto de otro tipo de detector es su pequenez, su valor tanto
para el silicio como para el germanio, materiales de referencia para los detectores de
semiconduccion, es de 3 eV, comparado con los 30 eV requeridos para crear un par ion
electron en un detector de ionizacién. El aumento del nimero de cargas tiene dos efectos
beneficiosos, primero que la fluctuacién estadistica en el nimero de portadores es més
pequena por pulso debido a que se recogen 10 veces mas cargas; y segundo la energia de
ionizacion es a menudo predominante en la limitacion de la resolucién energética para
un detector con incidencia de particulas de energia media y alta. A bajas energias la
resolucion estd marcada por el ruido electrénico del dispositivo.

Mas detalladamente se ven diferencias de la energia de ionizacién entre diferentes tipos
de particulas a analizar, por ejemplo del orden del 2% entre iones ligeros y electrones
rapidos [14]. Estas diferencias observadas hay que tenerlas en cuenta en la calibracion,
ya que usaremos el mismo tipo de particula que en la proceso de medida. La energia de
ionizacion es también dependiente de la temperatura, y este valor aumenta al disminuir
la temperatura, por ejemplo el silicio tiene un 3% mas de energia de ionizacién a la
temperatura del nitrogeno liquido que a temperatura ambiente.

En los detectores formados por semiconductores la fluctuacion estadistica observada
es mas pequena que la esperada, si el proceso se describiera mediante la distribucion de
Poisson. Es por lo tanto necesario introducir un factor que corrija esta desviacién, es el
llamado factor de Fano, entre la varianza estadistica observada y la varianza predicha en
el modelo de Poisson, es decir E/e. Para una mejor resolucién energética requeriremos un
menor valor del factor de Fano.
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Figura 2: Podemos observar la densidad de carga, el campo eléctrico y el potencial
producido en una unién p-n. La regién no neutra es la llamada de agotamiento, y
es en si la zona de deteccion.

2.1.3. Semiconductores como detectores de radiacién

El cristal semiconductor por si mismo no es capaz de constituir un detector de ra-
diacion, es el diodo el dispositivo tltimo electrénico capaz de realizar este cometido. El
diodo no es mas que la conjuncién de una parte del cristal tipo n y otra parte tipo p.
La formacion de la unién p-n crea una zona espacial de carga entre los dos tipos de cris-
tales, habiendo una difusién inicial de huecos hacia la regiéon n y de electrones hacia la
region p. Esta situacion crea un gradiente de campo eléctrico a través de la union el cual
eventualmente para el proceso de difusion, dejando una region de carga espacial inmévil.
La densidad de carga, el campo eléctrico y el potencial, en esta regién y en las zonas
aledanas neutras se pueden ver en la Fig. 2. Esta zona del cristal es conocida como region
de agotamiento, volumen activo o regién espacial de carga, y es propiamente donde tiene
lugar la produccién de pares electron hueco que seran recogidos por los electrodos. En esta
zona un par electrén hueco que se cree al paso de la radiacion ionizante sera barrido por
el campo eléctrico al que el diodo estd sometido. La carga recogida sera proporcional a la
senal de corriente proporcionada por el dispositivo, andlogo a los detectores de ionizacion.

La anchura de la regién de agotamiento es pequena, y depende fuertemente de la
pureza del material. A través de un desarrollo matemético [15] partiendo de la ecuacién

de Poisson,
d*v p
= g

dx? €
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llegamos a la expresién de la anchura de dicha regién, la cual viene dada por

2¢V
eN

12
ol

d = (

) (4)
siendo N la concentraciéon de impurezas con las que hemos dopado a la unién en el lado
en el que el nivel es mas bajo; € y e son respectivamente la permitividad dieléctrica en el
medio y la carga de un electréon; y V' es el potencial de polarizaciéon inverso. La resistividad

de un semiconductor dopado viene dada por,

1
= 5
Pd e N (5)

donde p es la movilidad del portador mayoritario definida en las ecuaciones (1) y (2).
Expresando la anchura de la regién de agotamiento en funciéon de la resistividad tendremos

(6)

Ya que nos interesa tener una anchura de la regién de agotamiento lo mas grande po-
sible, al estar directamente relacionada con la resistividad, a mayor pureza del material
semiconductor mayor serd la anchura de esta area.

El campo eléctrico intrinseco del diodo de unién p-n no sera suficiente para detener
a las particulas que lo atraviesen, dandose mayor protagonismo a las trampas y a la
recombinacion, y generando también un gran ruido electrénico. Es por ello que se aplica
un voltaje de polarizacién inversa como podemos obsrvar en la Fig. 3, es decir un voltaje
negativo hacia el lado p del diodo, favoreciendo asi la amplitud de la region espacial de
carga, ya que se provoca la atraccién por parte del voltaje negativo de los huecos y al
revés del voltaje positivo de los electrones. Este voltaje tiene un méaximo de aplicacion,
ya que a partir de un punto podriamos provocar una averia en el detector. En el HPGe la
zona de agotamiento tendra un grosor de 1 cm, los niveles de impurezas son algo mayores
en el Si, por lo que su zona de agotamiento se ve reducida drasticamente a unas pocas
unidades de milimetro.

N|=

d = (2€V ppa)

2.1.4. Caracteristicas operacionales

Uno de los problemas implicitos en un detector de estado solido es la corriente de fuga,
ésta tiene un orden de magnitud del microamperio, teniendo su origen tanto en el volumen
como en la superficie del cristal. Hay dos causas que provocan estas corrientes, la primera
es referente a los portadores minoritarios que al contrario que los mayoritarios son capaces
de atravesar la unién abrupta del diodo, estos portadores son generados continuamente
a ambos lados de la unién y por lo tanto tienen difusién libre por todo el cristal, esta
corriente serd proporcional al area de la unién, aunque la intensidad es pequena y rara
vez importante en la corriente de fuga. Una segunda fuente seria la generacién térmica
de pares electrén hueco dentro de la regién de agotamiento. Su tasa depende del volumen
de la regién de agotamiento, y disminuye con el enfriamiento del material. Detectores de
Si no tienen corrientes de fuga grandes, pero de Ge debido a su menor banda de energia
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prohibida, si que tendrian problemas con la corriente de fuga, por lo que son enfriados
para poder ser operados Optimamente.

Otro de los problemas que hay que tener en cuenta a la hora de operar con un detector
de este tipo, es el ruido generado en la medida. Hay tres tipos de fuentes de ruido a las
que nos vemos abocados, la primera seria las fluctuaciones generadas en la corriente de
fuga de volumen, la cual recibe el nombre de ruido corto; la segunda seria también las
fluctuaciones de la corriente de fuga pero esta vez de superficie; y la tercera es el llamado
ruido de Johnson asociado con resistencias en serie o contactos eléctricos pobres.

La reduccién del ruido de la primera fuente se puede atenuar con el enfriamiento del
cristal; respecto a la segunda es mucho mas variable y depende de los métodos de fabri-
cacion y de la historia pasada del propio detector; y la tercera es eliminada si utilizamos
detectores de agotamiento completo, como es en nuestro caso.

El ensanchamiento de pico AFE es funcién de los tres tipos de ruido y viene dado de
la siguiente manera

(AEruido)Q = (AEvolumen)2 + (Algsuperficie)2 + (AE’Johnson)2 (7)

2.2. Detector de germanio hiperpuro HPGe
2.2.1. Consideraciones generales

La profundidad de la regién de agotamiento, también llamado volumen activo, puede
aumentar con la disminucién de la concentracién de impurezas del material semiconductor,
como vimos en la ecuacion (4). Hay dos técnicas a usar para que un material semiconductor
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alcance el nivel de impurezas requerido.

Por un lado estaria conseguir técnicas de refinado capaces de alcanzar aproximada-
mente 10'%Gtomos/cm? [15].Con este nivel de impurezas y utilizando voltajes del orden de
los 1000 V la profundidad de agotamiento de un detector de germanio hiperpuro (HPGe)
estarfa en 1 cm.

La segunda forma de reducir las impurezas de la red y por tanto aumentar el volumen
activo del detector es crear un material compensado en el cual las impurezas residuales
son equilibradas por una concentracién igual de atomos dopantes del tipo opuesto. El
método utilizado es la deriva por iones de litio, el cual consiste en que impurezas residuales
aceptoras son equilibradas sobre un grosor de 2 ¢m por la adiccién de atomos donadores
de litio intersticiales. El resultado es un material compensado, el cual tiene muchas de las
propiedades de un material puro o intrinseco. Este tipo de detectores son los llamados
de germanio dopados con litio Ge(Li). Tuvieron en los principios de la deteccién con
semiconductores, alrededor de 1960, un gran auge, viéndose relegados 20 anos después
por los HPGe. El principal escollo de los Ge(Li) radica en que la habitacién donde se
encuentran alojados tiene que permanecer a baja temperatura, al contrario que los HPGe
que pueden estar en una habitacién a temperatura ambiente.

