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Capitulo 1: Introduccion

1. INTRODUCCION

El ser humano estd expuesto tanto a radiaciones ionizantes naturales como artificiales
y, segun la Organizacién Mundial de la Salud (OMS), un 8% de las fuentes de radiacién
que afecta al publico se corresponde a alimentos y aguas de consumo [WHO, 2004].

Por ese motivo, la regulacion de la exposicidn a las radiaciones ionizantes a través del
agua de bebida, es uno de los objetivos que deben plantearse los organismos de
proteccion de la salud publica. De forma periddica la OMS realiza en sus publicaciones
recomendaciones referentes a los niveles de radiaciéon y establece los niveles de
exposicidon a partir del consumo de agua. Suponiendo un consumo diario de 2 litros de
agua, se estima una dosis efectiva menor de 0,1 mSv/afio y en particular se da para la
actividad en agua potable un nivel de referencia de 0,1 Bg/® para el 2190, con el fin de
que la dosis efectiva en el ser humano sea menor que 0,1 mSv/afio [WHO, 2004].

Adicionalmente, y con el fin de buscar la seguridad alimentaria y garantizar la calidad
de los alimentos nacié el Reglamento 178/2002 emitido por la Autoridad Europea de
Seguridad Alimentaria, donde se establecen una serie de requisitos basicos a cubrir. En
esta reglamentacién se controlan también los riesgos de contaminacién por
organismos modificados genéticamente, y se adoptan medidas para limitar la
contaminacién a causa de la polucién del aire y agua o por exposicién radiactiva.

El Consejo de Seguridad Nuclear (CSN), como Unico organismo competente en materia
de seguridad nuclear y proteccion radiolégica en nuestro pais, se encarga por otra
parte de hacer controles y vigilancia radiolégica en el medio ambiente del territorio
nacional, incluyendo entre los distintos andlisis que realiza muestras de productos
basicos para la alimentacién humana y de una dieta completa.

En la naturaleza siempre han estado presentes las radiaciones ionizantes, por lo que el
hombre siempre ha convivido con ellas, si bien es cierto que éstas también pueden
tener un origen artificial. Se estima que la dosis que recibe el hombre debido a fuentes
de radiacidon naturales es de 2,4 mSv/afio, donde un 5% de dicha dosis es debida a la

. . . . . 22 21
ingesta de distintos radionucleidos entre los que encontramos et **°Ra, *°K, **°Po y

21 . . . . .
%Ph. Entre todos los radionucleidos ingeridos se estima que uno de los mayores

contribuyentes a la dosis recibida se debe al 210pg [Hunt et al. 2004].

El polonio es un elemento descubierto en 1898 por Maria Sklodowska-Curie y su
marido Pierre Curie, mientras estudiaban las causas de la radiactividad en la
pechblenda. Primeramente se nombré como Radio F y posteriormente se bautizdé con
el nombre que hoy dia conocemos haciendo referencia al pais natal de su
descubridora. En la naturaleza esta presente en cantidades traza en los distintos
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compartimentos ambientales, generalmente asociado a minerales de uranio,
encontrandose en una proporcion del orden de 1 ppb en este mineral.

Son conocidos 43 isétopos de este elemento, siendo todos radiactivos, de los cuales
sélo tres tienen un periodo de semidesintegracion superior a 1 dia: 208p, 209p y 210po,.
De estos tres isétopos el 21%p0 es el Unico natural, siendo el radionucleido en el que
nos centramos en este trabajo.

La actividad especifica del °Po es 166 TBq/g y el coeficiente de dosis por ingestion es

I 210

1,2x10°® Sv/Bg. Ambos factores hacen que el **°Po sea, relativamente, el radioisétopo

natural con mayor radiotoxicidad por unidad de masa.

La ingesta de una cantidad de 0,02 ug de este isétopo por un adulto daria lugar a una
dosis letal de 4 Sv. La manipulacién de este radionucleido por parte de organizaciones
terroristas puede considerarse de maxima gravedad, puesto que sdlo un gramo de este
elemento bastaria para matar a millones de personas.

¢Cudles son las razones o motivos que expliquen el interés particular por el *°Po en la
actualidad? Una razén importante que explica parcialmente el creciente interés en la
realizacion de estudios medioambientales y radioldgicos centrados en los
radioisétopos 2°Pb y 2*°Po se deriva del gran impacto causado por el asesinato hace
unos afos del espia ruso Sr. Livitnenko a través de la ingestion de una masa minima

210
P

pero letal de 0. Este evento, puso de manifiesto el hecho en ese momento

conocido, pero no totalmente valorado, de que dentro de los radionucleidos naturales,
el %o es de los isétopos que contribuyen con una mayor dosis por ingestion por
unidad de actividad incorporada. Recientemente expertos suizos han investigado la
muerte del Sr. Yasir Arafat a la cual también asocian como causa de un eventual

. 21
envenenamiento con 0

Po. Sin embargo, es bastante menos conocido que la primera
muerte atribuible a este radioelemento se debid a una intoxicaciéon por exposicién al
mismo, al producirse la explosidn accidental de una capsula sellada que lo contenia. La

victima fue Irene Joliot-Curie quien murié afios después a causa de una leucemia.

En los ultimos afios, han comenzado a aparecer estudios dedicados a evaluar las dosis
susceptibles de ser recibidas por la poblacion debido a la ingestién del °Po contenido
por los alimentos que consume. El estudio recogido en esta memoria se centrard en
evaluar esas dosis para la poblacién del sur de Espaiia.

Ahora bien, antes de entrar en el desarrollo de esos estudios, daremos una breve
pincelada sobre el elemento involucrado.

1.1 Caracteristicas y propiedades del **°P

21
E| 210

o

Po es un isétopo natural, perteneciente a la serie del 22U, descendiente del *°Pb
via 21%Bi (T12= 5 dias), que a su vez decae en 2%pp emitiendo particulas alfa de 5,297
MeV, con un periodo de semidesintegracién de 138 dias. Su presencia en la atmédsfera
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1%y}, debido a la facilidad de este ultimo a

es claramente inferior a la de su precursor,
asociarse, tras su generacién, a aerosoles, que tienen un corto tiempo de residencia en
la atmosfera. De hecho la determinacién del cociente **°Pb/**°Po, en los aerosoles
colectados en superficie, constituyen un procedimiento utilizado para determinar su
tiempo medio de residencia en la atmdsfera. Ademas, si estos aerosoles se depositan
en el medio marino, el seguimiento del mencionado cociente en la columna de agua da
una informacidn muy relevante sobre el comportamiento del material particulado en
este medio, pudiendo incluso evaluarse, con la informacién obtenida, los flujos de
carbono organico en el medio marino hacia las zonas mas profundas (es conocida la
actuacién de los océanos como sumideros de CO,). Por otra parte, la distribucién y el

| 220 en el medio marino, y particularmente en la cadena tréfica

comportamiento de
que alberga, esta adquiriendo también una gran atencidn durante los ultimos anos,
debido a su comportamiento bioacumulativo, y a su tendencia a fijarse en ciertos
tejidos y organos de la biota marina, con todo lo que ello implica desde el punto de
vista dosimétrico bien, en la propia biota que acumula este isétopo, bien en la

poblacion que puede ingerir estos productos marinos.

El polonio en forma aislada es un metal de color gris que interacciona con el oxigeno
en funcién de la temperatura, pudiendo mantenerse inerte a temperatura ambiente,
siendo ademas un elemento muy volatil. A 55 °C un 50% de él se vaporiza en 45 horas,
a pesar de que su punto de fusién es de 254 °C [Roessler, 2007].

Su configuracidn electrénica se parece a la del selenio y el teluro, y su quimica se
parece a la de éstos (a este grupo de elementos junto a otros de la familia del oxigeno
se les denomina anfigenos o calcégenos).

Podemos encontrar al polonio en estados de oxidacién estables de +2,-2, +4 y +6,
siendo el estado tetravalente el mas estable en una disolucion. Este elemento se
asocia con cloruros, bromuros, acetatos, nitratos y otros aniones inorganicos para
formar sales solubles. Tiene tendencia a hidrolizarse y formar coloides en soluciones
neutras o débilmente alcalinas o acidas, asi como a depositarse de forma espontanea
sobre metales como la plata, el cobre y el niquel.

Como se comentd al principio, el polonio es muy raro en la naturaleza debido al corto
periodo de semidesintegracién de sus isétopos. Se puede encontrar de forma natural
en bajas concentraciones, del orden de ppb, en minerales de uranio. Debido a Ila
escasez de este elemento, su aislamiento a partir de fuentes naturales es un proceso
complicado. Durante la primera mitad del siglo XX se obtenia del procesamiento de

residuos de la produccién de radio. Actualmente, el polonio se produce a través de la

irradiaciéon neutrdnica o protdnica de alta energia del bismuto. El 2998} hombardeado
21oB 210

con neutrones de alta energia da lugar a i, que decae a “ " Po por emision . De

esta manera se pueden producir anualmente unos pocos gramos del mismo.
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| %o de las que se tiene constancia fue su uso

Una de las primeras aplicaciones de
como elemento componente de un detonador de un arma nuclear producida en
Estados Unidos durante la Segunda Guerra Mundial. Aunque no es hasta afios

posteriores a éstos cuando se empieza a caracterizar bien la fisica de este elemento.

Actualmente se emplea como fuente de calor en sondas espaciales, como fuente de
neutrones, o como dispositivo eliminador de cargas estaticas. La compra para su uso
estd regulada por la Comisién de Regulacién Nuclear, la cual registra las compras de
mas de 16 curios (592 GBq).

1.2 Objetivos y descripcion de la memoria

Hace ya varias décadas, que el grupo de Fisica Nuclear Aplicada Il de la Universidad de
Sevilla, viene desarrollando técnicas radiométricas para la medida de concentracién de
actividades de radionucleidos naturales o artificiales, en muestras ambientales o
antropogénicas. Esto conlleva a que muchos procesos para la determinacion de
algunos isétopos radiactivos ya hayan sido desarrollados y puestos en practica. La
realizacion de mejoras y revisién de las distintas etapas que nos llevan a la medida de
un radionucleido es uno de los objetivos que debe plantearse todo laboratorio. El
anadlisis de nuevas matrices, hace que dicho objetivo cobre mas importancia. Bajo este
precepto, en esta memoria expondremos el desarrollo de los procedimientos
radioquimicos llevados a cabo para su aplicacion a las distintas muestras estudiadas.

Asi, en la primera parte de esta tesis, en el capitulo 2, se van a describir los
fundamentos tedricos y practicos de la espectrometria alfa, técnica empleada para la

. .. . . . 21
medida de la actividad del isétopo radiactivo en el que nos centramos, el *'°

Po, y a
continuacion, en el tercer capitulo, se describirdn al detalle los distintos
procedimientos radioquimicos desarrollados y posteriormente aplicados. El hecho de
trabajar con distintos tipos de matrices organicas, va a hacer que cada protocolo de
actuacién para la preparacion de la fuente de medida tenga distintas adaptaciones,

guedando éstas expuestas en su correspondiente apartado.

La necesidad de la determinacion de concentraciones de actividad en las distintas
muestras analizadas, que en su gran mayoria se corresponden con alimentos, surge
con la idea de estimar la dosis efectiva recibida por la poblacidon debida a la ingesta de
210pg presente en los distintos grupos alimenticios, dada la importancia radioldgica de
este elemento. El modo en el que se ha llevado a cabo el cdlculo de dicha dosis se
describe al final del capitulo que venimos mencionando, cerrando asi la parte de la

memoria dedicada a la metodologia.

Atendiendo a la importancia dada por organismos de control, comenzamos

presentando en el capitulo 4 los resultados obtenidos en un estudio sobre las

210

concentraciones de actividad de “""Po en distintas aguas de bebidas, asi como las dosis

asociadas por su ingestion para los distintos grupos de edades establecidos en las
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normativas vigentes. Adicionalmente, y para describir su importancia relativa desde el
punto de vista dosimétrico se comparan estos resultados con los correspondientes a
otros radionucleidos presentes en la misma serie radiactiva del polonio, como son el
238U y el 234U.

En el capitulo 5 nos centramos en el andlisis de concentraciones de actividad de *'°P

0
en muestras de distintos grupos alimenticios, haciendo estimaciones de las dosis
recibidas debido a la ingesta de los distintos productos con base en estadisticas de
consumo de los mismos. A partir de los resultados observados en el capitulo anterior,
se deduce que, entre los productos alimenticios, los de origen marino presentan una
relativa alta concentracién de polonio. Esto, sumado a que el consumo de pescado
juega un papel importante en la dieta mediterrdnea, nos ha llevado a realizar un
estudio en distintas especies marinas ingeridas con asiduidad por la poblacién
espanola en base a su dieta. En el capitulo 6 se muestran los resultados obtenidos
tanto de concentraciones de actividad como de dosis efectivas calculadas por la
ingestion de una gran variedad de productos marinos a partir de datos de consumo
proporcionados por el Ministerio de Agricultura, Alimentacién y Medio Ambiente

(MAGRAMA).

Se conoce que el polonio es bioacumulativo, aunque se desconoce la causa de ello. Sin
embargo, existe una limitacidén a la hora de realizar los modelos biocinéticos de este
elemento, dado los escasos estudios realizados en humanos. Ello es relevante porque
por ejemplo, la eliminacién del polonio a través de la orina, nos puede llevar a dar una
idea del polonio ingerido. Por ese motivo, en el capitulo 7 nos centraremos en mostrar
resultados de este radionucleido en muestras de orina, con el fin de que los resultados
y conclusiones obtenidos puedan emplearse en un futuro como base para un estudio
mas amplio que persiga el andlisis de estas muestras como test de posibles
contaminaciones. Adicionalmente, y a través de un control de la ingesta realizada por
un voluntario durante un periodo de mas de un mes, veremos como de sensitiva es la
orina para marcar variaciones apreciables in la ingestion de polonio, e incluso

210pg en el pelo, con

ahondando un poco mas en el tema, se presentan resultados de
el fin de buscar una posible matriz alternativa que nos dé informacion sobre el paso de

este elemento por el cuerpo humano.

Para finalizar la memoria y enlazar los distintos capitulos que en ella se presentan, el
capitulo 8 muestra las conclusiones obtenidas en el desarrollo de esta memoria asi
como un resumen de los principales resultados obtenidos.
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Capitulo 2: Técnicas de medida de radiactividad

2. TECNICAS DE MEDIDA DE RADIACTIVIDAD

En este capitulo vamos a proceder a presentar las técnicas de medida utilizadas en

2

este trabajo para la determinaciéon de las concentraciones de %pg e isdtopos de

210}y (espectrometria gamma) en diversas matrices

uranio (espectrometria alfa) y
naturales. El sistema de espectrometria alfa utilizado se denomina Alpha-Analyst y
esta equipado con detectores de Si de implantacion idénica (PIPS). En cuanto al sistema
de espectrometria gamma, esta conformado por un detector coaxial de Germanio
hiperpuro (HPGe) tipo REGe (Reverse Electrode Germanium). En este capitulo se
destaca un apartado dedicado a los limites de deteccidn, dado que nos moveremos en

un area como es la de las Técnicas de Recuento de Bajo Nivel (Low Level Counting).

A continuacion, a manera de introduccién, vamos a describir los procesos fisicos que
concurren en los procesos de deteccion, tanto en el equipo de espectrometria alfa
como en el equipo de espectrometria gamma.

2.1 Interaccidn de la particula alfa con la materia

La particula alfa es un nucleo de He, es decir un atomo de He doblemente ionizado. Se
caracteriza, por tanto, por su alta carga eléctrica, lo que va a ser fundamental para
entender su interaccion con la materia. Atendiendo a los mecanismos de interaccion
entre las particulas cargadas y la materia (en concreto para particulas cargadas
pesadas como: particulas alfa, protones, muones o piones entre otros), podemos
considerar para su deteccidon dos tipos de interacciones principalmente segun se
muestra en la Figura 2.1.

Elastica — Con electrones ogrupos de electrones

Interaccién o
lect 4t — Colisiones
electromagnetica A
iy ) g Inelastica — Con electrones o grupos de electrones
Interaccion de particulas
cargadas pesadas(4d = 4 I P .
g P (dz4) iy Elastica — Con nicleos o grupos de nicleos
Interaccion

— Colisiones

. L7 Ia . . - -
electromagnetica nucleas Elastica — Con nicleos o grupos de nicleos

Figura 2.1: Mecanismos de interaccion utiles para la deteccion de particulas cargadas pesadas

Desde el punto de vista de la deteccidn, los mecanismos relevantes son aquellos en
gue la particula transfiere toda su energia cinética a las particulas del medio por donde
viaja. Por ese motivo, pese a su pequefia seccion eficaz, la colisiéon inelastica con los
electrones atdmicos es el tipo de interaccidn mas importante desde el punto de vista
de la deteccidn[Leo. 1987]. Mediante este proceso, la particula cede energia al medio
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provocando la excitacién o ionizacién en él. En cada colisién, la cantidad de energia
cinética transferida es muy pequefia, pero en un medio material, el nimero de
colisiones por unidad de camino recorrido es tal que la particula pierde una cantidad
importante de su energia o su totalidad en una distancia muy pequefia. De hecho, la
distancia caracteristica que puede atravesar una particula alfa en un medio material es
del orden de 10°m mientras que para la radiacion gamma es del orden de 10 m[Knoll.
1987].

Otro fendmeno que suele ocurrir con cierta probabilidad es la dispersién eldstica con
nucleos, aunque en general se transfiere muy poca energia en estas colisiones ya que
la diferencia en masa entre los nucleos de la mayoria de los materiales y la particula
incidente es grande (por supuesto siempre habra excepciones como por ejemplo un
haz de particulas alfa sobre un blanco de H donde este efecto es algo mas relevante,
pero no serd nuestro caso).

A principios de los afos 50, la técnica para la medida de particulas alfa se basaba en
detectores de centelleo sélido, cuyas tasas de recuento eran muy bajas, siendo lo
Unico importante su capacidad para detectar. Posteriormente aparecieron los
detectores Geiger de ventana delgada y después los de flujo de gas, que permitieron
diferenciar particulas alfa de diferente energia, aunque aun estaban muy limitados en
este sentido. La deteccion de las particulas alfa mejord con la aparicion de las cdmaras
de ionizacidn, aunque la resolucién energética obtenida con estos detectores seguia
no siendo muy buena. Otra técnica bastante extendida, a partir de los afios 70, dada su
sencillez en la preparacion de las muestras y su alta eficiencia de deteccién, fue la
técnica de centelleo liquido, que ademds permitia medir simultdneamente tanto
emisores alfa como beta en una misma muestra, aunque también presenta una baja
resolucién en energia.

La técnica de medida de la espectrometria alfa con semiconductores abrié paso a la
medida espectrométrica de niveles muy bajos de emisores alfa. Esta técnica, si bien
empezd a emplearse en los afios 60, fue cobrando cada vez mas importancia a partir
de los 70, cuando empezaron a producirse mejoras tanto en los propios detectores
como en los analizadores multicanales.

Nos centraremos en esta memoria en la espectrometria alfa con detectores de
semiconductor, ya que ademas de ser la técnica mas extendida hoy dia, es la empleada
en este trabajo.

2.2 Interaccidn de la radiacion gamma con la materia

La radiacion gamma es de naturaleza electromagnética y es emitida en la desexcitacion
de nucleos inestables originados en el proceso de desintegracién de su progenitor. De
las distintas vias de interaccion entre un fotdn gamma y la materia: absorcién o
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dispersién, y dentro de esta ultima, eldstica o inelastica, los verdaderamente
relevantes en la deteccidn son aquellos en los que el fotén ve alterada notablemente
su energia en la interaccién con el material que compone el detector. Si ademads
tenemos en cuenta que nosotros trabajaremos por debajo de los 2000 KeV, podemos
concluir que los procesos o efectos relevantes que tendremos que considerar en la
deteccion de emisores gamma emitidos por las muestras analizadas son: el efecto
Compton, el efecto fotoeléctrico y la producciéon de pares[Leo. 1987].

En la Figura 2.2 se aprecian los rangos energéticos en los que domina un efecto u otro
teniendo como material sobre el que interacciona la emisién gamma al Ge, al ser éste
el elemento constituyente esencial de nuestros sistemas de deteccién. Dado el rango
energético de trabajo, tendremos una contribucién absoluta de efecto Compton
similar en todas las energias, aunque serd relativamente mayoritaria por encima de
100 keV. El efecto fotoeléctrico disminuye con la energia y la creacidon de pares
también estard presente en tanto se superen los 1022 keV.

10 | | |
Ge’ —— Total Attenuation
-------- Incoherant Scattering
——  Photoelectric Absonption
Pair Preduction in Muclear Field
e
107 |— ]
- 100 [ ]
=2
=]
=
107 =" —
107 —
| | |
10° 10° 10" 10"

Photon Energy (MeV)

Figura 2.2: Coeficiente de atenuacion de fotones sobre germanio en el rango energético
de interés (base de datos XCOM).
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Los primeros detectores de rayos gamma realmente Utiles en medidas de bajo fondo
se desarrollaron a partir de los afios cincuenta basandose en cristales de Nal activados
con Tl. Estos detectores poseian una alta eficiencia de recuento y una resolucién
energética aceptable para la época. Desde entonces, los detectores se extendieron a
otros materiales tanto inorgdnicos (BGO, Csl(Tl), ...) como orgdnicos (plastico, centelleo
liquido), culminando en los afios sesenta con un salto cualitativo importante en cuanto
a la mejora de resolucién se refiere. Los cristales de semiconductor Ge(Li), Si(Li) y
posteriormente los HPGe mejoraron en un orden de magnitud la resolucién de los
detectores de Nal (Tl). En nuestro caso, los detectores que hemos utilizado para la
deteccion de emisiones gamma son de tipo germanio hiperpuro (HPGe).

2.3 Detectores de semiconductor para espectrometria alfa

Los detectores semiconductores empleados en espectrometria alfa, se basan en la
existencia de un cristal semiconductor constituido por una unién p-n. La region tipo p
tiene mayoria de huecos libres como portadores de carga, y la region tipo n tiene una
mayoria de electrones libres como portadores de carga.

En el entorno de dicha unidn, se forma una zona llamada de deplexion o reducida, que
estard exenta de portadores libres de carga, donde habrd una alta resistencia eléctrica
y presentard las condiciones adecuadas para la deteccidén de las particulas alfa que la
atraviesen. Cuando una particula alfa penetra en dicha zona, deposita totalmente su
energia creando pares electron-hueco que son recolectados por los electrodos
asociados al cristal, si previamente se ha establecido un campo eléctrico en el mismo
mediante la aplicacion de una diferencia de potencial entre los electrodos.

