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1. Introduccion

El grupo de Fisica Nuclear Aplicada de la Universi-
dad de Sevilla ha participado desde 1989 en el
Plan de I+D de ENRESA con estudios sobre los me-
canismos de transporte de radionucleidos naturales
y artificiales en el Medio Ambiente. Estos estudios se
enmarcan en el interés de ENRESA por contribuir al
mejor conocimiento general acerca de la dindmica
de radionucleidos en el medio ambiente desde la
doble perspectiva de la gestién de los residuos ra-
diactivos y de la proteccién radiolégica. Para su
realizacién se han considerado dos escenarios de
interés: la Ria de Huelva y las Marismas del Gua-
dalquivir. En el primer escenario destaca la presen-
cia de fébricas de fertilizantes fosfatados, que han
incrementado histéricamente los niveles de radiacti-
vidad natural en sus alrededores, y en el segundo el
interés radica en el tratamiento de mejora de la ca-
lidad de los suelos agricolas, utilizando una en-
mienda el fosfoyeso, que es un residuo de la indus-
tria de fertilizantes que se encuentra enriquecido en
radionucleidos naturales pertenecientes a la serie
del uranio.

La investigacién realizada por nuestro grupo ha im-
plicado la medida de concentraciones de radionu-
cleidos naturales en muestras ambientales, la eva-
luacién de flujos, la definicién de patrones de
comportamiento, la estimacién de dosis, el disefio y
realizacién de experimentos de laboratorio para la
caracterizacién de procesos bdsicos de transferen-
cia de radionucleidos a la materia particulada en
suspensiones acuosas y en medios porosos satura-
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dos (sedimentos), y, finalmente, el desarrollo de
modelos numéricos para la simulacién de la disper-
sién de radionucleidos en los sistemas acudticos. En
esta ponencia se resumen los aspectos y resultados
mds relevantes de los trabajos realizados por nues-
tro grupo de investigacién en los Gltimos afos en el
marco del Plan 1+D de ENRESA.

2. Radionucleidos naturales
en la ria de Huelva

El estuario formado por las desembocaduras de los
rios Tinto y Odiel (Huelva) se ha visto afectado des-
de la década de los sesenta, y hasta 1998, por los
vertidos de las fabricas de produccién de dcido fos-
férico. Estos vertidos presentan la particularidad de
encontrarse enriquecidos, en diferentes proporcio-
nes, en radionucleidos de la serie del uranio, y han
producido como consecuencia un claro impacto ra-
diactivo en el estuario. En 1998, y debido a un
cambio radical en la politica de gestion de residuos
de las empresas dedicadas a la produccién de é4ci-
do fosférico, cesan los vertidos directos al rio Odiel
y se adoptan medidas para evitar que los vertidos a
las balsas de almacenamiento (situadas en los mar-
genes del rio Tinto) afecten al medio ambiente cir-
cundante.

La peculiar “historia radiactiva” de este estuario du-
rante los Ultimos 30 afios, que se encuentra ligada
a las diversas politicas de gestién de residuos de las
fabricas de produccién de écido fosférico situadas




en su entorno, le han convertido en un excelente la-
boratorio natural donde analizar el comportamiento
y dindmica de diversos radionucleidos naturales en
un medio acudtico mareal. Asi, y hasta 1998, se
pudo analizar la evolucién, tanto temporal como
espacial, del impacto causado por la aportacién de
radionucleidos a su cauce (y como consecuencia el
comportamiento de diversos radionucleidos natura-
les en un medio acudtico), mientras que, durante
los Gltimos afios, y una vez finalizados los vertidos,
ha sido posible evaluar y analizar la evolucién de la
restauracién natural del estuario desde un punto de
vista radiactivo.