2.2.2. Configuracién del detector de germanio

La técnica que se utiliza para el refinamiento del germanio hasta los limites de pureza
deseables, es el calentamiento localizado en un extremo del cristal, haciendo de esa zona
un material fundido, el cual atrae a las impurezas de toda la pieza, es entonces cuando
se barren dichas impurezas del material. Después de muchas repeticiones de este proce-
dimiento, se pueden llegar a alcanzar hasta el orden de 10°Gtomos/cm? de impurezas. A
pesar de la pureza del material siempre habra un nimero pequeno de impurezas en exceso
donadoras o aceptoras, que hacen al cristal del detector ser de tipo n o p respectivamen-
te, su nomenclatura es conocida también por su ligereza en cuanto a la caracteristica de
dopado por ser de tipo p o 7 respectivamente.

Hay dos tipos de disposiciones geométricas a la hora de construir un cristal que nos
sirva como material semiconductor, siendo la planar y la coaxial las dos formas de cons-
truccién del dispositivo semiconductor. En la geometria planar la maxima distancia de
agotamiento estd entorno a 1-2 cm, y su volumen activo entre 10-30 cm?. Para espec-
troscopia gamma que es la que nosotros utilizamos en radiocronologia de limbos marinos,
necesitamos un volumen activo mayor, es por ello que utilizamos la geometria coaxial o
cilindrica, como ilustramos en la Fig. 4.

En dicha geometria los electrodos son colocados uno en la superficie interior y otro
en la exterior, en funcién de que el material sea de tipo p o de tipo 7, especificamente
los contactos exteriores son pt para el tipo u y nt para el tipo 7, y al contrario para los
interiores. Este tipo de disposicién geométrica nos da volimenes activos del orden de 400
em?, por lo que para el propésito buscado de medir desintegraciones +, las cuales tienen
menor seccion eficaz de atenuacion y absorcién con el medio que otro tipo de radiacion
ionizante, es el mejor de los formatos posibles. La capa muerta o inactiva es la que se
produce en los contactos que transmiten el campo eléctrico al cristal semiconductor; en
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Figura 4: Representacion grafica de un detector en geometria coaxial con final cerrado,
en la que en su interior colocamos la muestra a medir [11].

general la atenuacion es despreciable, pero para rayos v de baja energia, esto es menor que
100 KeV, la atenuacién se convierte en un problema, bajando drasticamente la eficiencia
en esa zona energética de radiacion electromagnética incidente.

Dentro de la geometria coaxial hay dos tipos, la geometria coaxial a secas abierta
por los dos extremos y la de final cerrado (tipo vaso). Es esta ultima la que tiene mejor
aceptacion comercial debido a que posee corrientes de fuga menores. En el caso de final
cerrado el campo eléctrico no es completamente radial como en el caso coaxial con los
extremos abiertos, y en las esquinas se reduce el campo eléctrico, ya que los portadores
tienen menor velocidad. Para mitigar estas zonas de bajo campo eléctrico los acabados
del cristal se hacen romos. Las muestras o fuentes a medir como hemos dicho se colocan
sobre el cristal coaxial alcanzando asi la mayoria de las desintegraciones el semiconductor,
provocando una alta eficiencia en la deteccién.

El campo eléctrico en los detectores HPGe determina la velocidad de deriva de los
portadores de carga, por lo que su configuracion es importante respecto a varios factores
como son la forma del pulso, el tiempo de subida y el estado completo del proceso de
recoleccion de carga. Nos centraremos en la geometria usada, es decir la coaxial. Partiendo
de la ecuacién de Poisson en coordenadas cilindricas,

o ldp  p
@ T rdr T e ®)

donde ¢ es el potencial eléctrico; p la densidad de carga que es dependiente del material con
el que estd fabricado, siendo para germanio de tipo 7, p = —eN4, con N4 como densidad
de impurezas de los aceptores, y para material de tipo u, p = —eNp, representando Np
la densidad de impurezas donadoras. En las formulas que a continuacién expresamos no
distinguiremos entre el subindice A o D, por lo que son generales para cristales tipo n o
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p. El médulo del campo eléctrico para un detector coaxial con r; como radio interior y ro
como radio exterior, usando la condicién de contorno de la diferencia de potencial entre
los dos radios V' = ¢(rs) — ¢(r1), y resolviendo la ecuacién (8) para E(r) = —dy/dr,
viene dado por

eN V()03 -r)
2¢ rin(2)

[E(r)| = (9)
El perfil del valor absoluto del campo eléctrico es igual tanto para semiconductores tipo
n como tipo p en configuracién coaxial. La capacitancia por unidad de longitud en esta
configuracion vendra expresada como

2me

In(22)

1

O:

(10)

Debido a que es una ventaja minimizar la capacitancia del detector ya que es inversamente
proporcional a la profundidad de agotamiento, estos se disenan con el radio interior menor
posible.

2.2.3. Caracteristicas operacionales de los detectores de germanio

La caracteristica dominante de los detectores de germanio respecto a otros tipos de
detectores, como los de ionizaciéon o los de centelleo, o incluso respecto al mismo tipo,
es decir de semiconductores pero de diferente material, como son los de silicio, es su
excelente resolucién energética. En la Fig. 5 podemos ver dos espectros para la misma
fuente puntual de °°C'o con dos picos 7, el representado con color rojo ha sido obtenido
con un detector de centelleo de cristal inorganico Nal(T1), y el representado con color azul
con un detector de Ge, es evidente la mejor resoluciéon energética de este ultimo. Es por
ello que hemos utilizado en la dataciéon de sedimentos marinos dicho tipo de detector, ya
que en la medida de la actividad de los tres isétopos tratados (*°Pb, 137C's y 21 Bi), la
espectroscopia gamma es la mas idénea.

La resolucion en energia en los detectores de germanio estd determinada por tres
factores: La estadistica inherente a la dispersién del nimero de pares producidos, las
variaciones en la eficiencia de recoleccién de carga, y el error producido por la electrénica
asociada. A la vez estos factores varian respecto a la energia de la radiacién incidente, el
tamano y la calidad del detector. La resolucion energética se cuantifica con la anchura a
media altura del pico total del evento reflejado (F'W H Mr)

FWHM? = FWHM? + FWHM5% + FWHMj3, (11)

El primer sumando FW H M? representa la fluctuacién estadistica de los pares electrén
hueco creados y viene dada por

FWHM;3 = (2,35)°FeE (12)

donde F es el factor de Fano, € es la energia necesaria para crear un par electréon hueco
)

v E es la energia del evento. Su contribucion es la menor de las tres y nunca domina al

resto.
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Figura 5: Dos espectros para una fuente de ®*Co con sus dos picos v més representativos.
En color azul se traza el espectro obtenido mediante un detector de Ge, mientras
que en color rojo el obtenido mediante un detector de centelleo de material Nal(T1).
El espectro conseguido por el Ge tiene una FWHM (anchura a media altura del
pulso) de 2 KeV, mientras que la FWHM por el Nal es de 70 KeV.

Respecto a la energia de la particula incidente en detectores de HPGe, la anchura a
medio altura crece con ella; la contribucién mayor a la anchura a medio altura es a bajas
energias el ruido electrénico y a altas energias mayor el aporte del término de recoleccion
de pares electron hueco. Respecto al tamano del cristal también crece la anchura a medio
altura con él, o dicho de otra manera baja la resolucién energética con el aumento del
tamano del dispositivo semiconductor. El ruido es menor con la disminucion de la capaci-
tancia y a pequenos tamanos la capacitancia se reduce; ademés por perdida de pares por
trampas y recombinacién de cargas la anchura aumenta con el tamano del cristal, ya que
se producen mas procesos de este tipo.

Es por lo que en funcién de los procesos a describir teniendo como variable la energia a
estudiar podremos elegir diferentes configuraciones estructurales del cristal de germanio.

El detector de Germanio debe de estar en contacto térmico con un vaso Dewar para
enfriar el cristal, este proceso es realizado para reducir la corriente de fuga provocada
por la creacién de origen térmico de portadores de carga. En la Fig. 6, podemos ver un
diagrama del propio detector en el que el cristal semiconductor esta situado en el extremo
del brazo del dispositivo.

