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INTRODUCCIÓN

Las radiacionesionizantesson hacesde partículaso rayoscapacesde causarionizaciónen

losátomosde cualquiermedioque atraviesen.El procesode ionizaciónsuponecambiosen

átomosy moléculasde las células vivas, que ocasionandesdetrastornostransitorioshasta

dañospermanentes.

Todos los seresvivos han estadoy estánexpuestosa la accióncontinuade las radiaciones

íonizantes,procedentestanto de los rayoscósmicosque llegana la tierra desdeel espacio

exterior, como de las substanciasradiactivas que contienenlos materialesde la corteza

terrestre.

Porotraparte,laproducciónde radionucleidosartificialesy susaplicacionestecnológicasen

múltiplescamposde la actividadhumana(Medicina.Agricultura,...), ha dadolugar enlas

últimasdécadasa un incrementode laexposicióna lasradiacionesionizantes.Lesbeneficios

queparalasociedadproducenestasprácticas,aplicadasconlas limitacionesyprocedimientos

adecuados,son tales,quepuedenserconsideradasactividadesmásaceptablesqueotras que

se practicanen sociedadesdesarrolladas.Su crecienteutilización ha hechonecesariosu

control, sobretodoenlos casosde personasqueporsu actividadprofesionaltienenun mayor

riesgo de sufrir sus efectos.

La Dosimetríaes la ramade la Cienciaque cuantificalos camposde radiacionesionizantes

y evalúalos efectosque producenen los tejidos vivos. Existendos ramascomplementarias

de estadisciplina dependiendode cómo se produzcala interacciónde la radiacióncon el

índividuo: DosimetríaExternae Interna.

Cuandola fuentede radiaciónesta situadafueradel organismoel efectoqueproducesobre

el individuo es una irradiación externa. La determinaciónde dosis externasrequiere la

caracterizacióndel tipo y energíade la radiación incidente, lo que se realiza mediante

dispositivosdosimétricospersonaleso de área(dosímetros).Este esel campode trabajode

la DosimetríaExterna.
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Si se produceun procesode ingestióno inhalaciónde substanciasradiactivasy por tanto la

fuentede radiaciónes incorporadaal organismo,el efectoes unacontaminacióninterna. El

objetivode la DosimetríaInternaes,enbasea los resultadosde las medidasexperimentales

individuales,realizarla correspondienteevaluaciónde dosis. El tipo de técnicaexperimental

autilizar dependede las característicasfísicasdel radionucleidoincorporado.Las substancias

radiactivasemiten radiacionesen forma de partículascargadasalfa, beta o en forma de

radiacioneselectromagnéticasmuypenetrantesllamadasrayosgamma.En esteúltimo caso

las medidaspersonalesson “directas”; consistenbásicamenteen colocar un sistema de

detecciónde la radiación gamma en las inmediacionesdel individuo a controlar. Sin

embargo,si el radionucleidoincorporadoes un emisor alfa o beta, la energíade dichas

partículasse absorbeen el interior del organismoy ha de recurrirsea medidasen orina,

heceso líquidoscorporalesparacuantificarla incorporación.Estassonlas quese denominan

“medidasindirectas”.

El objetivo de este trabajo es el estudiode un caso particular dentro del campo de la

DosimetríaInterna: la incorporaciónde radionucleidosemisoresde panículasalfa. Estos

emisorespertenecena lasseriesradiactivasnaturaleso sonproducidosartificialmentedurante

la realizaciónde los procesosasociadosa las diferentesetapasdel ciclo del combustible

nuclear.

La emisiónde partículasalfa se producecon energíaselevadas(entre3 y 9 MeV), producen

una ionizaciónelevaday su recorrido es muy corto, por lo que ocasionangravesdañosen

el órganoo tejidodóndesehayandepositadolos radionucleidosemisorestrasunprocesode

incorporación. Ademástodos los radionucleidosemisoresalfa tienen largos períodosde

semidesintegraciónfísica y eliminaciónbiológica, lo que prolonga su efecto nocivo en el

interior del cuerpo.

Cuandose produceunaincorporaciónde estetipo, la correspondienteevaluacióndosimétrica

se realizaapartir de losdatosexperimentalesobtenidosde los análisisde muestrasde orina

y/o heces,queimplican la utilizaciónde metodologíasanalíticasaltamenteespecializadas.El

problemaconsisteen concentrarla cantidadsuficientede radionucleidoa medir, ya que se

excreta una porción muy pequeña de la actividad incorporada, y en disponer de
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¡nstrnmentaciónmuy sensiblecapazdedetectarsusemisionesy cuantificarsu concentración.

Este tipo de análisis se ha realizadodurante los últimos 30 años aplicando técnicasde

cromatografíade intercambioiónico o extracciónlíquido-líquido,siendoun procesoanalítico

largo y laborioso. En los últimos añosseha comenzadoa aplicar unatécnicadenominada

“cromatografíade extracción” que es un tipo de cromatografíade partición líquido-líquido

que simplifica notablementeestosprocesosde separación.

La parteexperimentalde estetrabajoconsistióenoptimizarlametodologíaanalíticaaplicada

a la determinacióndeplutonio, americioy uranioenmuestrasdeorinasy heces.El resultado

ha sidolaobtenciónde nuevosprocedimientos,quesimplificanymejorannotablementeestos

procesosde análisis.Una vez realizadala separaciónquímica, la técnicade medidaaplicada

es la espectrometriaalfa, complementándoseen el caso del uranio con la aplicaciónde

fosforimetríainducida con Láser.

La última partedel trabajocorrespondea la presentaciónde los resultadosobtenidosenlas

intercomparacionesinternacionalesorganizadaspor PROCORAD (Association pour la

promotiondu controlede qualite des analysesde Biologie Medicaleen Radiotoxicologie).

Estasintercomparacionesconstande unaseriede ejerciciosde análisisenmuestrasde orina

y heces,cuya resoluciónha supuestola validaciónexternadenuestrolaboratorio.

En la partedel trabajocorrespondientea resultadostambiénse incluye la aplicaciónde la

metodologíade cálculode dosisa distintosepisodiosde contaminacionesplanteadospor un

grupo de trabajode la UE.
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CAPÍTULO 1
CONCEPTOS DE PROTECCIÓN RADIOLÓGICA





El serhumanoha estadoexpuestodesdesusorígenesa la radiactividadnatural. El desarrollo

científico y tecnológico de los últimos cien años, ha hecho posible la aplicación de

radionucleidosnaturalesy artificialesenmúltiplescamposde laactividadhumana,haciendo

necesariala apariciónde la ProtecciónRadiológica.El objetivo de esta especialidades la

protecciónde los individuos, de sus descendientesy de la poblaciónen su conjunto, frente

a los riesgosderivadosde las radiacionesionizantes.

La necesidadde protegersecontralos efectosnocivosde la radiaciónse hizopatentetraslos

descubrimientosde los Rayos X por Roentgen y de la radiactividad por I3ecquerel,

descubrimientosrealizadosa finales del siglo pasado.Los pionerosde estasinvestigaciones

empezarona sufrir diversas lesiones de tipo cancerigeno.En 1928 se creó el Comité

Internacionalde Proteccióncontra los Rayos X y el Radio, como consecuenciade una

decisión tomadapor el SegundoCongresoInternacionalde Radiología. Este Comité se

transformó,en 1950, enla “InternationalCommissionon RadiologicalProtection’ (ICRP de

aquí en adelante),que desde entonceses la organizacióncientífica que se encargade

establecerla filosofía de la ProtecciónRadiológicay de proporcionar,al mismo tiempo,

recomendacionesparala utilización segurade lasradiacionesionizantes.Desdesu creación,

la Comisión ha emitido una larga serie de publicaciones, tanto sobre consideraciones

generalescomo sobretemasespecíficos.

A partir de estasrecomendaciones,universalmenteaceptadas,cadapaísha ido formulando

y articulandosu propia normativa de actuación. En nuestropaís, dicha normativa está

recogidaen el Reglamentosobre ProtecciónSanitaria contra las RadiacionesIonizantes

(B.O.E.,1992).

1.1 EFECTOSBIOLOGICOSPRODUCIDOSPORLAS RADIACIONESIONIZANTES

Los átomosson ionizadospor unaseriede interaccionescuyo resultadoes lapérdidade un

electróndel átomo. Las radiacionesionizantesson aquellascapacesde ionizar los átomosde
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cualquiermedio que atraviesen.Se trata de partículascargadasde alta velocidad (ej.

partículasalta, partículasbeta), que son emitidas por los radionucleidoso se originan

secundariamentecuandoradiacionesindirectamenteionizantes,talescomolosrayosX, rayos

gamma o neutrones,las expulsande los átomos del medio. Estas partículascargadas

secundarias(habitualmenteelectronesy protones)dan lugar posteriormentea procesosde

ionizacióno excitaciónde la mismaforma que lo hacenlas partículascargadasprimarias.

El procesode ionizaciónimplica necesariamenteun cambio, al menostransitorio, en los

átomos,por lo que ello implica unaalteración,a su vez, de la estructurade las moléculas

de las queforman parte. Si las moléculasafectadasse encuentranen unacélula viva, esta

sufrirá dalios, bienpor la accióndirectade la radiacióno bien indirectamentepor cambios

sufridosa posteriori,talescomo la inducciónde radicaleslibres.

Durantecasiun siglo de exploracióndelosusosde las radiacionesionizantes,se hanllevado

a caboamplios estudios de los efectos producidosen los seresvivos (Sthater,1991).La

informaciónde la que se disponees posiblementemayor que la asociadaa cualquierotro

riesgo ambiental.

No esobjetode estamemoriael estudiode la interacciónentrela radiacióny lamateriaviva.

Los efectos que las radiacionesproducenen las estructurasbiológicas, los dañosy las

modificacionescelularesse han resumidoen las recomendacionesde la ICRP (Publicación

60,1990).

La ProtecciónRadiológicacontemplados tipos de efectos: estocásticosy no estocásticos.

Estos últimos, tambiéndenominadosdeterministas,implican la pérdidafuncional de los

tejidos en órganos, debido al daño celular. Estos efectos se producendespuésde la

exposiciónde determinadosórganoso de todo el cuerpo a altasdosis de radiación. Eneste

caso,trasel procesode ionización,se producendañoscelulares,y si estosno se reparande

forma adecuada,las células afectadassucumben,no se reproduceno se modifican. La

mayoríade los órganosy tejidosdel cuerpono se ven afectadosinclusosi pierdennúmeros

sustancialesde células; pero, si el númeroperdidoes lo suficientementeimportantehabráun

daño susceptiblede ser observado,que se reflejaráen una pérdidade función del tejido.
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Talesdañosno se producenpor debajode un cierto valor de dosisumbral, específicopara

cadauno de estosefectosbiológicos, peropor encimade él, la gravedaddel efectoproducido

será proporcionala la magnitudde la dosisrecibida.

El segundotipo, los efectosestocásticos,se manifiestandespuésde un período de latencia

desde la exposición e incluyen el incremento del riesgo de cáncer y de trastornos

hereditarios;estosefectosestocásticosparecenno tenerumbral y puedenproducirsea dosis

bajasde radiaciónaunquesu frecuenciaes tambiénbaja.

El estudiode los efectosbiológicosproducidospor las radiacionesha desarrolladounarama

de la Ciencia denominadaRadiobiología,y en basea estosestudios,se hanestablecidolos

límites de dosistanto paratrabajadoresprofesionalmenteexpuestoscomo paralos miembros

del público. En las distintaspublicacionesde la ICRP serecogeunaampliabibliografíasobre

estetema.

1.2 MAGNITUDES DOSIMETRICAS

La exposiciónde los tejidosbiológicosy de losseresvivos a las radiacionesionizantespuede

dar lugar a la apariciónde efectosbiológicos nocivos de muy diversostipos, tanto en su

duración(temporaleso permanentes)como en su naturalezay gravedad.

En cualquier caso,se precisadisponerde una seriede magnitudescapacesde evaluar los

efectos producidospor una determinadaexposicióny/o incorporación.La resolucióndel

problema,en el que intervienenno sólo las distintascaracterísticasde los diversostipos de

radiacionesencuantoa su capacidadde inducir efectos(su “radioefectividad”),sinotambién

ladistinta “radiosensibilidad’de losdiversostejidosbiológicos,haconducidoinevitablemente

a definir un sistema de magnitudes físicas y dosimétricas que permiten resolver

satisfactoriamenteel problema.
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1.2.1 MAGNITUDES BÁSICAS

En términos históricos, las magnitudesfísicas ideadaspara medir la cantidadde radiación

transportadapor un hazde radiaciónionizante,o de los efectosproducidospor el mismoal

interaccionarcon la materia,se hanbasadoen la determinacióndel númerode sucesosde

ionizaciónproducidoso de la cantidadde energíatransferida,por unidadde masa,del haz

de radiacióna la materiaen el procesode su ionización.

EJ efecto puramentefísico producidosedefinepor la magnituddenominadadosisabsorbida

“D”. La dosis absorbidase definecomo la energíadepositadaen la materiapor unidad de

masa, siendosu unidadel Julio por kilogramo, que recibe el nombrede Gray (Gy).

Los efectosproducidospor las radiacionesno dependensólo de ladosisabsorbida.La misma

cantidadde radiaciónprovocadiferentesefectosbiológicosen funcióndel tipo y energíade

radiación. Para contemplareste hecho se multiplica la dosis absorbidapor un factor

relacionadocon la calidadde la radiación, obteniéndosela magnituddosisequivalenteen un

órganoo tejido 1 “H~’ que evalúa los efectosbiológicosderivadosde la exposiciónde un

determinadotejido u órgano(Nota a pie de página).

La dosisequivalenteen un órganoo tejido “1” se definematemáticamentecon la expresión

siguiente:

U,.”>? WR . DrA (¡.1>
R

D~~: Es la dosisabsorbidapromediadaparatodo el tejido u órganoT comoconsecuenciade la radiaciónR.

w
5. Es el factor de ponderaciónde la radiación.

La unidadde dosisequivalentees el Julio por Kilogramo y recibeel nombrede Sievert(Sv).

N. La definición de éstay otrasmagnitudesasícomosu fom,a de cálculofueron revisadaspor la ICRP (Publicación60,199(1)en al año

t990yaprobadasrecieneementeporelParlamentoEuropeo(DirectivaComunitariacn96/29/Euratom).EnEspañalareglanientaeiónvigente

esel Reglamentode ProtecciónSanitariacontralas RadiacionesIonizanteseditadoen 1992,de acuerdocon Publicacionesanterioresde

la lCR?. La adaptaciónde estasnuevasrecomendacionesa la legislaciónespañolaestátodaviaen preparacióny sedisponede un plazo

decuatroañosparaque éstaseproduzca.En estamemoriaseutilizarángeneralmentelos nuevosconceptosy nomenclaturasdefinidasen

la Directiva Comunitariaexceptoen los casosen los que explícitamenteseestablecerála fonuade realizacióndclos cálculos.
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Las consecuenciaspara el funcionamientoglobal del organismo,para una misma dosis

equivalenteserándiferentesdependiendode: el órganoo tejido irradiado, la uniformidadde

la irradiacióno de que diferentesórganoso tejidosrecibandosisde magnitudesdistintas.

Para asegurarque el efectoglobal o detrimentocalculadoparael organismosea el mismo,

con independenciade la uniformidaden la irradiación,se define la dosis efectiva.

Estamagnitudintroducelos factoresde ponderaciónWT, definidosparacadaórganoo tejido

susceptiblede sufrir efectosde tipo estocástico;estosvaloresestánbasadosenestimaciones

del riesgode inducciónde cáncero de mutacionesgenéticasen cadauno de ellos.

La dosisequivalenteencadaórgano,multiplicadapor el correspondientefactor,sedenomina

dosis efectiva. Esta magnitudevalúa las consecuenciasglobales de la exposiciónpara el

conjuntodel organismo.La dosisefectivaes la sumade las dosis equivalentesponderadas

en todos los tejidos y órganosdel cuerpoy vienedadapor la expresiónsiguiente:

[IT: Es la dosisequivalenteenel tejidou órganoT.

w1> Es el factor de ponderacióndel tejido u órganoT.

Los factoresWT empleadosen la expresión(1.2) son los queaparecenen la Tabla 1.1.

Debidoa queen la legislaciónespañola(BOE,1992)no se hanincluido por el momentolas

recomendacionesinternacionalesrecogidasenla Directiva EuropeaCE96/29/Euratom,a la

dosis efectiva se le denomina H~, y se calcula como la suma ponderadade las dosis

equivalentesmedias,recibidasenlos distintosórganosy tejidosde acuerdocon la expresión

siguiente:

El cálculo es el mismoque el de la expresión(1.2), pero los factoresde ponderaciónde

tejidosutilizadosson los que aparecenen la Tabla1.2.
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TABLA 1?]. Factoresdeponderaciónde los tejidos (Directiva Comunitaria 1996)

ÓRGANO

Gónadas 0,20

Mama 0,05

Médulaósearoja 0.12

Pulmón 0,12

Tiroides 0,05

Superficiesóseas 001

Colon 0,12

Estómago 0,12

Vejiga 0,05

Hígado 0,05

Esófago 0,05

Piel 0,01

Resto 0,3

TABLA 1.2. Factoresdeponderaciónde los tejidos (LegislaciónEspañola1992)

ÓRGANO WT

Gónadas 0,25

Mann 0,15

Médula ósearoja 0,12

Pulmón 0,12

Tiroides 0,03

Superficiesóseas 0.03

Resto del organismo 0,3
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1.2.2 MAGNITUDES SECUNDARIAS

La exposicióna radiacionesionizantespuedeser debidaaunairradiaciónexternao interna.

En el primercaso, la fuente de exposiciónse encuentrasituadaenel exterior del organismo

y tiene lugar duranteun periodode tiempodeterminado.En el casode irradiación interna,

el procesotiene lugar a la inversa; la fuente, en este caso,está situadaen el interior del

organismo,dondeel material radiactivoha penetradocomo consecuenciade inhalaciónde

aire contaminado,ingestiónde aguao alimentoscontaminadoso a través de heridas.

La evaluaciónde dosis internas exige disponer, ademásde las magnitudesbásicasya

definidas,de otras denominadassecundarias.Dichasmagnitudestienenen cuentaque, tras

el procesode incorporaciónde un material radiactivo,hay un períodode tiempoduranteel

cual (a lasavariable),estematerialestádandolugar aquelostejidos corporalesrecibandosis

equivalentes.Paraconsideraresteefectose define la dosisequivalentecomprometidaHT(fl.

La dosis equivalentecomprometidaes el sumatorio en el tiempo de la tasa de dosis

equivalente,siendo r el tiempo de integraciónen años tras la incorporación.Si r no se

especifica, se sobrentiendeque su valor es 50 años en el caso de personasadultas.

Matemáticamentees una integral de la forma siguiente:

fo

La dosis efectivacomprometida,E(r), es la suma de las dosis equivalentescomprometidas

en un tejido u órganocomo resultadode unaincorporación,multiplicada cadaunade ellas

por el factor de ponderacióntisular correspondienteWT. Se obtiene segúnla siguiente

fórmula:

E(x)=E w,H,(r) (1.5)
T

Paracadatipo de radiaciónR, la HT (50) (la dosisequivalentecomprometidase caleulapor

integraciónduranteun periodode 50 años) en un órgano determinadoT a causade la

irradiaciónproducidapor un radionucleidodistribuido en un órganofuente, 5, viene dado
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por el productode dos factores:

• Número total de transformacionesdel radionucleidodistribuido enel órgano,5, durante

el períodode 50 añosposteriora su incorporación.

• Energíaabsorbidaen el órganoT, modificadapor el factor WR, a causade la irradiación

de tipo R emitida por el radionucleidodistribuidoen 5.

El cálculo de H~(5O) para un órgano1 vendrádado por el sumatorio de este producto

considerandotodos los órganos5 que puedanirradiar a 1. De acuerdocon las últimas

recomendacionesde la ICRP (Publicación68, 1994), matemáticamenteel cálculo se realiza

segúnla expresiónsiguiente:

5

U~ (50): Es el númerodetransformacionesnuclearesdel radionucleidoenel órgano 5, duranteun períodode

50 añosposteriora su incorporación.

SEE (T’—S): Es la EnergíaEfectivaEspecíficapara la radiaciónR (modificadapor su factorw~) absorbidaen

el órgano,T, apartir de cadatransformaciónqueseproduceen el órgano5.

La EnergíaEfectiva Específicase obtienede acuerdocon la expresiónsiguiente:

SEE(T-S)=~j YP§R>vRAF(T.-S)R (‘.7)

= Rendimientode la radiaciónR portransformaciónnuclear (Bq sf’.

ER = Energíade la radiaciónR (J).

= Factordeponderaciónde la radiación (~ = 20 parapartículasalfa)

AF (T~S)R= Fracciónabsorbidaen T por transformaciónen 5 de la radiaciónR.

m~= Pesodel órganoblanco

El cálculodeH~ (50) ha venidorealizándosehastaahoradeacuerdoconlas recomendaciones

de ICRE’ (Publicación30,1979).Las diferenciasestablecidaspor la LCR? entreestecálculo

y el recomendadoen la Publicación68 son las siguientes:
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• Los valoresde AF(T’e-S) utilizadosen ICRP(Publicación30, 1979)parael cálculo

de las energíasespecíficasefectivas estabanbasadosen los datos anteriormente

publicados(ICRP,Publicación23). En ICRP(Publicación68, 1994)se recomiendan

los datosrevisadosy publicadospor Cristy andEckerman(1987).

• Los factoreswn son ahoralos recomendadosen ICRP (Publicación60, 1990) en

lugar de los antiguosQ1.

• El númerode transformacionesen cadaórgano,debesercalculadode acuerdocon

los nuevos modelos generalesy el metabolismode cada radionucleido segúnsu

modeloteóricoespecifico.Hastaelmomentosólohansido revisadosalgunosde estos

modelosrecogidospor ICRP(Publicaciones56,67y 69). Se esperaqueantesdel año

2000 la lCR?editeunarevisiónen profundidadde la Publicación30.

La dosis efectivacomprometidase calculamatemáticamentesegúnla expresiónsiguiente:

5=12

EcSO)=SwSO)#w,H, (¡.8)
5=1

utilizando en estaexpresiónlos valoresde w7 recogidosen la Tabla 1.1.

1.3 SISTEMA DE PROTECCION

La ICRP desarrolla los conceptosde protección contra las radiacionesa tres niveles:

exposiciónocupacional(asociadaa laactividadprofesional),exposiciónmédica(sufridapor

una personadurantediagnósticoy tratamientomédico)y exposicióndel público (todaslas

demásexposicionesa la radiación). Aunqueel objetivo de este trabajoes el estudiode un

tipo particularde exposición,el debidoa incorporacionesde emisoresalfa, entrabajadores

profesionalmenteexpuestos,resultade interésconoceren el casodel público las dosis de

radiación recibidas.Estasdosis son variablesy tienen una granvariación individual sobre

todo enel casode las exposicionesmédicas.Ademásinfluye de maneraimportantesobrelas

dosis de la población la localización geográfica,tipo de vivienda y hábitos alimenticios
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(Nicholson,1989). En cualquiercaso, lasdosisrecibidasdebidoaradiactividadartificial son

mucho menoresque las debidasa radiaciónnatural.

Según un estudio del Comite Científico de las NacionesUnidas sobre los efectos de la

Radiación Atómica (UNSCEAR, 1988) y de los informes al respectodel Consejo de

SeguridadNuclear(CSN,1992),la dosismediaparalapoblaciónespañolase ha estimadoes

3.5 mSv y su distribuciónsegúnlas distintas fuentesde radiaciónes la que apareceen la

Figura 1.1. De esta dosis el 68% se debea la radiaciónnatural y el 30.4% es debida a

exposicionesmédicas.Recientementese hanpublicadodatos (Quindós, 1996) sobredosis

efectivas promedio recibidas por la población española,estimándoseéstasen un valor

promediode 2 mSv/año,ligeramenteinferiorque el 2,4 mSv/añopublicadopor UNSCEAR

(UNSCEAR, 1993) a nivel mundial.

Figura LI. Dosispromediode radiación recibidapor la poblaciónespañola

(C.S.N., 1992)

Existen,sin embargo,situacionesaccidentalesen las que el público puederecibir dosispor

encimadel promedioanual.Estasituaciónse produjoen Europaen 1986 comoconsecuencia

del accidentede lacentralnuclearde Chernobyl.La nuberadiactivaprodujoun aumentode

la dosis externae internade la población. El aumentode dosis externase produjo por Ja

exposicióndirectaa la nubeduranteun cierto períodode tiempo, así como a la radiación

CAS PADON 74%

P.COSOICOS 10%

ALIMENTOS 9%

CAS

TOPON 3%

VEPT ¡OOS

O. 39&

WCAÑtIA 1’1%

E.I3EUICAS 30%
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emitida por los radionucleidosdepositadosenel terreno,vegetacióny edificios. El aumento

de lasdosis internasfue debido,biena la inhalaciónde aire contaminadoalpasode la nube

o, a la ingestiónde aguao alimentoscontaminados.El efectodel accidentede Chernobyl

sobrelapoblaciónde distintaspartesde Europaha sido ampliamenteestudiadoy existeuna

ampliabibliografíasobreeste tema (SEPR, 1996).

1.3.1 LÍMITES BÁSICOS DE DOSIS

La legislaciónespañolaactual (ROE, 1992) establecepara trabajadoresprofesionalmente

expuestoslos límites siguientes: Límite anual de dosis para la totalidad del organismo,

referidoa cualquierperíodode docemesesconsecutivos,de 50 mSv, mientrasqueel limite

anualde dosis paracualquierórganoo tejido consideradoindividualmentees de 500 mSv

(exceptoen el casodel cristalino cuyo límite anuales 150 mSv).

La Directiva Comunitaria (CE96/29/Euratom) establece para los trabajadores

profesionalmenteexpuestosun límite de dosis efectivade 100 mSv duranteun períodode

cinco años consecutivos,sujeto a una dosis máxima de 50 mSv en cualquier año. Se

establecenademáslimitaciones especialespara mujeres embarazadasasí como para

aprendicesy estudiantes.El ámbitode aplicaciónde estaDirectiva son las prácticasque

implican un riesgo derivadodel uso de las radiacionesionizantesque provengande una

fuenteartificial, o biende unafuente naturalcuandolos radionucleidosnaturaleshayansido

procesadospor sus propiedadesradiactivas.La Directivano se aplicaráa laexposiciónde

radónen las viviendas, a los radionucleidoscontenidosen el cuerpohumanoy a los rayos

cósmicosal nivel del suelo.

Los límites de dosis se aplicana la suma de las correspondientesdosis derivadasde la

exposiciónexternaenun períodoespecificado,y alascorrespondientesdosiscomprometidas

en cincuentaañosderivadasde incorporacionesproducidasenel mismo periodo.
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1.3.2 LÍMITES DERIVADOS DE DOSIS

Para realizar la vigilancia de las dosis recibidas por los trabajadoresprofesionalmente

expuestos,resulta de gran utilidad la utilización de dos límites derivados: El límite de

incorporaciónanual(abreviadoLíA) y el limite de concentraciónderivadaenaire (abreviado

LCDA).

El LíA se estableceparacada radionucleidoy paralas distintasformas químicasde ese

radionucleido,y se expresaenBequerelios.El LíA representalaactividadqueun trabajador

puedeincorporarde un determinadoradionucleido<con una formaquímicaespecífica)a lo

largo de un año de actividad profesional, de manera que la dosis que reciba como

consecuenciade esa iñcorporaciónno supereel límite anual de dosis establecidoen la

legislación.

La granventajadel uso del LíA es que,suponiendoquea lo largo de 50 añosun trabajador

incorpora 1 LíA cadaaño, al final de su vida laboral se garantizaque no habrárecibido

ningúnañounadosis superioral limite anual legalmenteestablecido.

El límite de concentraciónderivadaen aire correspondeal valor máximo de concentración

enaire (Bq.m3)queequivaleal LíA. Secalculasuponiendounarespiraciónconstantede 1.2

m3.1v1 y 2000 h de trabajoal año.

En la Tabla 1.3 se recogenlos limites de incorporaciónanual de la legislaciónespañola

vigente paralos isótoposde plutonio, americioy uranio.

Las letras (O,W,Y) que aparecenentre paréntesisen la Tabla 1.3 correspondena la

clasificaciónque realizala ICRP sobrela retenciónde las partículasinhaladasen la región

pulmonar. Las letras utilizadas son las iniciales en inglés de días, semanasy años y

correspondena períodosde retencióninferiores a 10 días,entre 10 y 100 díasy superiores

a 100 díasrespectivamente.
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TABLA1.3. Límitesde incorporaciónanualpara isótoposde

plutonio, americio y uranio (actual legislación española).

RADIONUCLEIDO LíA (Bq)

2 x 102 (W)

5 x ltY (D)
3 x í04 (W)
2 x 10’ (Y)

5 x 10~ (D)
3 x 10’ (W)
2 x 10’ (Y)

5 x í04 (D)
3 x 10’ (W)
1 x 10’ (Y)

“~Pu

2 x 102 (W)

5 x i02 (Y)

2x102(W)

5 x í0~ (Y)

2 x 102 (W)

6 x 102 (Y)

En el casodel uranio dadala toxicidadquímicade los compuestossolublesde esteelemento

existeunalimitación adicionalen la inhalaciónde sus compuestos.La legislaciónestablece

un límite de 2.5 mg de uraniocomomáximode inhalacióndiario seacual seala composición

isotópica.

Los compuestosde americioy plutonio pertenecena la claseW exceptoel PuO,que es de

la claseY. En el casodel uranio los compuestosde claseD son: UF
6, U02F2 y U02(NO,),.

Los de clase W son: UO,, UF4 y UCI4, mientrasque U02 y U,08 pertenecena la claseY.

1.4 EVALUACIÓN DE DOSISINTERNAS

La evaluaciónde las dosises parte fundamentalen laprácticade la protecciónradiológica.
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No se puedemedirdirectamenteni la dosisequivalenteen un órganoni la dosisefectiva,

debiéndose inferir los valores de estas magnitudescon la ayuda de modelos que,

normalmente,incluyencomponentesmedioambientales,metabólicosy dosimétricos.

El problemade la evaluaciónde dosis debidasa contaminacióninternaes uno de los más

complejos de la Protección Radiológica, por lo que este tema es objeto de continua

investigación.Hay que teneren cuentaque no se trata de dosis instantáneas,sino que la

irradiaciónse produce de maneracontinuay no cesahastaque el radionucleidoha sido

completamente eliminado del cuerpo, ya sea mediante procesos biológicos o por

desintegraciónradiactiva.Por ello es fundamentaldisponerde modelosteóricosque definan

paraun determinadoradionucleido,de acuerdoconsu forma química, tamañode partícula

etc su comportamientoen el cuerpohumano.

Cuandose produceun procesode incorporaciónde radionucleidos,laevaluacióndosimétrica

se lleva a caboa partir de las medidasexperimentales(directaso indirectas)de la persona

contaminada.Estosdatosexperimentalessirven de baseparala realizaciónde la evaluación

dosimétricautilizando un modelo teórico que defina el comportamientodel radionucleido

(Bhattacharyya.1992).