Estos estudios han sido realizados por nuestro gru-
po de investigacién durante mds de una década,
mediante el seguimiento periédico de las concen-
traciones de 22¢Ra, 2'%Po, e isétopos de U y Th en
aguas y sedimentos. Este seguimiento, ha implicado
la realizacién de un gran nimero de muestreos,
para los que hemos contado con la colaboracién
de la Agencia de Medio Ambiente, en un primer
momento, y la Consejeria de Medio Ambiente, am-
bas de la Junta de Andalucia, en los Gltimos afos, y
el desarrollo y puesta a punto de numerosos méto-
dos radioquimicos y técnicas radiométricas para la
precisa determinacién de los radionucleidos de in-
terés en muestras ambientales. En este sentido, po-
demos indicar que el grupo de investigacién cuenta
con una amplia experiencia en la medida de con-
centraciones de radionucleidos en muestras am-
bientales (véase por ejemplo, Moreno et al., 2000 y
Absi et al., 2002) y su capacidad analitica ha expe-
rimentado recientemente un notable incremento
con la aportacién de los servicios centrales de in-
vestigacién de la Universidad de Sevilla.

En la Figura 1 se localizan los puntos de recogida
de muestras fijados en todas las campafas, desde
1988 hasta 2001. En las Figuras 2, 3, 4 y 5, y
como una simple muestra de la ingente cantidad de
datos generados durante los Gltimos 15 afios, mos-
tramos la evolucién experimentada por las concen-
traciones de ?2¢Ra en los sedimentos del estuario
del Odiel y 238U en las aguas de los rios Odiel y
Tinto, desde 1988 hasta 2001. De dichas figuras se
puede fécilmente inferir, por ejemplo, un elevado
impacto radiactivo en los sedimentos del rio Odiel
durante los afios en que se realizaban vertidos a su
cauce y cémo, a partir de 1998, se observé una
clara disminucién de las concentraciones de 2%6Ra,
también observada para 2'%Po y 219Pb, en estos se-
dimentos, que en algunos puntos de muestreo llega
a ser de un orden de magnitud. No se ha observa-
do sin embargo una disminucién general en las al-
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tas concentraciones de 238U a partir de 1998, si ex-
ceptuamos las zonas préoximas a los lugares donde
se realizaban los vertidos directos de las fdbricas de
4cido fosférico al rio Odiel. Ello es debido al doble
origen de este elemento en el ecosistema acudtico
analizado: hasta 1998 una fraccién de uranio pre-
sente en los sedimentos tenia efectivamente su ori-
gen en los vertidos de las fdbricas de dacido fosféri-
co, pero ofra fraccién (que sigue afectando al
estuario en la actualidad) provenia de la lixiviacion
de este elemento producida en los cauces de los
rios Tinto y Odiel, antes de su convergencia en el
estuario. Esta lixiviacién de U se ha visto favorecida
histéricamente por las caracteristicas de ambos rios
y las labores de mineria realizadas en sus cauces.
Las aguas de estos rios, de hecho, se caracterizan
por presentar unos valores de pH muy bajos. Estas
aguas experimentan un abrupto cambio de pH al
mezclarse con agua de mar en el estuario, indu-
ciendo la precipitacién del uranio previamente lixi-
viado, y su incorporacién a los sedimentos.

Similares conclusiones a las obtenidas en el andlisis
de los resultados obtenidos en los sedimentos, se
pueden deducir de los resultados obtenidos en las
aguas del rio Tinto, afectadas hasta 1998 por la in-
trusién de aguas enriquecidas en radionucleidos
naturales procedentes de los drenajes de las balsas
de almacenamiento de residuos (fosfoyeso) situadas
en su entorno. Como ejemplo, y para el 226Ra se ob-
tuvieron hasta 1998 concentraciones en las aguas
del Tinto muy superiores a las encontradas en eco-
sistemas similares no afectados por aportes radioac-
tivos antropogénicos, mientras que con posterioridad
al cambio en la politica de gestion de residuos, estas
concentraciones experimentaron una notable dismi-
nucion.

Finalizando este apartado, podemos comentar el
accidente que tuvo lugar en 1998 en la nueva bal-
sa de fosfoyeso. Debido a las abundantes lluvias se
derramé el contenido de la nueva balsa, alcanzan-
do una parte del fosfoyeso que contenfa al rio Tin-
to. Una caracterizacién del impacto que tuvo lugar,
desde un punto de vista radiactivo, se puede apre-
ciar en las concentraciones de actividad de 2%Ra y
210Po en agua en el rio Tinto en los afos 1999, in-
mediatamente después del accidente, y 2001, dos
afos después.