2.3. Espectroscopia gamma con detectores de germanio

Como ya hemos introducido mas arriba en espectroscopia gamma son dos los tipos
de detectores posibles a utilizar, por un lado los de sistema compuesto de material cen-
telleador, de ellos el méds comun es el fabricado con Nal(T1), y por otro los detectores de
germanio. La eleccién de uno u otro tipo de dispositivo viene marcada por la preferencia
entre dos factores, los cuales son o bien la eficiencia de conteo, o bien la resolucién en
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Figura 6: Esquematizacion de un detector de Germanio dentro de una capsula al vacio, y
en contacto térmico con nitrégeno liquido a 77 K, situado en el vaso Dewar contiguo
al cristal semiconductor. [13]

energia. Los detectores de centelleo tienen la caracteristica de poder tener un gran ta-
mano, esto hace que las posibilidades de interaccién sean grandes. El niimero atémico del
iodo (Z; = 53), comparado con el germanio (Zg. = 32), hace que para el primero el efecto
fotoeléctrico tenga mayor peso respecto a procesos Compton o produccién de pares, por
lo que el fotopico o pico de energia total crecera con él, por estos dos motivos. Es por ello
que si quisiéramos eficiencia de conteo escogeriamos el detector de centelleo, en cambio en
este tipo de detectores la resolucién en energia es pobre, al contrario que los de germanio
que es alta. La resolucion energética es mayor en el detector de germanio, en un orden de
magnitud de unas 60 veces mas, como podemos comprobar en la Fig. 6. Otra distincion
en el uso de uno u otro dispositivo simplemente es el tiempo de medida, es decir si se
quiere hacer una muestra de campo en un corto espacio temporal por altas actividades
presentes el de centelleo sera el adecuado, en cambio si queremos una medida més larga,
ya que a veces estamos midiendo con bajos limites de deteccién, como en nuestro trabajo,
entonces necesitamos tiempos de medida mucho mayores por lo que utilizaremos para este
supuesto el de germanio por su efeciencia de resolucién energética [5].

En nuestro caso la resolucion energética es la principal variable a la hora de elegir el
detector HPGe, ya que el espectro a extraer las cuentas de los isétopos de interés involucra
muchos picos. En el caso de tener que medir espectros con pocos picos, la eleccion se
decantaria mas por el detector de centelleo, ya que debido a su eficiencia mejor de conteo,
hace que la fotofraccién sea mas grande.

El sistema de espectroscopia gamma utilizado en este trabajo consta de un detector
coaxial HPGe cerrado por un extremo marca Canberra, de 48 mm de diametro y 34
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mm de longitud. Dispone de una ventana de Be de 0.5 mm de espesor que permite el
paso de radiaciones hasta una energia minima de 5 keV. El cristal semiconductor esta
unido mediante un dedo frio a un recipiente Dewar con nitrégeno liquido y situado en el
interior de un blindaje de Pb de 10 cm de espesor. En la parte interior del blindaje se
colocaron planchas de Cd y Cu con espesores de 0.1 cm cada una, para absorber los rayos
X inducidos por el Pb y Cd respectivamente. El detector se encuentra unido a una cadena
electronica Canberra compuesta por una fuente de alimentacion que opera a 3500 V, un
preamplificador y un amplificador. Las senales procedentes de ésta son recogidas por un
analizador Accuspec con tarjeta de ordenador.

2.3.1. Calibracion en energia

La calibracion en energia del detector, tiene como objetivo la asignacién de cada canal a
una energia dada. En su realizacién o bien introducimos una fuente gamma con multiples
picos o bien varias fuentes gamma monoenergéticas, en ambos casos evidentemente se
deben de copar el rango de energias a estudiar en el trabajo. En nuestro caso hemos
utilizado esta ultima opcidn.

En detectores de germanio la incertidumbre en la posicion de un pico puede estar
aproximadamente en 107?, la cual es la misma incertidumbre que tenemos en la calibracién
en energia [13]. El tipo de fuentes que nos van a ayudar a calibrar son rayos X para bajas
energfas, como rayos 7 para medias y altas [12].

Una fuente ha sido de ¥7C's con desintegracién v de 661,657 KeV, el cual tiene desin-
tegracion 5~ a *"Ba, y este dtomo emite a la vez rayos X (lineas K, y Kp1) con 32,194
y 36,378 KeV respectivamente. Con otra fuente hemos medido los dos picos de mayor
intensidad del 2°"Bi, que son los de energia 569,702 y 1063,662 KeV. También hemos
utilizado como fuente para la puesta a punto del detector la del % Au con pico principal
en 411,80205 KeV. La cuarta muestra utilizada en la calibracién ha sido la del nucleido
metaestable 11" [n, con una periodo de semidesintegracién de 54,29 min, y rayos 7y signi-
ficativos de energia 416,86, 1097,326, 1293,558 y 1507,67 KeV. Finalmente en el espectro
de calibracién también aparecen rayos X del blindaje de plomo del detector (lineas K,1 y
Kpg1) con 74,969 y 84,839 KeV respectivamente. Estos datos de emisién foténica han sido
extraidos de la referencia bibliografica [8] y estén ilustrados en la Tabla 1.

Cuando se pretende medir con gran precision hay que tener en cuenta la geometria
fuente detector tanto por la fuente de calibraciéon como por las muestras a medir. Es
importante situar tanto unas como otras en la misma posicién, de no ser asi variaciones
en torno a 100 eV en la localizacion del pico se pueden producir. Tales efectos los hemos
tenido presentes a la hora de efectuar las medidas del testigo estudiado.

Los efectos de desplazamiento con la localizacién de la muestra respecto al cristal del
detector, tiene dos efectos sobre la medida. Uno involucra la tendencia de producir elec-
trones secundarios por los rayos « incidentes, ya que hay una correlacién entre la direcciéon
de estos rayos y la direccion de los electrones que hacen que el campo eléctrico aumente;
los electrones salen perpendiculares a la direccién de la radiacién incidente, concretamen-
te paralelos a su campo eléctrico, pero a mayor energia o velocidad de estos fotones la
direccién de los electrones provocados por el efecto fotoeléctrico o el Compton hace que
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Is6topo Energia Canal
(KeV)
Ba-RX 32,194 94
Ba-RX 36,378 108
Pb-RX 74,969 228
Pb-RX 84,938 259
198 Ay 411,80205 1280
Hem 416,86 1296
07 B 569,702 1771
187Cs 661,657 2059
07 B 1063,662 3313
() 1097,326 3418
Hem 1293,558 4031
He6m y, 1507,67 4699

Tabla 1: Picos v y rayos X utilizados para la calibracién energética de nuestro detector
HPGe. Hemos usado cuatro muestras radiactivas, junto con los rayos X del plomo
que se utiliza para el blindaje del detector.

se desplacen hacia delante. Una segunda potencial fuente de desplazamiento de pico es la
variacion de la eficiencia en la recoleccién de carga en las diferentes regiones del material
semiconductor. Estas diferencias provocan un ensanchamiento del pico cuando el detector
es uniformemente irradiado sobre todo su volumen, en cambio si damos preferencia a una
direccién especifica, los fotones llegaran con abundancia a una regién del volumen del cris-
tal. Al variar la recoleccién de carga entre diferentes regiones del material semiconductor,
la posicién del pico podra también desplazarse con la direccion de los rayos v incidentes.

Los datos representados en la Fig. 7, nos muestran una perfecta correlacion lineal entre
el nimero de canal del dispositivo y la energia de los eventos entrantes. El ajuste lo hemos
realizado por el método de minimos cuadrados, ddndonos un coeficiente de determinacion
de valor 1.

2.3.2. Calibracion en eficiencia

Definimos la eficiencia absoluta de un proceso como la relacién entre los eventos que
emite la fuente y los recogidos por el detector, méas concretamente por precision de los
resultados nos referiremos en adelante a la eficiencia de pico, que simplemente es la anterior
pero fijada en el fotopico o pico de energia maxima. La eficiencia a la vez se distingue por
dos factores uno geométrico y otro intrinseco, el primero depende de la forma de la fuente
y de la situacion respecto al cristal semiconductor, y el segundo se refiere a la cantidad
de procesos registrados en funcion de los que llegan al propio semiconductor.

La calibracion en eficiencia se utiliza para discernir lo efectivo que es nuestro detector
en funcion de la energia del pico a estudiar. Una gran dificultad se presenta al no estar
estandarizadas las dimensiones del cristal semiconductor, y es muy dificil determinar
con precision la medida de su volumen activo, por lo que es necesario periédicamente
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Figura 7: Calibracion en energia del detector HPGe, representando el canal en funcién de
la energia. El ajuste se realiza linealmente con resultado dado por y = 0,320 —1,859
y con el coeficiente de determinacién como R? = 1.

calibrar el detector de germanio. Tanto el recipiente donde va colocada la muestra como
la posicion relativa respecto al cristal deben de repetirse igualmente en la calibracion y
en la posterior medida, esto evidentemente lo hacemos para reducir los errores a la menor
expresiéon, provocando un angulo sélido lo mas parecido posible, ya que la eficiencia tiene
una fuerte dependencia de él.