1.4.1 MODELOS TEÓRICOS

Los modelosteóricosdescribenel comportamientometabólicode cadaradionucleido,según

el tipo de incorporación(ingestióno inbalación), forma química y en e] casode inhalación,

tamañode partículadel aerosolinhalado.Es importanteseñalarqueeste tipo de información

no estádisponibleengeneralparaotro tipo de contaminantesconvencionales,lo queda idea

del avancede la radiotoxicologiaenrelación conotrasespecialidadessimilares.

Los modelos teóricos describenmás o menossimplificadamenteel comportamientodel

radionucleido en el interior del cuerpo. Este se supone dividido en una serie de

compartimentosconectadosentre sí. El paso de un radionucleidode unos a otros está

definido por parámetrosestablecidosapartir de datosexperimentalesrealeso extrapolados
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de los obtenidosmediante experimentaciónanimal. Este último campo representauna

importanteparcelade la investigaciónactualen DosimetríaInterna.

La transferenciadel radionucleidode un compartimentoal siguientese consideraproducida

por una cinética de primer orden. Paraun compartimentoteórico “b”, al que llega el

radionucleidodesdeotrocompartimento“a’, la variaciónde actividaden funcióndel tiempo

se describematemáticamentemedianteunaecuacióndiferencialdel tipo siguiente:

qb(t~ Es la actividaddel radionucleidoenel compartimento“b” enel tiempot.

b: Es la fracción del isótopoestabletransferidoa “b” desde‘a’.

\ y X~ : Tasasdetransferenciade la actividaddel radionucleidode un compartimentoaotro.

X
5 Parámetrode desintegraciónfisica del radionucleido

Cadauno de los compartimentosdel modelo vendrádefinido por unaecuaciónsimilar a la

11.9. El sistemade ecuacionesdiferencialesasí definido se resuelvesegúnlas condiciones

específicas de cada incorporación. La resolución mediante distintos procedimientos

matemáticos(Birchalí,1988)del sistemadeecuacionesplanteadoencadacaso,proporcionará

la actividaddel radionucledioen un determinadocompartimentoen el tiempot, así comoel

número de desintegracionesproducidasen dicho compartimentoa lo largo del tiempo

transcurridotras la incorporación.

En las distintaspublicacionesde ICRP se describenmodelosgeneralesdel metabolismode

personasadultas,así como modelos relacionadoscon los distintos elementosquímicos. A

partir de una actividad incorporada, y siguiendo los procesos biológicos, en general

complejos,el radionucleidollega al denominadocompartimentode transferencia.Estees un

compartimentohipotéticorepresentativode losfluidoscorporales.Desdeahí lacontaminación

se distribuye a los distintos órganosde depósito, a partir de los cuales se produce la

excreción.
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1.4.1.1Pulmonares

El modelopulmonardescritopor la ICRP (Publicación30, 1989),establecelos factoresde

depósito,retencióny eliminación, en los distintos tramosdel sistemarespiratoriohumano.

Estemodelo(representadoenla Figura1.2) tieneencuentael tamañodelapartículainhalada

y define tres clasesde retenciónque reflejan la forma químicadel aerosolinhalado.

El sistema respiratorio se divide en tres regiones: Región Naso-Faríngea(N-F), que

comprendelas fosas nasalesy la faringe hastael nivel de la laringe, RegiónTraqueo-

Bronquial que comprendela traquea, el árbol bronquial y los bronquiosterminales,y la

RegiónPulmonar(P) constituidapor losbronquiolosrespiratorios,conductosalveolares,atrio

y sacosalveolares.

La fracciónde material inhaladoque sedepositaen cadaunade estasregionesse representa

por DNF, ~ y D~. Estafraccióndepositadaestá relacionadaconel diámetroaerodinámico

medio de la distribuciónde tamañosde las partículasdel aerosolinhalado(AMAD).

Figura 1.2. Modelopulmonar(ICRP3O)

Estas partículas,una vez depositadas,se eliminan en función de diversosy complejos
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procesosbiológicos. Paradescribir dicha eliminación, los materialesradiactivos hansido

clasificadoscomo D,W e Y, (quecorrespondena las inicialesen inglés de días,semanasy

años) queriendodecir que el tiempo que tarda en eliminarsela mitad de la actividad

previamentedepositadaenel pulmónes 10 días,entre10 y 100 días y superiora 100 días,

respectivamente.Segúnse observaen la Figura 1.2, cada uno de los compartimentosque

componenlas tresregionesN-P, T-B y P tiene su particularvía de eliminación.

Recientementela ICRP (Publicación66, 1994) ha editadoun nuevomodelopulmonarque

sustituye a éste. El propósito de este nuevo modelo dosimétrico es proporcionaruna

simulaciónmatemáticaque permitacomprenderla ruta que siguenlos radionucleidosenel

tracto respiratorioademásde permitir cuantificarla actividad incorporada.

El nuevomodelopropuesto(ICRP Publicación66,1994)se basaen que las dosis recibidas

en los tejidos del Tracto Respiratorio varían sustancialmentedependiendo de las

característicasde la incorporacióndebido a la diferente radiosensibilidadde los distintos

tejidos. El cálculo de las dosisen estostejidosespecíficos,es más relevanteque obtenerla

dosismediaentodala masapulmonar(datoquese obtieneconel modelode la Publicación

30). El nuevo modelo incorporalos últimos conocimientossobre depósitoy retenciónde

partículasde pequeñotamaño (menor de 0,1 gm de diámetro), depósitosregionalesde

partículas,absorciónde gasesy eliminacióncinéticade numerososcompuestosradiactivos.

Las principalesventajasque presentalaaplicaciónde este modelo son las siguientes(Bair,

1991):

• Es aplicable a todos los miembros de la población: trabajadoresprofesionalmente

expuestos,público y niños.

• Se considerael carácterfumadoro no fumadordel individuo, lacontaminaciónatmosférica

y las enfermedadesde pulmón. Diferencia respiraciónpor narizo boca.

• Profundizaen los efectosbiológicos producidospor el depósitode partículasradiactivas

en el Tracto Respiratorio.

Las RegionesAnatómicasdefinidaspor el nuevomodelo son: RegiónExtratorácica(ET),

RegiónBronquial(BB), RegiónBronqueolar(bb), RegiónAlveolar Intersticial(Al), Regiones
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de Nódulos Linfáticos LNET (Extratorácicos)LNTH (Torácicos).

Desdeel punto de vista fisiológico, el nuevomodelointroduceparámetrosque influyenen

el volumen y tasa de aire inhalado, proporcionandovalores de referenciapara distintos

gruposde población. Tiene tambiénen cuentael tipo de actividad física al considerarun

valor de volumende aire respirado.

El depósito en las distintasregionesdel Tracto Respiratorio se evalúapara partículasde

diferentestamaños.En la regiónET laeficaciadel depositose calculaempíricamentea partir

de datos experimentalesobtenidosde personasquehaninhaladoaerosolesde pruebaconun

amplio intervalo de tamañode partículas.En las regionessiguientesel depositose calcula

mediantela aplicación de un modelo teórico, que considera procesosaerodinámicosy

termodinámicos.El depósitoen las regionesBB y bb Torácicasse consideraque incluye

materialque se elimina rápidamentemediantetransportede partículasa travésde las vías

respiratorias.El depósitoen la RegiónAlveolar Intersticial (Al), incluye el materialque se

elimina lentamentepor las vías respiratorias(medianteprocesosde transportede partículas

y de solubilización) y el material que se retienepor tiempo indefinido, como el que se

depositaen los tejidos linfáticos.

La eliminación de partículas inhaladasdesde la región ET1 se producepor procesos

extrínsecos.En las otras regiones,la eliminación se producecomo consecuenciade dos

procesoscompetitivos:la transferenciade partículasal tractogastrointestinal,a los nódulos

linfáticos, y la absorciónen la sangre.

El procesode eliminaciónde material inhaladomediantetransportede partículasesel mismo

paratodoslos materiales,por lo que se proponeun único modelo.La absorciónenla sangre

es específicadel material,actúaentodaslas regionessalvo en ET1 y se consideraque tiene

lugar con la misma tasaen todaslas regiones.Estaabsorciónen sangrees un procesoque

se produceendos fases:Disolucióndelas partículasenun materialquepuedaserabsorbido

por ésta,y absorcióndel material soluble inhaladoy del disuelto.

El modeloutiliza, paradeterminadoscompuestoslas Tasasde Absorciónobtenidasde datos
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realeso extrapoladosa partir de datosde experimentacióncon animales.Cuando no se

dispone de datos experimentales,se recomiendanvalores por defecto paratres tipos de

material especificadoscomo: “F” - Fast (antesO), “M” - Moderate(antesW) y “5” - Slow

(antesY) (Bailey, 1994).

En cuantoa los cálculosde dosis, se incorporanexpresionesque describenel depósitoy la

retenciónde radionucleidos,dando lugar a dosis en tejidos en las regionesanatómicas

anterionnentedescritas.

La complejidad matemáticade la resoluciónde este modelo ha hecho que se editen

programasde ordenadorparafacilitar su resolución.Investigadoresdel grupo “Biokinetics

modelling Group” de NRPB (NationalRadiologicalProtectionBoard, UK) handesarrollado

un programade granutilidad denominado“LUDEP” (Jarvis, 1994).

1.4. 1.2 Tracto Gastrointestinal

Figura L 3. Modelodel Tracto Gastrointestinal
(ICRP, Publicación 30)
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La ICRP define un modelo para el tracto gastrointestinalen la Publicación30 (ICRP,

Publicación 30, 1979) que aparece representadoen la Figura 1.3. La entrada de

radionucleidosse realizapor ingestióno mediantetransferenciadesdelasregionessuperiores

del sistemarespiratorio.El modeloconstade cuatrocompartimentos,cadauno definido por

su X~. A partir de la resolucióndel correspondientesistemade ecuacionesdiferencialesse

obtendráel númerode desintegracionesencadaórganopararealizar loscálculosde las dosis

equivalentescomprometidas.

El modelopermitecalcularla actividadde un radionucleidoingeridoque se transfierea los

fluidos corporalesdesdeel tracto gastrointestinal.El valor de X~ (que define el pasodel

intestinodelgadoa fluidoscorporales)se estimaapartirdel valorde f1 (fraccióndel elemento

químico estableque alcanzalos fluidos corporalesdespuésde la ingestión).Los valoresde

~ paracadaelementoy clase de solubilidadestántabuladospor la ICRP (Publicación30,

1979) y posteriormentealgunos de estos valores han sido revisadospara determinados

elementos(Co, Te, Ce, Th, U, Pu, Am y Np) enlCR?(Publicación56, 1989)(Publicación

67, 1993) (Publicación69, 1995). Los valoresrecomendadosde f~ se refierenal cálculode

dosis para miembros del público y fundamentalmenteson aplicables a radionucleidos

incorporadospor ingestiónde productosalimenticios. Sin embargo,en algunoscasos la

información que sumiistra f1 es relevante para incorporaciones de trabajadores

profesionalmenteexpuestos.Se esperaqueICRP editepróximamenteun nuevomodelo para

el tracto gastrointestinalque incluya información de grupos de edad y los últimos

conocimientosanatómicosy fisiológicos.

1.4.1.3Biocinéticos

La ICRP (Publicación 30, 1979) reune modelos biocinéticos para distintos elementos

químicosrelevantes,y proporcionalas ecuacionesquedescribenla retencióny eliminación

del cuerpohumanode los distintos isótoposestablesde cadaelemento(obtenidosa partir de

datosexperimentales).Ademásincluye informaciónsobre los órganosespecíficosdondese

depositacadaelemento,así comolavida mediade permanenciaencadauno, asignandocada

tipo de compuestoquímico a unadeterminadaclasede solubilidadpulmonar(D,W,Y).
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Recientementesehaneditadonuevosmodelosparaalgunosradionucleidos.Los cambiosmas

importantesafectana losalcalinosy alosactínidos,paralos quesehandesarrolladomodelos

fisiológicos más avanzados.En concretose revisan en ICRP (Publicación56, 1989) los

modelosde ‘H, 1 y Nb, en ICRP(Publicación67, 1993) se revisanlos modelosbiocinéticos

correspondientesa Zn, Sr, Zr, Mo, Ag, Te, Ba, Ce, Pb, Po,Ra, Nb, Pu y Am; finalmente

enICRP (Publicación69, 1995)se revisanlos modelosbiocinéticosde Fe, Se, Sb, Th y U.

1.4.2 CÁLCULO DE INCORPORACIONES

De la resoluciónmatemáticade los modelosteóricosdescritosen el apartadoanterior se

obtiene como resultadolas funcionesde retencióny excreciónde un radionucleidodado.

Dichasfuncionesrepresentan,enel casode la retención,la fracciónde la incorporaciónque,

en un tiempo t’ transcurrido tras la incorporación, está presenteen un determinado

compartimentou órgano. Enel casode la excreción,y de acuerdoconel modeloplanteado,

la actividadteóricaexcretadaenorina o hecesen función del tiempo. La correlaciónentre

lo~ datosexperimentalesy las curvasteóricases en algunoscasosaceptable(Alvarez, 1994);

sin embargo,a menudoesta situación no se produceen el casode radionucleidoscomo

plutonio, americioo uranio,cuyometabolismoen elcuerpohumanono es bienconocidoy

cuya excreción presentauna gran variación individual. En esos casos, la evaluación

dosimétrica implica la modificación de los modelos teóricos para aproximarlos al

comportamientoexperimental.Existe un gran númerode datosexperimentalesrelativosa

emisoresalfa, que han permitido a distintos autores(Jones,1985) (Legget, 1985) obtener

funciones empíricas que describen la evolución de la excreción de un determinado

radionucleido en función del tiempo. Dichas funciones son una suma de términos

exponenciales que pueden ser incluidas en el modelo teórico mediante distintos

procedimientosmatemáticosdescritosen la bibliografía (Skrable,1987). Esteprocedimiento

incluye la modelizaciónde lo que se denominapseudocompartimentosy sirve únicamente

para realizar el cálculo de incorporacionesde manera más acorde con los datos

experimentales,peroengeneralnopuedenserutilizadospararealizaciónde cálculode dosis,

ya que no se correspondenconórganoso tejidosdetenninados.
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En otros casos,comoes el de la incorporacióncrónicade uranio, la ICRP estableceen la

modelizaciónparaclaseY una seriede parámetrosde retenciónenpulmón. Sinembargo,

la obtenciónde datosexperimentalesen trabajadoressometidosa exposicionescrónicasha

llevado a la conclusiónde que el uranio en algunoscasosse solubilizaantesde lo previsto

en los modelosteóricosy por tanto su excreción,cuandofinaliza un periodode exposición,

es masaltaquela teórica.Así pues,el contenidoreal de uranio enel pulmón(órganocrítico

en este tipo de exposición) es menor de lo previsto en la teoría, lo que conducea dosis

menores.Por tanto, cuandose abordeun cálculode incorporacióno dosisde estetipo será

tambiénnecesariomodificarel modelo teórico, introduciendocoeficientesde transferencia

pulmonarapropiados,siemprede acuerdocon los datosexperimentales.

Otro casoen el queno se puedenaplicar los modelosteóricoses aquelen el que, tras una

contaminaciónde emisores alfa, se somete al trabajadora un tratamiento con agentes

quelantes(tipo DTPA), ya queestaterapiahace que la excreciónaumentede 3 a 50 veces

dependiendodel momentoen que se comienza la administraciónde quelante, lo que

lógicamenteredundaen unadisminuciónde la dosisrecibida (Labone,1994).

En cualquiercaso,la aplicaciónbiende los modelosteóricosdefinidospor ICRP como de

los modificados,darácomoresultadola obtenciónde unaactividad incorporadaen Bq, que

serácomparadaconel LíA y quees necesariotraducir a mSv parapoder sumaresta dosis

con la correspondientea irradiaciónexterna.
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CAPÍTULO II
TÉCNICAS DE SEPARACIÓN Y MEDIDA DE

EMISORES ALFA EN MUESTRAS BIOLÓGICAS





La determinaciónde emisoresalfaen muestrasbiológicas es un procesocomplejo, ya que

los radionucleidosestánpresentesen las muestrasa nivel de ultratrazasy las técnicasde

medidaa utilizar debenserextremadamentesensibles.Antesde la realizaciónde lamedida,

los radionucleidosdeben ser aislados utilizando un conjunto de técnicas de separación

analítica de manera que se consiga aislarlos de los diferentes elementos químicos

constituyentesde la matriz biológica.

El procesode separaciónquímicaa realizardependeen granmedidade la técnicade medida

elegida, por lo que en el desarrollode este capítulo se abordaen primer lugar las técnicas

de mediday posteriormentese describenlas técnicasde separaciónutilizadas.

11.1 OBJETIVOSDE LA DETERMINACIÓN DE EMISORESALFA EN MUESTRAS

BIOLÓGICAS

La determinacióndela concentraciónde radionucleidosemisoresalfa enmuestrasbiológicas

es fundamental para establecer las dosis internas recibidas por los trabajadores

profesionalmenteexpuestosque presentanriesgo de incorporaciónde emisoresalfa por

inhalacióno ingestión.

Las partículasalfa, debidoa su elevadopoderde ionización,producenvariosmilesde pares

de ionespor milímetro de recorridoal atravesarel airea presiónatmosférica.Debidoa esta

propiedad,su pérdidade energíaes muy elevaday su recorridomuy corto, siendofrenadas

por unospocoscentímetrosde aireo porespesoresmuy reducidosde otros materiales,como

por ejemplounahojade papel.Estehechotienecomoconsecuenciaque, cuandoseproduce

en el cuerpo humano una incorporaciónde un emisor alfa, las partículasemitidas son

absorbidasen los tejidos situadosen las inmediacionesal lugar dondese handepositado,no

siendo capacesde alcanzar el exterior del organismo. Por este motivo, no puedenser

detectadasde una forma tan sencilla como las emisionesgamma, es decir, medianteun

métodode detecciónexterna(medidasdirectas).
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La realización de análisis en muestrasde orinas, hecesu otros fluidos corporalesde la

personacontaminadapermitecuantificarla incorporaciónproducidamediantetratamientode

los datosanalíticosobtenidos(Alvarez, 1995). A partir de estosdatosse obtienenlas curvas

experimentalesde excreción, con las que se obtendrá la actividad incorporaday la

correspondientedosis.

La recogiday análisis de muestrasbiológicas dentrode programasestablecidosen función

del riesgo de incorporaciónconstituyeuna prácticahabitual de la vigilancia radiológicade

las personasprofesionalmenteexpuestasal riesgode estetipo de contaminacionesinternas

(Boecker,1991).

Los emisores alfa de interés son los isótopos de uranio, plutonio y americio, y su

incorporación represcntaun riesgo radiológico a tener en cuentaen trabajadorescuya

actividadprofesionalse desarrollaen las siguientesáreas:

* Mineríadel uranio y fabricaciónde sus compuestos

$ Fabricacióny reprocesadode combustiblenuclear

* Operacionesde desmantelamientode instalacionesnucleares

* Recogiday almacenamientode residuosradiactivos quecontenganemisoresalfa.

El interésde la determinaciónde emisoresalfa en muestrasbiológicas no se circunscribe

únicamentea la vigilancia de trabajadoresprofesionalmenteexpuestos. También es una

hetramientaútil paradeterminarlas dosis recibidaspor el público debidoa la inhalacióno

ingestiónderadionucleidosnaturales.Enlanaturalezaestánpresentesdistintosradionucleidos

emisoresalfa pertenecientesa las seriesradiactivasnaturales.Estoselementosformanparte

de la cortezaterrestrey por tanto estánpresentesen los alimentosy en el aguade bebida.

Las dosisinternasque producenenel público son extremadamentepequeñasaunqueexisten

diferenciassignificativas entredistintos gruposde poblacióndependiendode los hábitos

alimenticiosy localizacióngeográfica(Michaud,1985).

En Españase han publicadovatios trabajossobre contenidosde radiactividaden aguas

potables(Vallés 1994, Gascón1990), no habiéndoserealizadohastala fechaestimacionesde
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dosis internasdel público a partir de medidasde radionucleidosenmuestrasbiológicas.La

bibliografía recoge, sin embargo,numerosaspublicacionessobre este tema. En el caso

concretodel Uranio, la ICRP (Publicación23, 1975) proporcionavaloresde referenciade

excreciónurinaria y fecal. Posteriormentehansido observadasdiferenciassignificativasen

distintaszonasdel mundo(Tracy 1994, Medley 1994, Dang 1992). Investigadoresfranceses

hanobtenidoresultadosde contenidosde uranio en oria y hecesde miembrosdel público

en distintasregionesfrancesas(Faure,1995).Otros radionucleidosnaturales,comoel 210Po,

hansidotambiénestudiados,publicándoseestudioscomparativossobresucontenidoenorinas

de trabajadoresde la mineríadel uranio y miembrosdel público. Se observaronen ambos

casosdiferenciassignificativasentregruposde fumadoresy no fumadores(Azeredo,1991).

Las concentracionesde radionucleidosartificiales en tejidos de autopsiade miembrosdel

público residentesenzonasde influenciade InstalacionesNuclearesfuerondeterminadaspor

distintos autores(Poplewell1985, Mussalo1980). La concentraciónde 239P’a en la orina de

la población norteamericana,como consecuenciade las detonacionesnuclearesen la

atmósferallevadasacabodurantela décadade los cincuenta,ha sido ampliamenteestudiada

(Singh 1989, Wrenn 1994)estableciéndosecomparacionesentrelos niveles de trabajadores

y miembrosdel público.

La determinaciónde concentracionesde actividad de emisoresalfa tambiénse realiza en

muestrasde tejidosprocedentesde autopsiapracticadasa trabajadores(donantesvoluntarios)

quehansufrido contaminacionesinternas,conobjeto dedisponerdeun mayor conocimiento

del metabolismode los radionucleidosenel organismohumano(Filipy 1994,Kathren1992).

En E.U. existe el denominado“United StatesTransuraniumRegistry” (USTR) donde se

conservanlos tejidos de los donantescon objeto de compararla dosis evaluadacuandose

produjo la incorporacióncon la que se deduzcade su contenidoreal en un órganoo tejido

(Kathren, 1991).

Lós parámetrosde retencióny eliminaciónde un determinadoradionucleidoquese utilizan

en los modelosteóricos de evaluaciónde dosis internasse obtienena partir de análisisde

tejidos de animalesde experimentación(Guilmeife, 1992).
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11.2 CAMACTERISTICAS GENERALES DE LOS EMISORES ALFA

Un radionucleidoque se desintegracon la emisiónde partículasalfa, se caracterizapor dos

magnitudes:el númerode partículasemitidaspor unidadde tiempo, actividad, y la energía

conqueestaspartículasson emitidas.

La radiactividadde los radionucleidosse cuantificaen términosdel númerode transiciones

nuclearesque se producenpor unidadde tiempo. La magnitud,ACTIVIDAD está definida

por el InternationalComitteefor RadiationUnits (ICRU) (Ver notaa pie de página).

En 1903, Rutherford y Soddy dedujeronexperimentalmenteque la radiactividad de las

substanciasdecrecíaexponencialmentesegúnla expresión:

(11.1)

= Númerodeátomosradiactivospresentesinicialmente.

N= Númerodeátomosdespuésde un tiempo

X= Constantede desintegración

Actualmente la ley de desintegraciónradiactiva se enuncia en términos estadísticos,

expresandoque la tasade variacióndN,/dt es proporcionalal númerode átomospresentes,

N1, de dondepor integración,con lacondición N1(t=0)= N0, se llega a la expresión(11.1).

La constante,X, representalaprobabilidaddeun átomose desintegreenla unidaddetiempo

y quese relacionaconel períodode semidesintegraciónT segúnla expresiónsiguiente:

Ln2
T

Dos magnitudesrelacionadascon la magnitud actividad son la actividad específicay la

concentraciónde actividad. La actividad específicade un radionucleidoes la actividad por

unidadde masadel elementocorrespondienteal radionucleidoy las unidadesson Bq.kg
t.

Nota. La actividaddeunacantidaddeun radionucleidoen un estadoenergéticoespecificadoen un instantedadoese¡ valormedio, enese

instante,del númerode transicionesnuclearesespontaneaspor unidaddetiempoen eseestado.A partir de la ley de desintegración,la

actividad no es sino el valor medio de A~dN/dt==XN, es proporcional al número de átomos en ese instantey varia también

cxponeneialmente.La unidadess’, querecibe el nombreespecial.Beequereltflq).
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En cambio, la concentraciónde actividad se refiere a la actividad por unidadde masao

volumende una muestraque contienealgún radionucleido.Las unidadesSI son Bq.kg1 o

Bq.m3.

La emisiónde partículasalfa se realizade maneradiscretaconunaenergíacaracterísticadel

núcleo emisor,y que oscilaentre3 y 9 MeV. Los radionucleidosemisoresalfa pertenecen

bien alas seriesradiactivasnaturaleso son producidosartificialmente.En esteúltimo grupo

se encuentranalgunosisótoposde los elementostransuránidos(de númeroatómico superior

a 94) y otros artificiales que pertenecena la seriedel neptunio.

11.2.1ISÓTOPOSDEL URANIO

U—23~ U—234 <A

pa=23~m 4 .1
TK=234 ro—OJO

4

Pa-2 25

4

52—2>2 0= 210

4 rn=zío

Pb 225

55- 210 saraO o

Figura 11.1 Serieradiactiva del Uranio

El uranio es un elementoradiactivonatural ampliamentedistribuidoen la cortezaterrestre.

Estápresentea nivel de trazasenunagranvariedadde minerales,rocassedimentarias,zonas

carboniferasy petrolíferasy en el aguadel mar. En concentracionesmás altasse encuentra

en las menasde mineralesuraníferos,zonasgraníticasy de explotaciónde su mineral. La

minería del Uranio y las instalacionesdonde se realizan los procesosasociadosa las

2=04 =t=w==[a= ~t.

Des’=te~ac ¡
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diferentesetapasdel ciclo del combustiblenuclearsonfuentespotencialesde emisiónde este

radionucleidoal Medio Ambiente. En la naturalezase presentacomo una mezclade tres

isótopos:238U, 234U y 235U en laproporciónqueapareceen la Tabla 11.1 (De Bievre, 1993).

El 238U (el de mayor abundanciaisotópica)es la cabezade la serie radiactiva naturaldel

Uranio, serie a la que tambiénperteneceel 234U. Los elementosque componenestaserie

aparecenrepresentadosen la Figura 11.1; en ella se incluyen otros elementosradiactivos

como 234Th, 234mPa,230Th, 222ffi~ y productosde desintegracióndel radio. El 235U pertenece

a otra serieradiactivanatural, que se ha representadoen la Figura 11.2.

TABLA II? 1 Actividadesespecificasy abundancias
de los isótoposquecomponenel uranio natural

Isótopo Abundancíanatural(%) Actívidad Específica

99.2745 12.5 Bq.mg’

0.00548 230 kflq.mg’

0.7200 71 Bq.mg’

La actividad de cada uno de los isótopos del Uranio natural se calcula a partir de la

abundanciaisotópicanaturaly de susactividadesespecíficas.Un miligramode Uranionatural

tieneunaactividadtotal de 25.4Bq, de los cuales12.47Bq correspondenal 23813,12.44Bq

al 234U y 0.5 Bq al 235U.

El uranio natural se somete a un proceso de enriquecimientopara su utilización como

combustiblenuclear. El procesoconsisteen aumentarla proporciónde 235U y 234U con

respectoa la del uranio natural, y provocaun aumentode la actividadpor unidadde masa.

Como ejemplo,en la Tabla11.2 se muestranlas abundanciasisotópicasdel uranioparaun

grado de enriquecimientodel 3.8%. En este caso un miligramo de Uranio enriquecido

presentaunaactividad de 83.9Bq, es decir3.3 vecessuperiora la del Uranio natural.

Los tres isótoposdel uraniosonemisoresdepartículasaltade períodosde semidesintegración

elevados. En la Tabla 11.3 se muestran sus energías de emisión y períodos de
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semidesintegración.

TABLA ¡1? 2 Abundanciasy Actividadesde los isótoposs
de Uranio para enriquecimientodel 3.8%

Isótopo Abundancía(%) Actívídad (lmg U enr.(3.7%)

96.15 12.07 Bq

mU 0.03 69 Bq

3.8 2.7 Hq

El uranio, ademásde su radiotoxicidad, presentauna elevada toxicidad química. El

envenenamientopor uranio se caracterizapor unadegradaciónde la salud generalizada.El

elementoy suscompuestosproducendañosendiversosórganosalprovocaralteracionesdel

metabolismode proteínase hidratosde carbono.

0-235

Fa- 23 3

TW231 15—22’

0=0 ¡ =t=a== ¡55 t,

1.,

As—OS?

55—219

50—215

Si- 211

55-201

TI- 203

Figura ¡¡.2 Serie radiactiva del Actinio
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11.2.2TRANSURÁNIDOS

Los denominados‘transuránidos”,sonlos elementosde númeroatómicomayorde 92. Con

la excepciónde pequeñascantidadesde 239PU >~ 244PII (número atómico 94) que se han

encontradoen la naturaleza(Oklo, Gabón), el resto de los transuránidosson producidos

artificialmentepor bombardeode átomospesados.A finales de 1940se descubrióel primer

isótopode plutonio,el 238puy posteriormenteel 239pjproducidosambospor reacciónnuclear

del uraniocondeuteronesde 16 MeV. Bombardeandoel 239Pucon neutrones(Kaplan, 1970)

puedenprepararseciertos isótoposde los elementos95 (americio)y 96 (curio).

El descubrimientode la fisión nuclearfue uno de los resultadosindirectosde los intentos

realizadospara producir elementostransuránidos.El 239Pu se empleacomo combustible

nucleary aparecejunto conotros radionucleidosen las reaccionesencadenaquese inician

por la fisión de núcleosde uranio, así como en los procesosde reprocesode combustible

nuclear.

El 239Pu se produceen los reactoresnuclearesa partir del 238U segúnla reacciónsiguiente:

(n,y)mu — ~ su-----— —--->“‘Np thai

4.6 x i09 años 23 minutos 57 horas

Otros isótoposdel Pu aparecensegúnlas reaccionessiguientes(Burns, 1994):

(ny) (nfls)
23% >240P-d >24% lj¡.41

2.4 a lO’ años 6.6, iO~ snos

(n,2n> /? <n,y)
> ms>

4.5 X iO años 6.8 días 2.1 a lO~ años 51 horas

El 241Am esta íntimamenterelacionadocon el Pu segúnla reacciónsiguiente:

fi-
— > 24’Atn (¡¡.6)

14 años
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En la Tabla11.3 se recogenlas característicasfísicas (energíasde emisión y períodosde

semidesintegración)delostransuránidosmásrelevantesdesdeel puntodevistade Dosimetría

Interna.