Los datos generados en estos estudios han permiti-
do la estimacién de dosis al publico por irradiacién
externa y por ingestiéon de pescados y mariscos, con
posterioridad a 1998. Estos trabajos se han reali-
zado en colaboraciéon con el grupo PRPYMA del
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CIEMAT, y permitieron concluir por ejemplo que la
dosis por irradiacién externa al publico (bafio y es-
tancia en orillas) estimada para la zona turistica de
Mazagén (situada en las cercanfas de la Ria de
Huelva) no superaba los 4x104 uSv/a en 1998,
mientras que la dosis por ingestién de pescados y
mariscos resulté ser de 0,62 mSv/a. Estos valores,
comparados con los obtenidos con anterioridad a
1998, muestran una clara tendencia a la baja en la
nueva situacién de vertidos, aunque se mantienen
en el brazo del Tinto.

3. Uso del fosfoyeso como
enmienda de suelos agricolas

El fosfoyeso (fundamentalmente constituido por sul-
fato cdlcico) es un residuo de la industria de fertili-
zantes fosfatados, que puede ser utilizado como
una enmienda cdlcica muy eficiente en suelos sali-
no-sédicos. Esta préctica agricola es muy amplia-
mente usada en las marismas del Guadalquivir pa-
ra la rectificacién de sus suelos, con lo que se con-
siguen cubrir dos objetivos: dar un uso esencial pa-
ra los agricultores de la zona a estos residuos (pro-
cedentes de las fdbricas situadas en la Ria de Huel-
va) y ademds diluir su contenido radiactivo hasta al-
canzar unos niveles medioambientales habituales.

En los Estados Unidos el uso comercial de fosfoyeso
para la agricultura se encuentra regulado, y sélo se
permite su utilizacién como enmienda si la concen-
tracién media certificada para el 226Ra no supera
los 370 Bq kg' (USEPA, 1992). En Espafa no existe
actualmente regulacién sobre este uso, aunque hay
que destacar que diversos autores han determinado
en los fosfoyesos onubenses concentraciones de
226Ra claramente superiores al limite establecido en
los Estados Unidos (entre 400 y 1100 Bq kg''). Es
precisamente con base en estos hechos por lo que
el grupo de investigacién ha realizado durante los
Ultimos afios un estudio detallado sobre el impacto
radiactivo y radiolégico causado por el uso de fos-
foyesos onubenses como enmienda en las maris-
mas del Guadalquivir.

Para la realizacién de este estudio se eligié una fin-
ca de las Marismas de Lebrija, en el sector B-XII
(36°56’N, 6°7'W), compuesta por una serie de
parcelas experimentales que poseen un sistema de
drenaje sujeto a monitorizacién continua. Estas par-
celas retnen pues unas condiciones excepcionales
para el estudio de la dindmica de radiontclidos en
el sistema suelo-planta-agua.
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En dichas parcelas se han seguido y estudiado du-
rante dos afios agricolas los ensayos realizados con
tres tipos de enmiendas: unas parcelas fueron trata-
das con estiércol (30 Mg ha'), otras similares con
fosfoyeso (30 Mg ha'), y unas terceras con fosfoye-
so en una cantfidad superior(13 Mg ha'). Adicional-
mente una parcela no fue tratada para ser conside-
rada como parcela testigo.

La aportacién cuantitativa de elementos radiactivos
naturales a los suelos tratados con las enmiendas
de fosfoyeso queda reflejada en los siguientes da-
tos: en las parcelas tratadas con enmiendas de fos-
foyeso a razén de 26 Mg ha' se incorporan un to-
tal de 13.3 MBq ha'! de 22Ra y 1.7 MBq ha'! de
2381, lo que incrementa las concentraciones medias
de estos radionucleidos en los suelos tratados (su-
poniendo la homogeneizacién de la enmienda afa-
dida hasta una profundidad de 30 cm) en 3.4 Bq
kg', y 0.5 Bqg kg, respectivamente.