La calibracién se ha llevado a cabo con una fuente de radiacién 7, en un rango de
energia que abarca el que nos vamos a encontrar en las medidas a realizar. Para ello utili-
zaremos una fuente calibrada por un laboratorio de referencia acreditado, en nuestro caso
hemos trabajado con una muestra denominada MR.EG.03, fabricada en el CIEMAT. La
geometria y la masa de la muestra, por lo tanto su densidad, también marcan la eficiencia,
por todo ello la fuente calibrada ha sido escogida con las caracteristicas adecuadas en la
medida posterior realizada, su densidad es de 0,97 g/cm?, y la masa de 50 gramos [19].

Respecto a los recipientes donde van colocadas las muestras, son unos pequenos deposi-
tos de 100 em?® de volumen, y de PVC como material, con la caracteristica de tener una
baja absorcién gamma. Con una geometria estandar, la autoabsorciéon de la muestra, de
volumen y composicién similar, seran comparables.

Para el calculo propiamente dicho de la eficiencia del detector, hemos utilizado la
expresion

N(E)

€(E) = AP, (E) (13)

con N definido como las cuentas netas detectadas en la posicion del fotopico; A seria
la Actividad del dia de hacer la calibracion, ya que la muestra calibrada nos dan una
actividad la cual hay que ajustar al dia actual; ¢ es el tiempo de la medida el cual ha
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sido tomado igual que en las muestras del testigo es decir, 24 horas; y por ultimo P, es
la probabilidad de emisiéon gamma respecto a todas las posibles desintegraciones.

Para la incertidumbre de la eficiencia [1], aplicamos el célculo de errores teniendo en
cuenta que la variable a medir estd relacionada con una proporcionalidad directa e inversa,
por lo que tenemos

AA

e

)2:( N AP’Y(E)

PB) -

se ha excluido el tiempo en este calculo, ya que suponemos una incertidumbre despreciable
en su medida. En la Tabla 2 podemos comprobar los datos recogidos en el laboratorio para
el célculo de las eficiencias y de su incertidumbre u(e), en el rango energético deseado.

Nucleido | Energia N Anoy Eficiencia
(KeV) (Ba)
210 pp 46,539 44698 | 417,983321 | 0,0582 + 0,0024
24 Am 59,5412 | 185562 | 178,319640 | 0,0482 + 0,0023
152 pay 121,7817 | 104290 | 102,526233 | 0,0471 £ 0,0025
152Fu | 244,6975 | 16996 | 27,399252 0,0287 + 0,0016
133 Bq 302,853 | 22528 | 49,614736 | 0,02102 =+ 0,00096
1520y | 344,2785 | 50808 | 95,455458 | 0,02464 + 0,00087
133 Bq 356,017 | 77128 | 165,952738 | 0,02152 £ 0, 00065
133 Ba 383,851 | 13313 | 23,951942 | 0,02573 £ 0,00156
1B7Cs 661,657 | 171584 | 573,511019 | 0,01385 £ 0, 00035
152 Py 778904 | 11288 | 46,843882 | 0,01116 =+ 0,00040
152 By 964,079 8035 52,146963 | 0,00713 £ 0,00034
152 By, 1112,074 | 8596 48.,611576 | 0,00819 =+ 0,00031
0Co 1173,237 | 13894 | 84,151764 | 0,00764 £ 0,00019
0Co 1332,501 | 11374 | 84,151764 | 0,00626 £ 0,00016
152 Py 1408,006 | 8197 75,126981 | 0,00505 4 0,00018

Tabla 2: Datos recogidos para la calibracién en eficiencia respecto a la energia de nuestro
detector HPGe, las actividades de la muestra y la probabilidad de emisiéon son
proporcionadas por el laboratorio de referencia, mientras que las energias de los
picos tratados se han sacado de la referencia bibliografica [8].

Una vez que la energia del detector ha sido calculada para los picos proporcionados
por la muestra calibrada, representamos y ajustamos la curva. El calculo del ajuste se
realiza mediante una funcién empirica desarrollada para un detector de germanio coaxial
con ocho pardmetros a ajustar [2], el resultado se acerca al 1-2% de incertidumbre, y
viene dado por,

ay

€= (E)“Z’ + agexp(—asF) + as exp(—agE) + a7 exp(—agE) (15)

No obstante una simplificacién de la ecuacién (15) es mas que suficiente para tener buenos
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resultados en el ajuste de los puntos conseguidos, esta expresion reducida es

N

Ine = Zai(lnE)i (16)

1=0

En nuestro caso han sido necesarios sélo cuatro parametros para lograr el objetivo erratico
prefijado, la curva de calibracién por tanto vendra definida por la ecuacién (17), siendo
su coeficiente de determinacién, R? = 0,980. La Fig. 8 muestra dicho ajuste.

Ine = —0,0105In* £ — 0,213In* £ — 1,17In E — 4,77 (17)

-2 -

y =-0,0105x3 - 0,213x2 - 1,17x - 4,77

R2=0,980
-3+ 19)

HE
-5 k-

_6 1 1 1 1 )
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Figura 8: Curva de calibracién obtenida para el detector HPGe, hemos utilizado una
fuente calibrada por el CIEMAT, con referencia MR.EG.03, el ajuste le hemos obte-
nido con una funciéon polinémica de grado 3 de la eficiencia en funcién de la energia.

2.3.3. Calculo de la actividad

En el presente trabajo hacemos uso de la determinacion de la actividad especifica por
unidad de masa, también nos referiremos a ella como la concentracion de la activadad de
la seccién del core a medir. Es por ello que nos disponemos a definir su calculo dada la
importancia que tiene en el presente estudio. La actividad especifica por unidad de masa
simplemente sera la actividad dividida por la masa de la seccién del core, para su calculo
utilizamos la siguiente ecuacion

N

- tmP,e

(18)

m

con la variable N representando las cuentas netas del fotopico, es decir las cuentas totales
menos el fondo; t es el tiempo de medida, el cual le situaremos en 24 horas para todas las



2.3 [Espectroscopia gamma con detectores de germanio 22

Thorium
234

Figura 9: Serie radiactiva del radio de origen natural. De ellas se extrae la relacion entre
el 210 Pbygse v €l 210 Pb,,, de la que se data temporalmente cada nivel del sustrato del
suelo estudiado. Trabajamos con ??° Ra o con 2'4Bi, para calcular el nivel base del
210 pp. los cuales son ascendentes de éste.

medidas a utilizar en nuestro detector HPGe; m es la masa de la muestra, para normalizar
los resultados hemos escogido 50 gramos como referente; P, es la probabilidad de emisién
de fotones de origen nuclear de los isétopos estudiados respecto a los eventos totales
provocados por dichos atomos; por ultimo € es la eficiencia para la energia considerada, si
no tenemos el pico a estudiar en la fuente de calibraciéon cogeremos la eficiencia estimada
a partir del ajuste realizado.

Para el calculo de la incertidumbre asociada a la actividad especifica por unidad de
masa, utilizaremos la teoria de propagacion de errores con el siguiente resultado,

7)2_‘_(§

v €

)* (19)

habiendo prescindido de las incertidumbres cometidas en el célculo de las variables tiempo
y masa, debido a su orden de magnitud bajo comparado con el resto.
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3. Modelos de datacion

3.1. 2°Pp como trazador de procesos ambientales

En la serie radiactiva del radio de origen natural, la cual comienza por el isétopo 238U,
nos encontramos con el 219 Ph, con periodo de semidesintegracién de t12 = 22,234+0,12a
[8]. Teniendo en cuenta este dato, el 2!°Pb puede ser detectado durante un intervalo
temporal de hasta 5 veces su periodo de semidesintegracion, es por tanto que alrededor
de 125 anos desde su formacién el 2'9Pb puede ser utilizado como trazador en procesos
ambientales. En la naturaleza el 2! Pb respecto al 2 Ra o con nucleidos intermedios de la
serie radiactiva como el 24 Bi en sistemas cerrados (como sustratos rocosos) se encuentran
en equilibrio secular como podemos vislumbrar en la Fig. 9. Otro descendiente del ?*¢ Ra,
el inico que existe en condiciones normales en estado gaseoso, el 222Rn es el causante que
en los suelos marinos, lagos o incluso rios provoque un desequilibrio entre el 21 Pby,,. v el
nuevo 2% Pb incorporado al sustrato debido al gas radén.

Evidentemente el gas raddén se exhala a la atmédsfera desde los suelos, y en los terrenos
con capas superiores cubiertas de agua como en el mar, rios o lagos su escape se hace
nulo, es por lo que hay un trasvase de 2°Pb de tierra firme a suelos marinos, fluviales o
lacustres, debido al gas radoén.