Dado el corto recorrido que pueden llevar a cabo las particulas alfa en medios
materiales, éstas ceden totalmente su energia en la zona de deplexidn o reducida, por
lo que si se realiza una coleccién completa de los portadores generados por cada
particula, el pulso de carga generado tendrd un tamafio directamente proporcional a la
energia de la particula alfa incidente.

Los detectores de semiconductor para espectrometria alfa han ido evolucionando
desde su aparicién. Dicha evolucién ha ido encaminada a la mejora en la forma de
lograr la unién p-n en los cristales semiconductores.

Los primeros detectores semiconductores empleados eran los llamados de unidn
difusa. En éstos, el cristal tipo p quedaba expuesto al vapor de una impureza donadora
(normalmente fésforo), convirtiendo la regién proxima a esta superficie de tipo p en
tipo n, formandose de esta manera una unién p-n a una distancia de la superficie. Esto
a su vez provocaba que la resolucién del sistema de deteccién no fuese la 6ptima, ya
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que la capa formada entre la superficie y zona de deplexién debe ser atravesada por la
radiacion incidente antes de llegar a la zona sensible del detector y ser detectada. La
mejora en la resolucién del sistema se puede lograr haciendo mas fina dicha capa,
también conocida como ventana del detector.

Los detectores de unién difusa fueron mejorados y sustituidos posteriormente por los
detectores de barrera. En éstos, encontramos un disco de Si de tipo n, y se consigue
una alta densidad de trampas de electrones que hacen de tipo p, mediante la accion
de un medio acido sobre la superficie tipo n. Sobre la superficie se evapora una
finisima capa de oro para que se pueda realizar el contacto eléctrico. Respecto a los
anteriores detectores descritos, presentan la ventaja de tener una mejor resolucién
pero por el contrario introducen mas ruido.

Los detectores de barrera, finalmente, han ido siendo sustituidos por los detectores de
implantacion idnica. En este tipo de detectores el bombardeo de material con iones
(de fésforo o boro) consigue que se formen las capas tipo p y tipo n. Conseguimos con
esto ventanas muy delgadas en comparacién a las que obteniamos con los detectores
de barrera de superficie. Dentro de los detectores de implantacién idnica,
encontramos los detectores PIPS, caracterizados por su particular forma de proceder
para realizar dicha implantacion. Hoy dia este tipo de detectores son los mas usados
para espectrometria de particulas alfa, y en concreto, son los que empleamos para las
medidas de este trabajo. Frente a los detectores de barrera de superficie o de unién
difusa, presenta una serie de ventajas entre las que destacan: el menor espesor de la
ventana, y por ello una mejor resolucién en energia; la mayor robustez de éstos, lo
gue permite la limpieza y descontaminacidon de su superficie; y una corriente de
polarizacién inversa menor a la de los otros detectores, consiguiendo un menor nivel
de ruido.

Debido a que las particulas alfa son muy pesadas, el aire o cualquier materia que se
interponga entre la fuente de medida y el detector puede absorber parte de la energia
de la particula. Dado que estas pérdidas no son uniformes para todas las particulas alfa
emitidas, se produce una peor resolucién en los espectros adquiridos, pudiéndose
también verse afectada la eficiencia de recuento. Esto hace necesario trabajar con un
cierto grado de vacio, tratando de reducir lo maximo posible la pérdida de energia en
el aire.

2.4 Sistema de espectrometria alfa con detectores PIPS

El detector PIPS se sitla en una camara donde se colocard la fuente de medida y se
realizard un determinado grado de vacio. Para la polarizacién del detector, la coleccién
de carga eléctrica y la formacidn y tratamiento de la seiial eléctrica correspondiente a
cada deteccidn de particula alfa se requiere de una cadena electrénica asociada al
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detector. Los elementos que tipicamente componen la cadena electrénica del sistema
de espectrometria alfa se muestran en la Figura 2.3 y son:

= Fuente de tensidn, que nos va a permitir polarizar el detector a través de una
diferencia de potencial.

» Preamplificador, que forma un pulso de voltaje a partir de la carga eléctrica
generada en la interaccion de la particula alfa con el detector.

= Amplificador, que amplifica la sefial procedente del preamplificador y le va a
dar una forma gaussiana.

= Convertidor Analdgico Digital (ADC), que transforma la sefial analdgica
proveniente del amplificador, en una sefial digital en funcién de su amplitud, la
cual posteriormente podra ser tratada por el analizador multicanal (MCA).

= MCA, tiene como funcién asociar a cada seial digital un canal segun la altura de
ésta, de tal forma que a cada canal le corresponde un rango de energia
concreto. La distribucién del nimero de impulsos acumulados en los diferentes
canales, es lo que se conoce como espectro.

Fuente de
Tension

) Cédmara de Vacio~ il === Preamplificador

‘ » "_\.\DeteCtor -_ Ampliflicador
\J ~Fuente de medidam |

“ ,_ *Portamuestras——"" AII)C

W MCA

Figura 2.3: Esquema de un sistema de espectrometria alfa con fotografia del detector
semiconductor PIPS y la cadmara que lo alberga.

El tipo de detector que hemos empleado en nuestro laboratorio para la medida de

21 e . . s e .
%Po es un detector de silicio de implantacion iénica de la marca

isdtopos de U y
Canberra, Modelo A450-18AM, con una superficie activa de 450 mm?y una resolucion
certificada de 18 KeV para la emision alfa de 5,4856 MeV del ***Am. Dicha resolucion
del detector se calcula a una distancia entre la muestra y el detector de 15 mm,
aunque este valor se obtiene en fabrica no mediante una fuente del citado
radionucleido, sino usando un generador de impulsos asociado a la electrénica,

evitando asi la posible contaminacion del detector.

12




Capitulo 2: Técnicas de medida de radiactividad

El rango energético de trabajo comprende desde los 3 MeV hasta los 8 MeV. El espesor
de la zona de deplexién en las condiciones de trabajo (de al menos 140 um segun el
fabricante) es suficiente para la absorcion total de particulas alfa de hasta 15 MeV.

La tensién de polarizacidn aplicada al detector es de 40 V, valor recomendado por el
fabricante. Un valor inferior en dicha polarizacién conlleva la disminucién de la zona de
deplexion. Otra caracteristica del detector es que presenta un fondo extremadamente
bajo, evaluado en unas 6 cuentas/dia segun su fabricante en la region energética de
interés.

El detector se encuentra situado en una cdmara de deteccidn opaca a la luz para evitar
el fendmeno de fotoluminiscencia. Por otra parte, es necesario alcanzar cierto grado
de vacio en el interior de la cdmara que permita que lleguen las particulas alfa al
detector sin que pierdan energia en el camino. Ahora bien, este vacio no debe ser un
vacio excesivo ya que cada particula alfa va acompainada del movimiento de un nucleo
de retroceso, pudiendo introducirse este ultimo en el detector y seguir emitiendo
particulas si es radiactivo, dejando contaminado el detector. Un pequeiio grado de
vacio no afectara de forma sustancial a la pérdida de energia de las particulas alfa
emitidas y minimizara la llegada de nucleos de retroceso al detector[Garcia-Tenorio et
al. 1986]. Con ambas premisas, la presién de trabajo en las cdmaras suele oscilar entre
0,5 Torry 0,05 Torr.

Tedricamente, si atendemos a la fisica elemental que se ha descrito para la emision y
la deteccidn de las particulas alfas de una determinada energia, deberiamos encontrar
idealmente un espectro discreto en un Unico canal que recogiese la Unica energia con
la que se emiten dichas particulas alfa. Si embargo, distintos fendmenos contribuyen a
gue el espectro no sea discreto sino que se para cada emisidn se obtenga una figura en
forma de montafia asimétrica (ver figura 2.4) que ocupa varios canales, que
constituyen una regién de interés o ROI.

Estos fendmenos son:

1) Efecto de la dispersion nuclear debido a la colisién de las particulas alfa en
el propio detector.

2) Efecto de las fluctuaciones asociadas al niumero de electrones-hueco que
originan las particulas alfa en el volumen activo del detector.

3) Efecto producido por el ruido electrénico en el detector y por las
fluctuaciones en el nimero de cargas que se generan en el paso de una
particula por el detector, en el que interviene el resto de la cadena
electrénica asociada al sistema de deteccién.

4) Efecto de atenuacion de la energia de las particulas alfa al atravesar la zona
muerta y la ventana del detector.
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5) Efecto de autoabsorcidn de las particulas alfa en el espesor de la propia
muestra y en el camino existente entre la fuente y el detector.

Con todos estos efectos, un espectro alfa tipico se muestra en la Figura 2.4. El
ensanchamiento de las lineas alfa es simétrico debido a los tres primeros efectos
nombrados, mientras que la asimetria (que genera una cola a bajas energias y hace
gue se pueda desplazar incluso el maximo a energia inferiores), se asocia a los efectos
de absorcion y autoabsorcidén. Algunos autores [Steinbauer et al. 1994], [Martin
Sdnchez et al. 1994] muestran que la asimetria proviene esencialmente de la
autoabsorcién mas que del efecto en la zona muerta del detector, que podria
considerarse practicamente como un efecto simétrico.

4911.3 keV¥ Counts: 163 Preset; 0 273370.72

2,5 FWHM

Figura 2.4: Ensanchamiento asimétrico tipico en un espectro alfa. Se recomienda
que la integral se realice cubriendo desde 1,5FWHM por encima del mdximo hasta
2,5FWHM por debajo para fuentes con buena resolucion.

Lo ideal seria disminuir cada uno de estos efectos al minimo, de forma que nos quede

una resolucién en energias lo mds pequefia posible en los picos de cada espectro. No
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obstante, en el caso de los dos primeros efectos, nada podemos hacer pues son
efectos intrinsecos de la interaccién de las particulas alfa con el material del detector.
En cuanto al ruido electrénico, optimizando la cadena electrénica si que podemos
atenuar su contribucién. La cuarta contribucién dependera del tipo de detector
utilizado, pudiéndose disminuir su efecto al colocar las muestras de tal forma que las
particulas alfa recorran el menor trayecto posible en la zona muerta del detector. Por
ultimo, la autoabsorcién se puede optimizar disminuyendo el espesor de la muestra,
para ello se introduce en el procedimiento radioquimico un paso final de deposicién en
finas laminas(método que se comentara posteriormente). Un control adecuado en el
grado de vacio de la cdmara ayudara también en este sentido.

Desde un punto de vista geométrico, la distancia fuente-detector (en inglés Source to
Detector Distance, SDD) tiene una importancia notable ya que conforme esta distancia
aumenta, las particulas que son realmente detectadas, atraviesan menores longitudes
en la fuente y en la ventana del detector, sufriendo por lo tanto menos atenuacidon en
la energia que poseen. Esto repercutird en una mejora de la resolucién del espectro,
aunque al alejarla, también estaremos disminuyendo la eficiencia de deteccién. Por
ello la distancia 6ptima a la que situar la fuente se debe fijar tras tener en cuenta
ambas situaciones. En la medida de muestras ambientales por ejemplo, donde
normalmente hay un bajo contenido radiactivo, debe tenderse a trabajar con altos
valores en la eficiencia, para no tener que estar midiendo las muestras durante un
tiempo excesivamente largo, aunque ello provoque un ligero aumento en la resolucién
de los picos.

Nuestro detector, convenientemente instalado en su camara, se integra en un sistema
de espectrometria alfa modelo Alpha Analyst fabricado por Canberra y compuesto por
4 moddulos, cada uno de los cuales consta de dos cdmaras de vacio con un detector en
cada una. Forma parte de este sistema una bomba que proporcionara el vacio
necesario en cada maédulo lo que permitira crear vacios independientes y asi un mayor
margen de maniobrabilidad con las muestras al no tener que hacer el vacio o dejar de
hacerlo en todos los médulos a la vez.

Estos dispositivos se controlan mediante dos aplicaciones de software, ambas
suministradas por el fabricante del sistema de deteccién: Alpha-analyst® (para un
correcto manejo tanto de los parametros en el sistema de deteccién como el grado de
vacio o voltaje de polarizacion entre otros) y el Genie 2000® versién 3.0 donde se
recogeran y analizaran los espectros generados.

15



Capitulo 2: Técnicas de medida de radiactividad

2.5 Calibracion de los detectores y calculo de la actividad alfa

En espectrometria alfa, hay diversos fendmenos que hacen que el nimero de cuentas
por unidad de tiempo medido en el espectro alfa sea mucho menor que la actividad de
un determinado radionucleido en la muestra analizada. Asi, en primer lugar tenemos
una disminucién de actividad entre la muestra analizada y la fuente radiactiva que se
mide en el detector. Esta disminucidn de actividad viene cuantificada por el
rendimiento quimico (en tanto por ciento) y su valor esta afectado por la puesta a
punto del procedimiento radioquimico aplicado. En segundo lugar tenemos una
segunda determinacidn asociada a lo que se denomina la eficiencia de recuento del
detector, es decir la fraccién de particulas alfa que salen de la fuente radiactiva y es
contada en el detector. La eficiencia esta afectada, fundamentalmente, por un factor
geomeétrico, aunque otros factores como el grosor tanto de la fuente radiactiva, como
de la ventana del detector también influyen. De acuerdo con lo anterior, la expresion
gue usaremos para el calculo de la actividad de un radionucléido en una muestra viene
dada por la ecuacion [2.1] donde N es el numero de cuentas neto en la regién de
interés en el espectro(Region Of Interest o ROI), t es el tiempo de medida , € es la
eficiencia de recuento, / la intensidad asociada a la emisién alfa considerada y R es el
rendimiento quimico.

N
telR
En el denominador de la ecuacién anterior suele aparecer también la masa o volumen

de la muestra si se expresa el resultado en unidades de concentracién de actividad
(Ba/kg o Ba/®).

Describiremos a continuacién cada una de las calibraciones que hay que realizar en
nuestro sistema de deteccién para obtener y cuantificar todos los parametros que
conforman la ecuacién [2.1]. Ademas, comentaremos también el software asociado a
nuestro sistema de medida utilizado para ir realizando dichos calculos.

Para calcular correctamente N es esencial que los distintos picos estén en canales bien
calibrados en energias, para asi identificar las distintas emisiones presentes en nuestro
espectro e identificar los radionucleidos presentes en la muestra analizada. Todas las
calibraciones se han realizado para cada uno de los ocho detectores de que
disponemos.

2.5.1 Calibracion en energia

El rango energético en el que vamos a trabajar se situa entre los 4 y 6 MeV. Con el fin
de realizar la calibracion canal-energia en esta zona, se van a medir tres muestras que

se encuentran electrodepositadas en planchetas circulares de acero de 25 mm de

2395 | 242 243
P

diametro. Estas muestras contienen u, “““Puy “~Am, respectivamente.
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Radionucleido E (keV) | de emisién (%) | Canal
5105,5+0,8 11,5+0,8 501
>%py 5144,3+0,8 15,1+0,8 507
5156,6 £ 0,1 73,3+0,8 509
242p,, 4856,2 £ 0,1 22,4+0,2 465
4900,5+0,1 77,5+0,3 471
235 5233,3+0,1 11,0+0,4 521
5275,3+0,1 87,4+0,4 526

Tabla 2.1: Fuentes usadas para la calibracion en energia y listado de canales
encontrados en una de las ocho cdmaras del alpha analyst. Las energias
conjuntamente con sus errores se encuentran en la bibliografia[Chu et al. 1999]

Una vez optimizados los distintos pardmetros de nuestro sistema de medida[Vioque.
2002] como son la tension de polarizacién, el grado de vacio de la cdmara y la
ganancia de amplificacidn, se realizd la medida de estas muestras patrén obteniendo
una tabla de datos (tabla 2.1). En principio, un ajuste lineal describe perfectamente la
respuesta de los espectrometros alfa de nuestro laboratorio[Garcia-Tenorio. 1983] y
aln variando la distancia de las fuentes al detector en condiciones de vacio de 0,1
Torr, los maximos de los picos no sufren desplazamiento alguno en canales[Martinez-
Aguirre. 1990] .

Si usamos la calibraciéon en energias indicada, a la hora de obtener espectros de U
(como se aprecia en la Figura 2.5 marcados en color verde), habria que extrapolar
fuera de la zona de ajuste. Por este motivo, cuando se ha trabajado con espectros de
U, lo que se ha hecho ha sido autocalibrar la correspondiente camara, tomando como
punto de partida la calibracién inicial con Puy Am.

En espectrometria alfa se trabaja con 1024 canales y dado que los espectros apenas
presentan interferencias (incluso el fondo es infimo), la calibracién en energia no tiene
que ser tan exhaustiva como en espectrometria gamma.

17



Capitulo 2: Técnicas de medida de radiactividad
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Figura 2.5: Espectro de calibracion en energias con las fuentes usadas marcadas en rojo.
Aparece un recuadro gris con la calibracion dada por el software Genie2000®

Una vez realizada la calibracidon en energia ya podemos identificar los radionucleidos
presentes en las muestras analizadas. Seleccionando la ROl correspondiente,
tendremos para cada emision el valor de N en la ecuacidn [2.1] y conocemos, pues
estan tabulados, también el valor de I. Para poder aplicar dicha ecuacidn, la siguiente
calibracion que tenemos que realizar es la relativa a la eficiencia (g ).

2.5.2 Calibracion en eficiencia

Debido a la fisica de la interaccion radiacién-materia de las particulas alfa, se deriva
que la eficiencia intrinseca (la del propio detector) de deteccién en los detectores
semiconductores PIPS, no va a presentar una dependencia con la energia en los rangos
energéticos en los que nos encontramos. El hecho de que en el detector interaccionan
todas las particulas que le llegan, dejando toda su energia, hace que dicha eficiencia
intrinseca pueda suponerse practicamente del 100%. Ahora bien, para la
determinaciéon de la eficiencia de recuento hay otros factores que deben ser tenidos
en cuenta:

- Geométricos, aunque si las medidas se realizan siempre en las mismas
condiciones, tendremos una influencia de este factor constante para cada
detector.

- Factores de autoabsorcién en la muestra, que en el caso de muestras
electrodepositadas sobre una plancheta pueden considerarse despreciables.
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- Factor de absorcién; entre la muestra y el detector, esto es, en la trayectoria,
gue también pueden considerarse despreciables si se realiza, como es el caso,
el vacio suficiente en las cdmaras de deteccién.

Asi pues, el calculo de la eficiencia de deteccidn para espectrometria alfa esperamos
que dependa, a priori, de la geometria muestra-detector.

Se ha procedido a realizar la calibracién en eficiencias con una muestra de ***Am (o4 =

5,378 MeV y o, = 5,477 MeV) de actividad 274,5 + 1,0 Bq evaporada sobre una
plancheta de acero inoxidable, situando ésta a diversas distancias del detector. Los
resultados obtenidos son mostrados en la Figura 2.6. La eficiencia de recuento
maxima, para la distancia minima, vale en torno al 35 %. La eficiencia disminuye
rapidamente al aumentar la distancia entre la fuente y el detector. Ahora bien,
inmediatamente, antes de realizar las correspondientes medidas surge la siguiente
pregunta écual es la distancia a la que se debe colocar la plancheta respecto del
detector?

En primer lugar, y basandonos en los resultados mostrados en la Figura 2.6 podria
parecer conveniente situar la muestra lo mds cercana posible al detector para obtener
la mayor eficiencia posible. No obstante hay que tener presente la influencia de la
distancia en la resolucién de los picos observados en el espectro ya que si acercamos
demasiado la muestra, aumenta el dngulo sélido y la posible pérdida parcial de energia
de las particulas alfa emitidas por la muestra al atravesar un mayor espesor de la
ventana del detector, con lo que se ensanchan los picos. Ademds a distancias muy
cercanas entre la muestra y el detector aumenta notablemente el riesgo de
contaminaciéon en el detector debido a la posible implantacién en él de nucleos de
retroceso. Asi, la distancia escogida es consecuencia de un compromiso, habiendo
guedado fijada en 5,5 mm.

(%) ~ ]

10 20 30 40
Distancia (mm)

Figura 2.6: Variacion experimental de la eficiencia con la distancia muestra-
detector[Vioque. 2002]
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Usando la ecuacion [2.1] y despejando la eficiencia como incdgnita, al conocerse la

21Am, se han determinado las eficiencias de cada

actividad de la muestra patron de
una de las camaras en la geometria de trabajo propuesta. Estas eficiencias,

determinadas para una distancia muestra-detector de 5.5 mm se recopilan en la Tabla

2.2.
g(%) | 18,3+1,1 | 23,0+1,3 | 20,8+1,2 | 21,9+1,2 | 21,241,2 | 23,4+1,3 | 19,4+1,2 22,2+1,3|

" Tabla 2.2: Resultados experimentales de eficiencias para las cdmaras alfa.

Estos resultados se ha demostrado que se corresponden con la fraccion de angulo
solido subtendido por la muestra respecto del detector, comprobando asi que
practicamente el 100% de las particulas que llegan al detector son detectadas. De esta
forma se corrobora la suposicion de que la eficiencia intrinseca de los detectores es del
100%, y la nula influencia de los factores de autoabsorcién en la muestra y de
absorcion en la trayectoria de las particulas alfa entre muestra y detector [Vioque.
2002].

2.5.3 Rendimiento quimico

Existe un tratamiento previo en las muestras que van a ser medidas por
espectrometria alfa en el que se procede al aislamiento de los radionucleidos de
interés y a su deposicion en finas laminas por electrodeposicion o autodeposicién, para
una apropiada medida al minimizar los efectos de autoabsorcion. En estos procesos
quimicos, una fraccidon de la cantidad de radionucleido o radionucleidos presentes
originalmente en la muestra pueden no llegar a encontrarse finalmente depositados
en la plancheta. Tenemos que averiguar cdmo determinar la fraccion de la cantidad del
radionucleido o radionucleidos de interés originalmente en la muestra analizada, que
se encuentra finalmente en la plancheta que se va a medir. Es decir, debemos conocer
el rendimiento quimico.

Para determinar el valor de esta fraccién, se afiade a la muestra (antes de aplicar el
proceso quimico) una cantidad conocida de un trazador también emisor alfa que se
comporte quimicamente igual que el elemento que nos interesa, asegurandonos de
que el isétopo afiadido no se encuentre presente en ella. Asi, cuando trabajemos en la
determinaciéon de los isotopos de U naturales, anadiremos una actividad conocida de

232 . . 21 2
32U a la muestra, mientras que cuando queremos determinar **°Po usaremos el *®P

0
como trazador interno. Evidentemente, las energias de emision de estos
radionucleidos son tales que no interfieren con los ya existentes en la muestra (debido

en parte, al poder de resolucién de los detectores) (ver Tabla 2.3).