Este muy ligero incremento tedrico en las concentra-
ciones de 226Ra y 238U en los 30 cm superiores de los
suelos tratados con las enmiendas de fosfoyeso no
ha podido ser incluso discernido a través de nuestras
medidas experimentales. Las deferminaciones reali-
zadas en testigos de suelos tomados en las diferentes
parcelas experimentales, indican que las concentra-
ciones de ??Ra son bastante uniformes con indepen-
dencia del tratamiento aplicado a la parcela de don-
de los testigos analizados han sido colectados.

Adicionalmente, las concentraciones de isétopos de
uranio y ?%Ra en las aguas de drenaje son también
similares en todas las parcelas con independencia
del tratamiento aplicado a las parcelas estudiadas,
por lo que no se puede concluir ningin efecto ligado
al uso del fosfoyeso como enmienda (El-Mrabet et
al., 2003). La lixiviacién de una fraccién de los ra-
diontclidos naturales asociados a los fosfoyesos
afadidos, o es muy pequefa, o es indiscernible fren-
te a la lixiviacién experimentada por los mismos ra-
dionuclidos presentes de forma natural en los suelos.

En este sentido, podemos indicar que las concentra-
ciones de 22Ra en las aguas de drenaje son simila-
res en todas las parcelas a las determinadas en
aguas superficiales no contaminadas, mientras que
las de uranio son superiores en un orden de magni-
tud (incluida la parcela testigo). Este Gltimo dato,
unido al hecho de que la razén isotépica 234U/238U
en las aguas de drenaje tiene un valor medio de
1.16 = 0.04, mientras que en los dos insumos se
encuentra equilibrio secular, nos indica que la ma-
yor contribucién al uranio encontrado en las aguas
de drenaje procede del lixiviado natural del suelo.




Todo ello, nos permite afirmar la muy pequefia o
nula trascendencia radiolégica para el publico del
uso de los fosfoyesos como enmiendas de suelos.
De hecho, en la parcela de Lebrija, considerando
como via mds critica el consumo de cangrejo rojo
(que eventualmente pueda prosperar en las zanjas
de drenaje) a razén de 20 kg anuales (4 veces més
que el consumo medio de moluscos y crustdceos en
el suroeste de Espafa), la dosis por ingestién debi-
da al Uy Ra no supera los 5 uSv anuales.

4. Estudios experimentales
y de modelizacion de la adsorcion
de radionclidos en suspensiones
acuosas y sedimentos saturados

Con el objetivo de mejorar el conocimiento existen-
te sobre el comportamiento y la dindmica de los ra-
dionucleidos en el medio acudtico, y poder realizar
consecuentemente de una forma apropiada su mo-
delizacién, el grupo de investigacion de Fisica Nu-
clear Aplicada también ha realizado durante los Gl-
timos afios una serie de aportaciones en el estudio
de procesos bésicos de adsorcién. Estos estudios de
adsorcién se han realizado bajo dos diferentes en-
foques: asf, por una parte se han realizado una se-
rie de contribuciones novedosas desde el punto de
vista tedrico microscédpico para la mejor compren-
sién de estos procesos bdsicos, mientras que por
ofra parte se han realizado estudios experimentales
en laboratorio (con variables controladas) con tra-
zadores radiactivos.

La primera faceta ha incluido tanto la revisién mi-
nuciosa de una teoria microscédpica de la adsor-
cién, en la que se han identificado cuales son los
factores relevantes que afectan a su cinética, como
la posterior modelizacién de la dependencia de los
coeficientes de distribucién (kg) con el tamafo de
grano. Ello nos ha permitido mejorar notablemente
las técnicas de caracterizacién del alcance de verti-
dos radiactivos a ecosistemas acudticos, a través de
la especiaciéon granulométrica de los sedimentos
(como se ha mostrado en Laissaoui y Abril, 1999,
en su aplicacién practica para la Ria de Huelva).