El periodo de semidesintegracién del **Rn es ty2 = 3,82d, por lo que el ?!°Pb descen-
diente del gas, lo hard en un corto espacio de tiempo, ya que los isétopos que se encuentran
en medio suponen un intervalo temporal de tan s6lo 51 minutos. En la atmdésfera el 219 Pb,
el cual tiene una alta reactividad, se asocia a los aerosoles de magnitud entre 0,05 a 2 um
y con ellos se deposita en la superficie terrestre y en agua que es el de nuestro interés. A
nivel mundial los flujos de 2'°PPb dependen de la regién considerada, siendo mayores en los
continentes que en los océanos, y principalmente estan relacionados con la pluviometria
local teniendo una fuerte correlacién, aunque el flujo anual medio es similar [17].

En el propio medio acuético no sélo el 219 Pb procede de la atmdsfera sino que su origen
viene de las propia escorrentia de los rios, que a la vez arrastra los elementos sélidos de
la cuenca fluvial, ddndose mayor cantidad de estos y por tanto de 2!°Pb en dias de lluvia
torrencial; e incluso con lluvia en zonas deforestadas, ya que el agua transporta una mayor
cantidad de material de pequeno calibre més proclive al transporte de dtomos de ?'°Pb.

Por todo lo dicho hasta el momento podemos recapitular que el 21°Pb en los lodos
marinos, fluviales o lacustres se encuentra en exceso respecto al que tendria que haber si
no hubiera una capa de agua sobre él. En el presente estudio hemos medido esta diferencia
que encontramos en las diferentes secciones del testigo, entre el 2! Pby,,. v el 2!°Pb que
medimos; el resultado serd este isétopo del plomo en exceso 2'°Pb,,, que debido a su
desintegracién radiactiva marcada por una exponencial decreciente nos dataréa respecto a
la profundidad el suelo extraido en el estuario.

El sustrato a elegir para recoger el testigo tiene que estar en una zona de deposicion
libre de erosiones y de fuerte contaminacion de material, es decir justo en el cauce mas
profundo de la ria la sedimentacién es barrida por las corrientes, o un lugar en el que
la deposicién de vertidos humanos no sea directa; también deseamos que la presencia de
bivalvos sea minima, para que la bioturbacién que provocan en suelos sea el menor posible,
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ya que nos interesa examinar suelos lo mas inamovibles temporalmente.

El fin principal desde que el oceanégrafo militar estadounidense Goldberg [9] en 1963
pronunciara una conferencia sobre la posibilidad de datacién de fondos de agua marina
o dulce de poca profundidad, es estudiar el impacto de fenémenos naturales, y de las
actividades antropogénicas por causas dispares como son la construccién, las grandes
empresas, embalses, etc. También podemos con los datos recogidos en una determinada
zona predecir el futuro y los cambios a acometer para que no perjudique gravemente al
entorno medioambiental que la limita.

La datacion isotopica también se puede realizar con otros nucleidos de interés aunque
de cronologia mas corta como son el 2**T'h con ti2 = 24,10d, el "Be con te = 53,22d
y el **Th con t1/2 = 1,91a. Se utilizan para datar sedimentos de muy corto espacio
temporal, con un maximo de 10 anos, y su utilizaciéon viene generada como complemento
a nuestro proceso con 2'9Pb. En el lado opuesto estarfa el estudio a mds largo plazo de
los 125 afios que soporta la datacién con 2°Pb, aqui situamos el trabajo con 2*°T'h con
t1/2 = 7, 93 - 104(1.

E1 219Pp es emisor «, 3 y v, nosotros hemos realizado la medida sobre la desintegracién
nuclear foténica de energia 46,539 KeV [8]. También es posible hacer el calculo de la
actividad por espectroscopia « a partir del descendiente 2!° Po, e incluso aunque es menos
frecuente con el uso de contadores proporcionales o detectores de centelleo liquido para
el conteo de las desintegraciones 3. Esta técnica tiene como ventajas que se trata de una
medida no destructiva y por tanto permite la reutilizacion de las muestras para otros
analisis, la preparacion de las muestras no necesita procesos radioquimicos previos, y
permite medir simultdneamente otros radionucleidos de interés como el 37C's, 24! Am,
226 Ra o el 2*4Th. En contrapartida tiene unos tiempos de medicién largos debido a la baja
eficiencia de los procesos a medir, y la necesidad de disponer de secciones de core de al
menos 50 gramos para tener resultados consistentes.

Uno de los radionucleidos de interés para medir el 219 Pby,,. es el 226 Ra, siendo emisor
~ con energia de 186,21 KeV y su linea coincide con la del 25U con energia de 185,71
KeV, es por lo que se tasa la concentracion con alguno de sus descendientes, en concreto el
21 Pb con ty /5 = 26,8m o el 2 Bi con ty 5 = 19, 9m. Nosotros hemos utilizado este dltimo
con energia de pico de 609,312 KeV , su incertidumbre respecto a medidas mas precisas
con el propio ??° Ra estd entre el 5-10 % por debajo del verdadero valor [10], esto lo hemos
tenido en cuenta en los calculos realizados para hallar la concentracién de 20 Pbygs..

3.2. Modelos matematicos. CIC y CRS

Estos son los dos modelos mas utilizados en la técnica de tasaciéon de sedimentos.
Antes de describirles de una manera rigurosa, vamos a definir los objetivos que buscan
cualquiera de los modelos a utilizar. Con esta teoria que vamos a detallar se pretende
datar temporalmente el testigo recogido, y més concretamente datar cada una de las
secciones o capas que lo componen en funciéon de la profundidad. También pretendemos
medir la evolucién tanto de la tasa de acumulacién sedimentaria (s), como de la tasa de
acumulacién mésica (r). El testigo es dividido en secciones iguales, con cortes transvesales,
las representamos por el subindice i, cuando nos refiramos a capas que no es mas que una
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profundidad puntual de dicho testigo usaremos la grafia (i).

La tasa de acumulacién sedimentaria de la seccién i (s;), con unidades expresadas por
conveniencia en orden de magnitud como [cm a~!], se define como el espesor de la seccién
(Az;) respecto al tiempo estimado en su formacién (At;), es decir

A

(20)

Si

y la tasa de acumulaciéon mésica de la seccién i (r;) [gcm ™2 a™ '], nos refleja la variacién
de la masa seca (Am;) por seccién (S) y por el tiempo estimado en su formacién
Ami
SAt;

Los dos procesos se basan en dar una hipdtesis simplificadora para poder calcular la
concentracién inicial de la seccién i dada por la ecuacién (22), f; [Bgm ™2 a™'] representa
el flujo medio durante la formacion de la seccion i

_f

. (22)

El modelo CIC (Constant Initial Concentration) supone como hipdtesis, una concen-
tracién inicial de depésito del 21°Pb,, constante

por lo que tenemos
fi
LA 24
L=k (24)

Teniendo en cuenta la ley de desintegracién radiactiva, a la que el ?!°Pb estd sometido
por el paso del tiempo,

y extrayendo de esta ultima expresion t, nos queda la datacion de la seccidn i,
1. Cy
t=—In— 26
PNe) (26)

El célculo de Cj es estimado ya que la primera seccion medible es la (', el método que
hemos utilizado entre varios posibles es extrapolar su valor con el de las secciones més
cercanas a la superficie.

La gran dificultad que arrastra este modelo es la debilidad de la hipdtesis de partida,
es decir suponer que la concentracion inicial es constante quiere decir que la cantidad de
masa anual siempre va a tener la misma proporcién de 2% Pb,,. Esta suposicién se restringe
a zonas con poca presion humana, y con escasa variabilidad anual de precipitaciones u
otros elementos erosivos de significancia [7].

El modelo CRS (Constant Rate of Supply) tiene como hipédtesis de partida un flujo
constante, es decir la cantidad de 2'°Pb,, anual, por 4rea es la misma; esta hipdtesis es
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mucho mas fuerte que la del anterior modelo descrito, ya que afirma que la aportacion
de 21°Pb extra por via atmosférica y por erosién natural del entorno es constante en el
tiempo [16].Por lo que la ecuacién (22) se transforma en,

Cii=0)=L (27)
es decir,

la tasa de acumulacion maésica es inversamente proporcional a la concentracién inicial, con
esto se tiene en cuenta que el aumento de sedimentos depositados en el fondo acuatico,
por ejemplo por fuertes inundaciones, no vaya acompanado de un aumento de igual calibre
del 219Pp,,.

Definimos A(i) como la actividad acumulada especifica por unidad de area, esta varia-
ble simplemente es la actividad total del testigo para la capa inicial, esta cantidad dada la
condicién inicial de flujo constante hace que también se mantenga constante la actividad
de todo el core, por lo que se puede decir que se establece un equilibrio entre la cantidad
de 2 Pb,, de aporte y de pérdida por desintegracién radiactiva, con lo que la capa (i)
sufre una desintegracion con el tiempo

A(i) = A(i,t = 0) exp(—At) (29)
suponiendo la actividad inicial fija, nos lleva a la siguiente expresién
A(i) = A(0) exp(—At) (30)
con A(0) constante, por lo que la edad de la capa (i) serd

t(i) = iln jj((?))