20



Capitulo 2: Técnicas de medida de radiactividad

Radionucleido E (keV) 1 (%) j Trazador E (keV) 1 (%)

28 4151+5 | 20,9+0,3

T.,= 4,47 x 10° afios | 4198+3 | 79,0£0,3

4366,1+0,2 17 +2
232

4397,8+0,1 55+ 3 u 5263,36 £0,09 | 31,55%0,02
235 -

4556+0,2 | 4,2+0,3 T./,= 68,9 afios | 5320,12 +£0,01 | 68,15+0,02
T.= 7,04 x 10’ afios
4596,4+0,1 | 500,55

4y 4722,4+0,1 | 28,4+0,9

Tio=2,44x 10° afios | 4774,6+0,1 | 71,4£0,2

210 209

Po Po
5304,38 100 = 4482 100

Ty/,=138,4 dias T12=102 afios

Tabla 2.3: Radionucleidos bajo estudio en este trabajo por espectrometria alfa y
trazadores usados segun el elemento.

Asi, si nos centramos por ejemplo en el U, al conocer en cada muestra la actividad

232
I

afadida para el “°U (el trazador), conocer / (base de datos), la eficiencia de deteccién

(¢) y poder determinar el valor de **

U a partir del espectro medido de la plancheta
analizada, podemos despejar de la ecuacion [2.1] el valor de R que serd idéntico para
el resto de radionucleidos de uranio en la muestra, ya que las técnicas quimicas no

209

distinguen entre isdtopos. Si hacemos lo mismo para el Po como trazador,

obtendriamos el rendimiento obtenido para dicho elemento.

2.5.4 Determinacion de la actividad por dilucion isotdpica

Ahora bien el uso de trazadores internos, permite adicionalmente determinar de una
forma alternativa las actividades de los radionucleidos de interés sin utilizar el
concepto de rendimiento quimico. Este método es conocido como el método de
dilucién isotdpica y se fundamenta en la determinacién de la actividad del
radionucleido problema a partir del cociente entre las cuentas determinadas en el
espectro en la ROI del trazador y en la ROl del radionucleido que se va a determinar,
suponiendo conocida la actividad afiadida de trazador, tal y como se detalla en las
ecuacioén 2.2.
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N

L e te B
: Ni : Itraz 'Atraz
Nivas Coinciden para 4; (BQ) = I; * Neras [2.2]
Atra:(_Bq) = m ambos
2 traz

aon
|

Obviamente en la ecuacién anterior el subindice representa al elemento que

queremos estudiar y el subindice “traz” al trazador.

Usando la ecuacion (2.2), el cdlculo de la incertidumbre de la medida se simplifica y
pasa a depender fundamentalmente de las incertidumbres en el nimero de cuentas en
la ROl del trazador, Nya,, ¥ €n la ROl del radionucléido, N;.

2.6 Limites de deteccion en espectrometria alfa

En nuestros trabajos se suelen medir muy bajas concentraciones de actividad de
manera que, en algunos casos, resulta dificil diferenciar entre el nimero de cuentas
con origen en una fuente radiactiva y el numero de cuentas que procede de la
radiacion de fondo que llega al mismo tiempo al detector. Se utiliza el concepto de
“Técnicas de medida de radiactividad de bajo fondo”, como una traduccién técnica de
la expresion inglesa “Low Level Counting” para indicar que las concentraciones de
actividad son tan pequefias que, a veces, se confunden con el fondo radiactivo.

Currie [Mantero. 2007] definié dos conceptos fundamentales relacionados con esta
cuestion que fueron: el nivel critico (Lc) y el limite de deteccién (Lp) (usado en analisis
cualitativos), si bien después, otros autores definen un tercer limite (usado en analisis
cuantitativos).

2.6.1 Limite Critico y Limite de Deteccion

Partimos de un espectro de medida de una fuente radiactiva en el que hemos definido
una serie de ROIs de interés, correspondientes a las diferentes emisiones alfa que se
observan en el espectro. Supongamos que, a continuacién, hacemos una medida de un
espectro de fondo alfa durante un tiempo tg. Np representara el nimero de cuentas
en una ROI de interés en el espectro de fondo que ha sido medido.

Procedemos a continuacion a realizar la medida de una fuente radiactiva en la que se
esperan muy bajas concentraciones de actividad. Consideremos que el espectro ha
sido medido durante un tiempo ty. Denotaremos por Nt el nimero de cuentas en una
ROI de interés.

La primera hipdtesis que se plantea serd considerar una situacién de medida en la que
no hay “cuentas reales” netas. En esta situacién cabe la posibilidad de que cometamos
un error. Se define error de tipo | como aquél en el que hemos considerado actividad
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en una muestra cuando realmente no la hay. La probabilidad de cometer un error de
este tipo se define por a.

o = T e[_szdx [2.3]

a

N -
5]

Hemos de introducir un nuevo pardmetro, K, , como el factor que define un nivel de
confianza determinado en las medidas. Este valor se encuentra tabulado para
distribuciones gausianas. Podremos decir que: “depende del nivel de confianza que
queramos, estaremos cometiendo un error con probabilidad « de considerar una
medida como procedente de la muestra cuando realmente proviene del fondo”. Si
queremos que el nivel de confianza de nuestra medida sea del 95%, a valdrd un 5%
(pues el area bajo la gaussiana vale la unidad, de ahi que K, se denote en algunos
textos como K;_), asi que hay un 5% de probabilidad de que estemos cometiendo un
error de tipo |. Bajo estas condiciones K, =1.65. Si quisiéramos, por ejemplo, cometer
tan sélo un 1% de error del tipo | (o sea un 99% de nivel de confianza) K, = 2.33.

En este momento se define: Umbral Critico como el valor L¢ tal que, con el 95% de
confianza, un valor encontrado en la medida que esté por encima de él, se
corresponderd realmente con cuentas provenientes de la muestra y no del fondo (sélo
el 5% podran ser debidas a fluctuaciones estadisticas del fondo). Dicho de otro modo,
los contajes realizados por encima de Lc¢ son significativamente diferentes de cero, con
el 95% del nivel de confianza.

Siguiendo el modo de operar descrito por Hartwell[Hartwell, 1975] se llega a que:

[2.4]

Este limite establece un umbral del nimero de cuentas por unidad de tiempo que,
cuando sea excedido por una muestra, indicara con una confianza del 95% en sentido
estadistico, que se ha detectado actividad en nuestra medida.

Consideremos ahora el caso de una medida con una cierta probabilidad de cometer un
error de tipo Il, que consiste en considerar cuentas que realmente son de la muestra,
como si fueran del fondo. Este error también se puede conseguir con un nivel de
confianza determinado. Definiremos como Kg el valor que controla ese nivel de
confianza en ensayos “de una cola”, y B representa la probabilidad de cometer un
error de este tipo. Entonces:
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S AN2m
Si imponemos que oa=B=5% (o sea, con un 95% de confianza) resulta que

K, =K, =K Yy se obtiene [Hartwell. 1975] la expresion correspondiente para el

limite de deteccidn:

1 Ngt
Lo =—| K2+2K [N +—F& [2.6]

De aqui se desprende que toda muestra cuyo nimero de cuentas por unidad de
tiempo supere Lp serd detectada con un 95% de confianza en que no estamos
cometiendo un error del tipo Il. (Kg =1.65).

Hemos introducido, pues, dos umbrales criticos que, en la practica tienen una
interpretacidon simple. Por una parte tenemos el Limite Critico (L¢), Se trata de un
umbral del numero de cuentas por unidad de tiempo tal que, cuando es excedido por
una muestra, indicara (con la confianza deseada) la presencia de material radiactivo.
Por otra parte tenemos el Limite de Deteccion (Lp) que expresa numéricamente la
“sensibilidad de un método” al establecer la cantidad minima de material radiactivo
gue es cuantificable por dicho método. Currie llama al primero (Lc) un limite “a
posteriori” por ser establecido después de efectuar la medida, y al ultimo (Lp) un limite
“a priori” establecido antes de haber realizado la medida.

Si en una medida se encuentra por encima del L¢ pero por debajo del Lp se dird que ha
sido detectada la actividad de la muestra, pero no puede ser medida, dando como cota
superior de esa actividad el valor de Lp.

2.6.2 Actividad Minima Detectable

Una vez definido el concepto de limite de deteccidn, sefialamos el término que
usaremos para dar los valores minimos en las actividades detectables (MDA). No es
mas que la transformacion de aquellos en unidades adecuadas como son el Bg/kg o el
Bq/€ de forma que al comparar con la actividad estimada en la muestra, sepamos si
nuestro sistema de medida es o no adecuado.

Una definicién del MDA para una medida por espectrometria alfa seria[Genie 2000]:
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1 Nt
MDA = K?+2K [N, +—228 | 7
l-.eR,V -C-D-t; t,

Donde:

= |, se expresa en tanto por uno y recoge la probabilidad de emision del
radionuclido de interés (con valores cercanos al 100% en el caso de los
emisores alfa).

= g, se expresa en tanto por uno y representa la eficiencia de recuento. Esta
eficiencia sera definida y tratada en capitulos posteriores.

= t5, se expresa en segundos y es el tiempo de medida de la muestra.

= tg, se expresa en segundos y es el tiempo de medida del fondo.

= V, representaria bien la masa en kg, bien el volumen en litros, en el caso de que
quisiéramos un resultado del MDA por unidad de masa o volumen. De lo
contrario se expresaria como la unidad.

®= Rq= Rendimiento quimico. En espectrometria alfa es un parametro relevante,
se expresa en tantos por uno. En espectrometria gamma, al no existir
normalmente pretratamiento en las muestras, este factor suele valer la unidad.

En algunos casos particulares hay que intoducir factores de correccion en el
denominador de la expresion (2.7):

= (C= factor de correccion por decaimiento del radionucleido desde que se
[’tdLnZJ
TllZ

tiempo transcurrido, T 4 es el periodo de semidesintegracién del radionuclido, e

obtiene la muestra hasta que es medido. Se estima en e donde t4 es ese

ird en las mismas unidades que tg.
= D, factores de conversidn de masas o volUmenes como procesos de dilucién de
muestra, o de secado de material,.....

2.7 Necesidad de la medida del ?*°Pb

Aunque el objetivo fundamental de esta tesis requiere de la medida de

210

concentraciones de actividad de Po en diferentes tipos de muestras (dieta,

alimentos de origen marino, orina humana), la influencia que puede tener en esos

[ 210

resultados la presencia de su progenitor, el “"Pb, se estudia en algunos casos.

I 238

El 2°Pb y el 210pq pertenecen a la cadena de desintegracion del “°“U. Al contrario que

210
I

lo que sucede para el ?*°Po (emisor alfa), la desintegracién natural del 2°Pb tiene lugar

mediante la emisidon de una particula beta acompanada por la emision de un fotén
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gamma de 46,54 keV, que puede ser detectado por espectrometria gamma. En la Tabla

I 210

2.4 se resumen las propiedades mas importantes del “~"Pb como emisor gamma.

. . Periodo de Energia de Intensidad de
Radionucléido

semidesintegracion (Ty) emision (keV) emision (%)

210py, 22,3 +0,2 afios 46,539 + 0,001 4,25 + 0,04

" Tabla 2.4: Datos relativos al radionucleido de interés[Chu et al. 1999]

| 2°Ph en la naturaleza estd en la litosfera, donde se produce la emanacion

I 210

El origen de
del gas raddn, que es el progenitor de
| 22%Pb se distribuye sobre la superficie terrestre entrando en los
diferentes compartimentos naturales (hidrosfera, biosfera, cadena trofica, etc.).

Pb en la cadena de desintegracion del uranio.
Desde la atmédsfera e

Por otra parte, una segunda fraccion de 210pp puede proceder directamente del 28y en
compartimentos que han permanecido aislados mucho tiempo (como en sistemas
geoldgicos). Si los sistemas geoldgicos tienen una evolucion rapida, de unos 200 afios,
como es el caso de sedimentos lacustres, el radioisétopo que regula la concentracién
de actividad de **° | 22°R

Pb en el sustrato es e a.

2.7.1 Célculo de la actividad del **°Pb a partir de #10p,

Mediante espectrometria alfa, como se ha visto en el apartado anterior, podremos

210

obtener Ia actividad de ““"Po. A partir de ésta, y bajo determinadas condiciones,

21 . s
%P, suponiendo que ambos estén en

también se podra inferir la actividad de
equilibrio secular. A continuacidon describimos en detalle las condiciones necesarias
para poder aplicar esa aproximacion cuyo corolario principal seria que: “ambos

emisores (padre e hijo) tendrdn la misma actividad”.

In?2
(Thy2);

Figura 2.7: Esquema de decaimiento de dos nucleos (padre-hijo) caracterizados cada

X Ay
[Nucleo 1] —— [Nucleo 2] —— ....donde }; =

uno por su periodo de semidesintegracion (T;/,)

Supongamos una serie radiactiva con dos nucleos (padre e hijo) tal y como indica la
Figura 2.7. Lo que queremos saber es qué numero de dtomos de cada elemento
tendremos en cada instante Nj(t).

Las ecuaciones que gobiernan este sistema vienen dadas por [2.8]. Donde Nj(t) es el
numero de atomos del radionucleido “i-ésimo” en el instante t, y A; su densidad de
probabilidad de desintegracion por unidad de tiempo (relacionada inversamente con
su periodo de semidesintegracion).
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dN,(t)
dt

dN, (1)
dt

1 _A1N1(t)
[2.8]
= A1 Ny (8) — A2N,(0)

Para resolver esas ecuaciones diferenciales necesitaremos unas condiciones de
contorno. En nuestro caso, para el instante t = 0 impondremos que no exista ningun
nucleo hijo, N,(0)=0.

Tras resolverlo, las soluciones adoptan la forma dada por [2.9]

N;(t) = N;(0)- et

A
N, (t) = N,(0)- ﬁ (1— e~Ga=20t)
2 1

Examinando dichas expresiones, vemos que si se cumple la condicién de que

(A, — A1)t >>1, [2.10]

se podria despreciar el término exponencial de N,(t) en [2.9] quedando entonces
como:

A4

7t [2.11]
Ay — A4

N, (6) = Ny (0) -

Y como la actividad es proporcional al nimero de atomos de la forma:
la expresién [2.11] quedaria como:

A () _ Az
A(t) A— 44

Si A,>>\4, es decir, el nucleo hijo tiene una probabilidad de desintegracion mucho

[2.12]

mayor que la del padre ( o lo que es lo mismo, la semivida del padre mucho mayor que
la del hijo [T1/2]1 >> [T12]2 ), el cociente anterior se hace =~ 1 manteniéndose asi
indefinidamente y dando lugar a lo que se conoce como equilibrio secular.

Si en la cadena en vez de considerar padre e hijo, considerasemos también la segunda
generacion (nietos), se obtienen ecuaciones analogas cuyas condiciones de equilibrio
secular vendran dadas por:
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- El periodo de semidesintegracion del padre sea mucho mayor que el del hijo y
nieto

[T1/2]1>> [T1s2l2, [Ta2ls [2.13]

- El tiempo transcurrido (t) sea también varias veces mayor que los periodos de
semidesintegracion de la descendencia.

t >> [T1/2]2 [T1/2]3 [2.14]

En general, la condicién de equilibrio secular se cumple cuando han transcurrido como
minimo 5 periodos de semidesintegracion de la descendencia. Y entonces:

A1(Bq) ~Ax(Ba) ~As(Ba) [2.15]
210 210Rj 10
22:|b82 | 5.0?83 ) 13:3)?;[:1
5.31 Mev
decaimiento 3 (100%)
206
‘ Wiy

Figura 2.8: Final de la serie radiactiva del **U.
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1 7———-—————'
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Figura 2.9: Cociente de actividades de 210p,, y 210py, frente al tiempo. Observar cudndo se

alcanza el equilibrio secular.

Si observamos la parte inferior de la serie del 238y que nos interesa (Figura 2.8). El

1%} decae via *'°Bi hasta 2'°Po. El padre posee un periodo de semidesintegracién de

I 210 [ 210

22 afos, muy superior al de su descendencia., tanto de Bi como de

Po, por lo
gue la condicion [2.13] ya se esta cumpliendo.

Para que se cumpla la condicién [2.14] habra que esperar que pasen varios periodos de
semidesintegracion en la descendencia, y el que marca la pauta en este sentido es el
210pg (por ser el de mayor periodo de semidesintegracion). En la Figura 2.9 se ha
representado la evolucién temporal de la actividad del **°Po en funcién del tiempo y se
puede observar que, pasado un afio, se tiene el 84% de la actividad del padre, y
pasados dos afos, el 99%. Asi pues, tras 2 afios aproximadamente, ya ha transcurrido
el tiempo necesario para considerar que estamos en situacidon de equilibrio secular en
esa cadena, pudiendo aplicar la expresién [2.15].

s ape o .7 21 . ope .
Este hecho serd utilizado en la cuantificacién del 2°Pb, asumiendo equilibrio secular

entre el padre (*°Pb) y el hijo (**°Po) cuando el tiempo transcurrido antes de medir las
muestras asi lo garantice.
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2.8 Medida de *°Pb por espectrometria gamma: detector ReGe
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Figura 2.10: Descripcion del blindaje y cadena electrénica asociada al detector REGe.

Para la determinacidn de las concentraciones de actividad de 2%°

Pb por espectrometria
gamma hemos utilizado un detector (denominado REGe, acrénimo de Reverse
Electrode Germanium) que presenta la geometria tipica de un detector coaxial pero
con una importante diferencia, los electrodos estan dispuestos de forma contraria a un
detector coaxial convencional. El electrodo positivo (de Boro implantado) estd en el
exterior del cristal de Ge y el negativo (de Litio difundido) en el interior, lo que le
confiere una clasificacion como detector de tipo n. Para minimizar la deposicidon de
contaminacién y aislarlo térmicamente, es necesario realizar un alto vacio en el
interior de la carcasa del detector. Tiene una ventana que esta fabricada en Be (Z=4), y
posee un espesor muy pequeiio (0,5 mm), lo que minimiza la atenuacién de los
fotones al atravesarla. El equipo tiene un blindaje pasivo habitual para disminuir la
radiacion de fondo que llega al detector y una cadena electrdnica convencional para el

tratamiento de la senal eléctrica originada por la deteccién de un foton gamma.

La puesta a punto del equipo para ponerlo en condiciones de medida se realizé en el
marco de otro trabajo de investigacién y fue realizado por otros investigadores de
nuestro equipo de investigacion [Mantero, 2013] que nosotros hemos aprovechado
para la realizacién de las medidas correspondientes, jugando un simple papel de
usuarios del sistema de espectrometria gamma. Por ello nos remitimos a la
referencia[Mantero, 2013] para encontrar una detallada descripcion de la puesta a
punto del equipo de medida REGe.
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3. METODOLOGIA

En este capitulo se va a llevar a cabo la descripcién de la metodologia experimental
empleada en este trabajo tanto en la determinacién de las actividades de los isétopos

210 210

naturales de U y “"Po por espectrometria alfa, como las de = Pb por espectrometria

gamma, en las distintas matrices naturales estudiadas.

En lo que podria ser un primer blogue dedicado a muestras que se encuentran en la
cadena de consumo humano, se va a trabajar con muestras representativas de nuestra
dieta, distintos alimentos y aguas minerales. En un segundo bloque, las matrices de
trabajo son muestras de orina y pelo.

Como ya se explicd en el capitulo anterior, la forma en que la radiacién interactua con
la materia implicara que, en medidas por espectrometria alfa sea necesario un
procedimiento radioquimico previo en las muestras, que serd inexistente en el caso de
la espectrometria gamma donde las muestras se miden directamente tras garantizar
unas condiciones geométricas reproducibles. Por el contrario, debido precisamente a
ese tratamiento a que son sometidas las muestras, los espectros alfa estaran libres de
interferencias y serd relativamente facil trabajar con ellos, cosa que no ocurrird con los
espectros gamma mucho mas complejos de analizar. Ademds, en cuanto a limites de
deteccion se refiere, los extraordinariamente bajos niveles de fondo en el espectro alfa
supondran AMD inferiores, hasta en dos drdenes de magnitud, respecto a las medidas
por espectrometria gamma.

El proceso experimental, que se inicia con la toma de muestras y concluye con la
muestra lista para entrar a medir en los sistemas espectrométricos alfa, se puede
ordenar en los siguientes pasos:

a) recogiday preservacion de la muestra.

b) pretratamiento, consistente en poner en disolucién los elementos que
componen la muestra.

c) separacidn, en la que se aislan los elementos de interés.
d) preparacion de fuentes de medida.

Este capitulo seguird este mismo esquema donde se tendrd en cuenta cada una de las
distintas matrices con las que se va a trabajar. Si bien, al final del capitulo habra un
apartado en el que se describa con mas detalle el proceso de autodeposicion del
polonio, ya que se ha llevado a cabo un estudio para la optimizacion de dicha etapa.
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3.1 Recogida de muestras

En estudios de radiactividad ambiental es muy importante asegurarse, dentro de las
limitaciones que existen, que la muestra que vayamos a analizar sea lo mas
representativa posible. Los resultados analiticos se pueden ver afectados en gran
medida en este paso, por eso es de suma importancia el poner especial interés en ello
y a su vez tenerlo en cuenta a la hora del analisis de los resultados. Los resultados de
los andlisis radiométricos no serdn representativos si las muestras no lo son.

En funcién del radionucléido que se va a estudiar, la actividad esperada de la muestra,
de la matriz y de los niveles esperables de radiactividad, las cantidades requeridas de
la misma variaran, asi como la cantidad de trazador que se va a adicionar. Ademas, al
trabajar con muestras reales, lo primero que ha de asegurarse es la homogeneidad de
la muestra para que ésta sea lo mas representativa posible.

A continuacion se detallaran cémo se llevo a cabo la obtencidn de los distintos tipos de
muestras, describiendo las caracteristicas y peculiaridades de los distintos
procedimientos en funcién de la matriz de las mismas. En nuestro caso cuatro fueron
los grupos de muestras: agua mineral, dieta tipo, alimentos varios y orina y cabello.

3.1.1 Muestras de agua mineral

La obtencion de muestras de agua mineral se ha realizado a través de botellas de las
distintas marcas comerciales de distintos origenes, pero en su gran mayoria de
procedencia de distintas regiones espafiolas, y por tanto con diferencias en sus
componentes mayoritarios, en sus oligoelementos, asi como en sus propiedades
fisicas. Estas muestras se deben preservar en un lugar fresco y evitando la luz. Todas
han sido adquiridas en centros de alimentacién. Adicionalmente, se han recogido dos
muestras, para dos marcas distintas, con una diferencia de 4 meses entre ellas, con
objeto de hacer un estudio temporal de las mismas.