Por ofra parte, los experimentos de trazadores en la-
boratorio se han realizado con suspensiones acuosas
tomadas en diversos sistemas acudticos andaluces
(Guadalquivir, embalses y Ria de Huelva), y utilizan-
do diversos radionucleidos :23?Pu, 247Am, %Tc, 137Cs
y 13Ba (actualmente estos experimentos de trazado
se extienden a la utilizacién de diversos elementos
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andlogos estables utilizando para su determinacién
la técnica de ICP-MS). A través de estos experimen-
tos hemos podido comprobar que a excepcién del
99T¢, el cual posee un marcado cardcter conservati-
vo en un amplio rango de pH y potencial redox, la
adsorcién de los radionucleidos a la materia parti-
culada en suspensiones acuosas se desarrolla como
una superposicidon de al menos tres procesos ele-
mentales con tiempos caracteristicos del orden de
minutos, horas y dias (El-Mrabet et al., 2001 y
2003). Estos procesos han sido estudiados en detalle
mediante la aplicacién de modelos cinéticos com-
partimentales (Figura 6) habiéndose encontrado la
existencia de familias de modelos equivalentes, lo
que conllevé a la necesidad de disefar y realizar
una serie de experimentos especificos para diferen-
ciar entre modelos de reacciones paralelas y reac-
ciones consecutivas. Los modelos, una vez calibra-
dos con un proceso elemental de adsorcién, se han
aplicado con cardcter predictivo a procesos de tra-
zado moltiple y de desorcién (Barros y Abril, 2003).

Adicionalmente, estos experimentos de trazado de
suspensiones acuosas con elementos radiactivos han
incluido el estudio de la dependencia de los coefi-
cientes cinéticos asociados con la superficie libre de
las particulas por unidad de volumen de la suspen-

sién (El-Mrabet et al., 2003).

También, en paralelo a los experimentos de labora-
torio comentados en los parrafos anteriores, se han
realizado otra familia de experimentos con trazado-
res radiactivos (133Ba y '37Cs) pero ahora con co-
lumnas de sedimentos en reposo. A través de estos
experimentos se ha abordado tanto el estudio de
los aspectos cinéticos de absorcién como la obten-
cién experimental y modelizacion de los perfiles de
distribucién de concentraciones con la profundidad
en estas columnas. La complejidad y especificidad
de estos estudios, conjuntamente con alta resolu-
cién deseada en los perfiles de distribucién de con-
centraciones en profundidad, ha conllevado la ne-
cesidad de desarrollar y poner a punto una serie de
dispositivos experimentales de disefio propio (Barros
et al., 2003).

5. Modelos de simulacion numeérica
del transporte reactivo
de radionuclidos en sistemas
acuaticos (medio marino)

El estudio de la dispersién de los radioniclidos en
los sistemas acudticos ha de contemplar tanto el

35




\** Jomadas de investigacidn y desarrollo en gestion de residuos radiactivos. Sesion: Proteccion radioldgica y restauracion ambiental

transporte advectivo y difusivo, que se aborda con
técnicas de modelizacién y simulacién numérica de
lo hidrodindmica de los sistemas acudticos, como
los reacciones simultdneas de adsorcién-desorcién
por particulas en suspensién y sedimentos. Ello im-
plica la necesidad de resolver la dindmica de la
materia en suspensién, que exhibe gran variabilidad
con el ciclo de marea, y la cinética de los procesos
de adsorcién. En particular, una resolucién apro-
piada de la cinética de la desorcién es esencial en
escenarios de descontaminacién, como el caso ac-
tual de la Ria de Huelva.

Los modelos hidrodindmicos han sido ampliamente
desarrollados en el campo de la oceanografia fisi-
ca, pudiendo ser aplicados al estudio de la disper-
sién de radioniclidos que es el objeto especifico de
nuestro estudio. Pero en ellos es necesario integrar
todos los procesos indicados con anterioridad para
conformar grandes modelos de transporte reactivo
de radioniclidos en los sistemas acudticos que si-
mulen lo més apropiadamente su dispersion.