TABLA 11.3 CaracterísticasFísicasde EmisoresAlfa

Radíonucleído Energía(MeV) Períododesemídesintegracion
(años)

4.15 (75%) 4.5 ,~ ío9

‘“U 4.77 (72%)
4.72 (28%)

2.47x í05

‘“U 4.4 (55%) 7.0 x 108

“‘U 5.26(31%)
5.32(69%)

72

“‘Pu 5.5 (72%)
5.46(28%)

86.4

5.16(88%)

5.11 (11%)

2.4 x io~

5.17 (76%)

5.12 (24%)

6580

“tAm 5.49(85%)
5.44 (13%)

458

“‘Am 5.28(87%)
5.23(11.5%)

7950

113 TÉCNICAS DE MEDIDA

Las técnicasde medidade emisoresalfa sonnumerosas,y la utilizaciónde unadeterminada

dependedel radionucledioa analizar, del tipo de muestra,de su origen, de su nivel de

concentraciónde actividad y la informaciónque se deseaobtener.

Una vezestudiadasdistintastécnicasse ha seleccionadopara la determinaciónde isótopos

de plutonio,americioy uranioenmuestrasbiológicasla espectrometriaalfapor suextremada
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sensibilidad;en el casode la determinacióndel uranionatural, la técnicaseleccionadaes la

fosforescenciainducida por láser. Sin embargocabedestacarel extraordinarioavancepara

la realizaciónde estetipo de determinacionesde las técnicasde ICP-MS. Se trata de un

campode investigaciónen crecientedesarrollo,previéndosealcanzaren los próximosaños

actividadesmínimasdetectablesmenoresquelasque sealcanzanmedianteespectrometríaalfa

(Wyse 1994,Roth 1996, Twiss, 1994).

11.3.1 ESPECTROMETRÍAALFA

La detecciónde partículas alfa medianteespectrometríase basaen la interacción de la

partícula con un sólido semiconductor,lo que origina un impulso eléctrico de amplitud

proporcionala la energíade la partícula. Estosimpulsosconvenientementeamplificadosy

digitalizadossontransferidosa un analizadormulticanal, que los clasificaen función de su

energía,obteniéndoseel correspondienteespectro.

Estatécnicapermitemedir la energíade las partículasalfa emitidasporun radionucleido(lo

quesuministrainformaciónparaidentificar el radionucleido)y el númerode las mismaspor

unidadde tiempo(queproporcionainformaciónsobrela cantidadpresenteenunamuestra).

111.3.1. 1 Análisis deespectrosalfa

Cuandoun núcleoemite unapartículaalfa tiene lugar la liberaciónde unacantidaddiscreta

de energía,característicade la transformaciónnuclearproducida.A estorespondeel hecho

de que las partículasalfa emitidaspor cadaisótoporadiactivo lo sonen energíasdiscretasy

biendefinidascaracterísticasdel isótopoen cuestión.

El espectroteóricode un radionucleidoqueemitepartículasalfa deunaenergía“E” esel que

apareceen la Figura 11.3. Correspondea una línea monoenergéticadónde se encuentran

acumuladosla totalidadde los impulsosdetectadospor el sistemade medida(habitualmente

denominadoscuentas).Tal y comoapareceen la mismaFigura 11.3, en un espectroreal la

líneaalfa seensanchaasimétricamentecomoconsecuenciade distintosfactores,unosdebidos
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a la interacciónde las partículasalfacon la materiay otros,como el espesorde la fuente y

el mido electrónico,sobrelos quese puedeactuarparaoptimizar la resoluciónde los picos.

Figura 11.3. Espectrosteórico y real de un
radionucleidode energíadeemisión “E”.

Si serepresentael númerode impulsosacumuladosencadaunode los canalesdel analizador

en función del númerode canal, se obtieneun histogramaque,haciendotendera infinito el

númerode canales,se podríaasimilara unaseriede curvasde campanasasimétricasen las

que la posición de los máximoses lineal con respectoa la energíade los impulsos que

integranla línearespectiva.

Las causasde ensanchamientode las líneasdel espectrose debena distintosfactores. La

resoluciónen energíase expresacomo la anchuradel pico a la mitad de la altura y es la

sumade varios efectosque se superponencuadráticamentey que son los siguientes:

(¡¡.7>

enla que:

A = anchuradel pico a la mitad de su altura

Cuentas

E

EnerJía

¡Suc es

Enerora
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= anchuradebidaa la dispersióndel númerode colisionesnucleares

A, = anchuradebidaa las fluctuacionesdel númerode electrones-huecosformados

A2 = anchuradebidaal ruido electrónico

= anchuradebidaal espesorde la fuente

AA = anchuradebida a la zonamuertadel detector.

Los tres últimos parámetrosson los únicos sobrelos que se puede actuar,buscandouna

optimizaciónde la resolución, ya que A,. y A, sondispersionesinherentesal fenómenode

interacciónde las partículascon la materia. A,,, es debido a la dispersiónen el númerode

colisionesnucleares,y varíacon la energíade las partículas,el númeroy la masaatómica

de éstas,así como conla naturalezadel medio enque inciden.

A,, o anchuradebida a las fluctuacionesen el númerode electrón-huecodependede la

energíade la partículay de la energíanecesariaparalacreaciónde un par electrón-hueco.

A2, dispersióndebidaal ruido electrónicovaríaconcadadetectory conel equipo electrónico

utilizado. Estemido puedeserconsideradocomounafluctuacióndel númerode cargasde

entradaal detectory depende,esencialmente,del transistorde efectode campo (FET) de

entradadel preamplificador,de la bandapasantedel amplificador,definido por el circuito

diferenciadory el circuito integrador,del circuito de entraday de los parámetroseléctricos

del detector.Estoda unaidea del cuidadoque debeponerseen laeleccióntanto del detector

comodel equipoelectrónico,cuandose quieretrabajaren espectrometriade alta resolución.

La calidadde las fuentesinfluye de maneraimportanteen la resoluciónde los espectrospero

igualmentepuedemejorarseestaresoluciónpor colimacióndel haz de partículasque llegan

al detectorpor medio de un diafragmaadecuadamenteconcebido.

11.3.1 .2 PreDaraciónde fuentes

La obtenciónde un espectroalfa adecuadoparadisponerde la máxima informaciónestá

condicionadoa tener una fuente radiactiva con una serie de característicascomo espesor

adecuadoy homogeneidad.De ahí la importancia de la optimización del proceso de

preparaciónde la fuente.
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Una fuente radiactivaespectrométricaconsisteen un soportede unasustanciasólida (metal,

vidrio, plástico)sobreunade cuyascaras,preferentementepulida, va depositadoel elemento

radiactivo.

El poder de penetraciónde las partículasalfa en la materiadependede su energíay del

númeroatómico del radionucleidoemisor.Todapartículaalfa procedentedel interior de una

substanciaradiactiva puede perdero ganaruna fracción de su emisiónpor los procesos

conocidoscomo autoabsorcióny retrodispersión.La autoabsorciónse producecuandola

partículaalfa emitida se absorbeen lapropia fuente. El efectoqueproducees que el sistema

de medida detectamenoractividad que laque realmenteexisteen la muestra(Ide, 1989).

La retrodispersiónconsisteen que algunaspartículasa, al incidir sobreel soportede la

fuente,cambiande dirección,penetrandoenel volumensensibledel detectorlo quehaceque

el númerode partículasdetectadasseasuperioral quecabriaesperarparael correspondiente

ángulosólido. Estaspartículasretrodispersadashabránperdidopartede su energíaantesde

llegar al detector, con lo que el espectro obtenido, al igual que en el caso de la

autoabsorción,habráperdidocalidady resolución.

Paraevitar ambosefectosdebedisponersede fuentesde la máximahomogeneidady pulido.

Existenvariosmétodosde preparaciónde fuentescomoevaporacióndirecta,electrodepósito,

precipitación,.etc.

El procedimiento más sencillo consiste en evaporar, bajo lámpara de infrarrojo o

epirradiador,unasgotasdela disolución(ácida)quecontieneel radionucleidoamedir. Esta

evaporacióndebeserlenta, paraevitar que se formen cristalessólidosdemasiadograndese

irregulares,siendoconvenienterealizarunaagitaciónligeraparaque ladisoluciónsereparta

regularmente.Al finalizar el proceso,y para disminuir el espesorde la fuente, ésta se

calientaen la llama de un mechero,paraque las salesformadas,quepuedenserhidratadas,

pasenalóxido correspondiente;conesteprocesose consigueademásunamayor fijación del

depósito al soporte. Por muy cuidadosaque sea esta evaporación,es inevitable que el

depósito obtenidosea irregular, por lo que los picos obtenidoscon este tipo de fuentes

siempre poseenuna cola de baja energía. Este método apenasse utiliza para medidas
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espectrométricascuantitativas.

Un segundotipo de métodosde preparaciónde fuentesson los basadosen la formaciónde

un depósitosobreel cátodode un célula electrolíticaal pasaruna corrientecontinuapor una

disoluciónquecontienelos radionucleidosadeterminar(Lally, 1984). Estetipo de depósitos

son, por su excelenteresultado, los más utilizados en EspectrometriaAlfa. Estosmétodos

se deberíanllamar de electroprecipitación,puesno es el elementopesadoel que sufre un

cambiode valenciaen los electrodos,sino quepor efectode la reduccióndelprotóndel agua

en el cátodo,en sus imnediacionesse creaunagranconcentraciónde OH-, lo que precipita

el hidróxido insolubledel radionucleido.Paraobtenerbuenosdepósitos,la disolucióndebe

de estarexentade otros elementospesados,quecoprecipitariana su vezconel consiguiente

aumentodel espesordel depósito.

En cuantoa los soportes,que actúancomocátodo,se utilizan diversosmetales:platino, oro,

plata, cobre (dorado),aceroinoxidable, acerorefractario,etc. Cadauno tienesus ventajas

e inconvenientes.El platinoy eloro tienenel inconvenientede su precioy del mayornúmero

de partículasretrodispersadas(4%) dadosu elevadopesoatómico. La platay el cobrepueden

ser atacadospor el medio, segúnel tipo de electrolito, y coprecipitaríancon el hidróxido

activo. Por ello se suele dorar el cobre, pero así se aumentael precio y el tiempo de

preparaciónde las fuentes.El acero inoxidabletiene la ventajade serbaratoy de bajopeso

atómico, con lo quelas partículasa retrodispersadassonsólo deun 1,2%.

En el caso particular del polonio se emplea autoelectrólisisde solucionesácidas del

radionucleidosobreun disco de platapulida, aprovechandoel potencialde ionizaciónmás

positivo de esteelementofrente a la plata. La disoluciónse mantienea 900C, siendoel

procesocuantitativoen20 minutos aproximadamente(Flynn,1968).

11.3.1.3Detectores

El fundamentode la detecciónde partículasalfa medianteespectrometríase basaen su

interaccióncon un sólido semiconductor.Lossemiconductoresutilizadosen generalparala

detecciónde partículascargadasson silicio o germanio, cristalizadosy puros. La partícula,
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al penetrarenel sólido, rompenumerososenlacescovalentesqueformanel retículocristalino

dejandolibres pareselectrón-hueco.Si se aplica un campo eléctrico,la recogidade estos

portadores de carga detecta el paso de estas partículasproporcionandoun impulso

proporcionala la energíade las mismas.

De los distintos tipos de detectoresde semiconductor,en espectrometríaalfa se pueden

emplear indistintamentedetectoresde unión difusa o de barrerade superficie, aunquehan

sido estosúltimos los másutilizadosdurantelos últimosaños. La construccióndedetectores

de barrerade superficiese realizaa partir de un disco de silicio de tipo n y por la acciónde

un medio oxidante se consigue,a temperaturaordinaria, una delgadacapade inversión

superficial reforzadapor un fino depósitode oro obtenidomedianteevaporaciónen vacio.

La ventanade entradaes del orden de dos o tres centésimasde gm, y la realizacióndel

contactosobre ella del electrodocorrespondienteno presentagrandificultad, tratándosede

unasuperficie metalizaday conductora.

En la actualidadlos detectoresque ofrecenmejorescaracterísticasde eficiencia-resolución-

ruido, son los denominadosPIPS (Pasivated,Implanted,Planar,Silicon).

11.3.2MEDIDA DE URANIO NATURAL MEDIANTE FOSFORIMETRIA

La técnica a seleccionarpara realizar determinacionesde uranio en muestrasbiológicas

dependede la composición isótopica del uranio a determinar. Cuando el grado de

enriquecimientodel uranioenlamuestraes desconocido,es necesariorealizarunaseparación

químicay a continuaciónuna medidaespectrométricaparaobtenerlas actividadesde cada

uno de los isótopos.

Cuando se trabajacon muestrasque contienenUranio natural y por tanto es sabida la

composiciónisotópica, la determinacióndel contenidode Uranio se realiza habitualmente

mediantefosforimetria. El cálculode la actividadde 238U, 2’4t1 y 2’5U se realizaa partir del

contenidoponderalde Uranio en la muestra,aplicandolos datosde abundanciaisótopicay

actividades específicasque se muestranen la Tabla 11.1. La determinaciónmediante
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fosforimetríapresentalaventajafrentea la espectrometriaalfa de unamayor sencillezen la

preparaciónde muestray de tiemposde medidasensiblementemenores.

La propiedadque presentael jón uranilo de emitir fluorescenciay fosforescenciaha sido

ampliamenteutilizada paradeterminaruranio mediantefluorimetría o fosforimetriaya que

estastécnicaspermiten la determinaciónde cantidadesa nivel de trazas(ordende ¡xg.W).

En disoluciónacuosaexistencuatroestadosde oxidaciónde ionesde uranio de los cualesel

más estableen solución es el U(VI). El estadohexavalentedel uranio presenteen el ión

uranilo U02’ emite radiación luminiscente cuando se excita con la longitud de onda

adecuada.

La radiaciónelectromagnéticainteraccionacon las moléculasdandolugara la absorciónde

Energía en forma cuantizada.En este proceso,denominadofotoquímico, las moléculas

absorbenenergíasuficientepara pasara estadoselectrónicosexcitados.Dichas moléculas

excitadasson inestablesy debendesactivarse,pudiendotenerlugar esteprocesode acuerdo

con distintosmecanismos;choquesconotra u otras moléculas,o bienmedianteun proceso

unimolecular de desactivación,produciéndoseentonces fenómenos de fluorescenciao

fosforescencia.

La fluorescenciaimplica la absorciónde un fotón, que provocaun tránsito entreorbitales

molecularesen la sustancíairradiada,dandolugar a moléculasenestadoexcitado.La vuelta

al estadofundamentaltiene lugar mediante la emisión de fluorescenciadesde el estado

singlete excitado hasta el nivel fundamental, midiéndose el tiempo de relajación en

nanosegundos.

La fosforescenciaimplica un procesosimilar, con la diferenciade que el tránsito al nivel

fundamentalse producea través de un triplete intermedio.El tiempo de relajaciónen este

caso, por tratarse de una transición prohibida, estácomprendidoentre microsegundosy

horas.

La ecuaciónque describela frecuenciade desintegraciónde una poblaciónde moléculasa
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analizarelectrónicamenteexcitadas,por ejemplo ionesuranilo, es la siguiente:

LnU¿=LnU¿’~(kp+kq)t (I¡.B>

iY: poblaciónde ionesuraniloexcitadosenel tiempoit ó i0

constantedefrecuenciapara ladesintegraciónmediantefosforescencia

constantedefrecuenciapara el resto de los procesosde relajación

Si se dispone de un sistemade detecciónde la emisiónde luz fosforescentees posible

relacionarla intensidadde esa emisióncon la concentraciónde uranio enla muestra.

El númerode fotonesdetectadosenun instantet, esproporcionalal númerode ionesuranilo

excitados.La ecuación(11.8) se transformasegúnse muestraa continuación:

LnI0=LnI-’-(K-.-k4) (¡¡.9)

1~: Intensidadde luz emitidaparat=0

I~: Intensidadde luz emitidaparat=t

I~ puedeser detenninadaconprecisiónobservandola intensidadde emisiónde luz durante

un período de tiempo despuésde que las fuentesde luz no deseadashayandecaído.La

ecuación(11.9) puedeserutilizadaparacuantificarel analitode la muestra,siempreque se

dispongade: un mediode excitaciónde lamuestra,un métodode medidade la luz emitida,

unacalibraciónquerelacionela intensidadde la luz conel tiempoy con laconcentracióndel

analito.

Las intensidadesde la emisiónfosforescentese observanenausenciade otra luz cuandose

empleacomo fuente de excitaciónun láserde pulsos.Al momentode generacióndel pulso

se le asignaun tiempo t=O, y a continuacióna intervalos de tiempo fijos, se mide la

intensidadde luz emitida por la muestra.Los valoresde intensidadde dichosintervalosse

sumanparatodos los pulsosutilizadosen cadamedida.

A partir de los resultadosde intensidadmedidaen función del tiempo transcurridotrascada

pulso del láser,se realiza un ajustepor mínimoscuadradosque proporcionauna ordenada

en el origen proporcionalal númerode iones uranilo excitadosindependientementede los
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efectosno radiactivos,como la amortiguacíon.

El ión uranilo presentaunaemisiónfosforescentea unalongitud de ondade 515 nm cuando

la muestrase excitaconunalongitudde ondade 425 nm. Los espectrosde excitacióny de

emisiónaparecenrepresentadosen la Figura11.4.

Inter3s’dod E,,sítc ion

g

110 405 520 515 X

Fi gura 11.4. Espectrosde emisióny absorción del ión uranilo.

Los equiposutilizados parala detecciónde la emisiónfosforescentedel Uranio funcionan

sobrela basede la emisióny detecciónde la luz en el espectrovisible comouna función

temporal.La intensidadde la luz emitidapor lasmoléculasexcitadasencualquiermomento,

estádirectamenterelacionadaconla concentraciónaanalizary la intensidadde laexcitación

paraesadeterminadamuestra.Suponiendoque el procesode excitaciónes reproducible,las

concentracionesse puedendeterminarsimplementemidiendola intensidadde la luz emitida,

ya sea durante el tiempo de excitación o algún tiempo después.Desgraciadamente,

característicascomo la luminiscenciade cortavida, los procesosde relajaciónvariablesy los

períodos de estado de excitación, la luz de excitación dispersa y otras variables no

controlableshacenextremadamentedifícil cuantificarcon precisiónel compuestoa analizar

basándoseen la intensidadde la emisión.
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El desarrolloen los últimos años de equipossofisticadosde fosforescenciaa temperatura

ambienteha hechoqueestatécnicaseacadavez másutilizada.El diseñodel propio equipo,

que permite la utilización de una fuente pulsada,y el análisis de la emisióna diferentes

tiempos, elimina los problemasdebidos a la detecciónde otras especiesfluorescentes

presentesen la muestra.En segundolugar, la elevadarelaciónseñal-ruidoen este equipo

haceque lamuestrasepuedadiluir extraordinariamentey evitarasí efectosde amortiguación

producidospor otras especiesinterferentes.La realizaciónde estadeterminaciónimplica

menor preparaciónde muestraque en el casode la fluorescenciay por tanto se acortael

tiempo invertido en el análisis, ademásde mejorar extraordinariamentela sensibilidad

(Brina,1992).

Se ha demostradoque,en presenciade unasubstanciacomoel ácidofosfórico, se obtienen

emisionesde fosforescenciade tiemposde vida mediade varios cientosde microsegundos.

Los procesosde relajaciónno radiativosque generalmenteimplicaninteraccionesde colisión

y transferenciade energíadebenminimizarseestabilizandoo protegiendolas moléculasque

se van a estudiar.En el casodel uranio, se utiliza la complejacióndel ión uranio conun

reactivoespecíficodenominado“Uraplex”.

11.4 PREPARACIONDE MUESTRAS

11.4.1 TIPOSDE MUESTRAS

La seleccióndel tipo de muestraa analizardependedel objetivo final de ladeterminación.

Las muestrasde orinasy/o hecesson las que habitualmentese recogencuandoel análisis se

enmarcadentro de programasde vigilancia establecidosparatrabajadoresprofesionalmente

expuestos.La elecciónde una u otra dependede distintos factores,tales como: Tipo de

incorporación,metabolismodel radionucleido,solubilidady formaquímica.La muestramás

fácilmente obtenibley la que más información proporciona es la de oria, aunqueen

determinadoscasos es relevante la obtención de la concentración de actividad del

radionucleidode interésen otro tipo de muestrascomo sangreo heces(Thorne,1993).
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El análisis de hecesse recomienda,por ejemplo, encasosde incorporacionesaccidentales

de uranio o transuránidos(Navarro,1994),ya que la cantidadexcretadaes mayor que en

oria y por tanto fácilmentecuantificable (Bull,1989). En la Figura 11.5 se representala

comparaciónentrela actividadteórica(expresadaenmflq.día)excretadaen orinay hecesen

funcióndel tiempotranscurridotrasunaincorporaciónagudade lBq de 23813 en su clasemás

insoluble (Y). Las curvas se han obtenidoaplicandoel modelo teórico recomendadopor

ICRP (Publicación30, 1979). La actividad excretadaen hecesdurantela primera semana

despuésde la incorporaciónes dos ordenesde magnitudmayor que la excretadaen orina,

por lo queel análisisde hecesen este casoparticularpermitiríacuantificarconcentraciones

de actividadde uranio correspondientesa incorporacionesdel ordendel 1 % del límite anual

de incorporación(dosis menoresde lmSv).

La recogidade muestrasdebeserrealizadade acuerdocon la normativaespañolaexistente

(UNE 73-702-93) al respecto. Habitualmente se solicita la orina correspondientea

veinticuatro horas de excreción. Los resultados obtenidos en los análisis han de ser

expresados(pararealizarla subsiguienteevaluacióndosimétrica)en unidadesde actividad

excretadapordía, y por lo tanto ha derealizarseunacorreccióndelaactividadexcretadapor

volumendem~e-stra.Estacorreccíense rea-l-iza--mediante-la--detcrminación-de-la--c-reatinina

en la muestra,ya que dependiendodel sexo y de la edades conocidala cantidad de esta

substanciaquese exeretadiariamente(Anderson,1995).

Debido a los problemasasociadosa la recogidade muestrasfecales, lo más habitual en

controlesrutinarioses la tomademuestrasde oria, aunqueenlabibliografíase handescrito

programas de vigilancia basadosen recogidas de heces (Bihí, 1993). En el caso de

determinacionescuyo objetivo sea la realizaciónde estudiosmetabólicoso de niveles de

concentraciónde actividadenel público, las muestrasa analizarson las de tejidos, que son

tomadaspor personalespecializado.

11.4.2PRECONCENTRACIÓNDE MUESTRAS

La preparaciónde las muestrasvaríaen funciónde lanaturalezade las mismasy del tipo de
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Figura 11? 5. Curvas teóricasde excreciónurinaria y fecal
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determinacióna realizar.La mássencillacorrespondea las muestrasdeorinaparasu medida

mediantefosforimetriay consisteen eliminar los componentesorgánicosde la matriz queal

ser complejantesdel uranio extinguen la emisión fosforescentede los iones uranilo. El

procedimiento de preparaciónconsiste en tomar 50 ml de muestra y, medianteuna

incineración húmedao digestión ácida se elimina la materia orgánica. El agente más

empleadoes el ácidonítrico. La evidenciade quela oxidaciónes completaes la ausenciade

humososcurosy la obtenciónal final del procesode un residuoblanco.

Si la técnicade medidaautilizar es laespectrometríaalfa, es necesariotomarel volumende

muestracorrespondientea la excreciónde 24 horas.Esto es debidoa la habitual pequeña

concentracióndel radionucleidoen la muestra. La etapacorrespondientea la preparación

de la muestraconsisteen eliminar la mayor parte de los componentesde la matriz (sales

inorgánicas,complejosinorgánicosy compuestosorgánicos).

En esta etapase hace imprescindibleel uso de portadores”,que sirven paraarrastrarde

manera cuantitativa las trazas de radionucleidos.En el caso de muestrasde orina, la

preconcentraciónconsiste en una coprecipitaciónde los radionucleidoscon una especie

químicaestable,comohidróxido férrico (Wrenn 1985, Singh1987).

EI<CPECICN FECAL
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En el casode transuránidos,la mayoríade los métodosdescritosen labibliografíaproponen

la coprecipitaciónconfosfatos(Mercier 1984). Paraello, la muestrade orina de 24 horas

se acidulacon ácido nítrico añadiéndoseportadorde Ca~2 y precipitandolos fosfatosen

mediobásico.

Lasmuestrassólidas(hecesy tejidos biológicos) se sometenen primer lugar a procesosde

secadoe incineraciónen mufla paraobtenercenizaslibres de la mayor partede la materia

orgánicacontenidaen la matrizde la muestra.La temperaturano debesobrepasarlos 5000C

para evitar formación de óxidos refractariosde difícil solubilización (Poplewell, 1985).

Posteriormentelas cenizasse disuelvenenácidonítrico6-8 N.; si quedanresiduosinsolubles

es necesarioatacarlos separadamentecon ácido fluorhídrico. Los fluoruros formadosse

disuelvenenmedioHClO
4-HNO3, eliminandoel HF formado,el HF añadidoen excesoy el

posibleH2SiF6 por evaporaciónde la disolución.La obtencióndeunadisolucióntotalde las

cenizasserealizaañadiendoocasionalmentepequeñosvolúmenesdeH202. Estepasoserepite

hasta obtener un residuo blanco soluble en ácido nítrico (Holgye, 1986). Estos

procedimientosse han modificado en los últimos años con la aplicación de los hornos

microondasalprocesodedigestióndemuestras(García,1994),conlo quefundamentalmente

se consigueuna reduccióndel tiempo empleadoen la disoluciónde las muestras.Otros

autoreshandescritotécnicasde liofilización aplicadasaestetipo de muestras(Dugan,1993).

11.5 SEPARACIONES QUÍMICAS

El análisis de muestrasbiológicasparala determinaciónde emisoresalfa presentesen las

mismasanivel deultratrazas,constituyeun problemaanalíticoextraordinariamentecomplejo.

El problemaconsisteen concentrarla cantidad suficiente de radionucleidoa determinar,

eliminandoduranteel procesode análisis los elementosquímicosmayoritariosde la matriz

ya disuelta.

Las separacionesquímicasproporcionanun aislamientodel radionucleidode la matriz y a

la vezde otrosemisoresalfa. En la Figura11.6 se representaelespectroalfa correspondiente

a una mezclade isótoposde uranio,plutonio y americio comoejemplode la imposibilidad
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derealizar lasdeterminacionesconjuntasde estosemisoressinrealizarseparacionesquímicas

previas.

11.5.1 TRAZADORES

Duranteel análisisde unamuestrabiológicaparasu medidamedianteespectrometríaalfa,

las muestrasse sometena unaseriede procesosfísicosy químicoshastaobtenerunafuente

alfa adecuada.Durantela realizaciónde estosprocesos,se sufrenpérdidasdel radionucleido

quese estáanalizandoquedebensercuantificadasestableciendoel rendimientoquímicodel

proceso de separación.La determinaciónde este rendimiento se efectúa mediantela

utilización de trazadores.

El trazadores un isótopo del radionucleidoa determinary conunaenergíade emisióntal,

que no se produzcaninterferenciasespectralesentre ambos. En algunoscasos se puede

emplearcomo trazadorun radionucleidoque no sea isótopodel que se va a determinar.En

este caso debe cumplirse que su comportamientoquímico sea similar, de manera que

permanezcanjuntos a lo largo del procesode análisis.Un ejemplode estecasoes el uso de

comotrazadordel 243±2UCm.

c»IAL

Figura 11.6. EspectroAlfa de una mezclade isótopos
de Uranio, Plutonioy Americio.
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En el espectroalfa obtenidode cadamuestrase realizala cuantificacióndel trazador.Como

la actividadañadidaal inicio del análisises conocida,del cocienteentrela actividadobtenida

espectrométricamentey la añadidase obtendráel rendimientoquímico de la separación.En

la Tabla 11.4 se muestranlas energíasde emisiónde los trazadoresutilizadosy sus hijos.

Figura II? 7 EspectroAlfa de Plutonioy sustrazadores.

En la determinaciónde 239~240P’u enmuestrasbiológicaslos trazadoresutilizados son:
>, 242p.~ El uso del 236pj presentavarios inconvenientes;elprimero se producedebidoa que

laenergíadeemisióndeesteradionucleidoes mayorquelasdel 238pú~ 2139~240Pu por lo que

el pico del trazadorapareceen el espectroa la derechade lospicosdel 238Puy 239~240p~ tal

y como se observaen la Figura11.7. Un espectroobtenidoa partir de unafuentede calidad

deficienteorigina unadegradacióndel pico de 236pú que introducesu cola de bajasenergías

en la zona del pico de “8p~ lo que provocaun cálculoerróneodel rendimientoquímico y

un resultadofalseadoparael 238Pu. Además,debido a su relativamentecorto períodode

semidesintegración,alcanzael equilibrio consus hijos 228Th y que no sólo interfieren

en la medidasi la separaciónno se realiza adecuadamente,sino que se generanen la fuente

preparada, lo que hace imposible su medida transcurrido un cierto tiempo desde la

separación.Por estamismarazónconvienecalibrar lasolución de trazadorperiódicamente.

CAN.’.

-56-



El ‘42Pu queno presentalos problemasanteriores,esel trazadoridóneo,sobretodo cuando

las muestrasa medir son de baja actividad.Tal y como se observaenla Figura11.7 el pico

correspondienteaparecea la izquierdadel 238puy “9~240Puevitándoselosproblemasdescritos

parael “6Pu.

En el casode la determinaciónde americio y curio el trazadorutilizado es el ‘43Am, cuyas

característicasde emisiónaparecenen la Tabla 11.4.

TABLA 11.4 Energíasde emisiónde lostrazadores

Radionucleido Energía(MeV)

fl6p.~ 5.77(69%)

5.72 (31%)

4.9(76%)

4.86(24%)

“‘U 5.26 (31%)
5.32 (69%)

~1Th 5.34(27%)

5.42(73%)

‘“Ra 5.68 (95%)

6.05 (25%>
6.09 (9.6%)

~0Rn 6.28 (100%)

2t6Po 6.75(100%>

8.78(100%)

El trazadorempleadoen las determinacionesespectrométricasde isótoposde uranio es el

“‘U. En la Figura 11.8 se representael espectroalfa obtenidotras electrodepositaruna

alícuotade una soluciónpatrónde este radionucleido.El trazadorse encuentraen solución

enequilibrioradiactivoconsushijos. Cuandoestetrazadorse añadeaunamuestrabiológica

es necesarioasegurarque durantelas distintasetapasdel procesoanalíticose produce una

eliminacióntotal de los hijos, sobretodo cuandoen la mismamuestrase analizanisótopos

de americio y plutonio, ya que los hijos del “U produceninterferenciasespectralesen los
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picosde estos radionucleidos.

CANAL

Figura 11.8. EspectroAlfa deuna soluciónpatrón del trazador232U

11.5.2 MÉTODOS TRADICIONALES DE SEPARACIÓN

La técnicade separaciónmásampliamenteutilizadoenla determinaciónde emisoresalfa en

muestras biológicas ha sido la cromatografíade intercambio iónico combinada con

precipitacionesselectivasy/o extraccionesliquido-líquido con disolventesorgánicos. El

intercambio iónico permite aislar cualquierradionucleidoeligiendo la resma y el medio

apropiado.Comercialmenteexistenun gran númerode resinasde intercambioaptaspara

trabajaren mediosde elevadaacidezy gran fuerza iónica. En la literaturase encuentranun

grannúmerode datossobrecoeficientesteóricosde distribución de los distintoselementos

químicosen cadatipo de resma.

