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Resumen: La circulacion de contaminantes radiactivos en el ambiente es un tema de
creciente interés cientifico. El desarrollo de la tecnologia nuclear, la experimentacion con
armas nucleares y su uso, la posibilidad de escapes radiactivos o accidentes en centrales
nucleares y, principalmente, la necesidad de determinar de las consecuencias del accidente
de Chernobyl (Ucrania, 1986) han sido las principales razones del marcado desarrollo de la
Radioecologia en los ultimos anos. Contar con modelos predictivos que describan la
circulacion de radionuclidos en el ambiente es crucial para:
- evaluar el impacto ambiental ocasionado por isotopos radiactivos inyectados en distintos
tipos de ecosistemas,
- identificar los parametros ambientales criticos que influyen en la dispersion del
contaminante, y
- establecer las contramedidas mas eficaces para mitigar las consecuencias sobre la
poblacion y el ambiente.
En el presente trabajo se utilizan datos experimentales de concentraciones de radiocesio,
medidos en distintos estratos de suelo y en vegetacion, con el fin de calibrar y validar
modelos matematicos desarrollados para estudiar el trasporte vertical en suelo y la
transferencia de actividad desde el suelo a la vegetacion. Los datos experimentales provienen
de estaciones de muestreo ubicadas en ecosistemas semi-naturales la Region Friuli-Venezia-
Giulia (noreste de Italia).
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1  INTRODUCCION

Una significativa cantidad de radionuclidos antropogénicos se han depositado sobre el
suelo de todo el planeta como consecuencia de las explosiones atomicas experimentales,
accidentes en centrales nucleares, el normal funcionamiento de las mismas o de conflictos
bélicos.

El estudio de la movilidad de estos elementos en el suelo, particularmente su penetracion
hacia zonas mas profundas es de central importancia a los efectos de evaluar la irradiacion
externa sobre la poblacion y el acceso de material radiactivo a la zona de raiz de la plantas. Es
reconocido que el proceso de transferencia suelo-vegetacion es crucial en el ingreso de
radionuclidos en la cadena alimenticia humana.

Por otro lado un adecuado conocimiento de los perfiles que caracterizan la contaminacion
radiactiva en suelo y su cambio temporal es de fundamental importancia a los efectos de
evaluar la sensibilidad raa’ioecolégica1’2’3 de un ecosistema en términos de riesgo asociado a
la contaminacion en el presente y, potencialmente, en el futuro.

En relacion con la contaminacidén radiactiva merece una especial atencion por su
peligrosidad y por ser considerado un 6ptimo trazador de procesos ambientales el '>’Cs,
is6topo artificial del cesio, depositado sobre practicamente todo el planeta, en forma
homogénea a escala local pero con amplios rangos de variacion a escala global, como
consecuencia de las experiencia nucleares en atmosfera efectuadas a partir de la segunda
mitad del siglo pasado y hasta los '80. Posteriormente gran parte del territorio europeo se
vieron afectados con altos niveles de depdsito de radiocesio como consecuencia del accidente
en la central nuclear de Chernobyl (Mayo, 1986).

Considerando la gran cantidad datos experimentales obtenidos por la Italian Environmental
Protection Agency (APAT) sobre concentraciones de radiocesio, depositados sobre suelos
italianos en la region Friuli-Venezia Giulia como consecuencia del accidente de Chernobyl, y
teniendo en cuenta la colaboracion cientifica desarrollada entre la APAT y el IMASL
(UNSL/Conicet), en el presente trabajo se presentan avances obtenidos en cuanto al modelado
del transporte vertical en suelo de BCs y su transferencia a la vegetacion. Los modelos
matematicos propuestos son calibrados con datos experimentales provenientes de distintas
estaciones de muestreo seleccionadas.

El transporte vertical en suelo es simulado considerando un modelo simple denominado
DSF (difusion-sorption fixation model)4, que tiene en cuenta tres componentes de cesio en
suelo: la moévil, la sorbida y la fijada en forma irreversible a componentes del suelo.

La transferencia suelo-vegetacion es corrientemente evaluada a través del calculo de los
factores de transferencia. De estos los mas difundidos son: el coeficiente de transferencia
agregado (Tag) y la relacion de concentraciones (CR)’.