3.1.2 Muestras de dieta tipo

Las muestras para el estudio de la dieta tipo se han recogido en un restaurante, una
vez al trimestre. Cada muestra se compone de varios platos preparados y bebidas que
figuran en el menu del dia, y que representan lo que puede ingerir una persona de
lunes a viernes. La masa bruta obtenida en origen es aproximadamente de unos 7 kg
de muestra, donde se incluird carne, pescado, verdura, fruta, cereales y lacteos, entre
otros.

De inmediato, se pasa a la homogenizacién de la muestra mediante trituracion y
mezcla de todos los alimentos obtenidos. La pasta resultante se deja secar en la estufa
a unos 50 °C durante una semana, hasta su completa desecacién. Entonces, la muestra
se muele con un molinillo de cuchilla modelo IKA-M20, y se envasa en un contenedor
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cilindrico de cierre hermético (Figura 3.1), quedando asi la muestra a la espera para su
posterior tratamiento radioquimico.

Figura 3.1: Aspecto de una muestra dieta
tipo tras ser triturada, secaday molida

3.1.3 Muestras de alimentos

Dentro del conjunto de muestras de alimentos hay que hacer una agrupacién en
funcién de los distintos tipos que han sido seleccionados para su analisis. Los distintos
productos han sido adquiridos en varios comercios y, en funcién del alimento y de su
forma habitual de consumo, se ha procedido a su coccién o no.

La clasificacion que se ha llevado a se describe en la Tabla 3.1.

Tipo Alimento éCocinado? Forma de coccidn
Productos carnicos Huevos Si Hervido
y derivados
Pollo Si Asado
Cerdo Si Asado
Vacuno Si Asado
Productos marinos | Pescado Si Asado
Mariscos Si Hervido y asado
Conservas No
Lacteos Leche y yogures No
Cereales y | Pasta Si Hervido
legumbres Pan No
Lentejas Si Hervido

Tabla 3.1: Clasificacidn de los distintos productos alimenticios analizados
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Alimento éCocinado? Forma de coccion
Frutas y hortalizas Manzana No

Patata Si Hervido

Endibia No

Espinacas No

Acelgas No

Lechuga No

Escarola No

Canodnigos No

Brocoli No

Cogollos No
Vino Vino tinto No

Tabla 3.1: Clasificacion de los distintos productos alimenticios analizados.

Una vez que el producto esta listo para su consumo, bien sea tras su coccién o no, se
deja secar en la estufa a unos 50 °C durante una semana, hasta su completa
desecacion. Entonces, la muestra se muele con un molinillo de cuchilla modelo IKA-
M20, y se envasa en un contenedor cilindrico de cierre hermético, quedando asi la
muestra a la espera para su posterior tratamiento radioquimico.

3.1.4 Muestras de tabaco

Se adquirieron en un estanco un par de cajetillas de tabaco de una misma marca
comercial.

Para proceder a la toma de muestras, se dispuso un sistema de filtrado para hacer
pasar el humo de un cigarro encendido a través de un filtro milipore de tamafio de
poro de 45um. Este filtro se saturaba al paso del segundo cigarro por lo que, para una
cajetilla de 20 cigarros, se usé un filtro por cigarro, los filtros limpios tenian un peso
entre 0,0772 y 0,0778 g. Ademds tomamos muestras recogiendo el tabaco del cigarro,
tal como venia en la cajetilla. Se recogieron estos dos tipos de muestras para ver
cuanto de lo que realmente lleva el tabaco no es retenido por los filtros que el
cigarrillo tiene.

3.1.5 Muestras de orina

En lo referente a las muestras de orina, han sido obtenidas de 5 individuos, de ellos 4
hombres y una mujer, de edades comprendidas entre los 27 y 55 afos. Las muestras
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eran colectadas a primera hora de la mafiana, en recipientes limpios y con cierre
hermético, y eran trasladadas al laboratorio en las siguientes horas. Para su mejor
preservacién, se conservaban en frio hasta el comienzo de su tratamiento
radioquimico.

3.1.6 Muestras de pelo

Dentro de este conjunto de muestras, hay que distinguir entre dos tipos. Pelos del
cuero cabelludo y pelos de la barba. Ambos tipos de muestras se han obtenido del
mismo individuo. La obtencién de los dos tipos de muestras se llevaba a cabo de forma
diferente. En el caso del cabello, se tomaba una muestra cuya longitud se aproximaba
al centimetro no llegando al ras del cuero cabelludo, sino que se quedaba una longitud
de aproximadamente medio centimetro hasta llegar a él. En las muestras de barba la
longitud obtenida era de aproximadamente medio centimetro, y se llevaba a cabo la
rasuracion de la zona, por lo cual si se obtenia todo el pelo que estaba expuesto en
superficie. Tras la obtencién de la muestra, ésta se guardaba en una bolsa de cierre
hermético hasta su analisis.

3.2 Pretatamiento de muestras

La determinacion de radionucléidos emisores gamma, como ya se senald
anteriormente, no suelen necesitar un proceso de separacién y aislamiento de la
matriz en la que se encuentran. Asi pues, las muestras de productos marinos que se
han medido mediante esta técnica no han requerido de este paso, si bien las muestras
han tenido que adaptarse a una geometria de medida conocida. Antes de su medida,
las muestras, convenientemente selladas, se han almacenado un tiempo de espera de
unas semanas para garantizar el equilibrio secular en las series radiactivas y, a
continuacién, poder llevar a cabo la medida de **°Pb.

En cuanto a la medida de actividad de los otros isétopos radiactivos de interés (**8u,
24y y 219p0), mediante la técnica de espectrometria alfa, serd necesaria la aplicacion
de un proceso radioquimico que serd especifico para cada tipo de matriz. Estos
procesos se deben aplicar fundamentalmente por dos razones: la primera, que las
particulas alfa tienen muy poco poder de penetracion, lo que provoca que tengamos
gue conseguir la deposicion de los emisores alfa sobre finas capas para evitar la
autoabsorcién; y la segunda, se debe generalmente, a que las muestras naturales
contienen otros radionucléidos que emiten particulas alfa con energias proximas a las
energias de emisién de los radionucléidos de interés y que podrian interferir en la
medida, asi pues, debemos aislar quimicamente al elemento de estudio de esos otros

emisores.

Para poder extraer y aislar los elementos, previamente debemos acondicionar la
muestra. Este acondicionamiento va a ser distinto en funcién de la matriz de partida.
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En nuestro caso vamos a hacer una distincidn entre muestras sdélidas (para muestras
de dieta tipo, alimentos varios y pelo) y muestras liquidas (para muestras de agua
mineral, vino y orina).

3.2.1 Pretratamiento de las muestras para espectrometria gamma

Tal y como se ha comentado previamente, esta técnica sélo se va a emplear para
algunas muestras de productos marinos sin que sea necesario un tratamiento
radioquimico previo a su medida.

Una vez que se ha hecho el tratamiento previo de la muestra, es decir su coccion,
secado y homogenizacién, cada muestra se envasa en un recipiente de geometria
conocida, el cual se etiqueta con la fecha de envasado y el nombre de la muestra y se
cierra herméticamente. Con el fin de garantizarnos el equilibrio secular, la muestra
gueda a la espera de ser medida unos dias tras su preparaciéon. En la Figura 3.2 se
presentan varias muestras preparadas para su medida por espectrometria gamma.

Figura 3.2: Aspecto de varias
muestras de productos marinos
listas para entrar a medir

3.2.2 Pretratamiento de las muestras para espectrometria alfa

Esta etapa tiene como objetivo la puesta en disoluciéon de los radionucleidos de
interés, que suelen ir acompanados de otros radionucléidos que posteriormente han
de ser eliminados.

3.2.2.1 Muestras liquidas

Se trata de muestras de agua mineral y vino. El caso de las muestras de orina se tratard
mas delante de manera independiente.

En las muestras de agua debemos evitar el crecimiento biolégico. Este problema no lo
tenemos en el caso de las muestras de agua minerales, las cuales se encuentran en un
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estado Optimo para su ingesta y al adquirirse se encuentran en envases que nos
garantizan dicho estado. Al ser muestras liquidas, los radionucleidos se encuentran ya
disueltos. Una vez que se vaya a comenzar el tratamiento radioquimico para su
posterior andlisis, se toma un volumen de muestra adecuado, se le afaden los

209 232

trazadores (nosotros emplearemos “"Poy “““U) y se pondra la muestra en agitacién un

tiempo con el fin de asegurarnos la distribucion homogénea de éstos.
3.2.2.2 Muestras sélidas

Comenzamos tomando una cantidad adecuada de muestra que ha tenido un
tratamiento previo descrito en los apartados 3.1.2, 3.1.3, 3.1.4 y 3.1.6 atendiendo al
tipo de matriz que analicemos. Esta cantidad se toma en funcién de la actividad
estimada a priori. Posteriormente se traza, como ya hemos comentado anteriormente,
para determinar el rendimiento quimico. Tras esa etapa, iniciamos un proceso de
digestion.

La digestién va a tener como objetivos fundamentales: poner en disolucién los
radionucleidos existentes en la matriz; y destruir la materia organica. Esto ultimo se
logra normalmente en los pretratamientos habituales de las muestras mediante la
calcinaciéon de las mismas, pero no debemos olvidar que en nuestro estudio tenemos
como fin el andlisis del 2!°Po, y este elemento es volatil a partir de los 105 °C por lo que
estamos limitados en este sentido.

Existen varios métodos para la digestidon de muestras organicas sélidas, y entre ellos
nosotros hemos estudiado sin éxito la posibilidad de aplicar una digestion acida en
abierto. Como alternativa, hemos podido poner a punto un método de digestién
mediante microondas para los distintos tipos de muestras sélidas analizadas en este
trabajo.

3.2.2.2.1 Digestion acida en abierto

El método convencional de digestion, o digestion en abierto, comprende el
tratamiento de la muestra con H,0, y HNOs, tal y como se describe detalladamente en
la Tabla 3.2.

El problema que nos encontramos con este método es que no es capaz de digerir del
todo la muestra en el caso de dietas y alimentos varios. Tengamos en cuenta que
estamos tratando con muestras que contienen normalmente una cantidad
considerable de lipidos y al finalizar este proceso se ha encontrado en alguna muestra
una capa oleosa dificil de eliminar, que imposibilita el proceso de precipitacién de
actinidos necesario de llevar a cabo tras la digestion. Ademds supone el empleo de
mayor tiempo en esta etapa.

Este procedimiento estd bien establecido para muestras organicas que han sufrido
calcinacion. Como en este trabajo no se podia aplicar dicha calcinacién, creemos que
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aqui radica el que este procedimiento no haya sido valido en nuestro caso de trabajo
particular. Sin embargo, este problema se ha resuelto con la puesta a punto de un
método alternativo basado en el uso de un sistema digestor microondas.

FASE DESCRIPCION

Toma de Setomanentre 1y4g.

muestra

Trazado Se afiade una cantidad conocida de **Po y 232y,
2po =173 + 5 mBq/g 22y =118 + 6 mBq/g

Inicio de Ila Seafiaden 50 m€ de HNOs; 8M y se deja en agitacion minimo 4 horas
digestion a unos 50 °C.

HNO; 8M + H,0, Se aumenta la temperatura a unos 80 °C y esperamos que la
evaporacion nos deje un volumen de unos 30 m&. Después de esto,
se le aflade gota a gota, 5 m€ de H,0,. Cuando la efervescencia cesa,
se le anaden 10 m& de HNO3 8M, y se espera de nuevo a que el
volumen llegue a 30 m# para repetir el proceso hasta un total de 3

veces.
Fin de la Tras evaporarse la disolucién por tercera vez hasta 30 még, se
digestion agregan 20 m€ de HNO3 8M, y dejamos en agitacion unas 12 horas a

temperatura ambiente.

Filtrado y La solucidn se filtra con un filtro sin cenizas cuyo tamafio de poro es
evaporacion de 45 um y posteriormente se deja evaporar hasta un volumen de
10 m® para luego completar con agua destilada hasta los 50 m&.

Tabla 3.2: Procedimiento para la digestion dcida de muestras orgdnicas
3.2.2.2.2 Digestidn con horno microondas

En nuestro laboratorio disponemos de un sistema digestor Anton Paar. En concreto, un
horno microondas modelo Multiwave 3000, equipado con un rotor de 8 vasos XF100.
Se trata de unos vasos capaces de trabajar a una presion controlada de 60 bar y
soportar temperaturas de hasta 260 °C. Al trabajar en vasos con presiéon controlada,
ningun gas o elemento volatil escapa del vaso durante el proceso de digestion, por lo

gue evitariamos la pérdida de 210

Po a la par que si estamos llevando a cabo una
digestion de la muestra. Los vasos estan fabricados en tefldn y van embutidos en una
camisa de cerdmica que aporta rigidez al conjunto. Una fotografia de los viales y del

rotor aparece en la Figura 3.3.

En este método de digestidn se toman entre 1,8 y 6,4 gramos de muestra, en funcién
del tipo de matriz que se va a tratar, repartidos entre los 8 vasos que porta el rotor. La

muestra es trazada en estos vasos, y se anaden a continuacién los diferentes acidos
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que participaran de la digestidon. Después, las celdas se cierran herméticamente y se

introducen en el horno microondas, programando una secuencia especifica para

muestras organicas siguiendo un protocolo indicado por el fabricante del equipo. Este

proceso se describe en detalle en la Tabla 3.3.

Figura 3.3: Imagen de un vaso o liner y la camisa donde va colocado (izquierda), rotor

donde se colocan los liners para introducirlos en el sistema digestor (derecha)

FASE

Toma de muestra

DESCRIPCION

Se toman entre 300-800 mg de muestra por cada vaso del
rotor.

Trazado

209
P

Se afiade una cantidad conocida de 232,

oy

Adiccion de reactivos

Se afaden los siguientes reactivos en cada vaso:
HNO; H,0, HCe H,SO,4

Los volumenes van a ser variables dependiendo del tipo de
muestra, como se detallard posteriormente

Inicio de la digestion

Se cierran herméticamente las celdas y se programa el
microondas a una potencia de 800W durante 20 minutos con
una rampa de 10 minutos.

Fin de la digestion

Una vez finalizado el proceso se dejan enfriar los vasos y el
contenido se vierte en un vaso de cristal que se deja evaporar
hasta llegar a los 10 m€. Una vez llegada a esa cantidad se
completa hasta llegar a los 50 m€ con agua destilada.

Tabla 3.3: Procedimiento de digestion con horno microondas para muestras sdlidas
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Tras llevar a cabo este protocolo con las muestras organicas y ver los primeros
resultados en el proceso de digestidon, enumeramos una serie de ventajas que presenta
este equipo:

1) No se pierden elementos volatiles durante el proceso de digestion.

2) Es un equipo que permite facilmente su control y automatizacién para cada
tipo de muestra, reaccionando automaticamente durante el proceso de digestion si
fuese necesario para que no se produzcan sobrepresiones o aumentos bruscos de
temperatura (reacciones espontdneas en la muestra).

3) El tiempo empleado para hacer la digestion es mucho menor que el
necesario para la digestion acida en abierto.

4) Se consigue una completa digestion de la muestra, quedando totalmente en
disolucion el radionucleido de interés.

En contrapartida, también posee una serie de inconvenientes de entre los que
destacamos:

1) Estamos limitados a entre 1,8 y 6,4 g de muestra por tanda, con lo que si
necesitdramos aumentar la cantidad deberiamos hacer varias digestiones por
separado, y entonces aumentaria el tiempo de digestién total de la muestra.

2) Una vez comenzado el proceso no podemos cambiar los pardmetros ni
adicionar mas reactivos.

3) La cantidad de reactivos también esta limitada, ya que el liner tiene una
capacidad determinada.

4) Todas las celdas que vayan a participar en un mismo proceso de digestion
deben contener el mismo tipo de muestra, con los mismos reactivos y en igual
cantidad.

5) Si las muestras generan demasiados gases subitamente durante el proceso
de digestién, se puede producir un aumento de presién en el interior del vaso y si
excede los limites del sistema, éste se pararia, perdiendo esa tanda de digestidn, sin
descartar incluso el que llegara a estallar alguno de los vasos del rotor. En ese caso, el
sistema estd preparado con una serie de medidas que garantizan la seguridad del
personal de laboratorio.

En funcién de la matriz que se esté tratando, las cantidades de muestra que se ponen
en cada vaso del rotor, asi como los reactivos varian. En la Tabla 3.4 se detallan para
cada tipo de matriz empleada.
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Cantidad en

TIPO DE MUESTRA Alimento Reactivos
cada vaso (mg)
Dieta 400-600 6me€ HNOs;, 1m€ HCE,
1m#e HzOz
Productos carnicos Huevos 400-600 8m#e HNO3, 2m¥€ H,S0,
y derivados
Pollo 500 6me HNO;, 1me€ HCe,
Cerdo 1me H,0,
Vacuno
Productos marinos Pescado 400-600 6m€ HNO;, 1me€ HCe,
1mé HzOz
Mariscos 400-600 8m#e HNO3, 2m¥€ H,S0,
Lacteos Leche y yogures 300-400 8me€ HNOs, 1m€ HC®
Cereales y Pasta 500-800 6me€ HNO3;, 1Im€ HCE
legumbres Pan
Lentejas 400-600 6m€ HNO;, 1me€ HCe,
1mé HzOz
Frutas y hortalizas Manzana 500 4m€ HNOs3, 1me€ HCg,
Patata 4m¢e H,0,
Endibia 500 6me HNO3, 2m#@ HCE
Espinacas
Acelgas
Lechuga
Escarola
Canodnigos

Brdcoli, Cogollos

Filtro tabaco 300 4m€ HNOs3, 1me€ HCg,
2m¢e H,0

Pelo 400-600 6me HNO;, 1me€ HCe,
ime HzOz

Tabla 3.4: Reactivos y cantidades de muestra empleadas por cada vaso del rotor en
funcion de la matriz tratada

3.3 Tratamiento radioquimico
3.3.1 Separacion de actinidos
3.3.1.1 Muestras liquidas

Se trata de muestras de agua mineral y vino. Lo mas relevante en el
acondicionamiento de las matrices liquidas, en este caso en nuestras muestras de agua
mineral y vino es lo que denominaremos preconcentracion. Este proceso se basa en la
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coprecipitacion de los elementos actinidos (U) y Po con hidréxido de hierro en medio
basico[Holm et al. 1977]. Para conseguir la coprecipitacion, se le afade a la muestra de
agua 10 mg de portador de hierro (Fe**) y a continuacidn procedemos a un ajuste de
pH entre 8 y 9 mediante la adicion de amoniaco concentrado. A estos valores de pH,
precipita el hidréxido de hierro que se forma, arrastrando en esta precipitacién al Po y
U presentes en la disolucidn.

FASE DESCRIPCION

Toma de Se toma un volumen de muestra adecuado, en nuestro caso 1
muestra litro.

~ . . 209 232
Trazado Se anade una cantidad conocida de “"Po y “°“U. Los marcadores

gue disponemos tienen la siguiente actividad:

2%po =173 + 5 mBq/g 232y =117,8 +0,6 mBa/g
Adicién del A unatemperatura de 40 °C, se le afiladen 2 m€ de una disolucion
portador de portadora de Fe** (5 mg/m2).

hierro

Precipitacion de Se afiade amoniaco concentrado, hasta llegar a pH entre 8 y 9,
actinidos produciéndose entonces la precipitacion de hidroxido de hierro y
coprecipitacién de los actinidos.

Centrifugacion Se dispone la solucién con el precipitado en tubos de centrifuga, y
se lleva a cabo durante 10 minutos un centrifugado de la misma a
4500 r.p.m. Con ello se busca la completa separacion del
sobrenadante y precipitado.

Secado y Se elimina el sobrenadante, y se deja secando el precipitado con
disolucién del una ldampara de infrarrojos o en una estufa (de 1 a 12 horas). Una
precipitado vez seco, se disuelve en 10 m€ de HNO3 8M.

Tabla 3.5: Procedimiento para la preconcentracion de las muestras de agua

A continuacién debemos proceder a separar el precipitado de la fase acuosa,
empleando para ello la centrifugacion. Una vez que se ha eliminado el sobrenadante,
se le aflade HNOs; 8M para disolver el precipitado. Esta nueva disolucion va a contener
el Po y U originalmente presente en la alicuota de agua (excepto algunas pérdidas
inevitables que controlaremos mediante el uso de los trazadores) asi como otros
elementos estables y radiactivos interferentes.

Tras este tratamiento (recogido en detalle en la Tabla 3.5) , la muestra ha reducido
drasticamente su volumen y se encuentra en medio nitrico, con ello se encuentra lista
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para proceder al aislamiento secuencial de los is6topos de polonio y uranio tal y como
describiremos con posterioridad.

3.3.1.2 Muestras solidas

Una vez terminada la digestion, bien sea mediante digestion acida o por microondas,
se lleva a cabo el proceso de coprecipitacion de manera analoga a lo expuesto en el
caso de matrices liquidas. Recordemos que al finalizar la digestién tenemos la muestra
disuelta en un volumen de 50 m®. A esta disolucién se adiciona el portador de Fe* y se
sigue con el mismo proceso detallado en la Tabla 3.6.

FASE DESCRIPCION

Adicion del | Partiendo de la disolucion de 50 m€ de la etapa anterior, a una
portador de temperatura de 40 °C, se aifiaden 2 m® de la disolucién portadora
hierro de Fe*".

Precipitacion de | Se le afiade amoniaco concentrado, hasta llegar a un pH entre 8 y
actinidos 9, produciéndose a ese pH la precipitacion de hidréxido de hierro
y coprecipitaciéon de los actinidos y del polonio.

Centrifugacion Se dispone la solucién con el precipitado en tubos de centrifuga, y
se lleva a cabo durante 10 minutos un centrifugado de la misma a
4500 r.p.m. Con ello se busca la completa separacion del
sobrenadante y precipitado.

Secado y  Se elimina el sobrenadante, y se deja secando el precipitado con
disolucién del | una lampara de infrarrojos o en una estufa (de 1 a 12 horas). Una
precipitado vez seco, se disuelve en 10 m€ de HNO3; 8M.