Losdistintosmétodosaplicablesa la separaciónde plutonioutilizando resinasde intercambio

iónico como la AG1XS (Bihí 1993) o AGLX4 (Mussalo, 1980) se describenen la

bibliografía.

La muestradisueltaen HNO, SN (a la quese hanañadidounosmicrogramosde NaNO,para

u—’’’

¡“—228

91—212 Po—212
Ro—2’4

50—220
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obtenerel plutonio en estadode oxidaciónIV) se pasaa través de la resmade intercambio

iónico (en forma aniónicaNO%) reteniéndoseel plutonioy eliminándoseel americioque se

recogepara su posterioranálisis. El plutonio fijado en la resmase eluye con una solución

de un agentereductorunavezrealizadassucesivasseriesde lavadosparaeliminardistintos

radionucleidosy componentesquímicosde la matriz. Las solucionescorrespondientesa los

distintoslavadoscontienenel americioy el uranio, por lo quesu determinaciónse realizade

forma secuencial.

La determinacióndeamericioha sidoconsideradacomomuyespecíficay amenudolaboriosa

por lo que en la bibliografia no aparecenapenasprocedimientosde realización de esta

determinación.Se hadescritoun métododeseparaciónmedianteintercambioiónico enmedio

hidroalcohólico(Holm, 1979) conel que se obtienenbajosrendimientosquímicos(Gascó,

1994).

La separaciónde plutonio se realiza tambiéncon compuestosorgánicosutilizados como

extractantes(Sing 1979, Fontenil 1989). El procedimientoconsisteen ponerencontactola

solución nítrica, conteniendoel Pu(IV), con la solución orgánica; una vez realizada la

extracciónel Pu en la faseorgánicavuelvea extraerseconotro disolvente.

En cuantoa la separaciónde uranioparasu análisisposteriormedianteespectrometríaalfa,

en la bibliografía se han descrito un gran número de técnicas para realizar estas

determinacionesmedianteextraccionescromatográficasliquido-líquido(Wrenn1985,Azeredo

1991, Sing 1987). Las fases obtenidas despuésde la extraccióndel uranio a menudo

contienenhierro en abundancia.La eliminacióndel hierro antesde efectuarla preparación

de la fuente alfa es fundamentalparaevitar la degradacióndel espectroalfa. Paraello, las

solucionesacuosasque contienenel uranio son evaporadashastacasi sequedad,se añaden

1-2 ml de HNO, y H,O, para eliminar la materiaorgánicay el Fe se extrae con éter

isopropilico. El uranio tambiénpuedeseraisladoutilizando resinasde intercambioiónico.
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11.5.3 CROMATOGRAFÍA DE EXTRACCIÓN (Notaa pie de página)

La elevadaradiotoxicidadde los radionucleidosemisoresalfa y la necesidadde determinar

enmuestrasbiológicasactividadescadavez menoreshanhechodesarrollarseen los últimos

añosuna seriede técnicasde separaciónmás sensiblesy selectivas.

La técnica empleadase denomina, cuando se refiere a separacionesde radionucleidos,

“cromatografíade extracción’. Se tratade unaforma de cromatografíade partición líquido-

líquido, enla quese utiliza comofase estacionariaunasoluciónorgánicay comofasemóvil

una acuosa.Estatécnicacomenzóautilizarseen la décadade los sesentaconel nombrede

cromatografíade partición enfaseinversay aplicadaa la separaciónde elementoscomoFe,

Coy Ni condistintostiposdeextractantes.La diferenciaentrelacromatografíadeextracción

y la de partición líquido-líquido estribaen que en la primera se produceuna interacción

mayor entreel solutoy la faseestacionariay tieneunaciertasemejanzacon los mecanismos

querigen los procesosde extracciónlíquido-líquido.

En el campo de la Industria Nuclear, la extracción líquido-liquido ha sido un método

extremadamenteútil en el tratamientode residuosnucleares,ya que la aplicaciónde un

proceso de preconcentraciónreduce el volumen final de material a almacenarcon el

consiguientebeneficio económico.El procesoconsisteenponeren contactola soluciónen

laquese encuentranlos radionucleidosconotra quecontieneel extractanteenun disolvente

orgánico inmiscible con el agua. El extractantey el ión interaccionanproduciéndoseun

complejo metal-extractanteque se transfierea la fase orgánica.Cuandoesta faseorgánica

se poneen contactoconotra acuosaadecuada,se producela reaccióninversay el complejo

metal-extractanteestransferidode nuevoala faseacuosa.Esteprocesorelativamentesencillo

presentaa menudo complicacionesprácticas, como utilizar medios ácidos fuertes o

compuestosorgánicostóxicos. El extractanteideal seríael que siendoselectivopermitiera

concentrarel radionucleidoen solucionespoco ácidas. Pocosextractantessatisfacenestas

condicionesen el caso de los transuránidos.

NOTA. La denominacióncromatografiadeextracidnno aparececomotal en la nomenc¡aturalUPAC.Seutiliza sin embargoen el campo

del análisisde radionucleidosy asi seva a denominara lo largo de estamemoria.
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Al principio de la décadade los ochentase obtuvieron resultadosóptimos aplicandoun

procedimientodeextracciónlíquido-liquido parasepararlosactinidosti, tetray hexavalentes

de solucionesácidasde residuosnucleares.El extractanteutilizado fue el óxido de octil-N-N

diisobutil carbamoylmetilfosfina (CMPO), disueltoen tributilfosfato (TBP).Estesistemaes

utilizado en la actualidaden la mayoría de las instalacionesnuclearesdel mundo.

La selectividad de estos extractantessugirió la posibilidad de aplicarlos al análisis en

laboratorioacoplándolosa escalareducida. En 1990 investigadoresamericanos(Horwitz,

1990) propusieronun método para separar actinidos en oria utilizando la mezcla

CMPO/TBP. La optimizaciónde sus condicionesde uso se realizó a partir de los datos

obtenidosenel desarrollode los tratamientosde residuosradiactivos. Los mismos autores

desarrollaronmás tarde un sistemade extracciónsimilar en el caso del uranio (Horwitz,

1992).

Ambosmaterialesempezarona comercializarsea principios de los noventacon los nombres

de Tru.Specy U/Teva.Spec.Se tratade unapequeñacolumnaconun soporte sólido inerte

(Amberlita XAD-7) donde está absorbidoel extractanteorgánico. Una vez retenido el

radionucleidode interésen lacolunma,se empleacomo fasemóvil una soluciónácidaque

lo va desplazandoa lo largo de la misma. El volumen empleadoen la elución del

radionucleidodependede la concentraciónde la fasemóvil. De estamanerase combinala

selectividadasociadaa los extractantesorgánicoscon la eficienciay sencillezde usode una

colunmacromatográfica.Esta técnica, que habíasido utilizada anteriormenteaunquecon

limitaciones(debidasaestabilidad,selectividado volúmenesde muestra)es la cromatografía

de extracción.Lasventajasquesuponesuutilización son fundamentalmentela selectividad

de los extractantes,su facilidad de uso y la simplicidad de los procedimientosde análisis.

Otrasventajasañadidasson laposibilidadde trabajarenmediosácidosde bajaconcentración

y la reproducibilidadde los resultadosobtenidos.

Si no existeninteraccionesentreel soportesólido utilizado y el extractanteo el complejo

formado,el comportamientocromatográficoparaun sistemadadose puedecorrelacionarcon

el de un sistemade extracciónlíquido-líquido.
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La posicióndel máximo del pico paraun ión en cromatografíade extración(el númerode

volúmenesde columnade eluyenteparaalcanzarelpico máximok’) estárelacionadoconel

coeficienteD (definido comola relaciónentrela concentraciónde metalen la faseorgánica

y en la fase acuosa)mediantela expresiónsiguiente:

y
(¡¡.10>

a

Vs: Es el volumendela faseestacionaria.

Vm: Es el volumende columna.

La dependenciade K’ en función de la acidezdel medio ha sido descritaen la bibliografía

para varios actínidos (Dieta 1993, Hortwitz 1992).

Figura 11.9. Equilibrios del procesode extracción

Dadala complejidadde la mayoríade las muestrasaanalizar,la elecciónde las condiciones

óptimas para realizar una separacióndeterminadarequiereconocer los mecanismosde la

interacciónentreel ión de interésy el extractante(Dietz,1993).

La absorciónde un ión por unaresmade estetipo incluye los procesosquese ilustran en la

EX T PA CTA NTEL

~+METAL

FASE ORGANICA

xE ME A

sEuo irA

FASE AGUOSA
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Figura11.9, y son:

• Repartode la moléculadel extractanteentre las fases.

• Formacióndel complejometal-extractante

• Repartoentrefasesdel complejometal-extractante.

La distribución del radionucleidoentre las fasesse realiza en función de las constantes

teóricasquedefinenestosprocesos,observándoseun comportamientosimilar paraunaserie

de radionucleidosentre los sistemasde extracciónlíquido-líquido y la cromatografíade

extracción(Dietz, 1993).Estosautoreshanpublicadolos datosde variaciónde k’ paraestos

radionucleidosenfunción de la concentraciónácida.

A partir de la comercializaciónde estasresinas,un grannúmerode autoreshanpublicado

las aplicacionesde esta metodologíaen determinacionesrealizadasen distintos tipos de

muestras: transuránidosen muestrasambientales(Ham, 1994), transuránidosen muestras

biológicasprocedentesde la vigilancia de personasprofesionalmenteexpuestasenunaplanta

de reprocesode combustiblenuclear(Harduin, 1993).

La cromatografíadeextracciónha sidounade las técnicasutilizadasenlaparteexperimental

de este trabajopararealizar las separacionesde americio y uranio en muestrasbiológicas.

Los correspondientesestudiosexperimentalesrealizadosse describenenel capítuloV.
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CAPÍTULO III
DESCRIPCIÓN Y CALIBRADO DE

LA INSTRUMENTACIÓN UTILIZADA





111.1 ESPECTROMETRIA ALFA

111.1.1 DESCRIPCIÓNDEL EQUIPO

El esquemadel sistemade EspectrometriaAlfa utilizado que aparecerepresentadoen la

Figura 111.1, consta de los elementossiguientes: un detectorde barrera de superficie de

silicio, unacámarade vacíocon la correspondientebombade vacío, unafuentedetensión

constanteconmedidorde tensióny microamperímetro,un preamplificador,un amplificador

de bajo nivel de mido, un conversor analógico digital y un analizadorde impulsos

multicanal.

Figura 111.1. Diagramade un espectrómetrocon detector
desemiconductorpara panículasalfa.

La cámarade vacío, elpreamplificador,el amplificador,la fuentede altatensión(integrados

enun solo módulo)y el ADC estáncolocadosenel interior deun rackNIM que proporciona

el soportefísico y las tensionesde alimentaciónnecesariasparael funcionamientode todos

ellos. La señalquesaledel ADC se lleva, medianteun cableplano, alanalizadormulticanal.

rL) e~TE

DE ALTA

DETECTO!?

CAMA RA

O E

yAC ‘o

r
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El multicanal, tras laadquisiciónde datos,se utiliza pararealizarel análisisde los mismosy

su preparaciónpararepresentacionesgráficasen formade espectros.

111.1.1.1Detectoresutilizados

Los detectoresutilizadosson los denominadosPIPS (Pasivated,Implanted, Planar,Silicon),

que ofrecen las mejorescaracterísticasde eficiencia, resolucióny mido. Los detectores

seleccionadoshan sido los de barrera de silicio marca Canberra,modelo PD450-17-IOO

tecnologíaplanarimplantada,y áreaactiva de450milímetroscuadrados.

Figura 111.2. Aspectodelafuenteyeldetectoren el interior dela cámara

Las dos característicasfundamentalesde un detector son su resolución y su eficiencia. La

resolución se define como la anchuradel pulso a la mitad de la altura (FWHM). Las

resolucionesdefinidas por el fabricanteparalos detectoresPIPS dependendel áreaactiva.

Paraunaenergíade partículade 5,5 MeV y un áreade 50 mmtíaresoluciónes de 9 keV y

paraun áreaactiva de 450 mm2 en las mismascondicioneses de 15 keV. Paraalcanzarlas
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resolucionesdefinidaspor el fabricante,es precisoque la fuente estéa unacierta distancia

del detector. Cuando esta distancia es muy pequeña,las partículasde la misma energía

llegarána la zonaactivadel detectorcondiferentesángulosincidentes,efectuandodistintos

recorridos,y provocándosedescargasde magnitudligeramentedistinta, lo queconducea un

ensanchamientodel picoespectral,y por tanto aun aumentode la resolución.Un esquema

del recorridode las partículasalfa desdela fuente al detectorse presentaenla Figura111.2.

Una segundacaracterísticadel detectores su eficiencia. La eficienciase define como la

proporción de cuentasdetectadasen relación con las emitidas por la fuente, y está

relacionadacon la distanciaentre la fuente y el detector.A medidaque la fuente se acerca

al detector,se produceun incrementode la eficienciade la medida,puesaumentael ángulo

sólido de la misma, disminuyendolas partículasque se pierdenen el recorrido fuente-

detector,por colisiónconotros átomoso partículasantesde llegar ala ventanade entrada.

111.1.1.2Descripcióndel espectrómetro

El detectory la fuentea medirestánencerradosenunacámaraherméticaqueoperaenvacio

conobjetode evitar la absorciónen el aire de las partículaspor efectode los choquescon

las moléculasde losgasesdel aire. El detectorse contaminacuandose trabajaencondiciones

de vacíoelevadasdebidoa los núcleosde retrocesoquelleganaél con lamismaprobabilidad

que las partículascargadas.Esteefectose evita trabajandoa presionesdel orden de 1O~ Pa

(vacioproducidoporunabombarotatoria),si bientambiénes posiblerecubrirlamuestracon

unafina películade algúnmaterialplásticoo barniz.

El detectory la fuentedebenademásoperaren la oscuridadparaeliminar las corrientesde

fotoconductividad,que aumentanel ruido del detector.Por ello, la cámarade medidaestá

construidaen acero inoxidableo aluminio, que a la vez que son opacas,tienen un fondo

debidoa partículasalfa prácticamentenulo.

El espectrómetroutilizado es el modelo 7401 de Canberra,cuyacaracterísticafundamental

es queincluye enun sólomodulolos elementossiguientes:Cámarade vacio, fuentede alta

tensión continua, preamplificador, amplificador, generadorde pulsos, discriminador,
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contador, temporizadory pantalladigital.

Estos sistemasintegradospresentanla ventaja, frente a los compuestospor elementos

discretos,de ofrecer sin incrementode precioutilidadescomoel generadorde pulsos (útil

paracalibrarenenergías)el contador,el temporizadory el discriminador.Ademáspresentan

menor ruido de fondo al estarel preamplificadoral lado del detectorcon lo que se reducen

los ruidosocasionadosporconectoresy cables.

La cámaraestá provista de un soportedel mismo material para colocar fuentesde un

diámetromáximode 51 mm. El soportese deslizapor unasranuraslateralesque permiten

colocar la muestraa distanciasfijasdel detectorentre 1 y 49 mm conuna separaciónde 4

mm entre dos ranuras consecutivas.En el interior de la cámarase puedenconectar la

mayoría de los detectoresde partículascargadasque hay en el mercado,incluyendo los

detectoresPIPS de bajofondo y alta resoluciónde Canberra,que tienenun áreaactivade

hasta1200 mm2

El panel frontal del módulo, mostradoen la Figura111.3, permite, a travésde sus diversos

pulsadorese interruptores,fijar el valor de la alta tensión, calibrar en energíascon el

generadorde pulsos interno, discriminarlos pulsosobtenidosy contar los que superanel

nivel de discriminaciónenel contadorinterno.Ademáspresentala lecturade la presiónen

el interior de la cámarade vacío, el valor de la corrientede fugasdel detector,las cuentas

almacenadasen el contador y el tiempo transcurrido desde que éste se puso en

funcionamiento. Cuando se corta la alimentaciónde corriente del equipo, los valores

seleccionadosdela tensióndepolarizacióndel detector,de laenergíadel generadordepulsos

y del nivel de discriminaciónse almacenanen una memoria interna y se restablecenal

reactivarel módulo.

La fuente internade alta tensiónproporcionauna tensióncontinuade hasta 198V. Para

impedir una prematurapolarizacióndel detector,antesde que se alcanceel nivel de vacío

deseado,disponede un mecanismointernoparainhibir la alta tensiónhastaque se alcanza

el citado nivel de vacio.
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Cuandola presiónalcanzael valor adecuado,la tensiónsube lentamentehastaalcanzarel

valorpredeterminado,tardandoaproximadamente1 minuto en alcanzardicho valor.
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El preamplificadory el amplificadorproporcionanunaforma de pulsoóptimaadaptadaa los

detectoresde partículasque se empleanen espectrometríaalfa habitualmente.La ganancia

y el “offset” del amplificador puedenser ajustadoscon un destornilladora través de los

potenciómetrosmultivuelta que hay en la parte inferior del panel frontal. El generadorde

pulsos internopuedegraduarseparaemitir pulsoscorrespondientesa energíasentre0.1 y 10

MeV, y se puedeutilizar paracalibrarel sistemaen energíassin necesidadde usarpatrones

alfa externos.

En el panel traserose encuentran,además,otros dos conectoresBNC: uno paraintroducir

pulsosdesdeun generadorexternoy otro paraenviar la señalque saledel amplificador aun

analizadormulticanalque permitaalmacenary visualizar los espectros.

La presiónde la cámarade vacio se controla a travésde una válvula de tres posicionesen

la parte inferior del frontal del módulo, permitiendoconectarla cámaraa la bomba,en la

posición“Pump”, aislarla cámaradel exterioren laposiciónintermedia“HoId”, o conectar

la cámaraa la presiónatmosféricaen la posición “Vent”. El bloqueode la válvula para

realizarmedidasprolongadasserealiza girando1/4 de vueltaensentidocontrarioalasagujas

del reloj desdela posición “Pump”.

Los impulsosgeneradosen el detectorson conducidosal preamplificadory a continuación

a un amplificadorde bajo nivel de mido.

La cámaradisponede unapantalladevisualizacióndel valorde la funciónseleccionadadesde

el panelfrontal. Dichasfuncionesy susunidadesson las siguientes:Presión(gllg), corriente

de fugas del detector(gA), tiempo transcurrido(horaso segundos),tiempo prefijado de

medida (horas o segundos),alta tensión de polarización del detector (y), nivel de

discriminación(MeV), energíadel generadorde pulsos (MeV).

III. 1.1.3 ElectrónicaAsociada

El espectrómetroalfa va conectadoaun conversoranalógicodigital (ABC) paraaplicaciones

nuclearesque se albergaenun módulotipo NIM de anchurasimple. La señaldel detector
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convenientementeamplificadaes recibidapor elADC, cuyafinalidades digitalizar el impulso

de entraday convertirlo en una direcciónbinaria, que se envía al analizadormulticanal

(MCA). Esteúltimo consistebásicamenteen un conjunto de memoriasque almacenanlas

señalesdigitalesdel ADC.

Figura fIL 4. Aspectodelespectrómetroy la cadenaelectrónicautilizada (CIEMAT).

En el montajeelectrónicoempleado,no se utiliza amplificadorde ventana,ya la función de

limitar la amplitud de los pulsosanalizadosen el ABC serealiza mediantelos controlesLLD

(lower level detection)y ULD (upper level detection),quepermitenfijar los nivelesmínimo y

máximo de detecciónrespectivamente.El establecimientodel LLD es útil paraevitar que los

ruidos del sistemaocupendemasiadotiempo de conversióndel ADC impidiendo que se

digitalicen impulsoscorrespondientesa partículasen la zonade interés lo queprovocaríauna

disminucióndel límite de deteccióndel sistema.
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En cuantoal analizadormulticanal, se ha utilizado el Serie35 Plus de Canberraconectado

a un ordenadorpersonal.La señalrecibida porel detectorconvenientementeamplificadaes

recibida por el convertidor analógico digital Canberra mod. 8075, cuya finalidad es

digitalizarlosimpulsosdeentrada,quesonalmacenadosenelanalizadormulticanalCanberra

serie35 Plusdonde,a cadacámaracorresponden1024 canales.En la Figura111.4 se muestra

el espectrómetroy la cadenaelectrónicautilizada.

111.1.2CALIBRADO DEL SISTEMA DE ESPECTROMETRAALFA

111.1.2.1Ajuste de los parámetrosexperimentales

Una vezmontadalacadenaelectrónica,se ajustandeformainvariableparatodaslas medidas

realizadaslos parámetrossiguientes:

Detector:PIPS conuna superficieactivade 450 mm2

Tensiónde polarización: +40 V

Corrientede fugas: 10 nA

Resoluciónnominal: 18 keV.

Presión de trabajo: Menor de 400 Pa, obtenidos medianteuna bombade vacío

rotatoriamarcaEdwardsmodelo5 conectadaalacámaraatravésdeuntubo decobre

de 10 mm de diámetro y 1.5 m de longitud.

El sistemade medidadebeserajustadode maneraque el intervalode energíasde interéssea

registradocorrectamenteen el analizadormulticanal, y se obtengaun factor de calibrado

apropiadoa las medidasde los radionucleidosde interés.Dicho factorde calibradosedefine

como la relaciónentre la energíade la partículaalfa detectaday el númerode canal del

analizador,expresándoseen unidadesde KeV canal).

Los emisoresalfa que se determinanson los que aparecenen las Tablas 11.3 y 11.4. El

intervalo energéticoen el que se producensus emisionesoscilaentre4 y 6 MeV, quedebe

correspondersecon los 1024 canalesreservadosen el multicanal para cadauno de los
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detectores.El ajustese realizamidiendodos fuentes,unade bajay otrade alta energía.Los

picosde interésse sitúanen las posicionesóptimasmodificandolos dos mandosde control

del amplificador(gainy ofset). Es necesarioestablecerun compromisoentrela obtenciónde

picosmejor resueltosy su separaciónen canales.

La distanciafuente-detectorse establecede acuerdocon los estudiosexperimentalesque se

describenen el siguienteapartado.

111.1.2.2Estudiode las característicasde los detectores

Las dos característicasfundamentalesde los detectores:resolucióny eficienciavaríancon

la distanciaentrela fuentey el detector.Estavariaciónha sido estudiadaexperimentalmente

mostrándoselos resultadosobtenidosen las Figuras111.5 y 111.6.
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Figura fIL 5. Variación de la resolucióncon la distanciaen detectoresPIPS.

111.1.2.3Calibradoen energíasy eficiencias

El procesode calibradoen energíassirve para hallar la relaciónexistenteentreel canalen
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el que aparececadapico en el espectroy su energía.En general,la relaciónentreenergía

y númerode canal es unarecta del tipo:

D=B.A*canal (¡¡¡.1)

A: Factorde calibración(keV.canaF’>.

Paraobteneresta relaciónnormalmentese recurrea unafuente patróncon variospicos de

energíasconocidasy quese encuentranen la zonadel espectroque se deseacalibrar. En

nuestrocasoestascalibracioneshan sido realizadascon unafuentepatrónsuministradapor

la Unidadde Metrologíadel Ciemat,que contiene233U, 239Pu y 241Am.
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Figura fILé. Variación de la eficienciacon la distanciaen detectoresPIPS.

La mismafuentepatrónquese utiliza parala realizacióndel calibradoen energíassirve para

obtenerencadadetectorla eficiencia.Estevalores únicamentenecesariocuandono se añade

trazadora la muestraa medir.
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111.1.2.4Determinación del Fondo

Otra característicaadicional de los detectoresPIPSes su bajo fondoalfa (cuentasdetectadas

en ausenciade fuente). Estaes unacaracterísticafundamentalcuandose midenmuestrasde

muy baja concentraciónde actividad. Los valores típicos dadospor el fabricante, para

medidasrealizadasentre3 y 8MeV, sonde3o4 cuentas/díaparadetectoresde 300mm2

de áreaactivay de 4 o 5 cuentas/díaparalos de 450 mm2.

El uso de muestrasno suficientementefijadas al soporte, que se desprendende éste al

realizarel vacío, y la polarización, dan lugar a contaminacionesde los detectores.En la

mayoríade estos casos, la contaminaciónse puedeeliminar vertiendo acetonasobre la

superficieactiva del detector,paraque arrastrelas posiblespartículascontaminantes,o, si

estono fuerasuficiente,se puedefrotar suavementela superficiecon un algodónimpregnado

en acetona,paratratar de completarla descontaminación.Estastécnicasde limpieza, que

eranimpensablesendetectoresde barreraconvencionales,son posiblesenlos PIPSgracias

a la tecnologíade estado sólido empleadaen su construcción.Esto permite el uso de

disolucionesdescontaminantesparalos casosmáspersistentesde contaminaciónsuperficial,

sin que se veanafectadaslas característicasdel detector.

111.2 FOSFORESCENCIAINDUCIDA POR LÁSER

111.2.1.COMPONENTESDEL EQUIPODE MEDIDA

El equipo utilizado es el modelo KPA-1l de la compañíaChemcheck,cuyo aspectose

muestraen la Figura111.7y que disponede los componentessiguientes:

Sistemadeexcitación.La excitaciónde lamuestrase consiguemedianteun láserde pulsos

de Nitrógeno. El láser de color proporcionauna gama de longitudesde onda para la

excitacióncomprendidaentre360 y 900 nm. En el casodel equipoKPA-1 1, la coloración

vieneproporcionadaporel Estilbeno-420,queposeeun pico de intensidadaproximadamente

a 425 nin. La duracióndel pulsoes de 3 ns, a unafrecuenciade 20 s’.
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Sistemade detección:La Intensidadde luz se mide conun tubo fotomultiplicador,conectado

a un circuito amplificadory discriminadorde fotones.La sensibilidaddel equipose optimiza

con espejos y lentes, así como mediante filtros de interferencia, ya que los tubos

fotomultiplicadoressólo detectanlos pasos de bandaque proporcionanla mejor relación

señal-mido.La señalelectrónicase mandaa un circuito de recuento,que es leído y puestoa

cero por el microprocesador.Cada lecturasucesivase realiza despuésde un intervalo de

tiempo constante,creandouna puerta temporal. Las medidasindividualesse almacenanen

direccionesde memoriaconsecutivasdel microprocesador.Estecircuitoproporcionauna

seriede valores,quecorrespondena la intensidaddeluz emitidaen funcióndel tiempo.

Puestoquelos tubosfotomultiplicadoresproducenseñalesestadísticas,la precisiónse puede

aumentarincrementandoelnúmerode observaciones.

Sistemade Referencia:El equipoKPA-1 1 incluye un sistemade referenciaque se emplea

paranormalizarlos datos de las muestras.Se trata de un segundo sistemade amplificación

Figura fIL 7. Aspectodelequipodemedidade la fosforescencia¡<PA-Ji <CIEMAT).
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y discriminación de fotomultiplicadoresy electrónica, idéntico al sistemade muestras,

denominado“canal de referencia”. Al mismo tiempo que la muestrase mide una solución

de referenciade uranio. La luminiscenciadetectadase procesade idénticamaneraque la

intensidadmedidaparalas muestras,con la diferenciade que no se lleva a cabocorrección

de fondo. El resultadoes unareducciónde loserroresdebidosa variacionesen lapotencia

del láser, cambio de la temperatura ambiente, sobretensionesen la línea eléctrica,

derivaciones,etc.

Registrode datos: El equipoestáconectadoa un PC, con un “software” que almacenalos

datosdecalibradoy los de análisisde muestras.

Estoscomponentesse muestranesquemáticamenteen la Figura 111.8.

Figura 111.8. Diagramadel equipodemedida
defosforescencia¡<PA-JI

111.2.2.CALIBRADO DEL EQUIPO

La luminiscenciadel uraniose relacionaconla concentraciónmedianteun procedimientode

calibradoempírico.Duranteel calibrado,se mideny almacenanlas intensidadesde emisión

lA Muntra
h Filtro,
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de solucionesestándarde concentracionesconocidas.

El intervalo de respuestalineal de los dispositivoselectrónicosy tubosfotomultiplicadores,

limita el rangode concentracionesque puedendeterminarsecon instrumentosópticos.En el

equipoKPA-11 se ha ampliadoeste rangograciasal empleode diferentesaperturaspara

limitar la intensidadde luz de la señal.Como resultado,se disponededos zonasde trabajo,

una, desdeel limite de detección(0.02¡igl)) hasta 10-15¡igl4, y la otra entre20 ¡igL’ y

5 mg.L’.

EL calibradoconsisteen la medidadel fondo instrumentaly de siete solucionespatrón

correspondientesa cadaunode los intervalosde concentraciónconsiderados.

50
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Figura 111.9. Curva de calibradodel equipo¡<PA-li

La precisión y exactitud del calibradose mejoran realizandouna serie de correcciones

debidasal fondo instrumental.Paraello se realizalamedidadeun blancopreparadoconH
20

destiladay reactivocomplejanteen idénticascondicionesquelas muestras.Tambiénsemide

la intensidad de la solución de referencia para eliminar la desviación instrumental,

fundamentalmentedebidaa modificacionesen la intensidaddel láser.
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Las intensidadesnetasse obtienenapartirdelasintensidadesnormalizadas,restandoel fondo

instrumental,quese ajustanpor mínimoscuadradosa un polinomio de segundogrado.

En laFigura111.9se muestraun ejemplode unacurvade calibradoobtenidaparael intervalo

de concentraciónentre1-10 ¡ig.i’. Todos los datosdel calibradoasícomo laecuaciónde la

regresióny el fondo instrumentalse almacenanutilizando el “software” del equipo.
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CAPÍTULO IV
PROCEDIMIENTOS DE PREPARACIÓN, ANÁLISIS

Y MEDIDA DE EMISORES ALFA
EN MUESTRAS BIOLÓGICAS





IV.1 APARATOS, MATERIALES Y REACTiVOS

• Placacalefactora

• Micropipetasautomáticas(con puntasdesechablesde 100-1000¡iL)

• Columnasde vidrio (de 16 cm de longitud y 1cm de diámetro)

• Soportesde columnas

• Centrífugade 5000 rpm

• Balanzaanalíticaconun intervalode pesadade 0.1 mg a 60 g, y unareproducibilidadde

±0.1 mg

• Estufa

• Mufla

• Suministradorde corriente continua(intensidadO a 10 A) conánodode platino

• Célulasde electrodepósitodesechables

• Discos de aceroinoxidablede 2.5 cm de diámetro

• Material volumétrico de laboratorio

• Lámparasde Infrarrojos

• UNO3 concentrado(p.a.)

• HCI concentrado(p.a.)

• HF concentrado(p.a.)

• H3P04 concentrado(p.a.)

• H250, concentrado(p.a.)

• NH4011 concentrado(p .a.)

• Ca(N03)2

• SO4Na2(p.a.)

• H202 (pa.)

• Azul de metileno(pa.)

• Alcohol etílico (pa)

• Tricloroetileno(pa.)
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• Resinasde intercambio iónico: Bio-RadAGiXiO, Bio-RadAG1X2

• Resmatipo Uteva (Eichrom Inc.). Composición:Dipentil Pentilfosfonato,Esteracrílico

no polimérico (7-14mg).