Estos factores constituyen una herramienta fundamental para obtener informacion basica de
la absorcion instantanea de radionuclidos por parte de las plantas, principalmente en los
primeros tiempos a continuacion del deposito atmosférico. Los valores obtenidos para estos
parametros empiricos conforman las dos principales bases de datos establecidas para los
mismos correspondientes a la US Nuclear Regulatory Comision® y a la International Union of
Radioecology”®. En el trabajo’ se resaltan las dificultades que tiene asociado el calculo de la
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transferencia utilizando estos factores, principalmente para tiempos distantes del momento del
deposito (mas de 3 afios). A los efectos de salvar estas dificultades, se introduce la densidad
de flujo anual de actividad, FD, y la densidad de flujo anual de actividad por unidad de
concentracion de suelo, J. Una revision de estas magnitudes es efectuada en el presente
estudio resaltando el acuerdo tedrico experimental obtenido y analizando la dependencia
temporal de ambas magnitudes.

2 MATERIALES Y METODOS

2.1 Procedimiento experimental

Se analiza una importante base de datos de concentraciones de radiocesio y radiopotasio en
muestras de suelo y vegetacion obtenida durante un periodo interrumpido de 4 afios. Las
estaciones de muestreo estan situadas en el noreste de Italia. Las muestras fueron tomadas en
1dénticas condiciones y analizadas en el mismo laboratorio.

Las muestras de suelo fueron tomadas hasta una profundidad de 20 cm dividiendo el
monolito extraidos en capas de distintos espesores. Sobre estas muestras fueron efectuados los
analisis tipicos de suelo (granulometria, capacidad de intercambio catioénico, pH, contenido de
sustancia organica, etc).

La muestras de vegetacion son recolectadas sobre una superficie de 1 a 4 m” en los lugares
donde se obtienen las muestras de suelo. Se trata de prados semi-naturales donde las especies
dominantes son gramineas y leguminosas.

Las actividad de todas las muestras fueron determinadas en el laboratorio de
espectrometria gamma de la APAT utilizando detectores GeHP.

2.2 Modelos

Se presenta un modelo macroscopico que considera tres componentes de radiocesio en
suelo: la movil (m(z,t)), la sorbida (s(z,2)) y la ligada (b(z,2)). Las concentraciones (Bg em™) de
cada una de las componentes son funciones de la profundidad en el suelo, z y del tiempo, .
Se considera como tiempo inicial (+=0) al momento del depdsito radiactivo. La componente
movil de Cesio es definida como aquella que puede migrar verticalmente como consecuencias
de un gradiente de concentracion. La componente sorbida es aquella ligada en modo
reversible a particulado del suelo. La componente fija se encuentra ligada en forma
irreversible.

Definimos como concentracion libre a:

f(z,0)=m(z,0) +5(z,1) (1)
En consecuencia, la concentracion total de cesio en suelo sera:
c(z,t) = f(z,1) + b(z,t) (2)

Considerando que la velocidad del proceso de fijacion es proporcional a la componente moévil,
concluimos que podemos modificar las ecuaciones correspondientes a una difusion pura (Ley
de Fick) de la siguiente manera:
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6f(Z,l‘) a m(Zt) —km(z, )=\ f(z,1)
Z

ot
0 bWz,t)
ot

3)

= km(z,H) ~ABz,1)

donde D(cm’ d”) es el coeficiente de difusion para la componente movil, k(d !) es la tasa de
transferencia de la componente mévil a la ligada y A (d”) es la constante fisica de decaimiento
de "¥’Cs. Asumimos que s(z,t) y m(z,t) se encuentran en equilibrio instantaneo, por lo que:

s(z,t) = Rm(z,t) 4)

Las constantes D, k'y R dependen de las caracteristicas del suelo. Puede asumirse sin perder
generalidad que las mismas, para suelo homogéneos, son independientes de la profundidad z.
Utilizando las ecuaciones (1) y (4) en el sistema (3) resulta'’:

2
of (z,t) 0 f(Z 1)
ot "Dy — ok

ab(z 0

o S ED =M (0

= ko S (2.0) = M(z,0) )
do”deDeﬁ‘E 43+1 Y keﬁz%ﬂ

Si al tiempo ¢ = 0, la concentracion inicial de radionuclidos Qy (Bg cm™) esta contenida en
una lamina de espesor infinitesimal en z = 0 (depdsito inicial), la solucion del sistema (5) es:

2

f(z,t)= \/TET%;-ILOO exp[ 4Lw2xk€,jrt} exp(— kefft)exp(—kt)
b(z,t) = keffj f(z,t")dt'exp(—At) (6)
0

[ /D "
- D/ _ eff =k
donde LOO %f %@ff y k’zﬁ 43 +1

La evolucién temporal del perfil de concentracion puede ser descripta solamente con dos
parametros: L (longitud de difusion en la situacion de equilibrio) y keffll.