(31)

La actividad acumulada por unidad de area, se puede obtener por integracion de la

siguiente manera
A(m)—/ Mdm (32)

Teniendo en cuenta la desintegracién radiactiva de la concentracién en la capa (i) y la
ecuacién (22), tenemos

C(i) =C(i,t =0)exp (—=\t) = % exp (—At) (33)

con la igualdad (21) y la condicién inicial de flujo constante, podemos escribir la actividad
acumulada especifica por unidad de area como

A(m) = /OQ f oxp Eg_)\t)dm = /too fexp (—At)dt = %exp (—At) (34)
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Comparando esta ecuacion con (30), obtenemos
f=AA(0) (35)

Y recurriendo a la expresion (27), con la cual partiamos en esta explicacién del modelo
CRS, podemos calcular la tasa de acumulacién masica en la seccion i,

[
ri = Cil = 0) (36)
Utilizando la ecuacion (33) para secciones y la (35)
AA0)  AA(0) exp (—At) (37)

"T Crexp (M) C

y por ultimo con el empleo de la ecuacién (30), llegamos al calculo de la tasa de acumu-
lacién mésica proporcionada por el modelo CRS
~AA(I)
=G

i

(38)
donde tanto A(7) como C; pueden ser determinados experimentalmente.

3.3. Validaciones del fechado mediante *"C's

Una de las maneras de contrastar los resultados obtenidos por el estudio del ?1°Pb,,,
es la datacién con ¥7C's. A pesar que el método utilizado con 219 Pb es consistente, a veces
necesita un complemento para corroborar los datos hallados. El 2" Am, 23 Pu y 24Py
también son utilizados en la datacién por isétopos artificiales, no obstante su medida
resulta mucho mas costosa en tiempo y recursos.

Debido a las pruebas nucleares que varios paises realizaron entre los anos 1950-1970,
es detectable un maximo de *7C's entorno al afio 1963 debido a la difusién atmosférica
global en la Tierra de éste y de otros nucleidos de origen artificial. El 137C's sélo se produce
en pruebas nucleares de cardcter militar y como residuo de la industria energética nuclear,
otra vinculaciéon también humana es la contaminacion por fusién de chatarra en acerias,
las cuales carecian de controles de radioproteccion y hay varios casos mundiales de fuentes
de uso cientifico utilizadas por error en la colada para producir acero.

La difusién de '37C's de origen militar no es homogénea en todo el globo terrdqueo,
dependiendo de su latitud [7]. En la Europa occidental son muchos los estudios en los
que el pico de maxima actividad por ensayos militares es claramente fechado. En paises
donde la lluvia acida provocada por el accidente de la central nuclear de Chernobyl en
1986, la nube toxica tuvo un componente de direccién oeste, también ha sido recogido
tal maximo de actividad. Incluso el accidente sufrido en la central nuclear de Windscale
en las Islas Britanicas en 1957 ha sido atestiguado en dichas islas, habiendo referencias
de un testigo contiguo al de nuestro anélisis, en el que se baraja como hipétesis [4]. En
nuestro caso, como mas adelante veremos no hemos recogido tal méximo, y su veracidad
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Figura 10: Mapa de relieve de la localizacién en la cornisa cantdbrica del estuario de
Vigo y en la parte inferior mapa del propio estuario, con la ensenada de San Simén
lugar donde se extrajo el testigo, el cual le hemos marcado con la letra T.
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Figura 11: Fotografia de las Salinas de Ull6, lugar de la Ensenada de San Simén. Podemos
ver a la izquierda de la imagen la zona pantanosa donde se extrajo el testigo Vigo.
El muro es el dique que separa las dos zonas de las antiguas salinas.

no esta contrastada, ya que en multiples cores analizados en estuarios del Mar Cantabrico
no se ha localizado dicho pico de concentracién [6].

No siempre es posible tal datacién con 7C's, ya que se ha contrastado que dependiendo
del tipo de suelo puede tener un gran componente mévil y soluble respecto al 2'°Pb [20],
es decir el 1*"C's no desaparece pero si que hace correr el pico hacia el fondo del testigo.

4. Aplicacién al estuario de Vigo

4.1. Recogida y tratamiento de muestras

La datacion del core de la ria de Vigo se enmarca dentro del proyecto CAMGEO
(;Cambio geomorfolégico global? Implicaciones para la evaluacién y prediccién del riesgo
de deslizamientos) (CGL2006-11431), Plan Nacional de I+D, Ministerio de Ciencia e
Innovacion, para el estudio de la evolucién de los estuarios de toda la cornisa cantabrica.
En este trabajo se han llevado a cabo la estimacién de las tasas de acumulacién a partir
de la medida de la concentraciéon de la actividad isotopica, mediante detector HPGe en
H0pp, 21U By 137Cs del testigo de la ria de Vigo con localizacién geogréfica visible en la
Fig. 10, y su correspondiente analisis.

El aspecto fundamental para la reconstruccién histérica de cambios ambientales a
partir del estudio de la columna sedimentaria, es la obtenciéon de un core sedimentario
inalterado, que permita obtener muestras cuyas propiedades estén tan bien preservadas
como sea posible para los propédsitos analiticos del estudio. Uno de los factores mas im-
portantes a evitar es el mezclado de los estratos sedimentarios, que es equivalente a la
homogeneizacion del registro historico y a la consecuente pérdida de resolucion en la
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descripcion de los cambios ambientales.

Para minimizar el riesgo de recogida de muestras mezcladas es importante conocer lo
mejor posible las caracteristicas hidrodinamicas, batimétricas y sedimentologicas del area
de estudio, asi como las actividades antropicas que se han desarrollado en sus alrededores,
como la industria de ceramica de fuerte impacto en nuestro core situada en el noreste de
la ria de Vigo.

Debemos evitar lugares con alto contenido de organismos como los bivalvos para que
no influyan en la deposicién del sustrato. Este tipo de invertebrados pueden acarrear una
mezcla del sedimento denominada bioturbacién. En ese sentido es conveniente escoger
lugares de muestreo que presenten baja cantidad de oxigeno en el agua, por lo que la vida
sera escasa, en nuestro caso se eligié una zona de la Ensenada de San Simén, denominada
Salinas de Ullé (Fig. 11) y que corresponde con un complejo de diques que da nombre a
unas antiguas salinas que datan del S. XVII, que cumple con esta premisa.

Es importante también en la eleccion éptima del lugar a extraer el testigo buscar zonas
de escasa corriente marina o fluvial, evitando la escorrentia, ya que esta vendra en detri-
mento de la deposicion atmosférica de los isétopos usados como trazadores sedimentarios.

El testigo debe de ser recogido en un tubo de PVC por simple presion hacia el sedi-
mento, con un diametro mayor de 8 ¢m para no interferir por friccién con el core [7], en
nuestro caso se escogio uno de 20,8 cm. La dimension de las secciones, a las que hemos
sometido el corte transversal de la muestra con un alambre, han sido de 1 cm. Las seccio-
nes han sido secadas al aire y en estufa a 110°C', se han disgregado, tamizado a diametro
maximo de 2 mm y determinado su densidad. Posterioremente se han envasado en va-
sos tipo Marinelli en una masa de 50 gramos para normalizar los resultados, cerrdndose
herméticamente para no permitir la exhalacién del ??2Rn, el cual estd en estado gaseoso,
y para alcanzar el equilibrio entre padres e hijos de la serie natural es necesario dejar la
muestra lista para su medicién un mes en reposo.

4.2. Testigo ria de Vigo
4.2.1. Radiocronologia

En esta seccion vamos a exponer los resultados hallados en el testigo recogido en la
ria de Vigo, empezando por los datos reflejados en la Tabla 3, la cual nos muestra con
su respectiva incertidumbre la actividad especifica por unidad de masa del ?1°Pb, 24 B,
20Pp,, v del 37C's. Como ya se ha mencionado en este trabajo el 2! Pb,, es la diferencia
entre el 2'° Pb presente menos el 21 Pby,,. calculado a partir del 24 Bi.

Con estos datos la primera representacién grafica que hemos construido del testigo
Vigo (Fig. 12) es en funcién de la profundidad, las actividades del 219Pb, y del %1% Pby,q.
dando la actividad de uno de sus antecesores como es el 2'*Bi. Los datos se presentan
con respecto a la capa en vez de la seccion que es la que realmente se ha medido. Esto es
debido a un proceso de suavizado que hemos realizado en pos de una mayor realidad de
los resultados, usando el valor medio entre dos secciones, siendo éste el valor de la capa
de seccién infinitesimal.