• Resmatipo TRU.Spec(EichromInc.). Composición:Tributilfosfato octil-fenil-N-N-

diisobutil carbamoilmetilfosfina,Esteracrílicono polimérico (2-4 mg)

• 243~ patrón.Actividad = (2.865 ±0.009) x io~ Bq.g’

(suministradoHarwell Lab., Reino Unido)
• 242Pupatrón.Actividad = 0.83 ±0.003Bq.g’

(suministradopor National PhysicalLaboratory,Reino Unido).

• 232U patrón.Actividad = 78.7 ±3.9 Bq.g’

(suministradopor Comnuissariata l’EnergieAtomique,Francia).

IV.2 MUESTRAS

Las muestrasbiológicasa analizarson orinas y heces,dependiendocomo se explicó en el

apartado11.4.1 del objetivo final de la determinación.

IV.2. 1 PROCEDIMIENTODE RECOGIDA

La recogidade muestrasbiológicas se realiza segúnla norma UNE 73-702-93.Se trata de

unanorma generala aplicaren casostanto de irradiaciónexternacomode contaminación

interna.La normaespecificala necesidaddeutilizar envasesherméticosy convenientemente

etiquetados.
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El volumende muestrade oria a recogerdebeserel correspondientea la excreciónde 24

horas(entre 1 y 2 1), cuandola determinaciónse realice medianteespectrometriaalfa. La

medidade uranio mediantefosforimetríase realiza sobreunaalícuotade 10 mí, por lo que

el período de recogidaen este caso correspondea dos micciones. Para la recogidade

muestrasfecalesse recomiendaun períodode muestreode tres díasconsecutivos.

La recogidade muestrasdentrodeprogramasdevigilancia de trabajadoresprofesionalmente

expuestosserealizafuerade la zonacontroladaparaevitar riesgosdecontaminaciónexterna.

Las correspondientesetiquetas,contenedorese instruccionesparaunacorrecta recolección

de las muestrasson suministradasa cada trabajador.En casosde accidente,dicharecogida

se efectuaráuna vez que los servicios médicos autorizadosgaranticenla ausenciade

contaminaciónexterna.

IV.2.2 PROCEDIMIENTOSDE PREPARACIÓN

Los procedimientosde preparaciónvaríanenfuncióndel tipo de muestra(orinaso heces)y

de la técnicademedidaa aplicar.La concentraciónde radionucleidospresentesenmuestras

de orinaserrealizamediantecoprecipitaciónconfosfatocálcico, cuandola medidava a ser

realizada mediante espectrometríaalfa. La medida mediante fosforimetría exige una

preparaciónmás sencilla, cuya finalidad es la de eliminar en la alícuota de muestraa

analizar, la materiaorgánica.

La determinaciónde radionucleidosen muestras fecales se realiza siempre mediante

espectrometriaalfa, consistiendola preparaciónde muestraen su secadoe incineraciónpara

disolverlaposteriormenteenmedioácido.A continuación,se describenestosprocedimientos.

V.2.2.l Muestrasde orina

El procedimientoseguidoenel casodedeterminaciónde radionucleidosenmuestrasde orina

medianteespectrometríaalfa es el siguiente:
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a.1) Pasarla totalidadde la muestraa unaprobetagraduaday medir su volumen.

a.2) Añadir 60 ml de UNO3 concentradoe introducir la probetaen un baño de agua,

agitandola muestramecánicamente.

a.3) Cuando la temperatura alcance los 70~800, se añaden en primer lugar los

correspondientestrazadores(
242Pu,243Am y 232U), y a continuaciónlml de Ca(N0

3)2)

1.25M y imí de H3P04.

a.4) Calentardurantemediahora agitandocontinuamente.Añadir NH4OH hastaaparición

de precipitado.

a.5) Retirarel agitadory dejar que el precipitadose asientedurantela noche. Decantar

el sobrenadantey centrifugar10 minutos a 2000 r.p.m..

a.6) Transferirel precipitadoa un vaso, empleandotres porcionesde 5m1 de HNO3.

Evaporara sequedadenplaca.Añadir 10 ml de UNO3 y llevar de nuevoa sequedad.

Repetir la operaciónhastaqueel residuosea casi blanco (si es necesario,añadir 10

ml de H202.

a.7)Calcinar en la mufla durantemediahoraa 500
0C.

aS) Disolverel residuofinal en el medioapropiadodependiendode la determinacióna

realizarposteriormente.

En el casode análisis mediantefosforimetríase sigueel procedimientosiguiente:

b.1) Tomar una alícuota de 10 ml de muestra y calentar en placa eléctrica. A

continuación,adicionar5 ml de HNO
3 y 5 ml de 11202. llevando a sequedad.El

procesose repite bastaobtenerun residuo blanco-amarillento.

b.2) Introducir la muestraen unamufla a 500-550
0Cduranteal menosmediahora.

b.3) Enfriar el residuoy disolveren calienteen 1 ml de HNO
3 4N.

IV.2.2.2 Muestrasfecales

c. 1) Secaren estufaa 1100. El tiempode secadovaría enfunción del tamañode muestra

entre 3-4 horasy unanoche. Una vez secasse transfierena la mufla y se mantienen

duranteal menos 1 nochea 500
0C.
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c.2) Pesarlas cenizasobtenidasy añadir20 ml de HNO3 cubriendoel vasoconun vidrio

de reloj y colocándoloen una placa eléctricaparasu digestión. Llevar la muestra

hastacasi sequedady repetirlas adicionesy evaporacionesde lINO3 hastaobtención

de residuoblanco (lo que indica la ausenciade materiaorgánica).

c.3) Añadir al residuo seco 15 ml de HCI concentradoy calentarde nuevohasta casi

sequedad.Añadir 30 ml de Hcl 3N, agitar conprecaucióny pasarla muestraa un

tubo de centrífugarealizandovarios lavadosconHCI 3N.

c.4) Centrifugarla muestradurante30 minutosy decantarel sobrenadantesobreel vaso

de precipitadosoriginal.

c.5) Llevar el sobrenadantea sequedady disolver en el medio apropiado, según la

determinaciónposteriora realizar.

c.6) Añadir 10 ml de HF alprecipitadoobtenidoenel punto c.4) y pasarloa un vasode

teflón realizandolavadossucesivos.

c.7) Atacar el residuo con porcionesde SmI de UNO3 y 5 ml de HF y evaporara

sequedadhastaconseguirsudisolución.Finalmenteañadir6 ml de IICí 6N y llevar

nuevamentea sequedad.

c.8) Disolveren el medioelegidoen el apartadoc.5 y añadir estasolución a la obtenida

previamenteendicho apartado.

c.9) La mayoría de las muestraspresentanen este punto un color amarillo claro algo

turbio. Añadir 1 ml de H202. Calentarligeramenteel vasoy dejarenfriar.

c.10) Añadir los correspondientestrazadores.

IV.3 PROCEDIMIENTOSDE SEPARACIÓNQUIMICA

Una vez completadala etapade preparación,el procedimientoparael análisisde muestras

de orina y heceses similar. Las diferenciasestribanen los volúmenesutilizadosen los

lavadosy elucionesen las columnasdebidoa la distintacomposiciónquímica de la matriz.

El plutonioy elamericiose determinanenlamismamuestrasiguiendoun método secuencial,

queconsisteenaislar en primer lugar el plutonioutilizandounaresmade intercambiojónico

(Bio-RadAG1X2). Los líquidoscorrespondientesa lacargade muestraenestacolumnajunto
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con los lavadosnítricosde la mismason el punto de partidaparala separaciónde alnercioy

uranio mediantecromatografíade extracciónutilizando la columnaTru.Spec.El aspectode

lascolumnasdecromatografíade extracciónse muestraenla FiguraXVI.

Figura ¡Vi. SeparacióndeAmy U mediantecromatografi’ade extracción

La determinaciónde uranio en muestrasen las que “a priori”

transuránidosse realiza medianteun procedimientomás sencillo,

mediante cromatografíade extracción utilizando la columna

siguientesse describenporinenorizadamentelosprocedimientosde

se sabe que no contienen

que incluye su aislamiento

liteva. En los apartados

análisisautilizar.
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IV.3. 1 SEPARACIÓN DE URANIO

e.1) DisolverenHCI 10 N las muestrastanto de orinascomode hecesprovenientesde los

apartadosa.8 y c.5.

e.2) Pasarlas muestraspor la columnade intercambioiónico AGiXXO. La columna se

acondicionapreviamentepasando25 ml de HCI iON.

e.3) Lavar la columnacon 50 ml de HCI iON.

e.4) Eluir el uranio con 40 ml de1120 desionizada.

eS> Llevar a sequedadel eluido y disolverel residuoen 5 ml de HNO3 3N.

e.6) Pasaresta soluciónpor la columnaUteva, y lavarcon20 ml de 11N03 3N.

e.7) Eluir el uranio con 10 ml de HNO3 0.05 N. Llevar a sequedadel eluido.

El esquemadel procedimientoanalíticoaparecerepresentadoen la FiguraIV.2.

— t~m
Muestra diosEs u HO iON

liv. MCI ION

(rl»

AGIXiO
TIoji

1
EhidonHp

‘u>

Dssa&iclanmhUdO
33N

4/
Lev. HNO 33N

(Fe)

D¡ciéi NNO 30.O5N

(u)

Figura 1V’. 2. Esquemageneraldelprocedimientode análisis de uranio.

UTEVA
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IV.3.2 SEPARACIÓN SECUENCIAL DE PLUTONIO, AMERICIO Y URANIO

Las etapasde la separaciónpara la obtenciónde cada radionucleidose especificanen los

apartadossiguientes.

IV.3.2.1 Plutonio

Los métodosde elución varian ligeramenteen función de la naturalezade la muestra.El

procedimientoen el casode orinases el siguiente:

f. 1) Disolverel residuodel punto a.8 en 50 ml de UNO3 SN.

f.2) La resmaBio-Rad AGIX2 se acondicionapasando50 ml de HNO3 SN.

f.3) Pasarla muestrapor lacolumnacargadaconresmaBio-RadAG1X2 y lavarcon40-

50 ml de ácido nítrico UNOJ SN (recogereste líquido paraanálisisde Am y U).

f.4) Lavar la columnacon50 ml de UCI.

f.5) Eluir el plutonioañadiendoclorhidratode hidroxilaminasólido y 50 ml de ECl 0.5N.

- Llevar a sequedad.

En el casode heces:

g. 1) Disolverel residuodel punto c.5) en 100 ml de UNO3 SN.

g.2) Pasarestasoluciónpor la columnacargadaconresma Bio-RadAGXX2 y lavar con

100 ml de HNOJ SN (recogereste líquido paraanálisisde Am y U).

g.3) Lavarcon50 ml de MCI concentrado.

g.4) Eluir el Pu añadiendoclorhidrato de hidroxilaminasólido y 50 ml de ECl O.5N.

Llevar a sequedad.

IV.3.2.2 Americio

El esquemade esta separaciónsecuencialvariadependiendode la necesidadde determinar

uranio en la mismamuestra.En el casode quesea precisodeterminarúnicamenteamericio,

el procedimientoa seguires idéntico paraorinasy hecesy se describea continuación:
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Preparaciónde la colunmaTru.Spec: Lavadocon5 ml de aguadestilada(2 volúmenesde

columna).Lavadocon 10 ml de UNOJ 2N.

h. 1) Llevar a sequedadla fraccióncorrespondienteala cargademuestray lavadosnitricos

de los puntose.2 y f.3 quecontieneel Am (en medioNO3H SN).

h.2) Disolver el residuo en 10-15 ml de NO3H 2N. Pasarpor una columna TruSpee

previamenteacondicionada.

h.3) Lavar con25 ml de HNO3 2N.

h.4) Eluir el Am con 10 ml de ENO3 0.05 N.

h.5) Llevar a sequedadel eluido.

El esquemageneralde esteprocedimientoanalíticoaparecerepresentadoen la FiguraIV. 3.

TRAZADCe PwZ4i,fim-20
tuh ÑaebesHNOS eN

La’utHNO8N
(Am> (U>

AOl X2

LI

Electa Clúrh.
hidralí. itt O.Ud

(Pu)

.1~
La HIJO 32N

Ehickfr HNO3O.OSN
<Am>

Figura IV 3. Esquemageneraldel procedimientode análisis
deplutonioy americio.

TRUSPEC
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IV.3.2.3 Uranio

En el casode analizaruranio en la misma muestra,se sigueel procedimientosiguiente:

i. 1) Llevar a sequedadlos líquidosde los puntosf.3 y g.2 y disolverel residuoen UNOJ

2N.

i.2) Pasaresta solución por la columnaTru.Spec.LavarconSmI de UCI 9M.

i.3) Eluir el Am con 10 ml de MCI 4N. Llevar a sequedad.

i.4) Eluir el U con10 mIde N11411C2040dM. Llevar a sequedad.

IV.4 PREPARACIÓN DE FUENTES

La preparaciónde fuentesparasumedidamedianteespectrometriaalfa se realiza siguiendo

el procedimientosiguiente:

j. 1) Adicionar 1 mIde Na2SO40.3M a lasmuestrasprocedentesde los apartadosf.4, g.4,

h.5 i.3 e i.4.

j.2) Añadir 0.3 ml de H2S04, 4 ml 1120 desionizaday 2 gotas de azul de metileno.

j.3> Añadir NH4OH concentrado hasta viraje del indicador al amarillo naranja,

transfiriéndosela solución a una célula electrolíticaque contieneen su interior un

disco de aceroinoxidable.

j.4) Lavar el vaso que conteníala muestracon 5 ml de H2S04 al 1%, añadiendoeste

líquido delavadoalacélulaelectrolítica.AñadirNU4OU concentradohastaviraje del

indicador.

j.5) Efectuar la electrólisisa unaintensidadde corriente de LA.

j.6) Añadir a la solución 1 ml de NH4OH concentradoun minuto antesde pararel paso

- - de corriente.Desmontarlá célula y enjuagarel disco con aguay alcohol etílico.

j.7) Secarla planchetabajo unalámparaIR.

La célula electrolíticaconstade una basede acero inoxidablecon un alojamientoparael

discosoportede 2,5 cm. de diámetro,sobreel que se va a obtenerel depósito.A estabase
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seenroscael cuerpode la célula, quepuedeserde clorurode polivinilo o de teflón. El ánodo

esde platino. Se tratade un hilo de lmm de diámetroarrolladoen espiralen su extremo.Los

discossoportesonde aceroinoxidable, pulidosa espejo,de 0.5 mm de espesory 2.5 cm de

diámetro. Antes de su utilización, los soportesse desengrasancon tricloroetileno. En la

Figura IV .4 se muestrael electrodode platino junto conel disco de aceroinoxidable y los

componentesde lacélulaelectrolítica.

Figura IV 4. Aspectode los materialesutilizadosen la realizacióndeeledrodepósitos.

El procesonormalmentese inicia a temperaturaambiente,peroen su transcursoéstase eleva

considerablemente,hastaaproximadamenteunos800C, lo que ocasionala pérdidagradual

del electrolitodebidoa laevaporación.Esteproblemase ha solucionadoempleandoun diseño

del equipodesarrolladoen el Ciematen el que las célulaselectrolíticasvan sumergidasen un

bañode hielo.
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Al término de la operación, el electrolito se hace básico agregando1 ml de hidróxido

amónicoconcentrado,retirándosela célula antes de cortarel paso de corrienteparaevitar

un ataquedel depósito. El disco de acerose lava con aguadestiladay seguidamentecon

alcohol.

FAS CÁLCULOS

IV.5. 1 RENDIMIENTO QUÍMICO

El rendimientoquímico del procesoanalíticoes el cocienteentrela actividad del trazador

encontradaen la fuente despuésde la separacióny la añadidaal inicio del proceso.La

actividadde trazadorencontradadespuésde laejecucióndel procedimientovendrádadapor

la expresión:

cPs
TRAZADOR <¡vi>E

= Actividad del trazador@3Axnt~Pu,232U)encontrada.

TRAZADOR = Cuentaspor segundodel trazador(obtenidasdespuésdel procedimiento)

E = Eficienciadel detectorde recuento

El rendimientoquímico expresadoen tanto por uno vendrádadopor la expresión:

1

ArRAZADOR (IV.2)
~

ATRAZADOR = Actividaddel trazadorañadida.

IV.5 .2 ACTIVIDADES

La actividaddebidaal radionucleido(en Bq) a determinarse obtieneaplicandola siguiente

expresión:
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o -c
RADiOZ¿untiro FI

ATRAZADOR = Actividad añadidade trazadorQ43Am, 242Puo enBq

= Cuentastotalesdebidasal pico del radionucledioa determinar(“Am, 239~240p’j 238p~~ 230u,

235U, “Rl), queseobtienensumandocanalporcanaldel pico el númerode cuentasacumuladasen cadauno

deellos.

= Cuentastoralesdel blancoen la zonadel radionucleidoadeterminar.

CTRAZADOR = Cuentastotalesdebidasal pico del trazadorañadido.

CF
2 = Cuentastotalesdel blancoen la zonadel trazador.

IV.5.3 INCERTIDUMBRES DEBIDAS AL RECUENTO

El OrganismoInternacionalde EnergíaAtómicarecomiendaparalaexpresiónde resultados

el cálculo de la incertidumbreestadísticaen tanto por uno. Un cálculo detallado de esta

incertidumbreque se obtiene aplicandopropagaciónde erroresa las cuentasmedidasse

encuentrapublicadoenla bibliografía (Gascó,1995).

EJLwrosucLgrro
4Aon,rszm+ G,~ + ~ <Iv.4>

- 0,1)2 (C~CF2)

= Cuentastotalesdebidasal pico del radionucledioadeterminar,queseobtienensumandocanal

por canaldel pico el númerodecuentasacumuladasencadauno de ellos.

CF, = Cuentasdel blancototalesen la zonadel radionucleidoa determinar.

CTRA, = Cuentastotalesdebidasal pico del trazador.

= Cuentasdel blancototalesen la zonadel trazador

IV.5.4 ACTIVIDAD MÍNIMA DETECTABLE

La actividad mínimadetectable,de acuerdoconel criterio establecido(Currie, 1958)para

ladeterminaciónde un radionucleidomedianteespectrometríaalfa conun nivel de confianza

del 95% y expresadaen Bq vienedadapor la expresión:
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4.65 CtAMD= — (IV.51
ERq T~

Cf = Cuentaspor segundode fondopara la zonadel pico del radionucleidoadeterminar

= Tiempode recuentodel fondoexpresadoen segundos

E = Eficienciade recuentoexpresadaen cps/Bq

Rq = Rendimientoquímicodela separación.

Un estudio detallado sobre expresión de resultadosha sido recientementepublicado

(Gascó,1996).
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CAPÍTULO V
OPTITMIZACION DE LA METODOLOGÍA ANALÍTICA





V.1 OBJETIVOS DEL ESTUDIO EXPERIMENTAL

Los procedimientosde separaciónquímica descritos en el capítulo anterior han sido

establecidosapartirde losresultadosde losestudiosdeoptimizaciónquese describeneneste

capitulo.

Las diferentesactividadesa realizarencada instalaciónnuclearo radiactivahacenquelos

radionucleidosquepuedanserincorporadospor los trabajadoresprofesionalmenteexpuestos

seandistintos. Así, por ejemplo, los trabajadoresde lamineríadel uranioúnicamentetienen

riesgode incorporarradionucleidosde las seriesradiactivasnaturalesmientrasqueel riesgo

de incorporaciónde transuránidosno existe, mientrasqueen otras instalacionessucederáal

contrario,es decir, existirá riesgode incorporaciónde transuránidosy no habráen ningún

casoincorporaciónde uranio.

Dosde los objetivosdel estudioexperimentalrealizadohanconsistidoenel desarrollode un

método de separaciónde uranio enmuestrasbiológicas y otro de separaciónsecuencialde

plutonio y americio.

Los trabajadoresde determinadasinstalacionesnucleares(engeneral,asociadasaactividades

de reprocesode combustible nuclear) presentanriesgo de incorporación de uranio y

transuránidos.El análisis de las muestrasbiológicasde estos trabajadoreses el que mayor

complicaciónanalíticapresentaya que hay que realizarun análisis secuencialde plutonio,

americio y uranio. La determinaciónconjuntade los isótoposde estostres elementoses

necesariadebidoa que las concentracionesde actividad en las muestrasson habitualmente

muy pequeñasy la toma de alícuotassupondríaunapérdidaimportantede información. El

estudio experimental de este análisis secuencialse presentaen la última parte de este

capítulo.

V.2 DESCRIPCIÓN DE LA METODOLOGÍA UTILIZADA

El desarrollo de procedimientosde análisis de radionucleidosemisoresalfa en muestras
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biológicasimplica el estudiode sucomportamientoduranteel procesodeseparación.Se trata

de establecerlas condicionesde trabajocon las columnascromatográficasque permitan

separarel radionucleidode interés de las interferenciasde la matriz biológica, y de otros

emisoresalfa de energíasde emisiónsimilares que impidan resolversatisfactoriamenteel

espectroalfa. A la vez debeconseguirseunarecuperaciónquímicaóptima.

Estosestudiosexperimentalesse realizanutilizandotrazadores.El procedimientoconsisteen

prepararuna muestrabiológica “blanco” a la que se añadeuna actividad conocidade una

solución patrón, bien del radionucleidoa determinaro de un isótopo del mismo. Esta

muestra,una vez disueltaen el medio apropiado,se analizade acuerdo con el esquema

analíticopreviamenteseleccionado.La comparaciónentre las actividadesmedidasen las

distintasetapasdel análisisy la actividadañadidaal inicio proporcionainformaciónsobreel

comportamientodel radionucleidoenel procesode separación.

Algunasveceslos trazadoresutilizadosenlos desarrollosmetodológicossonlos mismosque

losutilizadosparalos análisisde las muestras(descritosenel apartado11.5.1),y se tratade

emisoresalfa como el 242Pu. Sin embargo,en este tipo de estudios los trazadoresmás

adecuadosson los emisoresgamma.Lá radiaciÓngammase detectafácilmentecolocandola

muestra(enunageometríapreviamentecalibrada)sobreun detectorapropiado(habitualmente

de germaniointrínseco).El análisisdel espectrogammapermiterealizarun análisiscuali y

cuantitativode la muestra.

Los estudiosexperimentalessobre el comportamientodel americio han sido realizados

utilizando241Am, que presentaunaemisióngammaen 59.54kev. Aunquesetratadeun pico

debajaenergía,cuandose añadeactividad suficientese cuantificaadecuadamenteutilizando

un sistemade espectrometríagamma.

El uranio y el plutonio no tienenningún isótopo que presenteuna emisióngammade las

mismascaracterísticasque el 241Am, por lo que los estudios experimentaleshan sido

realizadoscon trazadoresemisoresalfa: 242Pu 232U o U natural. La utilización comotrazador

de unasoluciónde uranio naturalpresentalaventajadepoderestudiaralo largo del proceso

de análisis no sólo el comportamientodel uranio sino tambiénelde sushijos con los que se
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encuentraen equilibrio (la serie radiactivadel uranio apareceen Figura 11.1). El uranio

puedesercuantificadomedianteespectrometríagammaa partir de lasemisionesgammadel
234Th (hijo del 238U) siemprey cuandoel proceso de análisis seguido no implique la

separaciónde amboselementos.

Los trazadoresempleadosen los estudiosexperimentalesrealizadosse muestranenla Tabla

V.1.

Tabla Vi Trazadoresutilizadosen los desarrollosexperimentales

Tipo dedetermínacion Trazador

Uranio (isotópico>
(Solución Nitrato de Uranilo)

238p~~ !39+24Op.~

238p~~ 239+24Op.,J241Ami

(Separación secuencial)

24’Am ‘43Am

238p.,
1

239+24Ol>.d~24IAm~U

(Separaciónsecuencial)

“2U, 242pu, 24tAm, 243Am

Los estudiossobreinterferenciastambiénsehanrealizadoutilizando trazadores,comoen el

casodel Fe cuyo comportamientosehaestudiadoutilizando55Fe.La medidade estetrazador

fue realizadamedianteespectrometríadecentelleoenfaselíquida. La técnicadeICP-MS fue

aplicada a la determinaciónde elementosmetálicospara estudiarsu comportamientoen

distintasetapasdel procesode análisis.

El procedimientoexperimentalseguidoentodoslos casosha sido tomarmuestras“blanco”

de orina y heces,añadirlos trazadorescorrespondientesacadaensayo,y procesaríashasta

obtenerlas muestrasdisueltasen el medio ácido apropiadopara su pasopor la columna

cromatográficaa ensayar.

Los procedimientosde preparaciónde muestrasseguidossonsimilaresa los descritospor la

bibliografíaque se hanmencionadoen el apartado11.4.2. Consistenen el casode muestras
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de orina en realizarunacoprecipitaciónde los radionucleidosconfosfatosy posteriormente

digerir y disolver el precipitado. La preparaciónde las muestrasde heces consiste

básicamenteen la disolución de las cenizas libres de materiaorgánica. La descripción

pormenorizadade losmétodosseguidosen ambostiposde muestraapareceen el capituloIV

de estamemoria.

V¿3 RENDIMIENTOS DE LA PREPARACIÓNDE FUENTES

La mayoría de los estudios de optimizaciónrealizadosfinalizan con la medidamediante

espectrometriaalfa de los trazadoresutilizados, lo queimplica la preparaciónpreviade una

fuente.La recuperacióndel radionucleidodeinterésenelprocesodepreparaciónde fuentes

(medianteformacióndeelectrodepósitos)ha sido estudiadautilizandoalícuotasde soluciones

patrónconteniendoactividadesconocidasde 242pu ~3Amy 232U. El procedimientoseguido

es el descritoen el apartadoIV.4. Los resultadosobtenidosse resumenen la Tabla V.2.

Tabla V2 Recuperacionesde 242Pu, 243Amy 2flU enpreparación
de fuentesmedianteelectrodepósitos.

Radionucleido Recuperaciónpromedio (%)

98.5%

243Am (1 hora)
243Am (2horas)

35.2%
81.3%

80.3%

V.4 ESTUDIO DE LA SEPARACIÓN DE URANIO

Los objetivos de la separaciónquímica en la determinaciónde las concentracionesde

actividad de 235U, 235U y 234U en muestrasbiológicas son dos: la eliminación de las

interferenciasquímicasde la matriz biológica y la de radionucleidosnaturalespresentes
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originalmenteen la propia muestrao debidos a la adición del trazador Q32U). Según se

muestraen la Tabla 11.4, la energíade emisióndel 228Th (E=5.34 MeV) estámuy próxima

a la del 232U (E=5.32MeV), por lo que la presenciade tonoen la fuente de uranio impide

cuantificaradecuadamenteel pico del trazadorenel correspondienteespectroalfa.

La interferenciaquímicamas importantees la debidaa lapresenciade Fe en las muestras,

queprovocaun aumentodel espesorde la fuentey por tanto un ensanchamientode lospicos

del espectroalfa debido a autoabsorción.La separaciónquímica que se describeen los

apartadossiguientes, basadaen la combinación de técnicas cromatográficas,permite

solucionaradecuadamenteestosdos problemas.

V.4.1 ELUCIÓN EN LA RESINA AGiXiO

La resmade intercambio iónico AGiXiO ha sido tradicionalmenteutilizada pararealizar

separacionesde uranio, ya que en medio clorhídrico iON, este elemento se retiene

cuantitativamenteen unacolumnade este tipo, eluyéndoseposterionnentecon H
20.

El estudio experimental consistió en determinarel comportamientodel uranio y sus

descendientesen estaresma.Paraello, se prepararondosseriesde 10 muestras“blanco’ de

oria y heces, que se disolvieronen MCI iON. Se añadierona estassolucionesalícuotas

idénticasde una soluciónpatrónde uranio natural, y se pasaronpor columnascargadascon

resmade intercambioiónico AGiXiO, estudiándosela retenciónen HCI iON y posterior

elucióndel uranio conH20.

Los líquidos de cargay lavado se recogieronen fraccionesde 10 ml quefueronanalizadas

medianteespectrometriagamma,cuantificándosela actividadde
234Th encada fracción. En

la parteizquierdadela FiguraIV. 1 se muestralacurvade eluciónde234Th obtenidaapartir

de las actividadesmedidasenel conjunto de las muestrasprocesadas.Una vez realizadaesta

determinación,las solucionesse llevaron a sequedadpara preparar las correspondientes

fuentes alfa. La medida de la concentraciónde actividad en estas fuentes mediante

espectrometríaalfa confirmó la ausenciade actividadde uranio natural en las mismas.
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Figura Vil. Curvasde eluciónde 2347y~ ~ en la resmaAGIXiO.

La fracción correspondientea la elución del uranio de la columnacon H
20 se recogió

tambiénen fraccionesde 10 ml. Estassolucionesfueronmedidasinmediatamente(antesde

producirseel crecimientode
234Th a partir de 238U) medianteespectrometríagamma. El

resultadode estamedidaconfmrmó la ausenciade 234Th en la soluciónde uranio obtenida.

Las solucionesanterioresse llevarona sequedadparaprepararlas correspondientesfuentes

alfa, obteniéndosetras su medidamedianteespectrometriaalfa la curva de eluciónde 238U

que apareceen la partederechade la Figura V. 1.

La comparaciónde las concentracionesde actividad de 238U medidasen las fraccionesde

elucióncon la de la soluciónpatrónreflejan que la elucióndel uranio es prácticamentedel

100% en las condicionesexperimentalesfijadas. La solución de uranio obtenidacontiene

hierro procedentede la matriz original, que es necesarioeliminar. Para ello se utiliza el

material de extraccióncromatográficodenominadoUteva que se describeen el apartado

siguiente.

lO SO .40 50 00 70 — 90 100 1

EUJcUON (‘e>
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V.4.2 ELUCIÓN EN LA COLUMNA UTEVA

La columna Uteva es un material especifico para la realización de extracciones

cromatográficasde uranio y actínidostetravalentes.Estos elementosson retenidosen la

columna en medio nítrico entre 1 y iON, y posteriormenteeluidos en medio nítrico de

concentracióninferior a O. iN.

‘e
1041000

10.000

1.000

lo

0,1

0.01

Pu

--ThOlO

ura)

— Am

0.05 0,1 0,5 1 5 lO

HNOJ

Figura Vi 2. Dependenciade K ue~ con la concentracióndeRNa3.

En la FiguraV.2 serepresentala variaciónde laconstantede retenciónde uranioy algunos

actínidosen dicha columnaen función de la concentraciónde HNO3.Los datoshan sido

obtenidosde labibliografía (Hortwiz, 1992). Estacolumnava a ser empleadaparapurificar

las solucionesde uranio aisladaspreviamentemediante la resmade intercambio jónico

AGíXiO. Estapurificación consistefundamentalmenteen la eliminacióndel Fe contenido

en las muestras.

Los estudiosexperimentalesrealizadosconsistieronen obtenerlas condicionesóptimasde

fijación y elución del uranio en esta columna,comprobándoseademásque se producela

eliminaciónde Fe en esascondiciones.