Tabla 3.6: Procedimiento para la precipitacion de actinidos [Absi. 2005]para muestras
que han experimentado una digestion previa

3.3.2 Separacion secuencial U/Po

En el apartado anterior hemos terminado, tanto para muestras de agua como para
muestras organicas, con una disolucion de 10 m€ en medio nitrico que contiene los
radionucléidos de interés presentes en la muestra que se va a analizar. Una vez
puestos estos elementos radiactivos en disolucion y para que podamos determinar la
concentracion de actividad de cada uno de ellos, es necesario aplicar un método
radioquimico que permita extraerlos selectivamente de la disolucion de HNOs en Ia
gue se encuentran y posteriormente ponerlos en condiciones 6éptimas para la
preparacién final de las fuentes de medida. Es necesario que aislemos los
radionucléidos que vamos a estudiar, no sélo por evitar posibles interferentes que
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provoquen solapamientos en las emisiones energéticas, sino también por la existencia
de elementos, que puedan aumentar el espesor considerablemente a la hora de
preparar la fuente de medida, con lo que se produciria una pérdida de la energia de
sus emisiones alfa empeorando asi la resolucién del espectro.

Son varias las técnicas que se emplean en el aislamiento y purificacion de los
radionucléidos presentes en muestras ambientales. En nuestro caso vamos a emplear
la técnica de extraccidn liquido-liquido, también conocida como técnica de extraccién
solvente[Vera Tomé et al. 2002]. Este método se fundamenta en la propiedad que
tienen algunas de las especies presentes originalmente en una disolucién acuosa de
ser absorbidos por disolventes orgdnicos. Esta transferencia (extraccion) es favorecida
por la mezcla de ambos liquidos, dado que la fase acuosa y la organica son inmiscibles.
Dicha mezcla debe producirse por agitacion.

La razén por la que hemos elegido este método para el aislamiento selectivo de los
radioisdtopos que queremos estudiar es porque es una técnica con una buena
selectividad, que podemos llevar a cabo de forma rdpida y sencilla. La extraccion con
disolvente organico que llevamos a cabo en este estudio para el aislamiento selectivo y
secuencial de los isétopos de polonio y uranio, se basa en el método inicialmente
desarrollado por Holm y Fukai[Holm et al. 1977]. Un esquema del método, que vamos
a describir a continuacidn, se presenta en la Figura 3.4. La fase orgdnica estd formada
por 5 m& de tributil-n-fosfato (TBP), mientras que la fase acuosa serd los 10 m€ de
HNO3 que obtuvimos al final de la etapa de preconcentracion.

Comenzamos el proceso afiadiendo 5 m€ de TBP a un embudo decantador y a
continuacion los 10 m€ de HNOs 8M. El objetivo es que el TBP (fase orgdnica) extraiga
de la fase acuosa el U y otros elementos (entre los que encontramos torio, que es un
interferente en la medida de uranio y tendremos que asegurarnos de eliminar). Sin
embargo, otros elementos radiactivos como Po, Ra, asi como la totalidad de
compuestos metdlicos presentes desde un inicio en la fase acuosa, quedaran en
ella[Jaakkola. 1994] .

Tras la agitacion mecdnica, la mezcla de las dos fases se deja reposar para que la
accion gravitatoria logre que podamos observar una clara separaciéon de la fase
orgdnica (en la parte superior) y la acuosa (en la fase inferior). Llegados a este punto,
se procede a separar la fase acuosa (que contendra principalmente Po o Ra entre otros
elementos) , para posteriormente afiadir al embudo, que aun contiene el TBP, otros 10
m#& de HNOs 8M, agitar y volver a separar, repitiéndose el proceso dos veces. Con esto
nos aseguramos de retomar los posibles remanentes de Po que pudieran quedar en el
embudo decantador. La segunda y tercera fase acuosa resultante de las repeticiones,

se anade a la primera, obteniéndose finalmente 30 m€ de HNO3; 8M que contiene 210p

y 2%Po, quedando ya lo suficientemente aislado para poder ser tratado para la

o

obtencion de la fuente de medida por espectrometria alfa.
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Muestra preconcentrada
disuelta en 10mL de HNO,

(8M)
: Fase inorganica de

5mL de TBP HNO,; (8M) extraida que

+ contiene Po
10mL de HNO, (8M) | > m

Se adiciona y se extrae 3

veces
@ Fase inorganica de
HCI(1.5M) extraida que
20mL de xileno contiene Th + trazas de
+ actinidos que se desecha

15mL de HCI (1.5M) |
Se adiciona y se extrae 3

veces
@ Fase inorganica de agua
destilada extraida que
15mL de H,0 destilada contiene U
Se adiciona y se extrae 3 | >
veces

Figura 3.4: Proceso de extraccion solvente empleado para el aislamiento selectivo
dePoy U

Una vez extraido el polonio de la fase acuosa de HNO3; 8M, en el embudo nos queda la
fase organica de TBP en la que se encuentra el U y el Th, entre otros, formando
complejos. Debemos tener en cuenta que aunque el Th no sea objeto de nuestro
estudio, éste debe ser eliminado porque, en algunas zonas del espectro alfa,
determinado por espectrometria alfa con detectores de semicoductor, se solapa con el
uranio. Para conseguirlo, a la fraccion de TBP que contiene el U y el Th, se le adicionan
20 m#8 de xileno, y a la mezcla organica resultante se le afaden 15 m€ de HCE 1,5M
(fase acuosa), agitando posteriormente el embudo y dejando reposar para ver de
nuevo la distinciéon de las fases. Tras esa agitacidon, los isétopos de Th se habrdn
incorporado a la nueva fase acuosa de HCE 1,5M. Procedemos después a la eliminacién
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de la fase acuosa y por ello del Th. A esta fase orgdnica de TBP y xileno se le vuelven a
adicionar de nuevo 15 m€ de HC® 1,5M, agitando de nuevo y separando, repitiendo la
accién dos veces para asegurarnos en la medida de lo posible la eliminacién del Th.
Después de este procedimiento el resultado final es una fase organica en la que ya
quedan sélo los isétopos de U.

El paso final seria la liberacion de los isétopos de uranio de la fase organica en la que
se encuentran. Esto lo conseguimos mediante su extraccién con una fase acuosa de
agua destilada. Al TBP y xileno que quedaban en el embudo decantador se le afiaden
15 m#@ de agua destilada y posteriormente se agita. Tras la agitacién se deja en reposo
para después poder separar ambas fases. Este proceso de mezcla y agitacidn se repite
dos veces mas uniendo todas las fases acuosas, con lo que finalmente el uranio de la
muestra que tomamos en un inicio se encontrara disuelto y ya aislado en 45 m& de
agua, pudiendo con ello comenzar la fase de preparacion de fuentes.

3.3.3 Muestras de orina

Se deja evaporando Se deja evaporando

hasta 50mL a una hasta 50mL a una

temperatura no temperatura no

superior a 802C superior a 802C
Se |le afiade

Toma de muestra (aprox Se le afiade -100mL de HNO3 al 65%
200mL) y se traza -100mL de HNO, al 65% -10mL de H,0,

-50mL de HCI

Se deja evaporando
hasta 50mLa una
temperatura no
superior a 802C

Se le afiade Se le afiade

AUTODEPOSICION
-50mL de HCI -100mL de HCI

Se deja evaporando Se deja evaporando
hasta sequedad hasta sequedad

Figura 3.5: Tratamiento radioquimico de muestras de orina

Las muestras de orina han sido tratadas en su tratamiento radioquimico previo a la
medida de una forma distinta respecto al resto de muestras liquidas analizadas (aguas
minerales y vino). A través de los protocolos seguidos en distintas referencias de este
tipo de muestras encontrados en la literatura, se decidié introducir cambios en el que

a priori se eligié[Puerta et al. 2009], ya que durante el proceso de preparacién de la
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fuente de medida, proceso que se describe en el apartado siguiente, sobre la
plancheta se quedaba una capa oleosa y los rendimientos eran mas bajos a los
obtenidos tras la modificacion. El procedimiento seguido para el tratamiento quimico
de estas muestras se detalla a continuacién en la Figura 3.5.

En primer lugar se toma la muestra la cual durante el tiempo de espera para el inicio
del tratamiento radioquimico se ha conservado en frio. Se traza y se pone a evaporar a
80°C. Tras aproximadamente 24 horas se alcanza un volumen de 50 m# se le afiade
100m®€ de HNO; al 65%, con precaucién y poco a poco ya que suele producirse una
efervescencia. De nuevo se deja evaporar a 809C hasta que la solucidn alcanza un
volumen de 50m&. Tras esto se vuelve a afiadir 100m®€ de HNOj3 al 65%, 10m#£ de H,0,
gota a gota para evitar efervescencia y finalmente tras esto se le aflade 50m#% de HC&.
Esta disolucién se deja evaporando a una temperatura no superior de 80°C hasta los
50m# tras lo cual se anadirdn 100m€ de HCE. Tras esta ultima adicién se deja
evaporando hasta sequedad y para anadir de nuevo 50m€ de HCE dejando vya la
muestra a secar por ultima vez. Es asi como la muestra queda acondicionada vy lista
para realizar el proceso de autodeposicién.

Como se observa en la Figura 3.5, el tratamiento de estas muestras, carece de una fase
de preconcentracion y separacién secuencial. Después de poner en contacto la
muestra con los distintos acidos, que pretenden acabar con los restos organicos
presentes, y tras varias evaporaciones, la muestra queda lista para la preparacién de la
fuente de medida.

3.4 Preparacion de fuentes de medida de Po y U para espectrometria alfa

Como se pretende hacer un andlisis espectrométrico, y dadas las caracteristicas de las
emisiones alfas, debemos tener en cuenta una serie de consideraciones. Con el fin de
evitar pérdidas de energia de las emisiones alfa debido a la autoabsorcion se busca
que la fuente de medida sea lo mas delgada posible y esté sobre una superficie plana.
Este objetivo no siempre es posible debido a la dificil eliminacion de trazas de
contaminantes, con lo cual se empeora la resolucién del espectro. Es aqui donde los
métodos radioguimicos anteriormente descritos juegan su papel mas importante, ya
gue evitaran la presencia de estos elementos no deseado en las fuentes, que junto con
una correcta preparacion de la fuente de medida, hardn que el espesor de dicha capa
sea el minimo posible y el espectro esté lo mejor resuelto que permita nuestro sistema
de medida.

En la manipulacién de las fuentes de medida se debe prestar especial cuidado con el
fin de evitar pérdidas del material depositado. Ademads, los detectores son
especialmente sensibles a los acidos, de manera que aquellos usados en la preparacion
de las fuentes, tendran que ser eliminados para evitar dichos dafos.
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3.4.1 Preparacion de fuentes de medida para U

Para la preparacion de fuentes de medida para espectrometria alfa de U, utilizamos el
método mas extendido y empleado para ello: la electrodeposicion. Este método se
basa en la deposicidon forzada de uranio gracias a la electrdlisis en una disolucién
previamente acondicionada que lo contenga[Halltadius. 1984], [Garcia-Tenorio et al.
1986], sobre una superficie, que sera una plancheta de acero inoxidable. La induccion
de corriente por la disolucién se produce creando una diferencia de potencial entre la
plancheta metdlica (catodo) donde se depositaran los radioisétopos que se van a
medir y un hilo de platino que se encuentra enrollado (anodo) en forma de espiral en
su parte inferior y que se sitla a una distancia de aproximadamente 5 mm de la
plancheta. La corriente provoca la deposicion de los is6topos de interés sobre la
superficie de la plancheta que queda expuesta a la disolucién (electrolito) en la celda
de electrodeposicion.

Una celda de electrodeposicién (Figura 3.6), consta de un cuerpo de teflén con un
anodo de platino, un cdtodo (plancheta) de acero inoxidable y una fuente de tensién
regulable.

Cierre hermético de teflon

Anodo de /
platino

Celda de Disolucion con el isotopo de

teflén interés

Plancheta de
acero
(catodo)

Contacto del
catodo

Figura 3.6: Celda de electrodeposicion

El proceso de electrodeposicion consta de distintas etapas que seran detalladas a
continuacion. Recordemos que tras el proceso de separacion y aislamiento de los
radionucléidos de interés, finalmente nos quedabamos con los isétopos de U disueltos
en 45 me€ de agua destilada. En primer lugar, esa solucién ha de ser evaporada hasta
llevarla aproximadamente a unos 2 m€, con el fin de acondicionar los actinidos en una
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disolucion  apropiada para poder llevar a cabo con éxito la
electrodeposicidon[Halltadius. 1984] . Para evitar que el U se absorba en las paredes del
vaso, se le afnade 1 m€ de Na,SO4 0,3M vy se lleva a sequedad. Con ello tendremos
finalmente un residuo seco en el que se encontrardn los isétopos de uranio.

Posteriormente procedemos a redisolver el depdsito seco afiadiéndole 30 p€ de H,SO,
concentrado y 4 m€ de agua destilada, calentando a continuaciéon suavemente el vaso
para conseguir una buena disolucién.

El siguiente paso es llevar la solucion a pH 2,2-2,5. Para ello afiadimos azul de timol
como indicador (el color pasara de rosa intenso hasta color de vino rosado-anaranjado)
y procedemos al ajuste de pH con vapores de amoniaco. A continuacion se vierte en la
celda de electrodeposicion que ha sido previamente preparada y donde ya esta
colocada la plancheta sobre la que se electrodepositara el U. El vaso se lava dos veces
con 2,5 m@ de H,SO,4 al 1% y se vuelve a reajustar el pH con vapores de amoniaco.

Para poder comenzar el proceso, finalmente colocamos el electrodo de platino a la
distancia adecuada del catodo y ajustamos la intensidad a 1,2 A, durante una
hora[Mantero. 2007]. Un minuto antes de la finalizacidn del proceso, se afiade 1 m# de
NHj3, interrumpiendo con ello la reaccién y evitando la redisolucién del U que se ha
depositado en la plancheta al cortar la corriente eléctrica.

Una vez que se desconecta la corriente eléctrica, se elimina la solucién electrolitica, y
la plancheta donde se ha depositado el radionucléido, se lava con acetona y agua
destilada, dejandose a continuacidon secar a temperatura ambiente. Con esto
habremos conseguido la obtencion de la fuente de medida de U para espectrometria
alfa.

Tanto el anodo de platino como todos los componentes de la celda que han estado en
contacto con la disolucion, han de ser descontaminados antes de una nueva
utilizacion. Para ello durante un minimo de 24 horas se mantendran en una disolucién
de acido nitrico y posteriormente se lavaran con agua y detergente.

3.4.2 Preparacion de fuentes de medida de Po

Para la preparaciéon de fuentes de medida por espectrometria alfa de Po se emplea la
autodeposicién del mismo sobre un material que posea un potencial redox inferior,
como son: Ag, Cu o Ni .El método principal y mas empleado fue desarrollado por Flynn
en los afios 60 y posteriormente modificado por Asean en los afos 70 y consistia en la
reduccion del Fe*" a Fe?" y posteriormente la autodeposicién de Po en planchetas de
plata en una disolucién de acido clorhidrico[Flynn. 1968] , aunque también existen
métodos para la preparacion de las fuentes de medida en planchetas de cobre[Aslani
et al. 2005].
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Ademas de la propiedad de que el Po se deposita de forma espontanea sobre un
material mas activo, nos encontramos con que esta deposicién es selectiva para este
elemento, no produciéndose la deposicién de otros emisores alfa que pudieran
interferir y que estuvieran presentes en la disolucién portadora de polonio (como por
ejemplo el Ra). Por este motivo en las muestras de orina no se empled el método de
aislamiento de polonio.

Recordemos que tras el proceso de separacion y aislamiento de los radionucléidos de

%0 y el trazador

interés, finalmente nos queddabamos con los isétopos de polonio (
2%po) disueltos en 30 me de HNO; 8M. En primer lugar, esa disolucién ha de ser
evaporada hasta llevarla sequedad, con el fin de acondicionarse a medio clorhidrico.
Para conseguirlo, se adicionan 20-40 m€ de HC® al 35% y se redisuelve el depdsito seco
gue habia quedado. Se vuelve a dejar evaporar la disolucién a sequedad y finalmente
se le afiaden 50 m@ de HC 1,5M. Esta serd ya la disolucién acondicionada en la que se

llevara a cabo la autodeposicién.

El metal sobre el que se realiza esta deposicion se introduce en forma de plancheta en
el vaso que contiene la solucidn. Esta va a contener otros elementos en disolucién
tales como radio o bismuto, pero no van a interferir en la medida de polonio ya que no
se van a depositar. Sin embargo, si que puede interferir el Fe** presente en la solucién,
ya que éste si se puede depositar sobre el metal, produciendo un aumento en el
espesor de la fuente de medida y haciendo por ello que las particulas alfa pierdan
energia y ademas reduciendo la deposicidon de polonio sobre la plancheta[Gonzalez-
Labajo et al. 2003]. Podemos eliminar la posibilidad de precipitacién e interferencia de
Fe**, reduciendo el mismo a Fe**mediante la adicién a la disolucién acido ascérbico. De
esta forma el Fe’" se mantendra disuelto y no se depositara en la plancheta.

Una vez que tenemos lista la disolucidon con la plancheta en su interior, ponemos la
misma en agitacién a una temperatura entre 70-80 °C, y se mantiene asi durante 4
horas. Pasado ese tiempo se desecha la disolucién y se extrae y lava con agua la
plancheta, dejdndose secar posteriormente a temperatura ambiente. Con esto
habremos conseguido la obtencién de la fuente de medida de Po para espectrometria
alfa.

3.4.3 Optimizacion del procedimiento de autodeposicion de polonio

Tal como se comentd anteriormente, el proceso de autodeposicidon se lleva a cabo de
forma muy extendida en planchetas de plata. Aparecen en la literatura numerosos
estudios sobre la deposicion espontanea del Po sobre planchetas de este metal en
distintas condiciones con rendimientos altos, lo cual indica la robustez de la técnica.
Sin embargo, en nuestro laboratorio hemos querido optimizar este proceso y se ha
llevado a cabo un estudio considerando varios parametros que intervienen en el
proceso de autodeposicion.
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Existen también estudios donde se ha considerado la velocidad del depdsito mediante
el aumento del didmetro de la plancheta, con la desventaja por ello de la disminucién
en la eficiencia de deteccién del sistema[Smith-Briggs et al. 1984]. Como alternativa a
la deposicidn espontanea en planchetas de Ag, se han utilizado para la autodeposicion
de polonio el Cu[Vrecek et al. 2004] y el Ni[Blanchard. 1966], los cudles van a ser
objeto de nuestro estudio en este proceso de optimizacion, si bien distintos autores
sefialan que el empleo de éstos hacen las medidas mas vulnerables a posibles
210p;

interferencias de o **pp gque pueden ser depositados en el mismo

proceso[Gonzalez-Labajo. 2003] .

Con el fin de conseguir una mejora en este proceso de preparacién en la fuente de

medida para espectrometria alfa de polonio, se han probado distintas configuraciones
en el método que se va a llevar a cabo. Entre ellas, como se dijo antes, esta el uso de
distintos tipos de metales en las planchetas (cobre, plata y niquel), el empleo de
distintas formas de agitador (mosca, disco, aro), y distintos tiempos para el
procedimiento (Figura 3.7).

Figura 3.7: lzquierda; planchetas usadas en este proceso. Derecha; sistemas de
agitacion

Detallando en qué consisten los distintos métodos de agitaciéon, comentar que en
principio, el sistema utilizado en nuestro laboratorio es el etiquetado como “Mosca”.
Consiste simplemente en depositar una plancheta metdlica en el fondo del vaso y se
inicia la agitacién con un agitador magnético (comunmente llamado mosca). Asi la
plancheta estd en reposo y el agitador mueve el medio acido. Por otra parte, se han
implementado un par de sistemas de agitacion adicionales con la intencion de ver si se
podia mejorar el rendimiento variando el método. El proceso de agitacion denominado
“Disco” se trata de un cilindro de teflén de 5 mm de altura y 30 mm de didmetro que
posee una hendidura en la superficie superior del tamafio exacto de la plancheta, de
forma que ésta queda aprisionada ahi mientras el disco (con un iman en su interior)
gira. Como la hendidura estd descentrada respecto del eje de simetria, la plancheta es
ahora la que se mueve a través del medio acido. Y el tercer sistema disefiado consiste
en un aro de teflén donde de nuevo se inserta la plancheta pero en esta ocasion, se
deja colgando de un hilo de sedal a media altura en el medio acido mientras un
agitador magnético mueve el medio. Se pretende con esta tercera variante, ver si
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existe dependencia con la altura en cuanto a la recuperacién quimica en el proceso de
autodeposicion.

Esta serie de experiencias se inician afadiendo directamente una cantidad conocida de
29po al medio clorhidrico en el gue se va a llevar a cabo la autodeposicién. Entonces
comienza la agitacién variando: tipo de plancheta, método y tiempo. Por ultimo se

miden los rendimientos quimicos obtenidos en las diferentes situaciones.

Los resultados que aparecen recopilados en la Tabla 3.7 bajo la columna “rendimiento”
corresponden con la media de tres repeticiones realizadas bajo las mismas
condiciones, y la columna “error”, presenta sus desviaciones tipicas. Para visualizar
mejor los resultados obtenidos se presenta la Figura 3.8.

Viendo el tiempo de autodeposicidn, si se agrupan el total de los resultados para 2y 4
horas se obtiene un promedio de 59 + 6% y 63 + 9 % respectivamente. Esta diferencia
no parece muy elevada, pero debemos tener en cuenta que recoge 18 variantes y tres
repeticiones por configuracién, luego un total de 64 rendimientos. Ese incremento del
5% hace que quede establecido el tiempo de la autodeposicion en 4 horas. Y se deja
abierto el estudio de cara a ampliar a 6 y 8 horas pues en conversaciones personales
con otros laboratorios se nos ha indicado que dejan los procesos de autodeposicién
durante toda una noche.
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Metal Tiempo de la Tipo de Codigo de Rendimiento
empleado autodeposicion agitacion muestra (%)
Niquel 4h Mosca Ni4dhmosca 6517

Disco Ni4hdisco 7013
Aro Nidharo 774
2h Mosca Ni2hmosca 5814
Disco Ni2hdisco 6016
Aro Ni2haro 7212
Cobre 4h Mosca Cudhmosca 5613
Disco Cudhdisco 6512
Aro Cudharo 69+4
2h Mosca Cu2hmosca 5615
Disco Cu2hdisco 55+11
Aro Cu2haro 61+3
Plata 4h Mosca Agdhmosca 5545
Disco Agdhdisco 51+2
Aro Agdharo -
2h Mosca Ag2hmosca 59112
Disco Ag2hdisco 52+1
Aro Ag2haro —

Tabla 3.7: Resultados del proceso de optimizacion de la autodeposicion

Atendiendo al parametro “metal que compone la plancheta” los promedios son los
siguientes: 67 + 7 % para Ni, 60 + 6 % para Cuy 54 + 4 % para la Ag. Aqui las planchetas
de Ni se destacan del resto, lo que las hace unas buenas candidatas a ser utilizadas y

quedando aun por verificar la presencia de Bi o Pb en ellas como indican otros autores.
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Figura 3.8: Valores medios del rendimiento quimico en funcion de los diferentes
elementos que se han considerado: tipo de agitador, tiempo de agitacion y metal de
las planchetas

Si se observa el Ultimo pardmetro considerado que seria el tipo de agitador, los
promedios quedan: 58 + 4 % para la mosca, 59 + 8 % para el discoy 69 + 7 % para el
aro. Asi pues sera este Ultimo el sistema de agitacién que demuestra ser mas eficiente.
Y en el caso de mosca y disco, vemos que son muy similares. La justificacién a este
comportamiento creemos que esta asociada a la “seccidn util” que la plancheta
presenta durante el proceso de autodeposicidon. En el caso del aro, la plancheta, por
causa de su peso, mantiene una posicion vertical respecto a la direccidon de rotacién
del medio en el que se encuentra inmersa, mientras que tanto en el disco, como en la
mosca, la plancheta se encuentra en el fondo del vaso y orientada paralelamente a la
direccién del movimiento que se produce en el seno de la solucién. Este hecho podria
justificar que el proceso de autodeposicion fuese mas efectivo en la configuraciéon
“aro” que en el resto.