C(z,t)exp(M)—>(Q, /L, )exp(-z/L,) cuando ¢ — ©

La concentracion media de la capa i-€sima, situada entre las profundidades z; ;, z; es:

Zj
Ci(t)E(; IC(Z,t)dz (i:12,.,n y z,=0) (7)

Zi = Zia) z;
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A partir de las soluciones para f{z,t) y b(zt) dadas en (6), las concentraciones medias de
estas cantidades, F; y B; respectivamente, son:

F(f) = ) Z _ Zi-1 _
i(t) - (Zi _Zi—l) e’/f[ 2LOO kefftJ erf{ 2Looﬂkeﬁ‘tJ exp( (keﬁ‘ " }\’)t)
8)

t
By(t) = ky [ F,(t")dt'exp(~)t)
0

Donde erf'es la funcion error. La concentracion media de radiocesio en el compartimento i es:
Ci(t) = Fi(t) + Bi(t) )

Esta ecuacidon, facilmente computable, permite ajustar el modelo con los datos
experimentales, usualmente obtenidos como concentraciones medias por capa de suelo.

A los efectos de modelar el proceso de transferencia suelo-vegetacion se introduce la
densidad de flujo anual, FD (Bq m™ a™") definida del siguiente modo:

FD=Y) Cv,; BD, (10)
i=1
donde m indica el nimero de muestras de planta que se efectiian por afio, Cv; (Bq kg™) y BD;
(kg m™ a™') representan la actividad medida en vegetacion y la densidad de biomasa de la i-
¢sima muestra, respectivamente. F'D representa la actividad que pasa desde el suelo a las
plantas por afio y por m”. La densidad de flujo por unidad de concentracion en suelo, J(a'),
es definida:

_FD
Cs

J (11)

donde Cs (Bq m?) es la concentracion por unidad de superficie en suelo.

3  RESULTADOS Y DISCUSION

En la figura 1 se representan los valores experimentales conjuntamente con las curvas
, . . . ., . . , . 4
teoricas para la longitud de difusion de radiocesio en tres areas de muestreo seleccionadas’.

En cada caso se indica el error asociado al ajuste calculado como: Zi(LDexperimemal - LDte()rico)iz.
Los valores de los pardmetros del modelo DRF determinados son mostrados en la tabla 1.
Para cada una de las areas estudiadas la relacion D/k (difusion/fijacion) es muy similar, esto
esta de acuerdo con las similares caracteristicas del suelo en las regiones consideradas,
particularmente el contenido de arcilla que se encuentra asociado con la fijacion del cesio al
suelo.
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Tabla 1. Modelo DRF. Coeficientes obtenidos para tres areas y error de ajuste

Cantidad Area 1 Area 2 Area 3

Lp (cm) 6.7 5.7 5.9

ko (d7) 3.5 E-4 49 E-4d" 8.8 E-4
error de ajuste (cm®) 1.97 4.93 6.96
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Figura 1. Longitud de difusion en funcién del tiempo: valores
experimentales y curvas tedricas
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La figura 2 muestra la evolucion temporal del perfil de concentracion en cada una de las
areas. En todos los casos se encuentra un buen ajuste del modelo a los valores experimentales.
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Figura 2. Evolucion temporal del perfil de concentracion con la
profundidad. Se indican, para los distintos tiempos de muestreo, los
valores experimentales, los promedios tedricos y las curvas tedricas
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En la tabla 2, para otro conjunto de areas de muestreo’, se indican cantidades estadisticas

de distintas variables de interés.