Dos series de muestrasblanco de orina y hecesse prepararon,fijaron y eluyeronde la
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columna de intercambio iónico cargada con resma AGiXiO de la forma descrita en el

apartadoIV.2. 1. Las fraccionescorrespondientesa la elución del uranio se llevaron a

sequedad,disolviéndoseposteriormenteen 5 ml de HNO3 3N. Se añadierona estas

solucionesalícuotasde unasoluciónpatrónde
55Fey 0.3 mg de Fe(III), cantidadqueaparece

reflejadaen la bibliografíacomo contenidoestándarde hierro en la orina de un adulto de

pesomedio (Spector, 1961).

Estassolucionesse pasaronpor la columnaUteva, y despuésde realizarun lavado con20

ml de HNO
3 3N, se eluyó el uranio con 10 ml de HNO3 0.05 N. Los líquidos de cargay

lavado se recogieronen fraccionesde Sml determinándosela concentraciónde actividadde

“Fe medianteespectrometríade centelleoen fase líquida. A partir de estos datos se ha

obtenidola curvade eluciónquese muestraen la primerapartede la Figura V.3.

El
238U contenidoen la fracción eluida con HNO

3 0.05 N fue determinadomediante

espectrometríaalfa. La curva de elución experimentalobtenidaaparecerepresentadaen la

segundamitad de la Figura V.3.

ACTiVIDAD

SO Sa 40 lh SO

sJJctos ti—)

Figura V. 3. Curvasde elución en la columna Uteva
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V.4.3 RESULTADOS

U—ms’

W-25’

U- 32

e-a

Figura Vi 4. EspectroAlfa de Uranio natural (muestrade orina).

La determinaciónde la concentraciónde actividad de los isótopos de uranio en muestras

biológicas exige la utilización de 232U como trazador. La validez del procedimientode

separaciónutilizado se confirmórealizandounaseriede análisisde muestrasrealesde orinas

y hecesa las quese añadieronpequeñascantidadesde uranio natural y uranio enriquecido

al 3.8%.

Tras la realizaciónde la separaciónse obtuvieronlos espectrosalfaque se muestranen las

FigurasV.4 y V.5. El rendimientoquímico medio obtenidoparaestaseriede muestrases

de78.8 y 57% paraorinay hecesrespectivamentey fue obtenidocalculandoel cocienteentre

la actividaddel trazador232U calculadaa partir de suespectroalfa y la añadidaal inicio del

análisis.
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Figura IV. 5. Espectroalfa de uranio enriquecido (muestrade orina).

V.5 ESTUDIO EXPERIMENTAL DE LA SEPARACIÓN SECUENCIAL DE

PLUTONIO, AMERICIO Y URANIO

La determinaciónde isótoposde plutonio, americioy uranioenunamismamuestraexigeel

diseñode un procedimientode separaciónquímicasecuencialquepermitaaislarlos isótopos

de cadaelemento.La cuantificacióndel áreadelos picos obtenidosen los espectrosalta sólo

se realiza adecuadamentecuandola separaciónentre las energíasde emisión alfa de los

radionucleidoses suficienteparaqueno se produzcaninterferenciasespectrales.

Las energíasde emisiónde los isótoposdeuranio,plutonioy americioadeterminarasícomo

las de sus trazadoresse muestranen la Tabla V.3.

El examende la Tabla V.3 ponede manifiestola necesidadde realizaruna separaciónde

plutonio y americio antesde la medidaespectrométrica,ya que las energíasde emisióndel

y del 238N tienen valores muy próximos, siendo por tanto imposible cuantificar

conjuntamenteambosradionucleidos.

La determinaciónde americioy uranio tambiénexigeunaseparaciónquímicaprevia,debido

a la proximidad de las energíasde emisiónde sus trazadores(243Am y 232U). Además,la

~0•

no -

~iI
lOO-

50-
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adecuadacuantificacióndel uranio implica la separacióndel trazadorde sus hijos, con los

que se encuentraen equilibrio.

TABLA Vi 3 Energíasde emisiónde los radionucleidosde interésy sustrazadoresalfa.

Radionucleido
a determinar

Energía(MeV) Trazador
utilizado

Energia(MeV)

23813 4.15(75%) “‘U 5.26(31%)

5.32(69%)

4.77 (72%)
4.72(28%>

“‘U 5.26 (31%)
5.32 (69%)

‘3513 4.4 (55%) 23213 5.26(31%)
5.32 (69%)

5.5 (72%)
5.46 (28%)

‘42Pu 4.9 (76%)
4.86(24%)

‘“pu 5.16 (88%>

5.11(11%)

‘42p’j 4.9 (76%)

4.86(24%)

“0Pu 5.17 (76%)
5.12(24%)

‘42Pu 4.9 (76%)
4.86(24%)

‘“Am 5.49(85%)
5.44(13%)

‘43Am 5.28 (87%)
5.23 (11.5%)

Estosproblemashansidoresueltosconel diseñodeun esquemadeseparaciónsecuencialque

sedescribeenlos apartadossiguientesy quecombinalacromatografíade intercambioiónico

con la cromatografíade extracción.

El esquemapropuestoconsisteenel aislamientoen primer lugarde los isótoposde plutonio

utilizando la resmade intercambioiónico AGíX2. Los líquidos de cargay lavado de esta

columna representanel punto de partidapararealizarlas determinacionesde americio y

uranio mediantecromatografíade extracciónutilizandolas columnasdenominadasTru.Spec.
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V.5.I ELUCIÓN DE PLUTONIO EN LA RESINA AG1X2

El comportamientoquímico del plutonio variaconsiderablementedependiendode su estado

de oxidación. Los más establesson Pul Pu~4 y Pu46. El I>u’4 pasa a Pu’4 ó Pu~6

dependiendodel pH y de la naturalezay concentraciónde los anionespresentesensolución.

La retencióndel plutonio de una muestraen la resma de intercambioiónico AG1X2 se

producecuandoelelementose encuentraen estadode oxidaciónIV enmedioLINO
3 SN. En

este mediono se produceretencióndel uranio, que se eluye con la cargade muestray el

posterior lavado de la columnacon HNOJ SN. El tono se retieneen la columnaen las

mismascondicionesdel plutonio, eluyéndosecuandola resmase lava conHCI 12N.

La elucióndel plutonio de unacolumnade estetipo se produceal añadirun agentereductor

comoel clorhidratode hidroxilaminaen HCI 0.SN,debidoa la reducciónde Pu’
4 a Pu~.

El objetivodel estudioexperimentalconsistióenestablecerlosvolúmenesde lavadoy elución

a utilizar en la columnade intercambioiónico paraobtener,una solución conteniendola

mayor partedel plutonio de la muestray libre de interferenciasde otros emisoresalfa, que

impidancuantificaradecuadamentelos isótoposde plutonio enel correspondienteespectro.

Además la realización de cuantificacionesde americio, uranio y tono en los diferentes

eluidos de esta columnapermite obtenerinformaciónsobre el comportamientode estos

elementosafin derealizarun diseñoadecuadode lassiguientesetapasdel análisissecuencial.

V.5.1.1. Descrinciónde lo ensayosexverimentales

Los ensayosexperimentalesse realizaroncon muestrasblanco de orina y heces, que se

sometierona procesosde preparaciónhastaobtenerlas muestrasdisueltasenmedio HNO
3

SN. A estassolucionesseles añadieronalícuotasde solucionesde trazadoresde
24tAm 242p’j

y 2~2U. A continuaciónse se pasaronpor la columnacargadacon la resmade intercambio

iónicoAG1X2. Los líquidosde cargay de lavadocon HNO
3 SN serecogieronconstituyendo

lo que se denomina“fracción 1’. La “fracción 2’ correspondea un segundolavado de la

columna con HCI 12N y la “fracción 3” es el líquido correspondientea la elución del
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plutoniocon clorhidratode hidroxilaminaen HCI 0.SN.

Se ensayarondos procedimientosvariando los volúmenesutilizadosparaobtenercadauna

de las fraccionestal y como se refleja en los datosque aparecenen la TablaV.4.

Tabla y.4. Datosde los ensayosexperimentalesde elución en la resmaAGIX2.

N0 ensayo Volumen lavado
HNO

3SN (mi)
Volumenlavado
MCI 12N (ini)

Volumenelución
pu (mi>

1 150 100 50

2 50 50 50

Las fraccionesobtenidasde la aplicaciónde ambosprocedimientosse midieron mediante

espectrometríagammaparacuantificarel
241Mn, y acontinuaciónlas solucionesse llevaron

a sequedady se prepararonlas correspondientesfuentes para determinar mediante

espectrometríaalfa el contenidode 242P’d 228Th y 232U. Los resultadosobtenidosen cuanto

a recuperacionespromediode los trazadoressiguiendoambosprocedimientosse resumenen

la TablasV.5 y V.6.

Tabla Vis. Resultadosde las recuperacionesde trazadores(Procedimiento1).

Fraccion Recuperacionpromedio(10 muestras)

Fracción1 (Am-U) 96% 241Am
94% “kl
29% 220Th

Fracción 2 (Th) 68%228Th

Fracción3 (Pu) 94.2% 242Pu
3.1%232U
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Tabla V. 6. Resultadosde las recuperacionesde trazadores(Procedimiento2).

Fracción Recuperaciónpromedio(10 muestras)

Fracción 1 (Am-U) 94.5% 241Am

Fracción2 (Th)

Fracción3 (Pu) 96.3% 242Pu
2.3% “‘U

V.5.1.2 Resultados

El objetivo fundamentalde estaprimeraetapadela separaciónsecuencialconsisteenobtener

en la Fracción 3 una solución en la que el plutonio puedacuantificarseadecuadamente

medianteespectrometríaalfa.

La existenciade trazasde ‘32U en la fracción 3 no afecta a la correctacuantificacióndel

plutonio al no producirsesolapamientode energíasen el espectroalfa (la energíamáximade

emisión del “‘U es 5.32 MeV mientrasque las del “9pj y “tPu son 5.19 y 5.5 MeV

respectivamente.Los datosque aparecenen laTabla IV.5 y IV.6 sobrecontenidode “‘U en

la fracción 3 fueron obtenidosempleandoactividadesde trazador hastacinco vecesmas

elevadasque las habitualesen este tipo de análisis de las muestras.Cuando se utilizan

actividadesde trazadoresdel ordende 20-30mBq y tiemposde contajede 200000segundos

no se detectantrazasde ‘32U.

Según los datos de las Tablas IV.5 y IV.6 la aplicación de cualquierade los dos

procedimientosdescritosproduceunaeliminacióncompletade americio, lo queimplica una

separaciónperfectade los picos de ‘41Ani (E=5.49 MeV) y “tpu (E5.5 MeV) cuyas

energíasde emisiónson prácticamenteidénticas.

La diferenciafundamentalentrelos resultadosobtenidosaplicando los dos procedimientos

estribaen la apariciónde tono en la fracción 1 en proporciónmáselevadacuandose sigue

el procedimiento1. La aparicióndel tono en esta fracción presentael rncovensentede
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acompañaral americioy al uranio,y provocarproblemasde separaciónen la segundaparte

del análisis secuencial.Por esta razón se ha seleccionadoel procedimiento2 como más

apropiadoparaaplicar enestaprimerapartedel procesoanalítico.

V.5.2 ELUCIÓN DE URANIO Y AMERICIO EN LA COLUMNA TRU.SPEC

La separaciónde americioy uranio se realizautilizando la columnade cromatografíade

extracciónTru.Spec.En las Figuras IV.6 y IV.7 se representanlas retencionesen dicha

columnade distintosradionucleidos,enfunciónde laconcentracióntanto de HNO3 comode

UCI. Los datos representadosen dichas figuras han sido obtenidos de la bibliografía

(Holwitz, 1993).

El americiosegúnse observaen la FiguraIV. 6 se retieneen medionítrico de concentración

entre1 y 2N mientrasqueesaretencióndisminuyeal hacerlola concentraciónde UNO3.

Cuandose trabajaen medio HCl, la elucióndel americio de la columnase produce(tal y

corno apareceen la FiguraIV.7) aconcentracionesinferioresa 4N. En estascondicionesno

se producelaeluciónde tono y uranio.

6 10

<NNO 4

Figura V.6. Dependenciade k ‘Truspec con la concentraciónde UNO3

3V
1 COCE -4-07

1.000000
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Figura 11.7. Dependenciadek’TrUSP« con la concentraciónde fiel.

V.5.2. 1 Descrincióndel estudioexterimental

El estudioexperimentalparaestablecerlas condicionesóptimasde separaciónde Am, U y

Th mediantecromatografíade extracciónconsistióen estudiarel comportamientode estos

elementosen la columnaTru.Specen medio HNO3 y HCI.

Los ensayosexperimentalesse realizaron sobre muestrasblanco. Dichas muestras se

sometierona un procesode preparaciónpara conseguirsu disoluciónen HNOJ SN, y a

continuaciónse pasaronpor columnascargadascon la resmade intercambioiónico AG 1 X2

siguiendoel procedimiento2 descritoen el apanadoIV. 5.1.1.

Las solucionescorrespondientesaiaxargade-lamuestra-ytlavado-dela columnade

intercambio iónico conUNOJ 8N se recogierony se llevaron a sequedadparadisolverel

residuoresultanteenel medioácidocorrespondienteal esquemade separaciónenla columna

Tru.Speca estudiar.A estafracción obtenidade laprimeraetapade laseparaciónsecuencial

se le denomina“fracción 1”.

0.1

0.01
0.1 2 3 4 6 6 U

(MCI)
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Figura 11.8. Elución de los componentesquímicosmayoritarios
de las matricesbiológicasen la columnaTru.Spec.

El primer ensayo experimentalrealizado consistióen estudiarel comportamientoen la

columna de los elementosmetálicospresentesen la matriz biológica. El procedimiento

seguidoconsistióendisolverel residuocorrespondientea la “fracción 1” enHNO3 2N, pasar

la muestrapor la colunmaTru.Specy recogerenfraccioneslos líquidoscorrespondientesal

pasode muestray lavado de la columnacon el mismo medio HNO3. Cada una de estas

fraccionesfue analizadamedianteICPM-MS. Los resultadosde estosanálisis se muestran

en las FigurasV.S y V.9.

El estudiode la retencióny eluciónde Am, Th y U enlacolumnaTRu.SpecenmedioHNO3

serealizó siguiendoelprocedimientoquesedescribea continuaciónal queseha denominado

procedimiento3. El residuode la fracción 1 se disolvió en 15 ml HNO3 2N , y despuésde

añadiralícuotasde las solucionesde los trazadores(
241Am y “2U) las muestrasse pasaron

por la columnarecogiéndoselacargade la muestray el lavado con20 ml de HNO
3 2N. A

esta solución se le denomina “fracción 4”. A continuación se eluye la fracción

correspondienteal Am con 10 ml HNO3 0.05N a la quese denomia“fracción 5”.

Las soluciones correspondientesa las fracciones 4 y 5 fueron medidas mediante

espectrometriagammaparadeterminarel contenidode
241Am y luego sellevaron a sequedad

24 .0141211 ISIS flS• 2•n2OflS•Sfl4• a,... ff.nslSa

fINO, 2N)
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Figura Vi 9. Elución de elementosmetálicosen
la columnaTru.Spec.

paraprepararlascorrespondientesfuentesalfaantesde realizarsu medidaespectrométrica.

Los resultadosobtenidosencuantoacontenidode los elementosde interésen las fracciones

4 y 5 aparecenen la Tabla V.7.

TablaV7. Resultadosde lasrecuperacionesde trazadores
(Procedimiento 3 - Tru.Spec).

Fracción RecuperacionPromedio(10muestras)

Fracción4 (HNO3 2N) - 24’

Fracción5 (Am) 95.34%
24’Am

350/ 228Th

Un ensayoanálogoal anteriormentedescritofue realizadoparaestudiarel comportamiento

de Am, U y Th en la columnaTru.Specen medio HCI.

El estudiose realizóa partir de muestrasblancoque sepasaronpreviamentepor la columna

de intercambioiónico en las condicionesestablecidasen el procedimiento2 (descritoenel
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apartadoV.5.1.1). Las solucionescorrespondientesa lacargademuestray lavadoconHNOJ

SN (lo quese ha denominadofracción 1) se llevaron a sequedady al residuodisueltoen 15

ml de LINO3 2N se les añadieronlas correspondientesalícuotasde
241Am y 232U.

Estas solucionesse pasaronpor la columna Tru.Spec de acuerdocon el procedimiento

siguiente(denominadoprocedimiento4): unavez pasadala muestra,se procedeaun lavado

de la columnacon20 ml de HNO3 2N (Fracción4, idénticaa la del procedimiento3); a

continuaciónse realizaun segundolavado conSmI de HCI 9M y se recogejunto conéstala

fracción correspondientea la elucióndel Am con10 ml de HG 4N (Fracción6). Se realiza

una nuevaelución, esta vezdel uranio con 10 ml de NH
411C2040.1M (Fracción7).

Las fraccionesobtenidasde la realizaciónde este ensayo(fracciones4, 6 y 7) se midieron

medianteespectrometríagammaparacuantificarel
241Am y despuésmedianteespectrometría

alfa para cuantificar el 232U y 228Th. Los resultadosobtenidosen cuanto a recuperación

promediode los trazadoresañadidosse resumenen la Tabla V.8.

Tabla 11.8. Resultadosde las recuperacionesde trazadores
(Procedimiento4 - Tru. Spec).

Fraccion RecuperacionPromedio(10muestras)

Fracción 4 (HNO
3 2N) - “‘Am

Fracción 6 (Am HCI 4N) 62% “‘Am

Fracción7 (U oxalatoamónicoO.1M) 84% “
2U

1% 228flh

V.S.2.2 Resultados

El estudioexperimentalrealizadorevelaquela recuperaciónde 24tAm cuandosueluciónse

realiza en medioNNO
1 0.05N es satisfactoria.Sin embargo,en lamisma fracción aparecen

trazasde
228Th, lo que provocaun solapamientode picos en el espectroalfa debidoa la
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proximidadentrelasenergíasde emisiónde ambosradionucleidos(E=5.43MeV y E5.5

MeV respectivamente).Por tanto, la elución del americio en medio nítrico debe ser

únicamenterealizada en aquellas muestras en las que no sea necesario realizar la

detenninaciónde uranio, ya que en este casono seránecesariala adiciónde 232U como

trazador,eliminándosepor tanto la presenciade2mtTh.

El estudioexperimentalcorrespondientealprocedimiento2 revelaquelaelucióndel americio

en medio HCI (4N) se produce sin interferenciasde otros emisoresalfa si bien se ha

observadounamenorrecuperaciónquímicaqueen el casode laeluciónconNNO
3. El uranio

se eluyecon oxalatoamónicoconrendimientosquímicospromediosatisfactorios.
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CAPÍTULO VI
PARTICIPACION EN INTERCOMPARACIONIES

INTERNACIONALES





VI.1 DESCRIPCIÓN DE LOS EJERCICIOS DE INTERCOMPARACION

Los resultadosde las determinacionesde radionucleidosenmuestrasbiológicasaplicandolas

técnicas de análisis y medida descritasen los capítulos anterioressirven para realizar

evaluacionesde dosisinternas.La trascendenciaqueenlavidalaboralde un trabajadortiene

el resultadode un análisisde estetipo haceque seanecesariodisponeren un laboratoriode

Radiotoxicologiade un control de calidadestricto. Unaparte fundamentalde estecontrolde

calidadpasapor la realizaciónde ejerciciosde intercomparación.

ElComisariadodelaEnergíaAtómica(CEA) en Franciaha organizadoanualmentey durante

varios años una IntercomparaciónRadiotoxicológica. Recientementese ha creado una

asociaciónentre CEA, la CompañíaGeneralde Materiales Nucleares(COGEMA) y la

asociaciónde Radiotoxicólogosdela IndustriaNuclearfrancesa.Estaasociaciónhatomado

el nombrede PROCORAD(Asociaciónparalapromocióndel Controlde Calidadde análisis

de Biología Médica) y es la responsablede la organización de los ejercicios de

intercomparaciónde análisis de radionucleidosen muestrasbiológicas. Además de los

laboratoriosfrancesesparticipanlaboratoriosde casi todaEuropay USA.

EstaIntercomparaciónconstade variosejerciciosenlos que cadaaño se varíanlos tipos de

determinacionessegúnel interésde los participantes.Ademásse intentair reduciendolas

concentracionesde actividad enlas muestras,de maneraquese desarrollenmejorestécnicas

de análisis y medida,paraque de acuerdocon las nuevasrecomendacionesde la ICRP sea

posibleevaluarincorporacionesmáspequeñasde los distintos radionucleidosy calcular las

dosis internas con mayor fiabilidad, objetivo final de la realización de este tipo de

determinaciones(Ham,1996).La autorade estamemoriaparticipaen estaintercomparación

desdeel año 1993 como responsabledel Laboratoriode Medidasde ProtecciónRadiológica

del Ciemat(laboratorioal quede aquíen adelantese denominaráLMPR) (Alvarez, 1994).

Los ejerciciosrealizadosen lo que se refiere a determinaciónde emisoresalfa, y que se

describenen estecapitulo son los siguientes:

e Determinaciónde plutonio en orina
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• Detenninaciónde plutonio y americio en heces

• Determinaciónde uranio en orina(isotópicoy ponderal)

VI.2 EVALUACIÓN DE LA PRECISIÓN Y EXACTITUD DE LOS RESULTADOS

Cadaejercicio de la intercomparaciónimplica la realizacióndel análisis de al menosdos

muestras:una es un blanco sin contenido radiactivo, la otra es un blanco al que se le ha

añadidounaactividadconocidade radionucleidoso se tratade unamuestrareal obtenidade

unapersonacontaminada.El participanteenel ejercicio no conoce“a priori” cual de estas

muestrasestáanalizando.Cadaunade ellas estáidentificadamedianteun código y una vez

finalizadala Intercomparaciónelorganizadordecadaejercicioproporcionaa losparticipantes

la informaciónsobre lapreparaciónde cadamuestray el contenidoradiactivode lamisma.

El tratamientoestadísticorealizadocontemplados situaciones.La primera correspondeal

análisis de una muestraque poseeun valor un valor de referenciaconocido,es decir una

muestrapreparadaañadiendouna actividad conocidadel radionucleidoa determinar. El

segundocasocorrespondeal análisis de una muestrareal, dondeel resultadoobtenidopor

nuestro laboratorio se comparacon el valor medio de los participantes.Previamentees

necesariorealizar una selecciónentre los resultadosde todos los participantesy sus

desviacionesidentificandoresultadosanómalos.

VI.2. 1 COMPARACIÓN DE RESULTADOSCON VALORES CERTIFICADOS

El resultadodel LMPR se comparaconel valorde referencia.Si el valor del LMPR es x1,

con una desviacióntípica s1, y el valor de referenciaes x2, con una desviacióntípica ~2

(obtenidaa partir de un númeron2 de réplicas)se calcula s
2 segúnla expresiónsiguiente:

123~1
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Se calculael parámetro“t” segúnla expresión:

~=

(VI.2)
21

fi (—)¾

El valor de ‘t” calculadode acuerdocon la expresiónanteriorse comparacon los valores

de “t” tabulados(Beyer,1985), paraun nivel de incertidumbre0.95 y paran=n2-1. Si t~

< ~ub(O95n-l) significaque el valor del LMPRes estadisticamentecomparableconel valorde
referencia,paraun nivel de incertidumbredado.

VI.2.2 COMPARACIÓN DE RESULTADOS CON EL VALOR MEDIO DE LOS

PARTICIPANTES.

La comprobaciónde quelos resultadosde los participantessonestadísticamentecomparables

se realizamedianteun análisisde varianzacalculandoel estadístico“F”:

2 (VI.3)
—¡

y se calculanmediantelas expresionessiguientes:

a>3 (XgX) (VI.4)
(¡<—1>

siendox, el valorde cadauno de los N laboratoriosparticipantesy x el valor mediode los

mismos.

2
SI (VI.5)

donde53 son las varianzasde cadauno de los N laboratorios.Si F~ > F,~ (aOCNI) existe

al menosun valor que difiere del resto. Para identificarlo se utilizan dos pruebas,la de

Dixon (detecciónde valoresanómalos)y la de Cochran(detecciónde varianzasextremas).

La identificaciónde resultadosanómalosse realizamediantelapruebade Dixon. Se ordenan

los resultadosde mayor a menory se calculanlos siguientesparámetros,de acuerdocon el
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valor que se suponeanómalo.

Si se sospechade x1:

— K211 (VI.6)
x—xa 1

Si se sospechade x~:

x—x
— 12 121 (VI.7)

.r—x
a a

Esteparámetro(en valorabsoluto)se compara,paraun nivel de incertidumbreoc =0.05y

paraN=n
0delaboratorios,con los mostradosen la bibliografía (Beyer,1985). Si (r

10)~~,, >

(r10)~ se tratade un valor anómalo.

La identificación de varianzasanómalasse realiza mediantela pruebade Cochran. Se

ordenantodas las varianzasde los distintos laboratoriosy se calcula el parámetrog, de

acuerdocon:

2
maz

_______ (VI.8)

y: 9~

siendomaxs~¡, la mayor de todas las varianzas.

Una vez seleccionadoslos resultadosestadísticamenteválidos secalcula el valormedioy la

varianzamediamediantela expresiónsiguiente:

2 Y Cx1—xP (VI.9)5=
¡<—1

La comparaciónentre el resultado del LMPR y el valor medio se realiza medianteel

parámetro“U’ siguiendotos criterios descritosen el apanadoVL.2.I.
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VI.3 EJERCICIOS DE INTERCOMPARACIÓN DE ANÁLISIS DE PuEN ORINA

Las muestras correspondientesaesteejerciciofueronpreparadasy enviadasporel laboratorio

de Análisis Médicosde Marcoule. Se recibieroncadaaño tres muestrasde orina que se

analizaron de acuerdocon los procedimientosdescritos en el Capítulo V, y fueron

posteriormentemedidasmedianteespectrometríaalfa.

VI.3.1 RESULTADOS 1993

En esteejercicio participaron un total de 21 laboratorios. El número correspondienteal

LMPR en esta intercomparaciónfue el 31. Los resultadosobtenidosaparecenen la Tabla

VIl.

La reunión final de discusiónde resultadostuvo lugar en Junio de 1993 en el centro de

reprocesode combustible nuclearque el grupo francés COGEMA poseeen La Hague

(Cherburgo).En dichareunión, fue proporcionadala informaciónpor partedel Laboratorio

organizadorsobrela preparacióny el contenidoradiactivode las muestras.La muestralOA

se preparóa partir de 20 litros de orina de unapersonarealmentecontaminadaprocentede

la plantade Sellafleld. La muestra1OB era unamuestraobtenidade voluntariossin riesgo

de exposicióninternade plutonioy por tanto sincontenidoradiactivo.Los resultadosde esta

muestrasirven paracompararlas ActividadesMínimas Detectablesde cadalaboratorio. La

muestra1OC es la lOB a la quese añadióademás238Pu(1.4 ±0.4 mBq a cadamuestra).

Tabla VI. 1 Intercomparaciónde Pu en muestrasde Mira.
ResultadosdelLMPR (1993)

Muestra 2i~+=4ÚPu mBq 238p.~ mflq

lOA 2.1 ±0.4 < AMD = 0.3

108 <AMD=O.3 <AMD=0.3

IOC < AMD = 0.2 [6 ±0.4
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En la Tabta VI. 2 aparecen los resultados de todos los laboratorios participantes

correspondientesa los resultadosobtenidosen los análisis de las muestraslOA, 1OB y 1OC.

Los resultadosenviadospor el LMPR aparecenen laTabla en negrita.

Tabla VI. 2 Intercomparaciónde Pu en muestrasde orina
Resultadosde todos losparticipantes (1993)

LAB MuestraLOA 239Pu MuestralOE MuestralOC

(mBq) lncerr (±) (mBq) lncert (±) (mEq) lncert(±)

2.3 0.6 1.0 0.4 1,2 0.4
2 3.6 0.5 < 0.8 1,1 0.2

3 1,2 0.4 < 0.2 0,2 0.2
6 8.54 0.51 < 0.2 1,4 0.2
8 2.37 1.36 1,41
9 1.2 0.3 1.62 0.64
10 3.26 0.49 0.058 0.084 1.42 0.16
11 3.0 3.62 0.32
12 0.69 0.2 < 0.055 0,9
15 1.7 0.3 < 0.2 1,3 0.24
17 1.41 0.28 0.47 0.12 0.95 0.3
19 1.96 0.5 < 0.42 1.38 0.24
22 2.19 0.61 0.95 0.40
24 2.0 0.2 < 0.2 < 0.2 0.52
25 1.15 0.4 0.07 0.10
26 2.25 0.3 1.15 0.2
28 2.6 0.7 2.6 0.7
29 0.83 0.52 0.50 0.17 1.24 0.35
31 2.1 0.4 .c 0.3 1.6 0.4
34 1.28 0.14 0.03 0.03 1.42 0.15
36 1.33 0.2 0.02 0.02 1.28 0,19

El análisisde losresultadoscorrespondientesalamuestralOA queaparecenenlaTabla VI.2

se descartael correspondienteal Laboratorion’>1í ya queno aportavalor de incertidumbre.

El valor de “F” obtenidodel tratamientoestadístico(descritoen al apartadoVI. 1.2) de los

20 resultadosrestanteses mayor que el valor tabuladoF~, <‘~, es decirexistenresultados

anómalos.

Se realizalapniebade Dixon parael resultadodel laboratorio6. El valorde (r
10)~1~ = 0.698

> (r,O)~OOS2O) = .425 . Por tanto se descartaestevalor.
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Al realizarnuevamenteel análisisde varianzacon los 19 resultadosrestantesse obtienenlos

valoressiguientes:x = 1.86, S¿ = 0.61, S2 = 0.44 y F=1.386que es menorqueel valor

tabulado.Fwb (a’ I8)= 1.92 > F~
1~ = 1.386.

Los valoresde los parámetrosestadísticoscorrespondientesa la comparaciónentreel valor

de LMPR (muestraLOA) conel promediode los participantesaparecenen laTabla VI.3. El

estudio estadísticono ha sido realizado en el casode la muestra 1OB debido a que no

presentacontenidoradiactivo.La muestraíOC estácontaminadaconun valor real, obtenido

a partir de 10 réplicasde
238PiI. La comparaciónentredicho valor y el obtenidopor el

Ciematapareceen la Tabla VI.3.

Tabla VI. 3 Parómetrosestadísticosde la intercomparaciónde Pu
en muestrasde orina (1993)

Muestra lOA Muestra IOC

Valor Promedio/Real “9Pu = 1.9 ±0.7 (N=19) 235P’u = 1.4 ±0.4 mflq (N=1O)

Valor LMPR “~Pu = 2.1 ±0.4 “8Pu = 1.6 + 0.4 mBq

1.2346 1.5004

1.734 1.833

VI.3.2 RESULTADOS 1994

En este ejercicio participaron un total de 21 laboratorios. El número correspondienteal

LMPR en esta intercomparaciónfue el 4. Los resultadosobtenidosaparecenen la Tabla

VI.4.