El 21°Pp,, se halla restando el 2!° Pb total detectado del 21 Pby,,., en la Fig. 13 hemos
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Seccién | Actividad 2'°Pb | Actividad 2™ Bi | Actividad 2'°Pb,, | Actividad ¥7C's
(Bq kg™") (Bg kg™") (Bgq kg™") (Bg kg™")
1 279+ 13 1029 £2,5 176 £ 14 36,4+ 1,2
2 222+11 74,5+ 2,2 148 £ 11 17,67 +£0,74
3 173,7£9,0 58,9+ 2,0 114,8 £9,2 13,88 £ 0,64
4 202 £ 10 71,6 £2,2 130 £+ 10 14,79 £+ 0,66
5 193,5 + 9.8 69,1+ 2.1 124 + 10 14,57 + 0,66
6 159,1 £8,4 56,4 + 2,0 102,7 £ 8,7 10,37 £ 0,53
7 1514+ 8,1 89,4+ 2.4 62,0 + 8.5 12,90 + 0,61
8 164,3 £ 8,6 99,9+ 2,0 108,4 £8.,9 18,20 £ 0,76
9 164,7 £ 8,6 53,6 +1,9 111,1 £8,9 19,34 + 0,79
10 189,5 + 9,6 53,1+ 1,9 136 + 10 2347 + 0,91
11 224 +£11 60,5+ 2,0 164 + 11 39,0+ 1,3
12 205 += 10 62,2 + 2,0 142 £ 10 479+1,5
13 170,8 £8.,9 61,3 +2,0 109,54+ 9,1 31,6 +1,1
14 150,9 +£8,1 59,8+ 2,0 91,1 +8,3 20,95 4+ 0,84
15 158,56 £ 8,4 58,94+ 2,0 99,6 + 8,6 17,71 £ 0,75
16 121,74+ 7.0 63,1+ 2.0 58.6 + 7.3 19,60 + 0,80
17 153,0 £8,2 57,8+ 2,0 95,2+ 8,4 12,63 £+ 0,60
18 1342+£75 60,8 2,0 73,4477 13,73 £ 0,63
19 137,776 99,2420 78,44+ 78 8,11 + 0,46
20 148,2 £ 8,0 69,1 + 2.1 79,1 + 8.3 12,14 + 0,58
21 149.3 + 8,0 63,5+ 2.1 85,8+ 8.3 12,96 + 0,61
22 117,77+ 6,8 57,9+ 2,0 59,8+ 7,1 12,51 £ 0,60
23 98,3 6,1 69,7+ 2,1 28,5+ 6,5 11,47 £ 0,56
24 85,3 £ 5,6 75,4+ 2,2 9,94+6,0 14,06 £ 0,64
25 1328 + 7.4 72,9+ 2.2 59.9 + 7.7 10,82 + 0,55
2 915+58 841423 73463 9,49 + 0,50
27 1258 £ 7,1 84,4+ 2,3 414+7,5 10,19 £ 0,53

Tabla 3: Valores medidos de las actividades por unidad de masa de interés en el calculo
de 2°Pb,, y del 137Cs. Los datos estan referidos a las 27 secciones de 1 cm en las
que la diferencia entre el 219Pb total y el 2% Pby,,. resulta mayor que 0, es decir
hasta el limite de muestreo del 2!°Pb,,.

representado este valor. Se observa una tendencia exponencial decreciente, debida a la ley
de desintegracion radiactiva, ya que el tiempo es la tinica variable que afecta a la cantidad
de 21°Pb,, presente. Otro dato que no se nos puede pasar por alto es alrededor de la
capa 11 un pico, el cual quizd provenga de sobrecontaminacién anadida, que mas adelante
intentaremos dar posibles explicaciones a tal anomalia en la exponencial decreciente.
Aplicamos tanto el modelo CIC como el modelo CRS a los datos recogidos en el
testigo. Con el primer método la concentracién de la actividad de las diferentes secciones
no presenta un perfil claro de disminucién con la profundidad, debido a la debilidad de la
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Figura 12: Concentracion o actividad especifica por unidad de masa para dos isétopos,
214 B y 210 pPp, 1a diferencia de estas dos actividades es la que nos va a dar el 2°Pb,,,.
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Figura 13: Gréfica del 2!°Pb,, en funcién de la profundidad, donde tiene una clara ten-
dencia a una exponencial decreciente, propia de la ley de desintegracion radiactiva.
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hipdtesis inicial del modelo, es decir no se puede considerar en este caso una concentracion
inicial constante. La datacion temporal es inversa en algunas secciones, esto quiere decir
que en secciones mas profundas nos daria menor edad, lo cual si no ha habido movimientos
del sustrato por causa externa no puede ocurrir.
En cuanto al modelo CRS expuesto parte de los datos hallados estan dados en la
Tabla 4. Hemos realizado los calculos en funcion de la capa, como ya hemos mencionado
méas arriba debido a un proceso de suavizado de los perfiles hallados. Se considera mas
apropiado aplicar este modelo pues sus hipdtesis se ajustan mejor a los datos obtenidos.

Capa | Edad de la capa | Tasa de acumulacién | Tasa de acumulacién
z(1) t(1) mésica, r(i) sedimentaria, s(i)
(cm) anos (gem™2a™1) (ema™1)

0 0,00 £ 0,00 0,2265 + 0,0070 0,554 + 0,031

1 3,42 £0,43 0,213 0,013 0,401 4+ 0,033

2 5,83 £ 0,58 0,294 4+ 0,021 0,235 4+ 0,020

3 7,42 + 0,66 0,297 4+ 0,022 0,169 + 0,016

4 9,74 £0,77 0,249 + 0,017 0,1041 + 0,0091

5 11,87 £ 0,88 0,294 4+ 0,024 0,0974 £ 0,0093

6 13,59 £+ 0,96 0,344 4+ 0,030 0,0956 + 0,0099

7 15,65 £ 1,04 0,315 4+ 0,028 0,0746 £ 0,0078

8 176+ 1,1 0,270 4+ 0,022 0,0554 + 0,0055

9 19,8 +1,2 0,224 + 0,018 0,0414 + 0,0041
10 222+1,3 0,158 0,011 0,0267 £ 0,0024
11 25,715 0,1305 =+ 0,0088 0,0203 £ 0,0018
12 291+ 1,7 0,150 + 0,012 0,0216 + 0,0020
13 319+ 1.9 0,181 + 0,016 0,0244 + 0,0026
14 34,5 +20 0,178 £ 0,017 0,0225 + 0,0025
15 37,8 +£2,2 0,220 4+ 0,029 0,0258 £ 0,0036
16 39,6 2,3 0,212 4+ 0,029 0,0238 £ 0,0035
17 43,3 + 2,6 0,159 + 0,018 0,0166 + 0,0020
18 46,7 + 2,8 0,159 + 0,019 0,0156 + 0,0020
19 51,0 £ 3,1 0,122 + 0,014 0,0113 £ 0,0014
20 57,3 £ 3,7 0,0870 £ 0,0099 0,00758 4= 0,00096
21 66,4 + 4,6 0,089 + 0,014 0,0072 £ 0,0012
22 74,2+5,3 0,143 + 0,037 0,0107 £ 0,0028
23 78,5 £ 5,7 0,34 + 0,25 0,0239 + 0,0175
24 80,2+ 5,5 0,266 4+ 0,250 0,0182 + 0,0173
25 102,1 £ 8,4 0,067 4+ 0,029 0,0042 + 0,0018
26 110,2 £ 84

Tabla 4: Tabla confeccionada a través del modelo CRS. Hemos recogido las variables
mé&s importantes, esta vez dadas por capas, que son la edad datada de la capa (i),
y tanto la tasa de acumulacion masica, como la tasa de acumulacion sedimentaria.
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En la Fig. 14 representamos la tasa de acumulacion mésica en funciéon de los anos,
es decir nos marca la cantidad en masa de depdsito respecto a la superficie y al tiempo.
Vemos claramente un aumento de esta tasa respecto al tiempo, con una tendencia a la
baja en torno a los anos 70 recuperandose poco después. Los motivos tal vez sean a los
que nos referiremos mas adelante en este trabajo, respecto a la industria cerdmica que
existié en los alrededores. El maximo de tasa se produce alrededor del ano 1993 con un
valor de 0,344 Kgm=2 a™*.
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Figura 14: Tasa de acumulacién mésica en funcién de la datacion obtenida por el modelo
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Figura 15: Tasa de acumulacion sedimentaria en funcién de la datacion.