Tabla 2. Actividad de radiocesio y radiopotasio en muestras de suelo y plantas. En suelo se
consideran 3 estratos: L;: 0-2,5 cm; L,: 2,5-7,5 em y L;: 7,5-12,5 cm

Cantidad Capade Tipode .., Desviacion

suelo distribucion estandar
L, Log normal 699 419 74
Concentracion de '*’Cs en suelo (Bqkg') L, Log normal 179 87 72
L; Log normal 77 65 73
L, Normal 502 269 74
Concentracion de *’K en suelo (Bqkg') L, Normal 518 283 72
L; Normal 526 294 73
Concentracion de '*’Cs en plantas (Bq kg™) Log normal 21 31 59
Concentracion de *K en plantas (Bq kg™) Normal 578 174 63
L (cm) Log normal 3.0 1.8 74
Tag''Cs (m*kg™) Lognormal  9.27E-04 1.47E-03 59
Tag *“K (m* kg™) Normal 1.55E-02  1.12E-02 63

® niimero de muestras

En la tabla 3 se muestran los valores para las cantidades FD y J para *’Cs y para *“’K. Las
mismos corresponden a valores medios anuales, sobre todos los sitios de muestra, durante el

periodo de 4 afios de muestreo.

Tabla 3. Densidad de flujo y densidad de flujo por actividad superficial de suelo para la transferencia
suelo-vegetacion de *’Cs y “’K. Se indican valores medios y desviacion estandard para cada uno de los

afos de muestreo.

Tiempo FD("VCs) FD(K) J(¥Cs) JK)

desde el

deposito Bqm?a' Bqm?a' x10* a’! x10* a’!

afo Media SD Media SD Media SD Media SD

1 59 136 294 194 15.0 26.7 78.8 50.9
2 22 46 207 100 5.6 8.1 54.1 22.0
3 14 22 289 147 32 2.6 62.7 272
4 4 2 358 261 1.6 0.7 51.6 16.8

Mientras FD y J, para "*'Cs, disminuyen con el transcurso del tiempo, debido al proceso de

fijacion de cesio al suelo, un comportamiento diferente se observa para 0K, elemento natural,
analogo quimico de cesio, cuya disponibilidad para las plantas no varia sustancialmente con el
tiempo.
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La figura 3 muestra la variacion temporal del cociente de las densidades de flujo de los dos
radionuclidos considerados (**’Cs y *°K). La figura 4 muestra que la relacion entre log <J>y
el tiempo puede ser Optimamente ajustada por una funcion lineal.
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Figura 3. Variacién temporal de las relaciones <FD(*’K)>:
<FD("?'Cs)>; <J(*K)>:<J(**"Cs)> durante los afios de muestreo.
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Figura 4. log <J> para **K y '"’Cs en funcién del tiempo
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En la figura 5 se representa J en funcion de la profundidad de relajacion de 7Cs en suelo
(se supone una distribucién exponencial decreciente, la profundidad de relajacion es la inversa
del coeficiente caracteristico de la exponencial). Como era de esperarse una mayor
transferencia anual de actividad se observa para distribuciones mas superficiales del
contaminante en suelo.
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Figura 5. Transferencia de "’Cs como funcién de la
profundidad de relajacion de este radionuclido en suelo

4 CONCLUSIONES

En este trabajo se muestra que un modelo simple que tiene en cuenta los procesos de
difusion, sorcidn y fijacion, representa razonablemente el proceso de migracion vertical de
radiocesio en suelos no perturbados. El modelo presenta solamente dos parametros libres, con
claro significado fisico: la longitud de difusion para la situacion de equilibrio y el coeficiente
efectivo de fijaciéon de la fase que difunde. El primero determina el perfil vertical del
contaminante en el suelo en la situacion de equilibrio, cuando el trasporte vertical es
despreciable. El segundo gobierna la transicion desde la situacion inicial, momento del
deposito, hasta la situacion de equilibrio.

Analizando una importante cantidad de datos experimentales se logra describir el proceso
de transferencia de actividad suelo-vegetacion a través de dos cantidades de simples y de facil
evaluacion empirica: la densidad de flujo de actividad (FD) y la densidad de flujo de
actividad por unidad de concentracion superficial del contaminante en suelo (J). FD muestra

2958



H. Velasco, J. Juri Ayub, M. Belli, U. Sansone

una baja variabilidad comparada con la que presentan los coeficientes tradicionales para
evaluar este proceso de transferencia. Los valores de FD fueron determinados para *'Cs y
YK, llevandose a cabo un analisis comparativo del proceso de transferencia para ambos
radiontclidos. Una relacion lineal, con pendiente negativa, se encuentra entre el
10g<J(137Cs)> y el tiempo trascurrido desde el deposito, mientras que la misma cantidad
evaluada para *’K permanece aproximadamente constante.

Los dos modelos utilizados permiten una adecuada descripcion de los fendomenos
analizados y una clara identificacion y cuantificacion de los procesos fisicos estudiados.
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