Tabla VI. 4 IntercomparacióndePu en muestrasde arma
Resultadosdel LMPR (1994)

Muestra Pu-239+240.mBq Pu-238,mflq

líA <AMO = 0.5 2.9±0.8

lIB <AMO = 0.3 1.0±0.2

IlC <AMD = 0.5 <AMD = 0.5
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En las TablasVI.5 y

correspondientesa los

contenidoradiactivo.

VI.6 aparecenlos resultadosde todos los laboratoriosparticipantes

análisis de las muestrashA y liB ya que la muestraliC no tiene

Tabla ¡7.5 Intercomparaciónde Pu en muestrasde orina
Resultadosde todoslosparticipantes(1994)

LAB Trazador Rend.
Pu(%)

“8Pu

(mBq) lncert(±)

2 92 2.7 0.25
3 236p., 90 2.93 0.45
4 “2pu 60 2.90 0.80

6 242p,J+23Am 94 2.60 0.50
7 41 1.95 0.64

8 242Pu 63 2.90 0.30

10 242Pu 70 3.60 1.30

LI 22Pu 81 2.50 0.12
12 “‘Pu 100 3.40 0.50
14 ‘42Pu+”’Am 92 2.91 0.56
15 “‘Pu+”3Am 73 3.20 0.50
16 79 3.10 0.50

17 “‘Pu 94 2.30 0.70
18 2flp.~ 7 <SD
19 91 2.90 040

21 “‘PU 94 3.20 1.00
24 “‘Pu 86 3.19 0.34
26 “‘PU 7 3.11 0.74
32 “‘Pu 91 2.78 0.21
33 “‘pa 80 2.90 0.67

34 “‘PU 93 4.00 0.50

“‘Pu

Las muestras líA y liB habían sido preparadas

proporcionalos correspondientesvalorescertificados

por el laboratorio

(obtenidosa partir

organizador, que

de 10 réplicas).

Los parámetrosestadísticosrelativosa la comparaciónentrelos resultadosdel LMPR del

Ciematy los valores realesproporcionadospor el laboratorioorganizadorse presentanen

la Tabla VI.7.
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Tabla VI. 6. IntercomparacióndePu en muestrasde orino
Resultadosdetodoslosparticipantes (1994)

LAR

238Pu

mBq lncert(±) mHq lncert(±)

2 1.20 0.15 <0.12
3 2.96 0.44 <0.50
4 1.00 0.20 <0.30
6 0.97 0.23 <0.06
7 0.74 0.41 <0.81
8 0.90 0.20 <0.20

10 <2.5
11 <2.50 0.10 <0.63
12 1.10 0.30 <0.20
14 1.40 0.32 0.24 0,15
15 1.05 0.20 <0,20
16 0.90 0.30 <0,40
17 1.30 0.40 <0.20

18 0.90 <SO
19 <SO
21 <3.70 0.50 < 0.30
24 1.00 0.17 <0.02
26 1.28 0.39 0.42 0.27
32 0.89 0.10
33 0.96 0.38 0.09 0.12
34 1.08 0.30

1.90 0.50

Tabla Vi. 7. Parámetrosestadísticosde la intercoinparaciónde Pu
en muestrasde orinas (1994)

MuestralíA MuestralIB

Valor Real “9u = 2.82 ±0.63(N=10) “5Pu = 1.08 ±0.33 mBq (NatO)

Valor LMPR 2”Pu = 2.9 ±0.8 238Pu = 1.0 ±0.2mBq

0.3698 0.7512

tab 1.833 1.833

VI.3.2 RESULTADOS 1995

En este ejercicio participaron un total de 27 laboratorios. El númerocorrespondienteal
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LMPR en esta intercomparaciónfue el 20. Los resultadosobtenidosaparecenen la Tabla

VIS.

Tabla VI. 8 Intercomparaciónde Pu en muestrasde orina
ResultadosdelLMPR (1995)

Muestra 239~”~PU, mBq “8PU, mBq

12A <AMO = 0.2 <AMD = 0.8

12B <AMO = 0.2 <AMO = 0.3

12C < AMO = 0.2 3.5 ±0.8

Tabla VI. 9 Intercomparaciónde Pu en muestrasde orina
Resultadosde todoslosparticipantes (1995)

LAB “8Pu 12C ‘“Pu 12A

tnflq tncert(±) mBq lncert(±)

2 3.87 0.46 1.15 0.33
3 7.9 2.00 2.1 0.9
4 3.3 1.1 1.5 0.7
5 4.3 <3,7
6 3.8 0.7 <1.0
7 4.0 1.3 1.0 0.5
9 3.4 0.6 1.15 0.26

11 3.55 0.89 0.85 0.46
12 <37 <37
13 3.55 0.82 1.14 0.4
15 3.61 0.87 <1.6
16 2.8 0.7 0.6 0.4
17 2.9 0.8 0.9 0.4
20 3.5 0.8 <0.8

21 3.4 0.2 1.00 0.1
22 3.6 0.3 0.90 0.2
23 3.34 0.08 0.58 0.01
24 3.37 0.12 1.09 0.1
26 3.9 0.5 0.69 0.22
27 3.4 1.0 <2.00
30 3.3 2.9 1.1 0.2
31 3.7 0.5 2.5 1.25
33 5.86 0.97 1.43 0.49
36 7.08 0.79 2.26 0.43
37 3.00 0.325 0.93 0.15
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En la Tabla VI.9 aparecen los resultados de todos los laboratorios participantes

correspondientesa los resultadosobtenidosenlos análisisde las muestras12A y 12C, ya que

la 12B no presentabacontenidoradiactivo. Estas muestraspreparadaspor el laboratorio

organizadortienen valoresrealesobtenidosa partir de 10 réplicas.En la Tabla VI. 10 se

presentanlos valores de los parámetrosestadísticosobtenidosde la comparaciónde los

valoresrealescon los obtenidospor el LMPR.

Tabla VI. 10. Parámetrosestadísticosde la intercomparacióndePu
en muestrasde orino (1995)

Muestra 12A Muestra12C

Valor Real “8Pu = 1.44 ±0.08 ‘38p’,j = 3.6 ±0.2 mflq (N10)

Valor LMPR <AMD ¡ 23% = 35 ±0.8 mBq

0.6075

- 1.833

VI.4 EJERCICIOS DE INTERCOMPARACIÓN DE ANÁLISIS DE Pu Y TRANSPu

EN HECES

La preparaciónde las muestrasde esteejerciciocorrespondióalLaboratoriode análisisde

BiologíaMédicade Beaumont-LaHague. Setrata de muestrasde cenizasfecales.

VI.4. 1 RESULTADOS 1993

El ejercicio consistióen el análisisde tres muestras(C1,C2 y C3) de cenizasfecales.Una

de ellas estaba libre de actividad alfa, mientras que las otras dos procedende una

contaminaciónreal.

Los resultadosobtenidospor el LMPR correspondientesa estastres muestrasaparecenen
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la Tabla VIii.

Tabla VI. 11. Intercomparaciónde Pu, Amy Cm en muestrasfecales
ResultadosdelLMPR (1993)

Actividad,mfiq RQ% Actividad, xnBq RQ % Actividad, mflq

MUESTRA CI MUESTRA C2 MUESTRA CS

239+240Pu 40 8.7 ±1.5 46 8.4 ±1.3 45 <AMD~ 0.4

238 Pu 40 <AMO 46 < AMO 45 <AMO= 0.9

241Am 90 <AMO 90 <AMD 95 <AMDO.5

244+243Cm 90 < AMO 90 38.6 + 5.2 95 <AMDO.5
=

En la Tabla VI.12

participantes.Dela

radiactivo.

se presentanlos resultadosde las muestrasC1 y C2 de los laboratorios

muestraC3 noaparecenresultadosya queestamuestrano teníacontenido

Tabla VI. 12. IntercomparaciónPu, Amy Cm en muestrasfecales
Resultadosde todos losparticipantes (1993)

LAR MUESTRA C,239~”~Pu, mBq
MUESTRA C

2
“
9~””Pu, mBq MUESTRAC2

‘
44Cm, mLiq

01 12.0 11
02 8.3 9.5 (4.8)
03 8.8 8.8 47.9
05 7.8 10.1 55.5
06 8.7 10.0 45.4
08 6.04 6.73 33.01
09 8.6 9.9 48.0
10 9.2 8.7 51
11 11.0 10.0 51.7
12 6.9 8.7 35
¡5 9.1 9.1 54.6
19 10.08 8.84 55.62
22 10.9 12.1 65.9
24 7.4 7.7 22.6
25 8.59 8.94
26 10.7 9.6
28 (66) 11.0 38.39
29 5.71 6.17
31 8.7 8.4 38.6
34 10.6 9.00 51.3
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El laboratorioorganizadornoproporcionalas incertidumbresaportadasporcadaparticipante

sino un valor promedio de cuyo cálculo se hanexcluido los valores que en la Tabla VI. 12

aparecenentreparéntesis.

Tabla VI. 13. Parámetrosestadísticosde la intercomparaciónde
muestrasfecales(1993)

Muestra Cl Muestra C2 Muestra C2
2”Cm

Valor promedio 8.9 ±3.4 mBq
(N=19)

9.2 ±2.8 mflq

(N=18)

45.7 ±21.7 mflq

(N=15)

Valor LMPR 8.7 + 3.4 niBq 8.4 ±¡.3 mflq 38.6 + 5.2

¡2.2022 7.9289 472.8

0.2496 1.2706 1.2646

t,~(0.95,18) 1.734 1.729 1.761

El estudioestadísticose

(en negritaen la Tabla

en la Tabla VI.13.

harealizadoestableciendounacomparaciónentreel valordel LMPR

VI.12) y elpromedio,obteniéndoselos resultadosque se muestran

VI.4.2 RESULTADOS 1994

Los resultadosexperimentalesobtenidospor elLMPR parados muestrasfecalesensolución

ácidaaparecenen la Tabla VI. 14.

Tabla VI. 14 Intercomparaciónde Pu, Amy Cm en muestrasfecales
ResultadosdelLMPR (1994)

SoluciónA
Actividad, mflq

SoluciónB
Actividad,mBq

10.9 ±2 14.2 ±3.2

“8Pu 6.2±14 9±2.1

2”Cm 2.8 ±0.7 22 + 2.6

“‘Am 9.8 ±1.4 9 ±1.4
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En la Tablas VI. 15 y VI. 16 se presentanlos resultadosde las muestrasA y II de los

laboratoriosparticipantes.Los parámetrosestadísticoscorrespondientesa la comparación

realizadaentreel valor promediode los participantesy el LMPR se muestranen la Tabla

VI.17.

VI.4.3 RESULTADOS 1995

Los resultadosexperimentalesobtenidosporel LMPR en esteejercicioy quecorresponden

a muestrasde cenizasfecalesaparecenen la Tabla VI.18.

Tabla VI. 15. Intercomparaciónde Pu, Amy Cm en muestrasfecales
Resultadosdetodoslosparticipantes(1994) (soluciónA)

LAn 23~ ‘~Pu (mBq) r
8Pu (mBq) ‘‘Ani (mRq) “ACm <mBq)

02 13.4 8.9 8.4 2.4

04 10.9 6.2 9.8 2.8
06 12.4 8.4 9.5 2.4
07 8,09 7.3 9.0 2.8
08 12.6 7.0 9.0 4.7
lO 11.3 7.5
t2 13.0 7,6 8.4 2.0
13 12.0 6.9 9.7 4.6
¶4 I4.7 7.6
15 12.4 7.1 8.2 2.0
16 12.0 8.0 36 8.5
17 11.4 6.1 1.1
49 12.3 7.1
21 117 7.1 7.4 2.1
23 13.1 9.6 10.9 2.0
24 12.4 6.7 6.9
26 9.9 6.5
29 5.9 3.9
32 11.4 6.4 9.0 1.0
33 17.5 8.4
34 ¡4.4 8,0 9.7 2,7
37 10.6 5.9

En la Tabla VI. 19 aparecenlos resultadosobtenidospor los laboratoriosparticipantes.El

númerode identificaciónenesteejerciciodel LMPRes el 20. El resultadoapareceen negrita

en la Tabla VíAS. En la Tabla VI.20 se muestranlos parámetrosobtenidosen el estudio

estadísticorealizado.
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Tabla VI. 16. IntercomparacióndePu, Amy Cm en muestrasfecales
Resultadosde todos losparticipantes(1994) (soluciónB)

LAB ~“‘Pu (mBq) ~‘Pu (mBq) “‘Am (mBq) “
40m (mBq)

02 14.9 10.1 8.3 2.4
04 14.2 9.0 9.0 2.8
06 11.8 6.5 9.4 2.4
07 14,7 9.7 8.3 2.8
08 12.3 6.4 8.4 ¡.7
lO 13.7 8.4
12 ¡2.3 7.7 10.3 2.0
13 ¡2.0 7,4 7.0 4.6
14 ¡5.5 9.0 9.4
15 13.0 6.9 9.4 2.0
16 14.0 8.5 8.0 8.5
17 ¡0.7 5.8 1.9
19 15.0 7.6
21 ¡3.4 7.9 10.7 2.1
23 14.4 8.33 9.6 2.0
24 11.6 5.9 10.0
26 10.5 5.0
29 8.7 4.9
32 11.7 6.7 10.8 1.0
33 9.5 7.9
34 14.3 ¡0.5 9.2 2.7
37 9.5 5.4

Tabla VI. 17. Parámetrosestadísticosde la intercomparaciónde
muestrasfecales(1994)

ResultadoPromedio
Participantes,mflq

Resultado
LMPR, mBq

~iab

MuestraAQ39~”0Pu) 12.3 ±3.8 (N=21) 10.9±2 1.6768 1.725

MuestraA (“8Pu) 7.4 + 1.9 (N=21) 6.2 ±1.4 2.8557 1.725

MuestraA (“‘Am) 9.0 ±2.2(N=14) 9.8 ±1.4 1.3398 1.771

MuestraA (“Cm) 2.4 ±1.7 (N12) 2.8 ±0.7 0.8089 1.796

MuestraB (~9+~ePu) 12.6 + 3.9 (N=22) 14.2 ±3.2 1.8506 1.721

MuestraB (“8Pu) 7.5 ±3.2 (N=22) 9.0 ±2.1 2.1764 1.721

MuestraB (“‘Am) 9.2 ±2.1 (N= 15) 9.0 ±1.4 0.3647 1.761

MuestraB (“Cm) 19.1 ±6.2 (N12) 22.0 ±2.6 1.611 1.796
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Tabla ¡7.18 Interconiparaciónde Pu, Am
Resultadosdel LMPR

y Cm en muestrasfecales
(1995)

CenizasO
Actividad, mflq

CenizasE
Actividad,mflq

ZEZE2”PU
15.4 + 1.2 7.0 ±1

- 29.2 ±2.3

Tabla VI. 19. Intercomparaciónde Pu. Amy Cm en muestrasfecales
Resultadosde todoslos participantes(1995)

LAR MUESTRA O
2”Cm (mBq)

MUESTRA E
“5Pu (mBq)

MUESTRA E
2”Cm (mBq)

01 12.7 32.1 7.5
02 14.2 35.9 7.6
03 11.0 36.0 2.0
04 14.0 34.0 7.3
05 32.2
06 11.6 54.0 5.4
07 14.0 42.0 7.4
09 12.4 37.0 6.2
13 13.1 34.7 7.1
15 28.6
16 15.2 35.9 2.3

Ion
LY1.)

20 15.4 29.2 7.0

21 12.0 33.7 6.0
23 17.0 33.0 14.0
24 12.8 32.1 5.8
26 11.9 35.0 6.6
27 15.0 38.0 7.4
30 15.3 34.1 6.2
32 13.2 34.7
33 19.3 33.1 7.1
36 10.6 32.2 10.1

II
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Tabla ¡7.20. Parámetrosestadísticosde la intercomparaciónde
muestrasfecales(1995)

Muestra ¡3
2”Cm, mBq

Muestra E
2”Cm, mBq

Muestra E
“8Pu, mBq

Valor promedio 13.9 ±4.2(N18) 6.9 ±2.2 (NaIS) 34.0 ±6.2 (N15)

Valor LMPR 15.4 ±1.2 8.4 ±1.3 29.2 + 2.3

1.5118 2.6082 2.9838

tmb ¡.740 1.761 1.761

VI.5 EJERCICIOS DE INTERCOMPARACIÓN DE ANÁLISIS DE URANIO EN

ORINA

Las muestrascorrespondientesa este ejercicio fueron preparadaspor el Laboratorio de

Análisis de Biología Médicade Pierrelatte(Francia).

VI.5.1 RESULTADOS 1993

El ejercicioconsistióen el análisisdedos muestrasde orina denominadas12A y 12B. Ambas

muestrasfueronpreparadasporel laboratorioorganizadoradicionandoalícuotasdesoluciones

de uranio natural y uranio de reproceso.La composiciónisotópicade ambassolucionesfue

determinadamedianteespectrometríade masasobteniéndoselos resultadossiguientes:

Soluciónde U natural: 238U (99.27%),235U(O.7251%), 234U(O.0049%)

Solución U(reproceso):238U (98.891%),225U(O.811%),226U(O.284%)234U(O.014%)

Una vez contaminadaslas muestrasde orina el valor real de la concentraciónde actividad

fue obtenidomedianteespectrometríaalfa a partir de 5 réplicas.

Las determinacionesde uraniofueronrealizadasenel LMPR utilizando 232U comotrazador.
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En la Tabla VI.21 se recogenlos resultadosobtenidos.

Tabla ¡7.21. Intercomparaciónde U en muestrasde orina
Resultadosdel LMPR (1993)

Actividad, Bql’ Actividad, BqV’

12A IZE

0.21 + 0.03 0.43 + 0.03

- 0.002 ±0.005

0.50±0.04 0.41 ±0.03

Tabla VI. 22. Intercomparaciónde U en muestrasde orino (Muestra 1 2A)
Resultadosde todos¡os participantes (1993)

Lab “‘U, mBqF’ 2”U, mBqI-’

519 211
2 441 342
3 624 240
4 569 228
6 760 302
8 365 289

11 672 258
12 692 273
14 719 289
19 566 232
24 640 260
25 645 258
29 616 261
31 504 210
34 677 287

En las TablasVI.22 y VI.23 se recogenlos resultadosde los laboratoriosparticipantes,y en

las TablasVI.24 y VI.25 aparecenlos parámetrosestadísticosde la comparaciónentre el

resultadoobtenidopor el LMPR y el valor real suministradopor el laboratorioorganizador

del ejercicio.
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Tabla VI.23. Intercomparaciónde U en muestrasde orina
Resultadosde todoslosparticipantes (1993)

(Muestra 1 2B)

Lab 2~U, mBq.l’ “5U, mBql’ “‘U, mBql<

1 345 14 345
2 305 32 359

3 500 15 481
4 516 18 492
6 521 14 388
8 242 260

11 494 18 476
12 488 22 502
14 501 16 487
19 342 14 355

24 480 17 480
25 477 21 485
29 492 44 484
31 413 17 461
34 455 11 463

Tabla VI. 24 Parámetrosestadísticosde la
en muestrasde orino (Muestra 12A)

intercomparaciónde U
(1993)

2”U, 8q1’ 234U Bq1’

Valor Real (N=5) 0.26±0,04 0.62±0.11

Valor LMPR 0.21 ±0.03 0.50 ±0.04

2.0942 2.400

tas(0.95,4) 2.132 2,132

Tabla VI. 25 Parámetrosestadísticosde la intercomparaciónde U
en muestrasde arma (Muestra 12B) (1993)

“‘U. Bql’ “‘U, Bql’ 2MU, Eqí’

Valor Real(N5) 0.51 ±0.07 0.02 ±0.009 0.47 + 0.09

Valor LMPR 0.46 ±0.03 0.017 ±0.005 0.41 + 0.03

t 0.7812 0.7177 1.4705

t~b(0.95,4) 2.132 2.132 2.132
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VI.5.2 RESULTADOS 1994

El ejercicio consistióen el análisisde dos muestrasde orina denominadas13A y 13B. El

resultadosolicitado en la muestra13A era el contenidoponderal(~g.F’) de uranio en la

muestra.La determinaciónde uranio en estamuestrase realizó mediantefosforimetría.

Tabla ¡7.26. Intercomparaciónde U en muestrasde orina
ResultadosdelLMPR (1994)

Tabla ¡7.27 Intercomparaciónde U en muestrasdeorina (Muestra 13A)
Resultadosde todoslospartic¡~antes (1994)

Uranio
Lab ugt’

12.7
2 22.9
3 ¡8.9
4 18

6 23
7 12.4
10 19
17 16
18 25
19 15.6
20 19.2
22 15.2
23 22.7
26 17.9
27 18.4
30 17.7
32 17
33 18
35 27.0
38 19
39 20
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En el casode la muestra13B el resultadodeberíaexpresarseen composiciónisotópicade

uranio, por tanto una vez realizadala separaciónquímica la determinaciónisotópicade

uranio fue realizada mediante espectrometríaalfa. En la Tabla VI.26 se recogen los

resultadosobtenidos.

Las Tablas VI.27 y VI.29 recogenlos resultadosde los laboratoriosparticipantesen este

ejercicio. Las muestrasfueronpreparadasporel laboratorioorganizadorque proporcionalos

valoresrealesapartir de 5 réplicas.

Tabla ¡7.29. Intercomparaciónde U en muestrasde orina (Muestra 13B)
Resultadosde todoslosparticipantes (1994)

Lab 234~233U
mBqF’

235U,
mBqF’ mEqí’

4 50.3 <1 28.7
6 46 2 24
7 27.5 6.8 24.7

10 27 <10 27
12 49.7 0.8 22.3
13 49.4 1.1 28.6
14 47.8 1.07 21.7
17 52 32
20 51.9 1 23.1
21 53 21
22 67 1 33
23 50.0 1.95 25.9
24 61.5 <0.3 35.2
32 46.8 23.2
33 51.3 0.66 25.9
34 58 2 28
36 41,1 1.6 26.9

Los parámetrosestadísticosobtenidosde la comparaciónde estosvalores realescon los

obtenidospor el LMPRaparecenen las Tablas VI.28 y VI.30.
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Tabla VI. 28 Parámetrosestadísticosde la intercomparaciónde U
en muestrasde orina (Muestra13A) (1994)

U, j¿g¡’

Valor Real 19.1 ±0.7

Valor LMPR 18 ±1

t~b(0.95,4) 2.132

Tabla VI. 30 Parámetrosestadísticosde la intercomparaciónde U
en muestrasde arma (Muestra 1 3B)

“3~234U SqL’ “‘U, BqF’

Valor Real 49.4 ±0.4 25.1 ±0.3

Valor LMPR 50.3 ±5.3 28.7 ±39

0.8672 3.8925

ttb(0.9S,4) 2.132 2.132

VI.5.3 RESULTADOS 1995

Se realizó la determinacióndel contenido isotópicode Uranio en unamuestra(denominada

14A. La muestrahabía sido preparadapor el Laboratorioorganizadory el valor real se

obtuvo a partir de 5 réplicas.En la Tabla VI.31 se recogenlos resultadosobtenidos.

Tabla VI. 31. IntercomparaciónU orinas (1995)
ResultadosdelLMPR

¡ “‘U mBql” ¡ “MU, mBql’ mBqI’ U
14C 29±3 68±4 17±2
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La Tabla VI.32 recogelos resultadosde los laboratoriosparticipantesen este ejercicio. Las

muestrasfueronpreparadasporelLaboratorioorganizadorqueproporcionalosvaloresreales

a partir de 5 réplicas. Los parámetrosestadísticosobtenidosde la comparaciónde estos

valoresrealescon los obtenidospor el LMPR aparecenen la Tabla VI.33.

Tabla VI. 32. Intercomparaciónde U enmuestrasde orino
Resultadosde todoslosparticipantes (Muestra 14C)

Lab 234U
mBqF’ mBqF’ mBqF’

79.6 16 31.4
2 62.8 14 26.2
3 60 15 23
4 63 20 23
7 39.4 11 18.5
9 53 13 22

13 77.8 13 40.5
14 67 12 26
16 63.5 9.7 27.6
17 72 14 30
20 68 17 29
21 70 40
22 75 18 34
23 92 20 34
24 60.8 14 24.8
27 47 13 19
29 68.3 13 23.1
30 62 15 28
33 63 14 26
34 60 15 25

Tabla ¡7.33 Parámetrosestadísticosde la intercomparaciónde U
en muestrasde orina (Muestra14C)

“‘U, Eqí’ =ss+2S6UBql’ ~U, Hql<

ValorReal 26±3 16±3 71+6

VaIorLMPR 29±3 17±2 68±4

t 1.666 0.7071 1.0607

2.132 2.132 2.132
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VI.6 ANALISIS DE LAS INTERCOMPARACIONES

El análisisestadísticorealizadosobrelos resultadosobtenidosenlos diferentesanálisises en

general satisfactorio.Los mejoresresultadoscorrespondena los análisisde ultratrazasde

plutonio en orina. En todos los ejercicios de intercomparaciónrealizadosel resultado

obtenido por nuestro laboratorio es estadísticamentecomparablebien con el valor de

referenciao con el valor medio de los resultadosde todos los participantes(previamente

eliminadoslos valoresanómalos).

Los análisis de plutonio, americio y curio en muestrasde hecesson los más complicados

desdeel punto de vista analíticodebidoa la complejidadde las matrices. La preparaciónde

las muestrasparasu distribucióncomomuestrasde intercomparaciónes complicadodebido

fundamentalmentea la inhomogeneidadde las mismas.El resultadodeesta problemáticaes

una mayor dispersiónen los resultadosobtenidospor los laboratoriosparticipantes(con

incertidumbrestambiénmayores)que en el casode las muestraslíquidas. A pesarde esta

problemática la mayoría de los resultados obtenidos por nuestro laboratorio son

estadísticamentecomparablesa los valoresdereferencia.Los resultadosobtenidosenel caso

de los análisisde uranio se consideranigualmentesatisfactorios.
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CAPITULO VII
INTERPRETACIÓN DE EPISODIOS
DE CONTAMINACIÓN INTERNA





El tránsitode trabajadoresprofesionalmenteexpuestosenla Unión Europeaexigeunacierta

uniformidadde criterios encuantoa las evaluacionesdosimétricasen los paísesmiembros.

La C.E. financia la asociaciónEurados (EuropeanRadiationDosimetryGroup) relacionada

con la investigacióny el desarrollode la dosimetría(Fernández,1994). Las actividades

técnicasse desarrollana travésde susgruposde trabajoque abarcandistintoscamposde la

Dosimetría(Dosimetría de TLD, Dosimetríade piel, Dosimetríanumérica,etc). El grupo

de trabajo sobre Dosimetría Interna ha organizadodistintas intercomparacionessobre

evaluacionesde dosis enlas que la autorade esta memoriaha participado.

La realizaciónde estasevaluacionesdosimétricases una tareacomplejaya que, a menudo,

no se disponede informaciónsuficientesobrelas circunstanciasde su incorporaciónsiendo

necesariobarajardiferenteshipótesisen la realizaciónde los cálculos.

En estecapítulose presentanlos cálculosde dosisefectivasy equivalentesenórganocrítico

en trescasosrealesde contaminaciónpropuestosen la intercomparacióneuropeaorganizada

por Euradosen 1995. Los datosexperimentalesfueron suministradospor cada laboratorio

involucradoencadacasodecontaminacióny fueronutilizadosportodoslos participantesen

la intercomparación.

Tal y comose señalaenel capitulo 1, la ICRP publicó en 1990 (ICRP, Publicación60) unas

recomendacionesgeneralesy mástarde(ICRP, Publicación66) un nuevomodelopulmonar.

En 1994 y dentro del campo específico de la dosimetría interna apareceuna nueva

publicación(ICRP,Publicación68) en la que se recogenlos nuevosfactoresde conversión

de dosis (Sv/Bq) tanto paraincorporacionesproducidaspor inhalacióncomo por ingestión

paradistintos gruposde edad. Ademásen el casode incorporaciónpor inhalacióndichos

factoresestántabuladosparadistintostamañosdepartículade aerosol.La utilizacióndeestos

factores requiere la utilización de nuevos modelos metabólicos para calcular las

incorporacionesa partir de los datosexperimentalesde actividadexcretada.La mayoríade

estos nuevos modelos no han sido pormenorizadamentedescritos todavía (se esperala

publicaciónantesdel año2000 deunarevisióngeneralde laPublicaciónICRP30)por lo que

hastaesa fecha será necesariocontinuarutilizando los modelos descritosen esta última
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publicación.

Las resolucionesde loscasosque se planteanenestecapítulo hansidorealizadasa partir de

losmodelosgeneralesdescritosen elCapítulo1 de estamemoriay losmodelosmetabólicos

particularesde cadaradionucleidodescritosen las publicacionesde JCRPanterioresa 1990.

VIII EPISODIODE CONTAMINACIÓN INTERNA DE URANIO

VII. 1.1. ANTECEDENTES

A un trabajadordenominado“P” ,al incorporarsea unaempresa7”, se le realizanunaserie

de análisis entrelos que se incluye la determinaciónde radionucleidosen orina, y se le

detectauna contaminaciónde uranio. Este trabajadorhabíadesarrolladoanteriormentesu

actividad profesional en otra compañíadenominada“X” dedicadaa la fabricación de

combustiblenuclear. “X” suministraal trabajadorlos datosdosimétricoscorrespondientesa

los análisis que se le realizaron durante su permanenciaen esta empresa.Estos datos

aparecenen la TablaVII.1 y son los quecorrespondenalperiododenominado“A”. Se trata

de resultadosde análisis de concentraciónde uranio en orina, y son un total de 6

determinacionesfluorimétricas.

La actividad profesional que desarrolla en la compañía “Z’ no presenta riesgo de

incorporaciónde uranio,perose le continúanrealizandoanálisisde uranio enorina a fin de

obtenermayor informaciónen cuantoa la evoluciónde la contaminación.En esteperiodo

denominado“B” se realizanun total de 15 determinaciones,de las cualeslas seis primeras

son de actividad total de uranio y las siguientesde actividadisotópica, y cuyos resultados

aparecenasimismoen la Tabla VII. 1.

La incorporaciónsufrida por el trabajadoren la compañía“X” se suponeque corresponde

a uranioen formaU02y U308, ambasclasificadascomoinsolublesenel pulmónpor la ICRP

(claseY). La informaciónsuministradasobreel tamañode la partículade aerosolinhalado

es que estáentre4 y 10 pm.
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TABLA VIL 1 Datosexperimentalesde concentraciónde
uranio en orino del trabajador “P,’

FECHA Oías (*) 2% “5U “‘U UTOÉaI

ggdía’

PERÍODOA

28-06-82 7.6

04-10-82 1.7

17-03-88 1.5

13-01-89 2.4

19-06-89 2.2

10-01-90 1.5

14-05-90 0

PERíOOOB mflqdía’ mflqdía’ mflqdía’ mflqdía’

18-06-90 35 57 ±3

18-10-90 157 46 ±3

04-02-91 266 22 ±2

24-04-91 345 23 ±2

30-09-91 504 26 + 2

23-01-92 619 26 ±1

23-04-92 710 6.9 ±0.6 0.53 + 0.18 1.5 ±0.29 9.0 -4- 0.7

28-06-92 776 8.9 ±0,7 0.39 ±0.16 1.65 ±0.31 10.9±0.8

28-10-92 898 11.1 ±0.8 0.88 + 0.22 2.3 ±0.4 14.3 ±0.9

20-01-93 982 7.7 ±0.7 0.28 ±0.14 1.86 ±0.33 9.8 + 0.8

21-04-93 1073 6.8 ±1.5 0.32 ±0.18 1.44 ±0.43 8.6 ±1.6

01-07-93 1144 13.5 ±2.6 0.54±0.23 3.20 ±0.7 17.2 ±2.7

17-10-93 1252 8.8 ±2.1 0.49±0.25 1.64 ±0.52 10.9 ±2.1

19-01-94 1346 8.8 ±2.0 0.98 ±0.36 2.2 + 0.6 11.8 ±2.1

18-05-94 1465 7.2 ±1.2 0.51 ±0.18 1.69 ±0.37 9.4 + 1.6

A partir de estainformacióny de los datos experimentalesde laTablaVII. 1, deberealizarse

una estimación de la incorporaciónde 23811, 235U y 234U, y calcular la dosis comprometida
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efectivay la dosiscomprometidaequivalentepara el órganocrítico.