3.5 Validacion del método

Para corroborar la bondad de los métodos empleados, descritos en los apartados
anteriores, se han hecho medidas en muestras certificadas y se ha participado en
distintos ejercicios de intercomparacion dentro de los distintos programas de control
en los que nuestro grupo de investigacion se incluye. De esta forma la metodologia de
los distintos procedimientos radioquimicos mostrados en este capitulo para polonio y
uranio se examinan.
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El pardmetro empleado para valorar el resultado obtenido en estas pruebas es el Z-
Score definido como:

Valor obtenido — Valor de referencia
£ — score = . [3.1]
0,1.Valor de referencia

Donde el Valor obtenido es el resultado hallado al analizar dicha muestra, y el Valor de
referencia es el resultado que aporta la muestra certificada del ejercicio.

Segun los valores absolutos de Z-score obtenidos y bajo los criterios del Organismo
Internacional de la Energia Atomica[lAEA. 2008] concluimos los que se presenta en la
tabla 3.8.

Valor absoluto de Z-score Clasificacion

I1Z-scorel £2 SATISFACTORIO
2<|Z-scorel<3 CUESTIONABLE
|Z-scorel>3 INSATISFACTORIO

Tabla 3.8: Clasificacion del resultado segun el valor del Z-Score de acuerdo con los criterios
utilizados por el Organismo Internacional de la Energia Atémica (OIEA) en los ejercicios de
calidad de los laboratorios de medida de radiactividad

En nuestro laboratorio se han analizado distintas matrices, pero los resultados que
presentamos son los de las matrices que mas se asemejan a las de las muestras que
analizamos en este trabajo. Asi, presentaremos aqui la valoracion de cinco ejercicios
de calidad coordinados por diferentes organismos o instituciones: Universidad de
Extremadura (Laurex 2008), Consejo de Seguridad Nuclear (CSN/CIEMAT 2010,
CSN/CIEMAT 2011) y el Organismo Internacional de la Energia Atémica (muestra
certificada IAEA-414 y muestra certificada IAEA-437).

Los resultados obtenidos se muestran en la Tabla 3.9. Los valores de Z-Score son todos
menores que 2, en la mayoria de los casos son menores que la unidad, lo que nos lleva
a la conclusion que el resultado del experimento es satisfactorio en todos los casos.
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Valor de
referencia

Agua Laurex 2008 24y 1323+84 1430435 0,75
subterranea 238 233+18 24448 0,45
(mBa/e) 210p,, 18+2 16,4+1,1 1,10
Agua CSN/CIEMAT 24y 0,26+0,03 | 0,25+0,04 0,36
(Bq/e) 2011 238, 0,250,03 | 024+004 | 0,20
210pq 1,16+0,05 1,2+0,2 0,16
Cenizas de | CSN/CIEMAT 34y 28,4+0,7 2945 0,03
alimentos | 2010 238, 27,4409 27+5 0,03
(Ba/kg)
Pescado IAEA-414 210pq 2,610,3 2,2+0,7 1,66
(Ba/kg)
Mejillones IAEA-437 210po 4,1+0,4 4,610,9 1,08
(Ba/kg)

Tabla 3.9: Resultados obtenidos en los ejercicios de validacion con muestras de

distintas matrices y con muestras de referencia

3.6 Calculo de la dosis

Las medidas realizadas persiguen la estimacién de la dosis efectiva debido a la ingesta

del ?°Po. Para el calculo de dosis efectiva anual debida a la ingestién de un

determinado radioelemento en muestras liquidas, en nuestro caso agua, leche y vino,

simplemente tendremos que aplicar la siguiente expresion:

De=A.F.C.T

[3.2]
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Donde:

Dt es la dosis efectiva via ingestion anual para el radionucleido evaluado
(Sv/afio)

A es la concentracion de actividad del radionucleido evaluado en la muestra
analizada (Bqg/%)

F. es el factor de conversion especifico para ingestion (dosis/concentracidon de
actividad) determinado para el radionucléido evaluado (Sv/Bq)

C es la cantidad de agua representativa ingerida por persona en un dia,
expresada en 8/dia, y T un factor de conversion temporal dias/afio, para expresar los
valores de dosis efectivas en las unidades indicadas previamente.

En su aplicacién a las aguas minerales, el valor de C ha sido tomado como 2 £/ dia
(valor representativo de la ingestidn diaria de agua por una persona), mientras que en
agua y leche se han basado en datos estadisticos facilitados por el Panel de Consumo
Alimentario del Ministerio de Agricultura, Alimentacién y Medio Ambiente. Y T como
365 dias/aflo, mientras que los valores de F, para los diversos radionucléidos
analizados han sido los reflejados en la Tabla 3.10, los cuales son fruto de un consenso
internacional logrado bajo los auspicios del OIEA, tras el analisis y evaluacion de
numerosos estudios experimentales y de modelizacién sobre el comportamiento
metabdlico y distribucidn entre érganos de los radionucléidos analizados, una vez que
son ingeridos.

Obsérvese que los valores de los factores de conversiéon F. son dependientes de la
edad del ser humano ingestor y del radionucléido bajo estudio. Para una misma
actividad de radionucléido ingerido, en general la dosis efectiva es mayor para los
lactantes y la poblacién de edad joven en crecimiento, que para los adultos. Y
obsérvese también como de todos los radionucléidos reflejados en la Tabla 3.10, los
gue presentan mayores valores de Fc son los radionucléidos objeto central de nuestro

210 210

estudio, “""Poy “"Pb, lo que pone de manifiesto su importancia radioldgica.
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GRUPO DE EDADES

RADIONUCLEIDO 2-7 afios 7-12 afios 12-17 afios Adultos
2% 4,4x10° 2,6x10° 1,6 x10° 1,2x10°
2% 3,6x10° 1,9x10° 1,9x10° 6,9 x 10”7
28y 8,0x10° 6,8x10°® 6,7 x 10 4,5x10°®
24y 8,8x107° 7,4x10°® 7,4x10° 4,9x10°
2°Ra 6,2 x 107 8,0x 10”7 1,5x10° 2,8x107

Tabla 3.10: Factores de conversion (Sv/Bqg)asociados a la ingesta de distintos
radionucleidos[IAEA. 1995]

En el caso de las muestras de dieta tipo o alimentos, para el cdlculo de dosis efectiva
anual debida a la ingestidon de un determinado radioelemento aplicaremos la siguiente
expresion:

De=A.B.F.C.T [3.3]
Donde:

Dt es la dosis efectiva via ingestion anual para el radionucleido evaluado
(Sv/afio)

A es la concentracion de actividad del radionucleido evaluado en la muestra
analizada. Esa concentracion se determina por unidad de masa seca

B es el cociente determinado para cada muestra peso seco/peso humedo

F. es el factor de conversion especifico (para ingestién dosis/concentracidon de
actividad) determinado para el radionucleido evaluado (Sv/Bq)

C es la cantidad tipica de dieta o alimentos, expresada en peso humedo,
ingerida por persona en un dia, y T un factor de conversién temporal dias/afio, para
expresar los valores de dosis efectivas en las unidades indicadas previamente.

En nuestro estudio, las medidas radiométricas nos han permitido determinar
para las muestras de dieta analizadas y para cada radionucleido evaluado, el valor de A
en Bg/kg peso seco, mientras que en el pretratamiento de cada muestra hemos
determinado el valor de B al secar las muestra (kg masa seca/ kg masa humeda). Por
otra parte, los factores F. son los ya mostrados en la Tabla 3.10 pues éstos no son
dependientes del tipo de muestra con el que se ingiera el radionucleido bajo estudio, y
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el valor de C se ha estimado en nuestro caso como 1 kg de dieta hiumeda/dia (valor
que consideramos representativo de la dieta ingerida por persona y dia) y para los
distintos alimentos nos hemos basado en datos estadisticos facilitados por el Panel de
Consumo Alimentario del Ministerio de Agricultura, Alimentacion y Medio Ambiente.
Finalmente el valor de T serd 365 dias/afio.

Para los calculos de dosis debido a la inhalacién de **°

llevado a cabo ha sido el resultado de esta operacion

Po por fumar tabaco, el célculo

De = AF.CT [3.2]
Donde:
D¢ es la dosis efectiva via inhalacidn anual para el 210p¢ (Sv/afio)

A es la concentracion de actividad del radionucleido evaluado en la muestra
analizada (Bqg/cigarro).

Fc es el factor de conversidn especifico (para inhalacién dosis/concentracién de
actividad) determinado para el radionucleido evaluado, que en nuestro caso para el
1%y en adultos es de 4,3 x 10° (Sv/Bq)

C es la cantidad tipica de cigarros consumidos por una persona enundia, y T
un factor de conversién temporal dias/afio, para expresar los valores de dosis
efectivas en las unidades indicadas previamente.
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4.2°po E ISOTOPOS DE URANIO EN AGUAS MINERALES

El agua es un recurso natural imprescindible para el desarrollo de la vida. Por todos es
conocido que se trata de un componente esencial en la nutricion. En efecto, el agua es
el principal componente de los seres vivos y va a intervenir en distintos procesos
fisioldgicos y reacciones orgdnicas, buscando siempre encontrar el equilibrio vital. De
hecho nuestro cuerpo estad constituido de agua entre un 55 y 65% del peso corporal
total[Verbalis. 2003], este valor variara en funcién de distintos factores, entre los que
se encuentran la edad, el sexo y la cantidad de grasa corporal del individuo. El agua
corporal total se distribuye entre el fluido intracelular y los compartimentos
extracelulares (fluido intersticial y sangre), facilitando el mantenimiento de la presién
osmética pasando a través de la membrana plasmadtica hacia uno u otro sentido con la
finalidad de mantenerla.

El balance hidrico corporal depende de la cantidad de agua incorporada a través de la
ingesta y del metabolismo, y también tendra en cuenta pérdidas producidas por las
vias respiratoria, dérmica, renal y gastrointestinal. Entre los problemas médicos mas
comunes se encuentran los trastornos de fluidos corporales debido a que muchas
enfermedades alteran los mecanismos encargados de controlar la incorporacién y
salida de agua y sélidos.

Queda claro que para que se den las distintas reacciones quimicas indispensables para
la vida, es necesaria la ingesta de la suficiente agua, ya que debe garantizar la correcta
hidratacion. Hemos de tener en cuenta que esa incorporacién de agua se entiende no
s6lo como el agua ingerida como tal, sino que también se debe tener en cuenta la
ingesta de otros liquidos y alimentos que la contienen.

La cantidad de agua que necesita el cuerpo va a estar determinada por el efecto
homeostatico[Verbalis. 2003]. La cantidad ingerida recomendada por la Autoridad
Europea de Seguridad Alimentaria y la Organizacion Mundial de la Salud (OMS) se
encuentra entre 2 y 3 € al dia[NRC. 1989] , siempre dependiendo del sexo, edad,
exposicidon ambiental y actividad fisica del individuo. Estas recomendaciones se
realizan para evitar una posible deshidratacién y sus consecuentes efectos adversos, a
los que se puede enfrentar el cuerpo ante ello, y representa aproximadamente un 80%
del agua total ingerida.

Como consecuencia de todo lo anteriormente mencionado, y del creciente
conocimiento de la poblacién al respecto de la importancia de este tema, se tiende a la
busqueda de un agua de calidad.

El agua mineral natural, debido a la ausencia de procesado tras su captacién, ha sido
un reclamo en auge hasta hoy dia. Las aguas minerales de consumo, son aguas

61



/. 210 . . . .
Capitulo 4: “""Po e isétopos de uranio en aguas minerales

subterrdneas con una garantia higiénica, libre de patégenos al estar
bacterioldgicamente sanas, que se diferencian del resto de aguas potables por su
contenido en determinadas sales minerales y oligoelementos.

4.1 Origen de las aguas minerales y control para su consumo.

El agua mineral es el resultado de un proceso de filtracion natural, que se produce
cuando el agua en forma de lluvia o de nieve penetra en el subsuelo. En este viaje
subterrdneo que va a experimentar, va disolviendo y llevando consigo los distintos
minerales que estan presentes en el sustrato a través del cual va pasando, hasta que, a
una cierta profundidad, finalmente llega a una cavidad con un fondo impermeable
que la retiene. La singularidad de este tipo de agua, va a residir en su composicién
quimica, que finalmente es consecuencia de factores como: la temperatura, el tiempo
de residencia, la profundidad y el tipo de material que atraviesa, el lugar donde se
almacena, y como alcanza la superficie.

Estas aguas son un recurso geoldgico que se emplea, no sélo para la bebida, como
aguas envasadas con fines comerciales, sino también para tratamientos de
enfermedades en balnearios. En Espafia existe una gran variedad de aguas minerales
dependiendo del marco geoldgico en el que se encuentra. Estan registradas como
aguas minerales oficialmente reconocidas un total de 154 marcas comerciales, que se
abastecen de 163 manantiales distintos[AESAN. 2013].

Las caracteristicas fisico-quimicas del agua estaran ligadas mayoritariamente al
dominio geoldgico donde se origine, de manera que un tipo de agua deba ser siempre
exclusivo de un entorno determinado. Sin embargo se pueden relacionar algunos tipos
de aguas con grandes unidades geoldgicas, en funcion de las caracteristicas que
presentan éstas[Baeza et al. 2001].

La legislacion actual establece que las aguas minerales naturales deben cumplir, entre
otros requerimientos, el mantener constantes: la composicidn quimica, la temperatura
y las restantes caracteristicas esenciales del agua mineral natural[BOE N216. 2011].

El concepto de agua potable se entiende, como aquella agua bien sea de superficie o
subterranea, tratada o no tratada, no contaminada y salubre. Hasta hace unas
décadas, los analisis que hacian que un agua se destinara al abastecimiento de la
poblacién se centraban en que el agua reuniese las siguientes caracteristicas: estuviese
exenta de sabores y olores, no fuera muy dura y no contuviese bacterias patégenas. A
dia de hoy, debido a la creciente alteracion del medio ambiente y la contaminacién
gue ello conlleva, se han empezado a considerar otros parametros que nos indican la
calidad del agua.
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Asi la Directiva 98/83/CE del Consejo de 3 de noviembre de 1998, es la encargada de
regular la calidad de las aguas destinadas al consumo humano en Espafia. Esta
directiva europea, permite a otros Estados Miembros la incorporacion de otros
pardmetros a los que ya establece la propia Directiva que tienen con finalidad la
valoracion de la calidad y salubridad de las aguas. Desarrollando la mencionada
Directiva Comunitaria, se aprueba en Espafia el Real Decreto 140/2003, por el que se
establecen “los criterios sanitarios de la calidad del agua de consumo humano”. En el
prélogo de este Real Decreto se indican los parametros y valores que deben cumplirse.
Dichos valores estdn basados en recomendaciones hechas por la OMS. Estos criterios
vienen recogidos en el articulo 5 y en el Anexo | del Real Decreto y se presentan a
continuacion.

Los parametros y valores paramétricos que se contemplan en el Real Decreto se
clasifican en: microbioldgicos, quimicos, indicadores y radiactividad. Atendiendo a este
ultimo, que es en el que nos centramos en este trabajo, las magnitudes y valores de
referencia que hay que tener en cuenta son los que se muestran en la tabla que se
expone a continuacion (Tabla 4.1).

Parametro Valor paramétrico
Dosis indicativa total 0,10 mSv/afio
Tritio 100 Bq/I
indice de actividad a total 0,1 Bg/l
indice de actividad B resto 1 Bg/l

210

Tabla 4.1: Dosis efectiva debido a la ingesta de ““"Po en las distintas regiones

ordenados en funcion de un mayor consumo de pescados y mariscos

Hay que seialar, que de la dosis indicativa total (DIT), quedan excluidos *H, “K, Rn y
los productos derivados de la desintegracidn del Rn. Del indice de actividad B resto se
excluyen H y *K.

4.2 Consumo de aguas minerales.

Existe una gran diferencia entre las distintas aguas destinadas a consumo.
Distinguiremos las aguas minerales del agua potable de grifo. Siendo la primera apta
para su consumo humano en su estado original y la segunda debiendo ser sometida a
distintos tratamientos para garantizar la seguridad alimentaria.

El agua del grifo es de origen superficial y su composicién sufre grandes cambios a
través de un largo recorrido desde su origen hasta su punto de consumo. Con la
finalidad de poderla hacer salubre, sufre unos procesos de desinfeccidn en los que
intervienen procesos tanto fisicos como quimicos. La multitud de factores que van a
intervenir en la potabilizaciéon de cada agua van a provocar que su composicién final
sea variable.
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Si bien es cierto que una gran parte del agua de grifo que se consume en Espafa esta
valorada como de excelente calidad, también es cierto que en algunas zonas el agua es
muy dura ya que posee una gran cantidad de sales de magnesio y cal.

Los grandes nucleos urbanos poseen en general unas buenas estaciones
potabilizadoras de agua, que favorecen el buen tratamiento de las mismas, no es asi
normalmente el caso de las pequefias localidades que se ven mas limitadas en ello.

Las aguas minerales se caracterizan porque, al no recibir ningln tratamiento quimico y
microbioldgico como las primeras y encontrarse confinadas y aisladas en un acuifero,
estdn menos expuestas a fluctuaciones ambientales y contaminacién, por lo que
preservan su composicién. Ademas, el proceso de filtracion natural que sufren hace
que adquieran un alto contenido en minerales. Por ende, contienen también
cantidades trazas de radionucleidos naturales, fundamentalmente provenientes de las
series del uranio y el torio. Ademas su confinamiento en depdsitos subterraneos
aislados evita la presencia de microorganismos y patdégenos. Son multiples las
publicaciones que hablan sobre los beneficios de las aguas minerales.

Es verdad, como ahora a continuacién se comentara, que las aguas minerales
envasadas se han ido haciendo un hueco en el mercado, y su consumo sigue en auge.
El estudio presentado a continuacion se centra en las aguas minerales naturales de
consumo habitual en Espafia.

A la hora de plantearnos este estudio nos encontramos con que hay que tener especial
cuidado, ya que no toda el agua embotellada que se vende en Espaia es agua mineral
natural. Se estima que ésta corresponde a un 95% del total, el 5 % restante se reparte
entre aguas de manantial (agua subterrdnea, pura de origen, pero de composicién
variable) y agua potable preparada (agua tratada para su potabilizacion).

4.2.1 Evolucion en el uso y consumo de las aguas minerales

Tradicionalmente, las aguas minerales han sido consumidas por los posibles efectos
beneficiosos que estas producian en la salud. Los

— primeros atisbos de interés hacia las aguas
LN . . ,
— minerales podemos situarlos en la época romana,

la construccion de bafios y termas deja patente el
interés de esta civilizacion hacia ella. Si bien es
cierto que Hipdcrates, padre de la medicina, ya
hablaba en el siglo IV a.C. de los beneficios de las
mismas. Estos bafios fueron evolucionando con el

paso de los siglos a Balnearios, y empezaron a
cobrar importancia. A raiz del creciente interés de
Figura 4.1: Agua con radio | |a poblacién por los beneficios de estos centros, los

para su consumo como agud = propietarios de estas instalaciones comenzaron a

medicinal
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envasar sus aguas y a distribuirlas, esto hizo que a principios del siglo XX se
comenzaran a comercializar las primeras aguas minerales en las farmacias, bajo el
nombre de aguas mineromedicinales. Como dato curioso, en esta época se
consideraba que la presencia de altas concentraciones de radionucléidos naturales en
las aguas minerales elevaba su beneficio (Figura 4.1).

Las crecientes ventas y popularizacion de estos productos hicieron que en la década de
los 50 comenzaran a estar presente en otros puntos de venta.

Segun datos de la Asociaciéon Nacional de Empresas de Aguas de Bebida Envasada
(ANEABE) el 75% del mercado mundial de aguas de bebida envasada se localiza en
Europa, y el consumo europeo de éstas no dejé de crecer en los ultimos afios, siendo
93 litros el consumo per capita europeo, y concretamente siendo en Espaia de 107
litros en 2011. Espafia ha duplicado su consumo en los ultimos diez afios, situandose
en cuatro lugar europeo como productor.

El agua envasada superé el consumo per capita de refrescos y cervezas, las cuales
estuvieron muchos afios encima, en cuanto a consumo, de ésta[Martin. 2008].

ACoruia \/
Carballoo .

Santiago de
Compostela a

Jerez de|

Frontera”

Pt
v . Alboran Sea Cisc s X
Datosde maﬁa'@%ﬂﬁ GeoBasis-DE/BKS (£2009), Google basado en BCN IGN Espaiia | Para ust o comercial

Figura 4.2: Distribucion general de los manantiales donde se extrajeron las muestras

65




; 210 . . .
Capitulo 4: “"Po e isotopos de uranio en aguas minerales

4.3 Muestras analizadas

Un total de 32 marcas han sido analizadas para este estudio, en dos de estas marcas se
ha llevado un seguimiento temporal. En total se van a presentar 44 resultados de
medidas de concentracion de **°Po en aguas. Para la mayor parte de ellas también se

han determinado las concentraciones de ‘U y **

U. Todas las botellas de agua mineral
natural analizadas han sido adquiridas en distintos comercios de la geografia espafola
para buscar una mejor representatividad de los resultados. Son marcas que se
encuentran facilmente en cualquier comercio y algunas muy conocidas por la
poblacién. Para preservar el anonimato de las distintas marcas comerciales, evitando
cualquier tipo de publicidad o posible perjuicio, los resultados se van a asociar a una

nomenglatura de codigos.