La construccién, validacién y mejora de modelos de
transporte reactivo de radioniclidos en sistemas
acudticos es una linea cldsica del grupo Fisica Nu-
clear Aplicada en la que se han realizado continuas
aportaciones cientfficas. Asf, durante los Ultimos
afos se ha avanzado notablemente en la compleii-
dad de los procesos incorporados a los modelos.
Estos actualmente resuelven, en tres dimensiones, el
transporte con forcing mareal, geostréfico y por
vientos, incluyendo sistemas con estratificacién. E
infroducen la dindmica de la materia en suspensién
con igual detalle, utilizando para ello tanto aproxi-
maciones de medio continuo como técnicas de par-
ticle-tracking (Figura 7) (Peridfez y Elliot, 2000, Pe-
righez, 2002a).

Adicionalmente, los Gltimos trabajos se han centra-
do en implementar en este tipo de modelos los
efectos de distintas aproximaciones a la cinética de
lo adsorcién de los radioniclidos introducidas (Pe-
righez 2003a y 2003b). El desarrollo, puesta a
punto y validacién de estas aproximaciones se ha
llevado a cabo con éxito en una gran variedad de
escenarios: la Ria de Huelva (Peridiiez, 2002b), el
Mar de Irlanda (Figura 8) y el Canal de la Mancha
(véase referencias anteriores en esta seccién), y su
potencia los convierte en una herramienta ideal
para la realizacién de andlisis predictivos: pueden
asi aplicarse en situaciones de emergencia, en el
estudio de procesos de dispersién en vertidos con-
trolados y en el andlisis de diversos escenarios de
descontaminacién.
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Figura 1. Mapa de la zona del estuario en el que se localizan los puntos de muestreo que aparecen en las figuras siguientes.
También se sitiian las fabricas de dcido fosférico y los balsas de fosfoyeso.
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Figura 2. Concentraciones de actividad de 226Ra en muestras de sedimentos de rio a lo largo del rio Odiel a su paso por Huelva.
Se comparan los resultados obtenidos en 1999, 2001 y 2002 con otros resultados anteriores correspondientes a 1993 y 1996.
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Figura 3. Concentraciones de actividad de ?6Ra en muestras de sedimentos de rio a lo largo del rio Tinto a s paso por Huelva.
Se comparan los resultados obtenidos en 1999, 2001 y 2002 con otros resultados anteriores correspondientes a 1993 y 1996.
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Figura 4. Concentraciones de actividad de 28U en muestras de agua de rio a lo largo del rio Odiel a su paso por Huelva.
Se comparan los resultados obtenidos en 1999 y 2001 con ofros resultados anteriores correspondientes a 1988 y 1989.
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Figura 5. Concentraciones de actividad de 28U en muestras de agua de rio a lo largo de! rio Tinto a su paso por Huelva.
Se comparan los resultados obtenidos en 1999 y 2001 con ofros resultados anteriores correspondientes a 1988 y 1989.
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Figura 6. Concentraciones de 24Am medidas (puntos con barras de error) y calculadas (lineas) con un modelo de dos reacciones paralelas
mds una consecutiva, todas reversibles y con coeficientes independientes de lo concentracion para distintos experimentos realizados
con suspensiones acuosas del embalse del Gergal y del rio Guadalquivir (EF-Mrabet et al. 2003).

Figura 7. Simulacion de la dispersion de una descarga instantdnea de 1% Cs desde La Hague usando la téenica de particle-tracking.
Mostramos la posicion de las particulas disueltas 20, 40, 60 y 80 dias tras la descarga.
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Figura 8. Distribucion de Pu total en sedimentos (kBq,/m?) del Mar de Irfanda (la posicion de Sellafield estd indicada con un asterisco)
para 1977 obtenida con un modelo de dispersion 3D que incorpora la cinética de lu adsorcién basada en un modelo de uno (izquierda)
y dos pasos (centro). A la derecha se representa el porcentaje de Pu reducido obtenido con el modelo de dos pasos.
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