VII. 1.2 EVALUACIÓN

El modeloteóricoutilizado paradescribirel comportamientometabólicodel uranio descrito

en ICRP-30,aparecerepresentadoen la Figura VII. 1.

Figura ¡71.1. Modelometabólicode
Uranio descrito en ICRP-30

La resoluciónmatemáticade este modelo proporciona las curvas teóricas de excreción

urinaria que aparecenrepresentadasen la Figura VII.2. Estas curvas han sido obtenidas

considerandocomo hipótesis que la contaminacióninterna se ha producido debido a la

incorporacióncrónicadurante3000 díasde un aerosolconteniendouranio de un tamañode

partículade 4qxm. La curvarepresentadaen la FiguraVII.2 en trazodiscontinuocorresponde

a una incorporaciónde 1 Bq.dia’, mientrasque la curvarepresentadaen trazocontinuoha

sido obtenidaparaunaincorporaciónde 8 Bq.día’.

La evaluaciónde la incorporacióndeuranio sufridapor “P” se ha realizadoconsiderandolos

datos experimentalescorrespondientesa la actividad total de uranio excretada. La

e P:Plnnt*
R:Rlñon
Or:Oflna
H:Hnsc
a:ot,os
T.¡Idos

‘sed

CM Jjj$jjo.N62

U
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Figura ¡71.2. Curvasteóricasde excreciónde U
(Clase 19 (Amad= 4pm)para dos incorporacionescrónicas.

comparaciónentre la curva teóricacorrespondientea la incorporaciónde 8 Bq.día’ y los

datosexperimentalesse ha representadoenla Figura VII. 3.

Los datosexperimentalescorrespondientesal período“A” (incorporacióncrónica) se ajustan

a la curva teóricaobtenidaen el supuestode unaincorporaciónde 8 Bq.dír’, perocuando

cesa la incorporación la excreciónexperimentales menor que la predichapor la curva

teórica. La forma de las curvasteóricas varia de acuerdocon la hipótesistomadaparasu

obtenciónreferida al tamañode partículadel aerosol inhalado. Los datosexperimentales

correspondientesa la excreciónurinaria del trabajador “P” junto con las curvas teóricas

obtenidasparados tamañosde partículadel aerosolinhaladose ha representadoen laFigura

VII.4.

La curva con trazo continuo de la Figura VII.4 correspondea un Amad=4pm y la

representadaenlíneade puntosa 10pm. Estaúltima curvapresentaunapendientemayor al

finalizar el períodode incorporacióncrónica debidoa que al aumentarel tamañode las

partículasinhaladas,un mayor númerode ellas quedanretenidasen las vías respiratorias

altas, pasandopor tanto una actividad menor al pulmón y dando lugar a una excreción

urinaria menor.El ajustede la curvacorrespondientea 10pm a los datosexperimentaleses

PERIODO A ¡
—BBoJdía —lBqIdía

——~~1

¡ ¡ ¡ h ¡ 1
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Figura VII.3. Datos experimentalesde “P” y curva teórica correspondientea
Incorporación= 8 Bq.día’ (Amad= 4pm)
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Figura VIl? 4. Datos expenmentalesde “P” y curva teórica correspondientea

Incorporación = 8 Bq.díct’ parados Amads(4 y 8pm)

mejor que la de tamañomenor de partícula, por lo que se varia una de las hipótesis de

trabajo inicialesy se asumeun tamañode partículade 10 pmm.

El ajustede los datosexperimentalesa la curvateóricade 10 pm (representadaenlíneade

4i~ - DATOS EX!!

PERIODO A PERIODO W

4um loum - DATOS EX!!

PERIODO A PERIODO W
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trazosen la FiguraVII.4) no es aceptable.La excreciónexperimentalal finalizar elperíodo

de incorporacióncrónicaesmenorquela excreciónteórica.Estehechoha sido estudiadopor

distintosautores(Wrenn1994,Ansoborlo1989,Schieferdecker1985)cuyosestudiosbasados

en datos experimentalesdemuestranque duranteun período de incorporacióncrónica se

excretamás cantidadde uranio que la que predice el modelo teórico de ICRP-30. Los

mismosautoressugierenunamodificacióndedicho modeloteóricoconsistenteenacortarel

períodobiológico de permanenciaen pulmóndel uranio insoluble.

La inclusión de estasmodificacionesen el modeloda como resultadounanueva curva de

excreciónteóricacuya comparacióncon los datosexperimentalesdel trabajador“P” se ha

representadoenla FiguraVII. 5.

loan

.5
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e
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o
e
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Figura VIL 5. Comparaciónde las curvas teóricasde excreciónde Uranio
(modeloICRPy modificado) con los datosexperimentalesde “P”.

La incorporaciónobtenida aplicandoel modelo modificado es de 3.85 Bq.diai’ para un

períodode incorporacióncrónica de 3000 díasy un Amad=lOpm.

Una vez obtenidala incorporación,debidoa la diferente radiotoxicidadde cadauno de los

isótoposde uranio,paraevaluarlas dosises necesarioestablecerla proporciónde cadauno

de ellosen la incorporaciónsufrida.

-155-



La transformación de los datos de actividad total en isotópicos se realizó mediante

comparaciónde los datosexperimentalesobtenidosde los análisisde oria conlas relaciones
23411/23811y 235U/238Uparadistintosgradosde enriquecimientoprocedentesde la bibliografía

(Vazquez, 1988). El resultado de esta comparaciónpermite asegurar que el uranio

incorporadopor “P” estabaenriquecidoal 3%.
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Figura ¡71.6 Datos experimentalesisotópicosy curvas teóricas
de excrecióncorrespondientesal modelomod~ficada.

Una vez transformadoslos datosde actividadtotal por los datos isotópicosse obtienenlas

curvas teóricas (del modelo modificado) paracadauno de los isótoposdel uranio y se

comparan con los datos experimentales. El resultado de esta comparaciónaparece

representadoen la Figura VII.6.

VII. 1.3 RESULTADOS

La evaluaciónde la incorporacióndebidaacadaunode los isótoposdel uranioutilizando el

modelomodificado y tomandocomo hipótesisque se tratade unaincorporacióncrónicade

un aerosolde Amad= 10 pm y claseY apareceen la Tabla VII.2. La dosis equivalente

comprometidaencadaórganose ha calculadode acuerdoconla expresión(1.6).En laTabla

-156-



VII.2 aparecenlasdosisenpulmónpor tratarsedel órganoquerecibemayordosis. La dosis

efectivacomprometidaha sidoobtenidade acuerdocon la expresión(1.5) apartir de las dosis

comprometidasen órganos,utilizando los factoresde ponderaciónde los tejidos recogidos

en la Tabla 1.2. En la Tabla VII.3 aparecenlos factoresobtenidosconel modelomodificado

que relacionandosiscon incorporación.

Tabla ¡71.2. Evaluaciónde la incorporacióny lasdosis recibidaspor “P

Tabla VIL 3. Factorescalculo dedosis.

Radionucleido FactorEfectos
no estocásticos”

8v Bq’

FactorEfectos
“estocásticos”

8v Bq’

“‘U 3.9 x í0~ 4.7 x 10~

4.1 x í0’ 5.0x 106

4.4 x íO-’ 5.4 it 10~

VIL2 EPISODIO DE CONTAMINACIÓN INTERNA DE PLUTONIO

VII.2. 1. ANTECEDENTES

Se trata de un trabajadordenominado“A”, quesufre unacontaminacióninternade plutonio

en unaplanta de reprocesadode combustiblenucleardebidoa inhalaciónde un aerosolen
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unasituaciónaccidental.El plutonio inhaladoes un nitrato clasificadocomode solubilidad

pulmonar“W” por la ICRP. La composiciónisotópicadel material inhaladoapareceen la

Tabla VII.4.

Tabla VIL 4. Composiciónisotópicadel aerosol

% Peso Eqng’
0.3 1.9

“9Pu 78.65 1.8

14.64 1.23

5.55 212

0.86 0.001

Los datosexperimentalessuministradoscorrespondena laexcreciónurinariade “A” durante

25 añosdespuésdel incidente.Los datosque aparecenen la Tabla VII.5 correspondena la

actividadalfa total encontradaen las muestrasde orina, suma de 238p’j + 239P’d + 240Pu

Los datosde la Tabla VII.6 son más recientesy correspondena muestrasen las que se ha

realizadoun análisisisotópicoconociéndosela actividadde cadaunode los isótoposemisores

alfa en la muestra.

Se pidecomo resultado:

• La realizaciónde unaestimaciónde la incorporaciónde 228pu 239~240p
0

• El cálculode ladosis comprometidaefectivay la dosiscomprometidaequivalenteparael

órganocrítico.
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TI4BL4 VII.5 Datosexperimentalesde concentración
del trabajador “A

deplutonio en orina

Periodo Fecha Días
mflqdía’

A 10-11-69

14-11-69 4 30 + 7

24-11-69 ¡4 41 ±11

01-12-69 21 37 ±11

12-12-69 32

30-01-70 81

B 300-500 18.5

600-800 13.9

800-2000 9.0

2000-3000 7.8

3000-5000 6.0

C

04-04-86 5989 4.0

05-03-87 6324 1.4

09-04-87 6359 2.2

20-05-87 6400 1.6

27-01-88 6652 2.8

28-03-88 6713 1.6 + 1.1

07-09-88 6876 0.5 ±0.5

21-10-88 6920 2.5 ±2.3

11-01-89 7002 2.5 ±1.5

10-03-89 7060 3.6 ±1.7

19-06-89 7161 1.6 ±0.8

23-04-90 7469 3.5 ±1.3

17-12-90 7707 3.0 ±1.6
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Tabla ¡71.6. Datosexperimentalesde la composiciónisotópica
de la excreciónurinaria del trabajador “A’~

Fecha Días “‘pu, mBqdía< “9Pu, mHqdía’ Pu,,~, mBqdía’

27-04-92 8204 1.12 ±0.24 1.55 ±0.28 2.7 ±0.4

30-06-92 8268 0.71 ±0.19 1.21 ±.25 1.9 + 0.2

28-10-92 8388 0.64 ±0.18 0.98±0.22 1.6 ±0.3

24-01-93 8476 0.95 ±0.22 1.54±0.27 2.5 ±0.3

28-04-93 8570 0.36±0.14 0.79 ±0.22 ¡.2 ±0.3

01-07-93 8634 0.85 ±0.22 1.67 ±0.35 2.5 ±0.4

20-10-93 8745 0.94 ±0.24 1.66 + 0.35 2.6 ±0.4

17-01-94 8834 0.82 ±0.25 1.92 ±0.43 2.7 + 0.5

ov¿v 0:34 ±1V 0.27 ±0.18 0.é ±0.3

26-06-94 8994 0.38 ±0.16 0.56 ±0.20 0.9 ±0.3

VII.2.2 EVALUACIÓN

La evaluación de dosis en el caso de incorporaciones de plutonio es un proceso complejo ya

que se sabe que en la mayoría de los casos los modelos teóricos no describen adecuadamente

el comportamiento de este radionucleido en el cuerpo humano. El modelo metabólico para

plutonio recomendado en ICRP-30 propone que las fracciones transferidas desde los fluidos

corporales al hígado y a los huesos son en ambos casos 0.45, con unos períodos de retención

en esos órganos de 40 y 100 años respectivamente. Posteriormente en ICRP-48 se

recomendaba la utilización de 0.5 como valor de la fracción transferida a los huesos y 0.3

la transferida al hígado modificándose también los períodos de retención y recomendando 20

años para el hueso y 50 años en el caso del hígado.

El último modelo propuesto se recoge en ICRP-54, que toma las fracciones de transferencia

recomendadas en la Publicación ICRP-30 y los períodos de retención en órganos de ICRP-48.

Este modelo que aparece representado en la Figura VII.7 es el que se ha utilizado para la

realización del cálculo de dosisen estecaso.
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Figura ¡71? 7. Modelometabólicoparaplutonio
segúnICRP-54.

La evaluación de las incorporaciones de plutonio se realiza a partir de funciones matemáticas

que describen la eliminación vía oria y/o heces de este radionucleido. La mayoría de estas

curvas de excreción están basadas en los datos experimentales con humanos obtenidos por

Langham en la década de los cincuenta y que han sido posteriormente editados

(Langham,1980). La ICRP-54 recomienda la función de excreción descrita por Durbin

(Durbin, 1972) adviniendo que existen considerables evidencias que sugieren que esta curva

sobreestima la excreción urinaria transcurridos varios cientos de días después del deposito

del radionucleido en los órganos.

Se han propuesto otras funciones de excreción siendo una de las más ampliamente aceptadas

en Europa (Stewart, 1996) la publicada por Jones (Jones, 1985), que se ha utilizado en la

resolución de este episodio.

La curva de excreción urinaria de Jones junto con los datos experimentales del trabajador

“A” se ha representado en la Figura VII.8. El correspondiente ajuste matemático proporciona

un valor de la incorporación de 1550 Bq. Con este valor de incorporación de plutonio total

se realizan los correspondientes cálculos de dosis utilizando el modelo metabólico

TRACTO TRACTO
ffssprnAralQ GAsmO*TESflUAL

1.
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representadoen la FiguraVII.7.

meq.dIr
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Curva de excreciónde ionesy
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Previamentees necesarioestablecerla proporciónde cadauno de los isótoposdel Plutonio

presentesen el aerosol inhalado.A partir de los datos de la Tabla VII.3 correspondientesa

la composicióndel aerosoly de la informaciónsobrela composiciónisotópicadel Plutonio

excretadoen orina se ha obtenidola composiciónisotópicasiguiente:

lBq Pu(oc) = 0.39 BqQ
38Pu) + 0.37 Bq (239Pu) + 0.25 Bq 240Pu

(asociados con 43.3 Bq (241Pu))

VII. 2.3 RESULTADOS

La evaluación de dosis se ha realizado considerando una solubilidad pulmonar de clase W

y una incorporación aguda de un aerosol de Amad= 10pm. Los resultados obtenidos

aparecen en la Tabla VII.7, han sido obtenidos al igual que en el caso de contaminación con

uranio utilizando los factores de ponderación de tejidos de la Tabla 1.2 para el cálculo de la

dosis comprometida efectiva. En la Tabla VII.S se muestran los factores utilizados para el
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cálculode estasdosis.

Tabla VIL 7 Evaluaciónde incorporacióny dosisde “A

Tabla VIL 8. Factoresde calculo dedosis.

Radionucleido EfectosEstocásticos
SvBq’

Efectos ‘No Estocásticos”
SvBq’

1.04 it í04 1.9 it 10’

“9Pu 1.16 x ¡o4 2.08 it 10’

1.16 it 1O~ 2.08 ,~ ío’

“‘Ru 2.0 it 1o~6 3.8 it 1W’

VII.3 EPISODIO DE CONTAMINACIÓN INTERNA DE AMERICIO

VII.3. 1. ANTECEDENTES

Un trabajador denominado ‘C’, sufre una contaminación de americio en un laboratorio de

análisis de residuos radiactivos. La forma química del 24tAm inhalado es desconocida aunque

se supone del tipo Wde solubilidad pulmonar.

-163-



Casi un añodespuésdel incidentese realizanlos primerosanálisisde americioen orinay a

continuacióna la vista de los resultadosse someteal trabajadora una terapiaconDTPA. El

objetivo de la utilizaciónde agentesquelatantesen estetipo de contaminacioneses aumentar

el valor de la excrecióny por tanto la velocidadde eliminacióndel contaminanteradiactivo

del cuerpo.Sin embargo,al producirsela excreciónde modo artificial debidoal efectodel

agente quelante los datos experimentales de excreción urinaria de americio obtenidos en este

períodono puedenserutilizadosen la evaluacióndosimétrica.

El trabajador “C” fue sometido a este tratamiento durante un período relativamente

prolongado.Una vez finalizado se le volvió a analizarel Am en orina. En la Tabla VII.9

aparecenlos datos experimentalesde contenido de Am en orina antes y despuésdel

tratamientocon DTPA y que son los que se han utilizado para realizar la evaluación

dosimétrica.

Adicionalmentese le realizaronuna serie de medidasdirectas (en un contadorde cuerpo

entero)pararealizarla cuantificacióndel 241Am de emitir radiacióngammaa 59 keV. Los

resultados de estas medidas directas aparecen en la Tabla VII.10.

VII. 2.2 EVALUACIÓN

La evaluacióndosimétricase realizó a partir de los datos de concentraciónde 241Am en la

oria de “C’, queaparecenen la TablaVII.9. La curvateóricade excreciónutilizadaes la

misma queen el casode contaminaciónconplutonio (Jones,1989).

El ajuste de los datos experimentales de excreción urinaria a esa curva proporciona un valor

de la incorporación de 1170 Bq. La representación gráfica de la curva teórica obtenida para

la incorporación calculada junto con los datos experimentales aparece en la Figura VII.9.
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Tabla VIL 9 Datosexperimentalesde concentraciónde 241Amen orina del trabajador ‘C’.

Fecha Días tras
la incorporación

“‘Am,
mBqdír’

23-11-86 264 4

06-03-87 372 3.7

07-03-87 373 9.1

08-03-87 374 1.9

04-03-88 735 4.9

05-03-88 736 6.3

06-03-88 737 6.0

24-10-88 939 3.2

25-10-88 940 3.2

Tabla ¡71? 10. Datosexperimentalesde medidasdirectas de 241Amdel trabajador “C”

Fecha Oías “‘Am, Bq
Hígado

“‘Am, Bq
Esqueleto

“‘Am, Bq
OrganismoTotal

21-10-86 236 49 ±10

14-07-87 502 II ±5 64 ±16 119 ±19

21-10-87 601 14 ±5 58 ±15 102 ±17

15-12-87 656 12 + 5 77 ±19 129 ±21

07-03-88 738 16 ±5 90 ±23 126 ±24

27-09-89 1307 19 ±6 100 ±25 138 ±26

26-01-90 1428 9 ±5 100 ±25 126 ±26

26-09-90 1671 18 ±6 103 ±26 141 ±27

03-01-91 1770 15 -4- 5 100 ±25 136 ±26

El modelo teórico que la ICRP recomiendaparala realizacióndel cálculo de dosis es el

mismo queel modelo parael plutoniocuyo esquemaapareceen la FiguraVII.7. La fracción

que desdeel compartimentode transferenciapasaal hígadoy a los huesoses la misma e

igual a0.45.
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Figura VIL 9. Curva teórica de excreciónydatosexperimentalesde “C”.

El estudiode los datosexperimentalescorrespondientesalasmedidasdirectas(TablaVII. 10)

revela que en este caso particular la transferenciade actividad a los órganos no se

correspondeconlaprediccióndel modelo teórico. La obtenciónde un modeloacordecon los

datosexperimentalesexigeunamodificacióndel modelode la ICRP. Dicha modificaciónse

ha realizado en base a datos de la bibliografía (Nobke, 1989).

La relación entre las actividades de 241An~ medidasexperimentalmenteen hígadoy esqueleto

es aproximadamente 1:6 (EsqueletoAligado). La modificación realizada consiste en suponer

un valor de 0.15 para la fracción transferida al hígado y un valor de 0.85 para el esqueleto.

La estructura básica del modelo no se altera pero la modificación da lugar a una dosis mayor

en la superficie ósea(órgano crítico) de la que se obtendríamediantela utilización del

modelo sin modificar paraunamisma incorporación.

VII.3.3 RESULTADOS

La evaluaciónde la incorporaciónse ha realizadoa partir de la curvade excreciónde Jones

(Jones,1989).El cálculo de dosisse ha realizadosuponiendounasolubilidad pulmonar clase
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“W”, inhalaciónaguda y un AMAD 1pm con el modelo teórico descrito en ICRP-54

modificado segúnlos datosexperimentalesde las medidasdirectas.La incorporacióny las

dosiscalculadasaparecenen la TablaVII.11. Estasdosisal igual queenlos casosanteriores

hansido calculadassegúnse describeenICRP-30,esdecirapartir de laexpresión(1.6) para

el cálculode la dosisequivalentey de la expresión(1.5) y los factoresde ponderaciónde la

Tabla 1.2 para el cálculo de la dosis efectiva. En la Tabla VII. 12 aparecen los

correspondientes factores de cálculo de dosis.

Tabla ¡71.11. Evaluación de incorporacióny dosisde “C

Tabla VIL 12. Factoresde calculo dedosis.

VII.4 INTERCOMPARACIÓN DE RESULTADOS

La resoluciónde los episodiosdescritosenlos apartadosanterioresha sido realizadaen el

contextode una intercomparaciónEuropea.Dadoque se trata de casosrealesno existeun

valor real de incorporacióno de dosis.Cadaorganizaciónparticipanteenla intercomparación

ha realizadolos cálculos asumiendohipótesisdistintascareciendode sentido realizar un

tratamientoestadísticode los datos.
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En las Tablas VII.13, VII.14 y VII.15 se presentanlos resultadosobtenidos por los

participantes.El denominadocomo “J’ correspondea los casoscuya resolución se ha

presentadoen los anteriores apartadosde este capítulo. Estos datos serán próximamente

publicadospor la UE.

Tabla VII. 13. Resultadosde la intercomparación
del casode contaminacióninterna de uranio.

¡AB AMAD ‘34U,
Bq

“5U,
Bq

“‘U,
Bq

Pulmón
CDE(7¡, mSv

CEOE (**),
mSv

A 10 3644 224 797 274 33

C 4 4270 262 929 672 80.8

1) 10 7098 439 1551 534 619

E 20 26000 1700 5800 790 95.0

F 4 4040 250 910 593 71.3

0 4 6000 370 1300 488 58.8

10 14130 850 3020 650 78.0

J 10 9000 300 1800 485 60.0

1< 10 7877 484 1725 590 72.0

L 5 1815 215

N 7 7600 460 ¡100 730 88

(*) CDE Dosisequivalentecomprometida
(**) CEDE: Dosisequivalenteefectivacomprometida

Los resultadosde la TablaVII. 13 presentanunaampliavariaciónen cuantoa la estimación

de la incorporación.Ello es debidofundamentalmentea laasunciónde tamañosdistintosde

aerosol. La desviación estándarde los resultados de la dosis equivalente efectiva

comprometidaes menor del 30%, aunquelas incertidumbresde otros datosson mayores

debidoa la dificultad en evaluarunadosisrecibidaduranteocho años.

Los resultadosde la intercomparaciónsobrecontaminaciónde plutonio se muestranen la

Tabla VII. 14 observándoseun mayor grado de concordanciaentre los participantes
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(desviación estándar menor del 20%) en lo que se refiere al cálculo de la incorporación. En

estacasoel tamañode partículadel aerosol inhaladoes de 1pmsiendotomadoasí por todos

los participantes.La desviaciónestándarde los resultadosde dosises del ordendel 30%.

Tabla ¡71.14. Resultadosde la intercomparación
del caso de contaminacióninternadeplutonio.

LAB AMAD 23%
Bq

23%
Bq

240p»
Bq

241Pu
kBq

Pulmón
CDE(*), mSv

CEDE(**),
mSv

A 1 677 641 438 75.5 5714 580

C 1 604 573 391 67.5 5990 326

0 1 456 433 293 50.7

F 1 720 700 480 82.0

0 1 750 567 490 84.0

1 1 596 537 387 66.8

J 1 605 574 387 66.0 5655 306

K 1 477 453 309 52.7 4500 240

5252 56

4750 298

N 1 480 450 310 53 730 250

(*> CDE :Dosis equivalentecomprometida
(*) CEDE: Dosis equivalenteefectivacomprometida

Los resultadoscorrespondientesa la resolucióndel episodiode contaminaciónde americio

aparecenenla Tabla VII. 15. Las desviacionesestándarcalculadastanto apartir delos datos

de las incorporacionescomo de los cálculos de dosis son menoresdeI 30% en todos los

casos.
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Tabla VIL 15. Resultadosde la intercomparación
del caso de contaminacióninternade americio

LAR AMAD “‘Am
Bq

pulmón
CDE(*), mSv

CEDE (**),
mSv

A 1 1556 3423 187

C 1 2400 5270 288

0 ¡ 1310 4950 216

E 1 1200 4200 211

1’ 1 1350 2950 160

0 1 1600 3500 190

1 1900 4100 240

J 1 1170 4422 193

K 5 1207 2900 158

L 1 978 2150 117

M 1 1263 3157 177

N 1 1340 1130 114

(*) COE Dosis equivalentecomprometida
(**) CEDE: Dosisequivalente efectiva comprometida

VII.5 COMPARACIÓN DE CÁLCULOS DE INCORPORACIONES Y DOSIS

OBTENIDOS CON LOS NUEVOS MODELOS DESCRITOS POR ICRP

Todos losparticipantesen estaintercomparacióninternacionalhanrealizadolos cálculosde

dosis siguiendolos modelosdescritosen la ICRP Publicación30. Sinembargouno de los

participantes(Birchalí, 1997) ha realizado(en el casodel episodiode contaminacióncon

plutonio) el cálculo con las mismashipótesispero utilizando el nuevomodelo pulmonar

(descritoen ICRP 66), una función de excreciónurinaria basadaen datos experimentales

obtenidosconhumanosy el nuevomodelobiocinéticode plutoniodescritoenICRP-67.Los

resultadosobtenidosen cuantoa incorporacionesen estecasoparticular sonun 12% mas

elevadosque los obtenidosaplicandoel modelo de ICRP 30. Sin embargola aplicación de

estos nuevos modelos supone una reducción del 30% en el valor de la dosis efectiva

comprometida.
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CONCLUSIONES

1. La combinaciónde las técnicasde cromatografíade intercambioiónico y cromatografía

de extracciónpermiterealizarun análisissecuencialde los radionucleidosde interésen una

mismamuestra.Cuandoun trabajadorsufreuna incorporaciónde radionucleidosemisores

alfa, las muestrasdeorinasy hecesrecogidasenlos díassiguientesa esaincorporaciónson

representativasdel nivel de contaminaciónenel cuerpoel día de surecogida.Debidoa que

habitualmentelos niveles de concentraciónde actividad a determinarestánpróximosa la

actividad mínima detectable, la utilización de un método de análisis secuencialpermite

obtenerla concentraciónda actividadde cadauno de los radionucleidosen la totalidadde la

muestrasin la pérdidade informaciónque se produciríaaldividirla.

2. Los estudiosexperimentalesrealizadoscontrazadorespermitenasegurarquese obtienen

rendimientosquímicosdel 80-90%en el casode la determinaciónde plutonio, del 50-70%

en las determinacionesde uranio y entreel40-80%en lasde americio. En esteúltimo caso

la aplicación de la cromatografíade extraccióny en particular de la columna Tru.spec

representaun notableavanceen ladeterminaciónde pequeñasconcentracionesde actividad

en estetipo de muestrasen comparacióncon los métodosde separacióntradicionales.

3. La técnicade preparaciónde fuentesalfa por electrodepósitoseha seleccionadocomo la

adecuadapara muestrasbiológicas optimizando las condicionesexperimentalesde este

proceso.

4. Las característicasasociadasal equipodemedidamedianteespectrometríaalfa utilizado

(bajo fondo y elevadaresolución), y la optimización de los parámetrosexperimentales

(geometríamuestra-detector,tiempode medida) permitenalcanzarparalos radionucleidos

estudiados(isótoposde plutonio, americioy uranio) límites de detección inferiores a 0.3

mflq.

5. La utilización alternativade la fosforimetríacon láserpara la determinaciónde Uranio

naturalpermite(debidoal menortiempoinvertido en losprocesosde mediday preparación)

procesar un gran númerode muestrasalcanzándosea la vez limites de deteccióninferiores
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a igg[’ de uranio.

6. Las actividadesmínimas detectablescalculadasteniendoen cuenta los rendimientos

químicosde la separaciónoscilanentre0.3 y 1.5 mBq/día.Teniendoen cuentalos límites

anualesde incorporación que establecela legislación españolapara los radionucleidos

estudiados,las actividadesteóricasexcretadasen hecesy orinasenlosdías siguientesa una

incorporación son en todos los casossuperioresa las actividadesmínimas detectables

obtenidas siguiendolos métodos de análisis y medida propuestosen esta memoria. Se

concluyequesu aplicaciónaseguraunavigilancia adecuadadetrabajadoresprofesionalmente

expuestoscon riesgode incorporaciónde estosradionucleidos.

7. La fiabilidad de las técnicasde separación,preparaciónde fuentesy medidamediante

espectrometría alfa ha sido validada mediante ejercicios de intercomparación internacionales

organizados por la asociaciónPROCORAD. El tratamientoestadísticode los resultados

obtenidos revela que el 75% de las muestrasanalizadasdentrode los sucesivosejerciciosde

intercomparación son estadísticamentecomparablescon los valoresde referenciao con los

valores promedio para un nivel de incertidumbre del 95%.

8. Los procedimientos empleados en la realización de las estimaciones de dosis a partir de

los resultados de las medidas realizadas y basados en los modelos generales y metabólicos

descritospor ICRP estánen concordanciacon los utilizadospor distintasorganizacionesy

laboratorioseuropeos.La intercomparaciónsobrecálculos de dosis internasen episodios

realesde contaminacionespromovida por EURADOS (EuropeanDosimetry Group) ha

permitido validar dichos métodos.

9.. La nuevareglamentaciónsobreProtecciónSanitariacontra las RadiacionesIonizantes

aprobadapor el ParlamentoEuropeoen 1996 supondráun cambioenla legislaciónespañola

antesdel año2000. En el campode la DosimetríaInterna estasnuevasrecomendacionesno

están completamente desarrolladas en la actualidad. Los factores de cálculo de dosis

recientemente publicados en la nueva directiva comunitaria son menores que los

recomendadosen la Publicación54 de la ICRP, lo que sugiereuna reducciónde las dosis

internas.Sin embargo,ha de tenersetambiénen cuentael valor de la incorporaciónque
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deberásercalculadoaplicandolos nuevosmodelosmetabólicosdesarrolladosporICRP. En

cualquiercaso, laprevisionesindicanquelasdiferenciasentrelas dosiscalculadasaplicando

los factoresde ICRP-54y aplicandolos nuevosfactoresy modelosno seansuperioresal

30%.
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