Podemos ver en la Fig. 15 la tasa de acumulacion sedimentaria como varia a lo lar-
go de los tltimos 110 anos, con un ajuste exponencial. Evidentemente la razon de esta
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subida de la tasa de sedimentaria se debe al impacto de la actividad antropogénica en la
cuenca hidrografica que envuelve a la ria de Vigo. La industrializacion, la construccion
masiva, y el simple aumento de la poblacién en su entorno influyen en el aumento tan
exacerbado de dicha acumulacion sedimentaria, y por ende en el subsuelo marino. Este
perfil es consecuente con otros estudios realizados en diferentes estuarios banados por el
Mar Cantabrico [3].
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Figura 16: 2'°Pb,, en relacién a la datacién del testigo.
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Figura 17: Evolucién de la superficie quemada y la superficie arbolada quemada (me-
dias pentanuales). Informe sobre incendios forestales en Galicia entre 1961 y 2011.
(Fuente: Aula Silvicultura)

Es indudable que la ferviente actividad humana es responsable de un aumento expo-
nencial en las tasas de acumulacién sedimentaria, y por consiguiente es la responsable de
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la transformacién de los fondos marinos, extensibles a fluviales o lacustres. Estudiar el
pasado nos hace poder ver el futuro de la transformacién del suelo marino, y predecir por
ejemplo la cantidad de trabajo que tendremos que realizar para dragar una bahia como
ésta, para que continte siendo navegable.
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Figura 18: Pefil conjunto de 2!°Pb,, y 37C's en relacién a la profundidad del core.

Hemos extraido una relacion que nos ha parecido significativa por su aparente corre-
lacién, la cual es la actividad especifica por unidad de masa del 2!°Pb,, en funcién de
la datacién, como podemos comprobar en la Fig. 16, en donde se ve un pico claramente
marcado en torno a la década de los 80 del pasado siglo. Teniendo en cuenta que en las su-
perficies quemadas se produce una escorrentia unas 8 veces mayor que en las no quemadas
[21], v la Fig. 17 que nos da los incendios forestales y la superficie quemada ocurridos en
Galicia en los tltimos 50 anos, tenemos en consideracién que la mayoria de estos incendios
estan producidos en la provincia de La Coruna y la de Pontevedra, el estuario de la ria de
Vigo se encuentra dentro de esta tultima, podemos deducir que la causa de esa anomalia
en el 219Pbh,, son los incendios forestales provocados por el hombre. Dando al sustrato
marino un aporte extra de 2!°Pb debido a la escorrentia anadida.

Una manera de confirmar la datacién realizada en el testigo, es la relacion del pico de
137C's sobre el afio de maxima actividad atmosférica debido a las pruebas nucleares, siendo
1963 el correspondiente a dicho evento. En la Fig. 18 reflejamos el 21° Pb,,, en comparacién
con el perfil de ¥"C's. Existe un pico méximo de concentracién claramente definido en la
seccion numero 11 la cual hemos datado en el ano 1981, por lo que este maximo es ajeno
al referente a las pruebas nucleares. Hay que tener en cuenta que los picos de ¥"C's en
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la cornisa cantdbrica tienen una altura en torno a los 20 Bq Kg~' [18], en cambio el que
hemos reflejado en nuestro estudio dobla esta medida llegando a 47,9 Bq K¢~ *.

En el trabajo de Howarth et al. (2005) [4], se han recogido medidas de dos testigos
a escasos metros del nuestro. Se observa también un pico de ¥7Cs con una actividad
similar, no obstante alli si que tienen anadido un perfil propio del pico que se le puede
poner la etiqueta de 1963, el cual estaria en nuestro caso en torno a la seccién 17. Como se
ha dicho més arriba el *"C's tiene una componente mévil y soluble en alto grado, por lo
que esa contaminacion anadida puede haber ocultado dicho méaximo debido a las pruebas

nucleares, y haciendo imposible la corroboraciéon de la datacion isotopica mediante el
1370
s.

4.2.2. Aportaciones complementarias con metales pesados
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Figura 19: Perfil de metales pesados (As, Cr, Cu, Ni, Pb y Zn) hallados en el testigo
Vigo.

Dentro del proyecto CAMGEO nuestro testigo ha sido medido en el Departamento de
Minerologia y Petrologia de la Facultad de Ciencias y Tecnologia de Bilbao. El resultado
reflejado en la Fig. 19, da unos perfiles de concentracion de metales pesados muy singu-
lares, ya que hay un progresivo aumento de tales metales en el tiempo, hasta un maximo



Conclusiones 38

alrededor de la seccion 11 y una disminucion de las concentraciones a partir de ese punto
hasta la superficie de una manera muy acusada.

Es por tanto que la indagacién en la historia industrial de la zona nos ha hecho llegar a
la conclusién de la presencia influyente de la fabrica de cerdamica situada a unos centenares
de metros, Alfares de Ponte Sampaio (Pontesa) fundada en 1961 y cerrada en el ano 2001,
que o bien un cambio en el proceso de produccién o bien una disminucién en el volumen
producido entorno a finales de los anos 70 del pasado siglo (tiempo en el que sufrié una
fuerte reconversion industrial), se reflejan en estos perfiles de metales pesados y también
posiblemente en los anteriores, dando en esa misma seccion del core un pico “extrano”
de B7Cs; y en la tasa de acumulacién maésica y sedimentaria a finales de los 70 también
se produce un minimo en dichas tasas. Con todo ello podemos decir que de una manera
indirecta aunque sin saber los motivos exactos, dicha fabrica de ceramica nos ha dado un
punto de referencia para posibles estudios en la datacién de este punto singular.

5. Conclusiones

Se ha puesto a punto un detector HPGe coaxial para la medida por espectroscopia ~y
de la actividad especifica por unidad de masa del ?!°Pb,,. Para ello inicialmente hemos
tenido que calibrar en energia y eficiencia el detector, haciendo con posterioridad medidas
por secciones del testigo recogido en la ria de Vigo de las actividades de los isétopos
de interés. Los modelos matematicos que hemos utilizado para la datacion del testigo
y la evolucion de las tasas de acumulacién son el CIC (Constant Initial Concentration)
y el CRS (Constant Rate of Supply). El primero de ellos le hemos desestimado ya que
no presenta un perfil claro de disminucién de la actividad con la profundidad, dada la
debilidad de su hipotesis inicial.

Con el modelo CRS hemos datado en consonancia con otros estudios de la zona el
testigo marino recogido en la ria de Vigo; exceptuando el pico de *"C's entorno al afio 1963
de las pruebas nucleares que se hicieron a nivel mundial, el cual no ha sido encontrado en
nuestro trabajo, bien por su gran facilidad de solubilidad y movilidad, o tal vez porque el
pico entorno a la seccién 11 de doble amplitud haya podido ocultarlo. Hemos comprobado
que hay un antes y un después alrededor de 1980, reflejado en los perfiles de metales
pesados; en una disminucion de tanto la tasa de acumulacién maésicia, como de la tasa
de acumulacién sedimentaria; en un maximo de gran amplitud de ¥7C's; en un méximo
de 219Pp,,. Por lo que en ese punto ha ocurrido un cambio en el entorno de magnitud
considerable, dejando la puerta abierta a posteriores estudios sobre su origen. Aqui hemos
dado como hipotesis la empresa de ceramica que operaba en la zona en aquel tiempo.
Sobre todo serfa de interés deducir el origen del pico de ¥7C's en torno a ese aiio de 1980,
aunque en principio sus niveles no son nocivos para la poblacién, el conocimiento de su
procedencia podria ser beneficioso.

Es sabido que la mayoria del aporte extra de ?1°Pb al sedimento viene por via htimeda
de la atmédsfera. Una de las preguntas que me han surgido en la realizacién del presente
trabajo y que no he logrado responder, siendo una posibilidad de lineas futuras de investi-
gacion, es que tanto por ciento del flujo depositado en el lecho marino (supuesto constante
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en el modelo CRS) es debido al aporte directo de la precipitacién y cual es debido a el
mismo aporte pero originado por la escorrentia del entorno. Esto por ejemplo influird en
superficies quemadas, donde la contribucion de la escorrentia es mayor que en suelos sin
deforestar.

El estudio que hemos realizado sobre el core de la ria de Vigo, utilizando el método
de datacion isotopica, nos da una vision de la influencia antropogénica del entorno en
un espacio temporal de unos 125 anos. Esta datacién debe de estar incluida en una
serie de medidas interdisciplinares, ya que por si sola son evidentes sus limitaciones y
no es concluyente. Los margenes de actuacion pueden ser muy distintos como fisicos,
sociolégicos, geoldgicos, quimicos, econdémicos, atmosféricos o historicos. Es por ello que
la datacion de los sedimentos marinos es una ciencia en ciernes con un largo y fructifero
camino por recorrer, para el bienestar de la sociedad en la que vivimos.
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