Con el fin de que quede clara la distribucién de las muestras, a continuacién se va a
mostrar en la Figura 4.2 los puntos de los cuales provienen segun el etiquetado las
distintas muestras adquiridas. Quedan ausentes del mapa, las muestras cuyos cédigos
son el 1, 7 y 8 por tratarse de aguas minerales extranjeras.

Con el fin de que quede cada muestra asociada al sustrato geoldgico donde se extrajo,
presentamos una tabla (Tabla 4.2) en la que hemos relacionado los puntos de

adquisicion de las muestras con mapas facilitados por el Instituto Geoldgico y Minero
de Espafia (IGME).

Cédigo de Nombre del Lugar de Explotacion Geologia Predominante
Muestra Manantial de la zona

1 Cachat Evian (Francia)

2 Font Natura Loja (Granada) Calizas, Margas y Arcillas

3 Eliqua Salem (Valencia) Calizas, Margas y
Dolomias

4 Fuente de Soldn de  Beteta (Cuenca) Calizas, Margas y Arenas

Cabras

5 Bezoya Trescasas Trescasas (Segovia) Adamellitas,
Leucogranitos

6 Siglenza Siglenza Calizas, Areniscas,

(Guadalajara) Cuarcitas y Pizarras
7 Cambrian Bethania (Reino
Unido)

8 Fuente de Voss Vatnestrom(Noruega)

9 Montepinos Almazan (Soria) Limos, Arcillas, Calizas

10 Fonte Forte Lanjardn (Granada) Conglomerados,
Marmoles, Esquistos,
Calizas y Filitas

11 Montepinos Almazan (Soria) Limos, Arcillas y Calizas

12 Fontoira Cospeito (Lugo) Esquisto, Cuarcita 'y

Granito
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Codigo de

Muestra
13
14
15
16
17
18
19
20

21

22
23

24
25
26
27
28

29

30
31

32

Nombre del
Manantial
Fuensanta de
Buyeres
Fontecelta

Fontdor

Fuente Blanca

El Chumacero
San Antonio de
Requena
Cabreiroa

Sierra de Cazorla

Sierra de Cazorla

Ribagorza
Aguadoy

Fuente del Arca
Fuente Arquillo
Balneario de
Concorte
Valtorre

Los Riscos de la
Higlela

Bronchales 3

Fuente del Arca
Las Jaras

Fuente Primavera
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Lugar de Explotacion
Nava (Asturias)
Sarria (Lugo)

Sant Hilari Sacalm
(Girona)

Villanueva del
Arzobispo (Jaén)
Valencia de Alcantara
(Caceres)

Requena (Valencia)

Verin (Ourense)

Villanueva del
Arzobispo (Jaén)
Villanueva del
Arzobispo (Jaén)
Graus (Huesca)
Calera y Chozas
(Toledo)

Beteta (Cuenca)

El Robledo (Albacete)
Soncillo (Burgos)

Belvis de la Jara
(Toledo)
Alburquerque
(Badajoz)
Bronchales (Teruel)

Beteta (Cuenca)
Herrera del Duque
(Badajoz)

Requena (Valencia)

Geologia Predominante
de la zona
Calizas y Pizarras

Calizas, Pizarrasy
Granito

Arcillas, Esquisto y
Leucogranito
Calizas, Dolomias y
Conglomerados
Cuarcitas, Granitos,
Pizarras y Esquistos
Calizas, Arcillas y
Dolomias

Pizarras, Esquistos y
Granitos

Calizas, Dolomias y
Conglomerados
Calizas, Dolomias y
Conglomerados

Arenas, Gravas y
Granitos
Calizas, Margas y Arenas

Calizas, Dolomias y
Areniscas
Conglomerados, Pizarras
y Granitos

Cuarcitas, Granitos y
Esquistos

Calizas, Cuarcitas y
Pizarras

Calizas, Margas y Arenas
Cuarcitas, Pizarras y
Diablasas

Calizas, Arcillas y
Dolomias

Tabla 4.2: Nombre de los manantiales,

geologia predominante de la zona[MAGNA 50]

localizaciones de las muestras analizadas y

Si observamos la tabla (Tabla 4.2), podemos ver que distintas muestras comparte

manantial. En nuestro caso una de ellas es una marca blanca que se comercializa en

algun comercio.
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4.4 Resultados de actividades de 2*°Po

El 2°Po (Ty= 138,376 d) es un radioisétopo que pertenece a la serie del uranio,
descendiente directo del 2*°Pb (T,= 22,3 a), con el que alcanza el equilibrio secular en
muestras aisladas mas de 400 dias. El esquema de desintegracion es el siguiente:

210Pb N 2IOBi S 210PO

Las muestras de las cuales presentamos los resultados a continuacién han sido
analizadas inmediatamente después de su adquisicion, pero desconocemos el
momento de su embotellado, por esta razén no se puede considerar que exista

I 210 I 210

equilibrio secular entre el “~"Po y el “~"Pb. Sin embargo, como la recogida de muestras

se hizo de una manera semejante a la adquisicion del agua por la poblacion, las

concentraciones de actividad de *°

Po que se van a presentar se pueden considerar
representativas de lo ingerido por la poblaciéon que las consume, independientemente
de si este radionucleido ha experimentado variaciones en su concentracién desde que
el agua fue embotellada debido a la presencia de su progenitor el 2*°Pb.

Para la determinacién de las concentraciones de actividad de **°

Po e isétopos de
uranio se ha aplicado, en cada analisis, un método de separacion de radioelementos,
aislamiento de cada uno de los elementos (uranio y polonio) y concentracién para su
posterior medida, ésta ultima se ha realizado utilizando un sistema de espectrometria
alfa. Dichos métodos se detallaron en el capitulo anterior de esta memoria. El método
de determinacion secuencial de 2*°Po e isétopos de uranio ha sido validado a través de
participaciones en ejercicios de intercomparacién de ambito nacional e internacional
organizados por el Consejo de Seguridad Nuclear y el Organismo Internacional de la

Energia Atomica (OIEA), respectivamente.

A continuacién en la Tabla 4.3 se recopilan los resultados obtenidos para las 32
muestras analizadas, expresando las incertidumbres asociadas a cada determinacion
con criterio de un sigma.
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Muestra 10po Muestra 100
(mBq/€) (mBq/®)

1 1,8+0,3 17 4615
2 2,80,4 18 20,5+1,1
3 3,940,6 19 2,210,3
4 2,410,3 20 1,1+0,2
5 10,3+1,1 21 4,2+0,4
6 2,0+0,2 22 2,340,3
7 2,0£0,4 23 2,4+0,3

8 1,9+0,3 24 <0,8
9 2,310,3 25 0,7%0,1
10 3,440,3 26 1,1+0,2
11 1,3+0,3 27 5,7%0,5
12 3,7+0,6 28 6,5+0,6
13 4,9+0,4 29 10,0+0,6
14 <0,7 30 1,0+0,2
15 4,010,3 31 41,2+2,3

16 1,3+0,2 32 <1,6

Tabla 4.3: Concentraciones de actividad de **°Po, >*U y #*2U (en mBq/8) determinadas
en botellas de agua mineral comercial analizadas en este trabajo

%0 por encima del limite de

210

En los casos en que se ha podido obtener la medida
detecciéon de la técnica aplicada, las concentraciones de actividad de Po se
encuentran en un rango desde 1,0+0,2 hasta 4615 mBq/®. El valor medio calculado es
de 611 mBg/€, aunque en la mayoria de las muestras las concentraciones de
actividad de **
podemos observar en la Figura 4.3, tenemos 25 resultados por debajo de 5 mBq/%, 4
resultados entre 5y 10 mBq/€, un resultado entre 10 y 20 mBqg/€ y dos resultados

con mas de 20 mBqg/%.

Po se encuentran por debajo de los 5 mBqg/€ (Figura 4.3). Como
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Figura 4.3: Frecuencia de distribucion de concentraciones de actividad de
determinadas en botellas de agua mineral comercial analizadas en este trabajo

Analizando estudios andlogos realizados por distintos grupos de investigacién de otros
paises podemos enunciar que son completamente concordantes con los mismos,
validando de forma cualitativa los resultados obtenidos en este estudio. A modo

comparativo podemos observarlos en la Tabla 4.4.

210P

Espaina Hungria Austria Polonia Italial Italia2 Brasil
20 [Kovdcs  [Katzlberger [Skwarzec [liaetal. [Desideri [Nieriet
et al. et al. 2000] et al. 2007] et al. al. 1998]
2003] 2002] 2007]
Anin 0,740,1 2,5+0,5 0,4+0,1 0,35+0,02 0,13+0,01 0,04 3
Anax 4915 19+2 6,1+0,4 3,43+0,08 11,3%0,5 21,01 398
An 611 716 1,9+1,8 1,3£1,0 313 214 761105

Tabla 4.4: Comparativa de resultados de 10pg, para muestras de agua mineral de

distintos paises donde An,=Actividad Minima (mBq/€), Amu=Actividad mdxima
(mBq/€), An=Actividad Media (mBg/¢).

Observamos que estos valores se encuentran entre un minimo de 0,04 y 49+2 mBq/I
en el caso de estudios de muestras europeas. En el caso de los valores encontrados en
el estudio realizado en Brasil por Nieri y Mazzilli[Nieri et al. 1998], sin poner en duda la

210p5 se

veracidad y calidad de estos resultados, la concentracion de actividad de
encuentra en un rango superior a los hallados en estudios europeos, superando
bastante la media. A la hora de realizar calculos de dosis indicativa total, como ya

presentaremos mas adelante se va a acercar a los 0,1mSv/afio, estas altas

70

(o]



; 210 . . .
Capitulo 4: “"Po e isotopos de uranio en aguas minerales

concentraciones son justificadas en el estudio por la presencia en el sustrato por el que
discurren y se forma este agua en cuya composicién hay presencia de U3Og.
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Figura 4.4: Distribucion de concentraciones de actividad de **°

funcion de la concentracion de actividad, en agua mineral embotellada

Es resefiable el hecho de que las muestras que mayor concentracion de actividad de
210pg presentan, que se corresponden a las muestras 17 y 31 (Figura 4.4), se
encuentran en una zona donde la litologia predominante presenta rocas de origen
plutdnico. En el caso de la muestra 17, se encuentran granitos, y en el caso de la 31

diablasas o también conocidas como “cuarzo negro”.

4.5 Resultados de actividades de is6topos de uranio

238U, 2%y y 234U, que presentan

El uranio natural es una mezcla de tres isétopos:
proporciones fijas. De los tres isétopos, el mas abundante es el 2381. El uranio en el
medio ambiente puede encontrarse en estado de oxidaciéon bajo, reducido, o alto,
oxidado. El uranio natural se encuentra fundamentalmente en rocas igneas como el
granito. Debido a la accién de las aguas subterraneas el uranio de las rocas igneas se
oxida y disuelve, de manera que puede ser observado en aguas minerales

subterraneas.

De forma simultdnea y secuencial a las determinaciones de concentraciones de
.. 21
actividad de **°

. .. . . 2 2
concentraciones de actividad de los isétopos de uranio, concretamente de *U y 2*U.

Po, se determinaron en las distintas muestras de aguas minerales las

Los resultados obtenidos se encuentran recopilados en la Tabla 4.5.
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El rango de valores entre los que se encuentran los resultados obtenidos es bastante
mas amplio que el previamente encontrado para el ?°Po. En el caso del 2*U, el rango
de valores se encuentra entre <0,25 y 173+6 mBq/8, y para el 238 encontramos
valores comprendidos entre <0,5 y 8012 mBqg/€. Con una media de 20435 y 11+18

mBq/€ respectivamente.

Muestra 234 238) 234 1338 Muyestra 234 238 234y 238
(mBa/€) (mBaq/€) (mBqg/€) (mBq/€)

1 21,8+1,2 18,4%1,0 1,19 17 8,4+0,6 9,8+0,6 0,86
2 11,8+0,9 9,1+0,8 1,30 18 1,0+0,2 <0,45 2,36
3 20,6+1,1 14,0+0,9 1,47 19 1,5¢0,4 1,1+0,4 1,31
4 59,7+2,7 26,6%1,7 2,25 20 == === -

5 1,7+0,2  1,4+0,2 1,22 21 29,5+1,0 19,6%0,8 1,51
6 31,1+1,3 11,9+0,8 2,61 22 9,5¢0,8 3,4+#0,4 2,77
7 0,6+0,4 <0,8 0,79 23 173+6 71+3 2,43
8 0,5+0,2 <2,0 0,52 24 13,2+0,6 6,4+0,4 2,07
9 33,3+1,7 8,9+0,8 3,74 25 13,5+0,8 5,4+0,5 2,49
10 4,9+0,8 4,0+0,7 1,23 26 1,1+0,3 <0,9 1,20
11 32,1+1,1 8,6%0,5 3,76 27 8,8+0,5 4,4+0,3 2,01
12 5,2%0,5 2,7+0,3 1,97 28 6,4+0,7 7,0+0,7 0,91
13 2,1+0,2 0,6%0,1 3,70 29 1,6+0,2 0,9%0,2 1,70
14 0,8+0,2 <0,5 1,81 30 8,6£0,5 4,0+0,3 2,17
15 102+2 80+2 1,27 31 7,4%0,6  8,7+0,7 0,85
16 <0,2 <0,5 0,49 32 11,1+0,9 11,7+0,9 0,95

34y y 28U (en mBqg/8) determinadas en

Tabla 4.5: Concentraciones de actividad de
botellas de agua mineral comercial analizadas en este trabajo

Las concentraciones de actividad de 2*®U mas frecuentes han quedado por debajo de 5

mBq/® (Figura 4.5). También se han observado concentraciones de actividad de 238y
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Figura 4.5: Frecuencia de distribucion de concentraciones de actividad de “*U

determinadas en botellas de agua mineral comercial analizadas en este trabajo
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entre 5 y 15 mBqg/€. En muy pocos casos la concentracién de actividad de 28U ha
superado los 20 mBq/£.

Los valores mas altos que se han encontrado en concentraciones de uranio, se asocian
a zonas con una litologia donde de nuevo vuelve a estar presente el granito.
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Figura 4.6: Distribucidén de concentraciones de actividad de “°U (mBq/8), ordenadas en

funcion de la concentracion de actividad, en agua mineral embotellada

Estos valores mas altos han correspondido a las muestras 15 y 23 (Figura 4.6), por
encima de 70 mBqg/€. Hay un conjunto de muestras (4, 21, 1, 6 y 32) con valores
intermedios (en el rango 1 — 30 mBqg/£), mientras que el resto queda por debajo de 1
mBq/@.

Hay muestras de marcas diferentes pero que, segun la etiqueta del producto,
proceden del mismo manantial. Entre estos casos tenemos las muestras 9 y 11, que se
obtienen en el manantial de Montepinos (Soria), en las que las concentraciones de
actividad resultaron ser 8,9+0,8 y 8,6+0,5, respectivamente. Casos similares son las
muestras 20 y 21, de Sierra de Cazorla (Jaén), y las muestras 24 y 30, de Fuente del
Arca (Cuenca). Se puede decir que, en estos casos, las medidas de isétopos de uranio
confirman las especificaciones de las marcas de agua mineral embotellada. Los grupos
de muestras 4 y 30, asi como 16, 20 y 21, se encuentran en las mismas localidades
aunque algunas no compartan punto de extraccién (Figura 4.6). Los resultados
obtenidos en la concentracién de radionucleido de estudio son concordantes. No es asi
para el caso del grupo de muestras 18 y 32, que proceden de manantiales de Requena
(Valencia), caso para el cual los resultados no se encuentran cercanos.
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Las muestras 9 y 11, comparten el mismo lugar de extraccién, presentando valores de
concentracion muy similares. No ocurre tanto asi para las muestras 24 y 30, en las
cuales el valor para el 223y difiere un poco entre si.

Los grupos de muestras 4 y 30, 18 y 32, 16 y 20, comparten localizacién aunque no
manantial, y los resultados en este caso para todos los grupos son dispares entre si.

I 210

De la misma forma que se ha realizado para e Po, en la Tabla 4.6 se presentan

resultados de 2

U hallados en otros estudios similares.

Espana Hungria Austria Polonia Italial Italia2
[Kovacs et  [Katzlberger [Skwarzec [liaetal. [Desideri
al. 2003] et al. 2000] et al. 2007] et al
2002] 2007]
Amin <0,25 <2 1,4+0,2  0,35+0,01 0,25+0,06 0,17
Anmax 17316 9216 794 1,49+0,01 135+4 79
An 2035 15124 23129 0,8+0,4 28136 12£15

By para muestras de agua mineral de

Tabla 4.6: Comparativa de resultados de
distintos paises donde An=Actividad Minima (mBq/€), Amu=Actividad mdxima

(mBq/t), An=Actividad Media (mBgq/€)

Observamos que estos valores se encuentran entre un minimo de <0,25 y 1736
mBq/®@ encontrandose también una mayor variabilidad en estos resultados que en los
de #'°Po. Aun asi las medias se encuentran salvo en el estudio llevado por Skwarzec B,
dentro de un rango similar.

e . 234 238 210 238 .
4.6 Razones de actividades “"U/“*Uy “"Po/“°U en las aguas minerales
analizadas

238

Las razones de actividad 2*U/**®U correspondientes a las muestras de aguas minerales

analizadas se presentan en la Figura 4.7. En dicha figura podemos apreciar que las

razones de actividad son mayoritariamente mayores que la unidad. Sélo en siete

234U/238

muestras encontramos un cociente isotépico U inferior a 1, aunque realmente

sélo en dos de esas muestras lo hacen de forma significativa. Este hecho pone en

234 238 234
I | ““U. El

evidencia la disolucion preferencial del “““U frente a U es descendiente del

28, tras el decaimiento alfa de este ultimo, y generalmente debido a su proceso de
gestacion, se encuentra en posiciones mas asequibles de la estructura del sustrato que

| 28U, normalmente forma parte

su progenitor, por ello es mas facilmente disuelto. E
de la estructura cristalina que conforma la base del sustrato del acuifero. En la emisiéon
alfa del #8U, los descendientes pueden experimentar cierto retroceso, pudiendo
producir en algun caso la rotura cristalina y por ello quedar su situacion mas expuesta

y disponible a la accién de agentes externos.
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La razén de actividad 2*U/?**U en las muestras 11 y 9, que proceden del mismo
manantial de Montepinos (Soria), tiene el mismo valor (3,7), siendo éste el valor mas
alto que hemos encontrado en este estudio. Lo mismo sucede con la pareja de
muestras 24 y 30, del manantial de Fuente del Arca (Cuenca).

Razon de actividad 234U /238U
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Figura 4.7: Distribucion de las razones de actividad de ?*U/ 22U ordenadas en agua
mineral embotellada
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Figura 4.8: Distribucidn de las razones de actividad **°Po/?**U ordenadas en agua mineral
embotellada
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Las razones de actividad **°Po/**®U correspondientes a las muestras de aguas
minerales analizadas se presentan en la Figura 4.8. En dicha figura tenemos razones
de actividad superiores a la unidad (alrededor del 30 %), un conjunto de valores
alrededor de la unidad y, mayoritariamente, otro conjunto de muestras con razones de
actividad inferiores a la unidad. El hecho de encontrar concentraciones de actividad

para los isétopos de uranio superiores a las de 210

Po, puede relacionarse con la mayor
tendencia del uranio a estar en disolucién y mantenerse en este estado. Ademas, no
podemos descartar la posibilidad de que exista desequilibrio entre el **°Pb y el ?*°Po en

las muestras.

Esta ultima posibilidad ratifica la importancia de hacer un seguimiento temporal de
estas marcas comerciales antes de sacar conclusiones definitivas. Con objeto de esto
ultimo, se hicieron analisis temporales de algunas de las marcas, tal y como se
expondra en el préximo apartado del estudio.

4.7 Resultados de actividades de 2*°

comerciales distintas

Po en un estudio temporal de dos marcas

Como bien se menciond al comienzo de este capitulo, la aguas minerales, deben
cumplir entre otros requerimientos, el mantener estable su composicidon. Son muchos
los factores que determinan la composicidon quimica de un agua, siendo algunos de
ellos inestables en el tiempo y dificiles de controlar, como podria ser en
mantenimiento del caudal del manantial. Es por ello que se planted este apartado, con
el fin de observar si habia variaciones temporales en las concentraciones del
radionucleido en el que nos centramos en este trabajo.

Para ello, se eligieron dos de las marcas comerciales, concretamente las que se
presentaron en el apartado anterior con los cddigos 31 y 17, y que ahora en éste
llamaremos A y B respectivamente. Con una periodicidad de 6 meses
aproximadamente, se adquirié en el comercio una nueva botella de cada una, y se

210Po, cada nueva

procedié a la determinacién de concentraciones de actividad de
muestra va codificada con un nimero del 1 al 4 siendo la 1 la primera en adquirirse y la
4 |a ultima. Para corroborar la bondad de los resultados, se realizé un duplicado de
cada muestra, en la Tabla 4.7 van a quedar mostrados con la sigla R al lado del nombre

de la muestra.

Con el fin de hacer asociaciones a las fluctuaciones de los pardmetros que determinan
la composicién de las aguas, nos pusimos en contacto con las marcas que
comercializan esas aguas para intentar conocer la fecha de extraccidon de las mismas a
partir de datos del envase. Ninguna de las empresas, escépticas del trabajo que se
gueria llevar a cabo y de la confidencialidad del mismo, facilité ningun dato, con lo
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que se limitd este estudio y se imposibilitd el poder sacar conclusiones mas
concluyentes del mismo.

Las muestras estudiadas se extrajeron de la zona centroibérica de la peninsula,
concretamente de la regiéon de Extremadura. La muestra A, pertenece a Herrera del
Duque (Badajoz), tratandose del manantial de las Jaras, y la muestra B proviene del
manantial El Chumacero en Valencia de Alcantara (Caceres). La geologia de Herrera del
Duque se caracteriza por la presencia de diablasas, pizarras, cuarcitas y areniscas de
grano medio, con presencia de éxidos de hierro[MAGNA 756]. Valencia de Alcantara
presenta caracteristicas litolégicas similares, presentado presencia de cuarcitas,
granitos, pizarras, esquistos e impregnaciones de 6xido de hierro [MAGNA 701].

Conociendo que la zona de donde provienen las muestras aqui presentadas estan

asentadas sobre suelo granitico, y que este tipo de roca se caracteriza por ser una de

las rocas con mayor contenido natural de 2*3U, no sorprende que dichas muestras que
210

se han seleccionado son las que mayor concentracion de actividad de “~"Po presentes

en el estudio.

210
P

210
P

Muestra o Muestra o

(mBq/®) (mBq/2)
Al 39,6+1,2 Bl 49,4+1,7
Al1R 42,8+3,1 B1R 42,0+1,2
A2 16,5+1,0 B2 73,7£1,8
A2R 19,0£1,0 B2R 69,912,0
A3 48,3%+1,7 B3 15,3+1,0
A3R 50,9+1,8 B3R 17,0£1,0
A4 31,5+1,1 B4 33,21,2
A4R 32,2+1,1 B4R 35,0+1,2

Tabla 4.7: Comparativa de resultados de concentraciones de actividad 10p, (mBqg/ €)y
duplicados(R) para muestras de agua mineral de dos marcas distintas (A y B),
adquiridas con una evolucion temporal

Tomando valores medios para las dos alicuotas de cada muestra analizada, para la
muestra A se encuentran valores a lo largo del tiempo comprendidos entre 1842 y
5042 mBqg/2. En el caso de la muestra B el rango es mayor ya que se obtienen
resultados entre 16,1+1,2 y 7243 mBq/®. Presentando una media de 3513 mBqg/® en
el caso de la muestra A, y 42422 mBq/€ para la muestra B.

Se observa claramente la existencia de una variabilidad temporal en los resultados,

, . 21
que se podria relacionar con el hecho de que el **°

210
|

Po se encuentra en crecimiento,
como consecuencia de la desintegracidon del “~Pb, con el que no habria alcanzado el

equilibrio secular.

A pesar de tomar un mismo intervalo de tiempo, seis meses, para la recogida sucesiva
de muestras, no podemos asegurar que las muestras lleven embotelladas el mismo
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tiempo, ya que eso dependerda de la distribucion del producto de cada marca
comercial.

Es observable en la Figura 4.9 la existencia de un comportamiento opuesto en los dos
casos. La muestra A comienza disminuyendo, luego aumenta alcanzando el méaximo
valor para finalmente disminuir. La muestra B, por el contrario, comienza aumentando
hasta alcanzar el maximo valor, luego disminuye hasta el minimo para finalmente
aumentar la concentracién de actividad. Tanto en la primera muestra como en la
ultima las concentraciones de actividad de ambas muestras son semejantes. La
limitacion en cuanto la adquisicién de mas datos sobre la muestra hace que las
conclusiones se vean reducidas sobre el tema, aun asi lo que si se pude decir al

210

respecto es que las concentraciones de “~Po no se mantienen constantes.

80

70 A
60

L 2
>

210

Figura 4.9: Concentraciones de actividad de Po, en dos marcas comerciales

adquiridas con una frecuencia temporal de seis meses

210

4.8 Resultados de dosis efectivas de “""Po e isdtopos de uranio en aguas

minerales

Para la interpretacion de los resultados de dosis obtenidos y que se muestran a
continuacion basta recordar que para las aguas destinadas a consumo humano la
Directiva Europea (98/83 CE) y el Real Decreto 140/2003, basados en un informe de la
OMS, fija la Dosis Indicativa Total (DIT), determinada para un consumo diario de 2
litros de agua para un adulto, en un valor maximo de 100 pSv/afio, excluyendo las

40
al

aportaciones debidas al tritio , K y al raddn y descendientes de éste de corto

periodo de semidesintegracion.
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210pg (contribucion a dosis comprometida

por ingestion) uSv/afio
Muestra 1-2 afios 2-7 aflos 7-12 anos 12-17 anos  Adultos

1 58t1,0  58+1,0  3,4t0,6 2,110,4 1,6+0,3
2 9,0£1,2 9,0t1,2  5,310,7 3,3+0,5 2,5+0,3
3 12,4+1,9  12,4¢19  7,3%1,1 4,5+0,7 3,410,5
4 7,740,8 7,7:0,8  4,6:0,5 2,80,3 2,1+0,2
5 334 334 20+2 12,0¢1,3  9,0+1,0
6 6,5£0,6 6,5¢0,6  3,9:0,4 2,4+0,2 1,8+0,2
7 6,5¢1,5 6,5t1,5 3,809 2,310,6 1,8+0,4
8 6,1+0,9 6,1t0,9  3,6+0,6 2,2+0,4 1,7+0,3
9 7,3%1,2 7,3t12  4,3:0,7 2,740,4 2,0£0,3
10 10,8£0,9  10,8#0,9  6,4+0,6 3,9+0,4 2,9+0,3
11 43+1,0  4,3%10  2,5t0,6 1,5+0,4 1,2+0,3
12 1242 11,8£2,0  7,0£1,2 4,310,7 3,240,6
13 15,7¢1,4  157¢1,4  9,30,8 5,740,5 4,30,4
14 <2,4 <2,4 <1,4 <0,9 <0,7

15 12,8+1,1  12,8#1,1  7,50,6 4,610,4 3,510,3
16 4,110,8  4,1:0,8  2,4+0,5 1,5+0,3 1,1+0,2
17 15916 15916 94+3 58+2 43,5+1,5
18 6614 6614 39+2 23,9+1,3 17,910
19 7,140,8 7,1#0,8  4,240,5 2,610,3 1,9+0,2
20 3,5£0,5 3,5¢0,5  2,0:0,3 1,3%0,2 0,90,1
21 13,7¢1,5 13,7t15  8,1%0,9 5,0£0,5 3,740,4
22 7,3t1,0  7,3t1,0  4,3+0,6 2,6+0,4 2,0+0,3
23 7,8+0,9 7,840,9  4,6:0,6 2,810,4 2,1+0,3
24 <2,6 <2,6 <1,6 <1,0 <0,7

25 2,4+0,4 2,4:0,4  1,4+0,3 0,90,2 0,610,1
26 3,510,6 3,5¢0,6  2,1:0,4 1,3%0,2 1,0%0,2
27 18,3+1,5 18,3t15 10,8t0,9 6,610,5 5,040,4
28 20,8+1,9 20,8£1,9 12,3t1,1 7,610,7 5,7+0,5
29 32,2¢1,8  32,2+1,8 19,0%1,1 11,7¢0,6 8,805
30 3,240,6 3,2¢0,6  1,9:0,3 1,1+0,2 0,9:0,2
31 13247 13247 78+4 48+3 3642

32 5,310,1 53:0,1  3,1:0,1 1,9+0,1 1,4+0,1

Tabla 4.8: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de “p6 (en uSv/arfio)
para los distintos grupos de edades y las distintas marcas comerciales
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Figura 4.10: Dosis efectiva por ingesta de aguas minerales debida al **°Po (uSv/afio) para
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Figura 4.11: Dosis efectiva por ingesta de aguas minerales debida al **°Po (uSv/afio) para
individuos adultos

En la Tabla 4.8 se presentan los resultados obtenidos para la dosis efectiva de 2*°

Po (en
uSv/afo), para los distintos grupos de edades y distintas marcas comerciales. Para el
grupo de edad comprendido de 1 a 2 afos la cantidad de agua ingerida que se ha
considerado ha sido de 1 litro al dia, mientras que para el resto se consideraron 2 litros
diarios. Conforme la edad del grupo considerado disminuye, los valores de dosis por
ingestion debido sélo a la contribucion del %0 va en aumento, ya que el coeficiente
de dosis aumenta, dandose el caso de que, para la poblacidn infantil (Figura 4.10), hay
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dos marcas que superan la DIT, en el caso de las muestras codificadas 17 y 31 y otro
grupo de muestras supera un tercio ese valor de referencia. Estos valores de dosis
efectiva debido a la ingesta de **°Po se encuentran entre <2,4 y 15946 uSv/afio con un
promedio de 20 uSv/afio. Los valores se encuentran entre 0,6+0,1 y 43,5+1,5 uSv/afio
para la poblacidn adulta (Figura 4.11), con un promedio de 610 uSv/afio, por lo que el
valor del DIT no es superado por ninguna marca en este estudio, tal y como se puede
observar en la figura, aunque hay un par de marcas que si representan una fraccién
considerable de ese valor (muestras 17 y 31). Es remarcable que el valor de la DIT
indicado, se corresponde a la aportacion de todos los radionucleidos presentes en el
agua, mientras que la dosis efectiva que hemos calculado se debe sélo a la
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Figura 4.12: Dosis efectiva por ingesta de aguas minerales debida al **°Po (uSv/afio) para
distintas edades en las muestras mds activas

No debe interpretarse el valor fijado de la Dosis Indicativa Total como un valor limite
que tras superarse pueda tener automaticamente consecuencias adversas en la
poblacién que los consuma. El alto grado de conservadurismo, refleja el valor maximo
ideal de la dosis por ingestion de agua que deberia recibir la poblacidn.

El hecho de que el valor de la DIT (Figura 4.12) sea superado en algunas muestras para
algunos grupos de edades, debe propiciar el estudio mas al detalle de las mismas
haciendo estudios temporales y de uniformidad de resultados en lotes iguales, para
finalmente tomar con ello una iniciativa en caso de ser necesario.

81



; 210 . . .
Capitulo 4: “"Po e isotopos de uranio en aguas minerales

De forma analoga al apartado 4.4, se presentan cdlculos obtenidos a partir de estudios
realizados en otros paises. Se van a presentar en la Tabla 4.9 valores de Dosis Efectiva
Media calculadas para adultos y expresadas en pSv/afio.

Espaiia Hungria Austria Polonia Italia Italia2 Brasil

[Kovdcs et  [Katzlberger et [Skwarzec et lee:  [Beskar [Nieri

al. et al. et al.
2007] 2007] 1998]

al. 2003] al. 2000] al. 2002]

Dem 5+10 6+5 1,6+1,6 1,2+0,9 3+3 2+9 6792

210

Tabla 4.9: Comparativa de resultados de dosis efectiva por ingestion de ““"Po (en

uSv/afio) en adultos, en distintos estudios realizados

210

Los resultados obtenidos de dosis efectiva por ingestion de “""Po (en upSv/afio) en

adultos en los distintos estudios realizados por distintos grupos de investigacion, se
encuentran entre 1,2+0,9 y 67192 uSv/afio, obteniéndose una media de 13+24
uSv/afno.

En todos los paises europeos, asi como en nuestro estudio, el valor de la dosis efectiva

I 210

por ingestiéon de un agua mineral debido a Po es inferior a priori, al fijado para la

dosis indicativa total. En particular, el estudio realizado por Nieri et Mazzilli en Brasil el
valor medio de la dosis efectiva por 1% calculado, se acerca a 0,1 mSv/afio, dado que

una gran parte de las aguas minerales que aparecen en dicho estudio presenta

210

concentraciones de actividad de “"Po superiores a 40 mBq/€, llegando algunas a

alcanzar cerca de los 400 mBq/®.

Aungque no se puede asumir la existencia de equilibrio secular entre el *°Pb y *°Po, se

puede realizar una estimacion del limite inferior en el calculo de dosis efectiva debida

al 2°Pb, basados en los resultados obtenidos para las concentraciones de actividad del

*1%o,.

250

N
o
o
|
T

210Pb
W 210Po

=

u

o
|

=

o

o
|

(uSv/afo) por 21°Po+210ph

Contribucion a dosis por ingestion
(%))
o
1

N 0o OO0~ MAWnm M ANONMS O OTANOOWONOO AN+ OO VWO I < un
- N N N AN AN — o~ o M = " NN AN AN

Muestra

Figura 4.13: Dosis efectiva por ingesta de aguas minerales debida al **°Po y al **°Pb en
nifios de uno a dos afios (en uSv/afo)
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| 22°Pb, son generalmente un 50% inferiores

Po, y su discusion seria similar a la realizada para el *°Po, dado que
%20 como limite inferior de la

Las dosis efectivas por ingestion debidas a
a las debidas al 2*°
se ha asumido la concentracidon de actividad de

21%pp. De esta forma, las aguas minerales que presentan

concentracion de actividad de
valores de dosis mds altos para el 219po, son también las que presentan los valores mas

altos debidos al *°Pb.

Se pueden observar los resultados en la Figura 4.13, en la que se muestran esos
valores para la ingesta en la poblacién de nifios de 1 a 2 afios y se compraran a los

%0 En el caso de las muestras 17 y 31 los valores que se obtienen

obtenidos para
quedan por encima de la DIT (100 uSv/ano). Analogamente, las dosis en la poblacion
con edad adulta se muestran en la Figura 4.14. En este caso, el rango de valores de
dosis efectivas debido al >*°Pb se encuentran entre <0,37 y 24,9+0,9 uSv/afio y con una
media de 315 pSv/afio. La suma de las dosis debidas a *°Pb y *°Po, hace que en
algunas muestras se acerque al valor prefijado para la DIT. Lo cual indica de nuevo el

interés de un estudio mas detallado de esas muestras.
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32

1-2 anos

234U
1,03+0,05
0,56+0,05
0,98+0,05
2,83+0,13
0,08+0,01
1,48+0,06
0,03+0,02
0,02+0,01
1,58+0,08
0,23+0,04
1,53+0,05
0,25+0,02
0,10+0,01
0,04+0,01
4,84+0,11
<0,01
0,40+0,03
0,05+0,01
0,07+0,02
NM
1,40+0,05
0,45+0,04
8,19+0,30
0,63+0,03
0,64+0,04
0,05+0,02
0,42+0,02
0,30+0,03
0,08+0,01
0,41+0,03
0,35+0,03
0,53+0,04

238
U

0,80+0,05
0,40+0,04
0,61+0,04
1,1620,07
0,06+0,01
0,52+0,03
<0,04
<0,04
0,39+0,04
0,17+0,03
0,37+0,02
0,12+0,01
0,02+0,01
<0,02
3,51+0,08
<0,02
0,43+0,03
<0,02
0,05+0,02
NM
0,86+0,04
0,15+0,02
3,11+0,14
0,28+0,02
0,24+0,02
<0,04
0,19+0,02
0,310,03
0,04+0,01
0,17+0,02
0,38+0,03
0,51+0,04
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2-7 anos

234U 238U
1,40+0,07 1,07+0,06
0,76+x0,06  0,53+0,05
1,32+0,07 0,82+0,05
3,84+0,18 1,55%0,10
0,11+0,01 0,08+0,01
2,00+0,09 0,70+0,04
0,04+0,03 <0,05
0,03+0,01 <0,06
2,14+0,11 0,52%0,05
0,32+0,05 0,23+0,04
2,07+0,07 0,50+0,03

0,33+0,03 0,15%0,02
0,14+0,01 0,03+0,01
0,05+0,01 <0,03
6,55+0,14 4,670,111
<0,02 <0,03
0,54+0,04 0,57+0,04
0,07+0,01 <0,03
0,10+0,03 0,07+0,02
NM NM
1,90+0,07 1,14+0,05
0,61+0,05 0,20+0,03
11,0940,41 4,14+0,18
0,85+0,04 0,37+0,02
0,87+0,05 0,32+0,03
0,07+0,02 <0,05
0,56+0,03 0,25+0,02
0,41+0,04 0,41+0,04
0,10+0,01 0,05+0,01
0,55+0,03 0,23+0,02
0,47+0,04 0,51+0,04
0,71+0,06  0,68%0,05

7-12 anos

234U
1,18+0,06
0,64+0,05
1,11+0,06
3,2340,15
0,09+0,01
1,68+0,07
0,03+0,02
0,03+0,01
1,80+0,09
0,27+0,04
1,74+0,06
0,28%0,02
0,11+0,01
0,05+0,01
5,51+0,12

<0,01

0,45+0,03
0,061£0,01
0,08+0,02

NM
1,60+0,06
0,51+0,04
9,32+0,34
0,71+0,03
0,73+0,04
0,06%0,02
0,47+0,03
0,34+0,04
0,09+0,01
0,46%0,03
0,40+0,03
0,60+0,05

238
U

0,91+0,05
0,45+0,04
0,69+0,04
1,32+0,08
0,07+0,01
0,59+0,04
<0,04
<0,05
0,440,04
0,20£0,03
0,42+0,02
0,13+0,02
0,03+0,01
<0,02
3,97+0,09
<0,02
0,48+0,03
<0,02
0,06+0,02
NM
0,97+0,04
0,17+0,02
3,52+0,16
0,32+0,02
0,27+0,02
<0,04
0,22+0,02
0,35+0,03
0,05+0,01
0,20+0,02
0,43+0,03
0,5840,05

Tabla 4.10: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de #4y y 28 (en uSv/ario)
para los distintos grupos de edades y las distintas marcas comerciales
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12-17 aios Adultos

Muestra 234U 238U 234U 238U
1 1,18+0,06 0,90+0,05 0,78+0,04 0,60%0,03
2 0,6440,05 0,44+0,04 0,42+0,03 0,3040,03
3 1,11+0,06 0,68+0,04 0,74+0,04 0,46%0,03
4 3,23%+0,15 1,30+0,08 2,14+0,10 0,87+0,05
5 0,09+0,01 0,07+0,01 0,06x0,01 0,05%0,01
6 1,68%0,07 0,58+0,04 1,11+0,05 0,39+0,03
7 0,031£0,02 <0,04 0,02+0,02 <0,03
8 0,031£0,01 <0,05 0,02+0,01 <0,03
9 1,80+0,09 0,44+0,04 1,19+0,06 0,29+0,03
10 0,27+0,04 0,20+0,03 0,18+0,03 0,13%0,02
11 1,74+0,06 0,42+0,02 1,15£0,04 0,28+0,02
12 0,28+0,02 0,13+0,02 0,19+0,02 0,09+0,01
13 0,11+0,01 0,03+0,01 0,08+0,01 0,0210,01
14 0,05+0,01 <0,02 0,03+0,01 <0,02
15 5,51+0,12 3,91+0,09 3,65x0,08 2,63+0,06
16 <0,01 <0,02 <0,01 <0,02
17 0,45+0,03 0,48+0,03 0,30+0,02 0,3210,02
18 0,06+0,01 <0,02 0,04+0,01 <0,01
19 0,08+0,02 0,06+0,02 0,05+0,02 0,04+0,01
20 NM NM NM NM
21 1,60+0,06 0,96+0,04 1,06£0,04 0,64+0,03
22 0,51+0,04 0,17+0,02 0,34+0,03 0,11+0,01
23 9,3210,34 3,47%0,15 6,17+0,23 2,33+0,10
24 0,7140,03 0,31+0,02 0,47+0,02 0,21+0,01
25 0,731%0,04 0,26+0,02 0,48+0,03 0,18%0,02
26 0,06%0,02 <0,04 0,04+0,01 <0,03
27 0,47+0,03 0,21+0,02 0,31+0,02 0,14+0,01
28 0,3440,04 0,34+0,03 0,23+0,02 0,23%0,02
29 0,0910,01 0,05+0,01 0,06x0,01 0,03%0,01
30 0,46%0,03 0,19+0,02 0,31+0,02 0,13%0,01
31 0,40%0,03 0,43+0,03 0,26+0,02 0,29£0,02
32 0,60£0,05 0,5740,05 0,40+0,03 0,38%0,03

Tabla 4.11: Contribucidn a la dosis efectiva por ingestion de 2>*U y 22U (en
uSv/afio) para los distintos grupos de edades y las distintas marcas
comerciales

De forma analoga se ha realizado los calculos de dosis efectivas para el 234y y 238,
para los distintos grupos de edades, tal y como presentamos en las Tablas 4.10 y 4.11.

Las dosis efectivas por ingestiéon de agua mineral debidas a los isétopos de uranio se
observa que en todas las aguas minerales analizadas toman valores muy pequefios, no
superando en la gran mayoria de los casos 1uSv/afio, con independencia del grupo de
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edad estudiado. Solo un 25% del total de las muestras supera 1 uSv/afio en los grupos
de edades mas bajos en el caso del 2*U, y un 9% en las dosis efectivas del >*3U. El valor

mas alto que se ha encontrado en dosis efectivas asociadas al *

U es para la muestra
23, en el que para el grupo de edad de 2 a 7 ainos correspondiéndole un valor de
11,1+0,4 uSv/afio. Para 2381 el valor mas alto es también para el mismo grupo de edad,

con un valor de 4,7+0,1 uSv/afio.

El hecho de que para el grupo de edad entre 2-7 afios presente mayores valores no se
debe al coeficiente de dosis, que de hecho es mayor para el grupo de 1-2 afios, sino a
que las cantidades ingeridas que se consideran son mayores para este grupo de mas
edad. También no debe sorprender el hecho de que las dosis efectivas sean mayores

| 234 I 238

para el “"U frente al “"U, dado que no sélo los coeficientes de dosis son mas altos,

sino que ademds en la mayoria de las muestras se encontraban mayores
concentraciones de actividad.

En las Figuras 4.15 y 4.16 presentamos la distribucidon de la dosis por ingesta debida al

238y siguiendo el mismo orden que el utilizado para representar la dosis debida al

21%¢. Debido a la diferente distribucién de las concentraciones de actividad de
istopos de uranio, el diagrama correspondiente al **U es muy diferente al que vimos

para el ?°Po.
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Figura 4.16: Dosis efectiva por ingesta de aguas minerales debida al <°°U(uSv/afio) para

individuos adultos

Estas dosis efectivas son por otra parte claramente inferiores a las determinadas

previamente debidas al contenido de

210 210

Po y ““"Pb que presentaban estas aguas. Los

factores de conversion dosis-concentracion de actividad para los is6topos de uranio
son claramente inferiores en todos los grupos de edad que los correspondientes al

210 210

Poy

Pb, con lo que se indica la baja radiotoxicidad del uranio. Esto se debe al

escaso caracter bioacumulativo del uranio en el cuerpo humano tendiendo, una vez
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que ha sido ingerido, a ser eliminado via excrecidon en su practica totalidad. Es bien
conocido, en el mundo de la proteccién radiolégica, que la mayor “peligrosidad” del
uranio reside en su toxicidad quimica mdas que en su radiotoxicidad, es decir es mas
peligroso por su caracter quimico que por sus emisiones radiactivas.

En analogia a lo realizado previamente en el estudio de *°Po, en la Tabla 4.12 se

[ 234

exponen los resultados de dosis efectivas para e U con resultados obtenidos en

distintos paises.

Espana Hungria Austria Polonia Italia Italia2
[Kovacs et [Katzlberger [Skwarzec

[Jiaetal. [Desideri
2007] et al.
2007]

al. 2003] et al. 2000] et al.
2002]

Dem 0,71#1,26 0,55+0,84 0,82+1,02 0,03+0,01 0,99+1,27 0,41+0,52

Tabla 4.12: Comparativa de resultados de dosis efectiva por ingestion de

B4y (en uSv/ario) en adultos, en distintos estudios realizados

A partir de los resultados mostrados en la Tabla 4.12 se puede enunciar que, a pesar
de la variabilidad de concentraciones de actividad de **U en aguas de un mismo pais
pero de distinto origen, o comparadas a su vez con los distintos paises, las dosis
efectivas medias por la ingestién de este radioisétopo asociado a las aguas minerales,
son muy pequenas, no superando en ningun caso el valor de 1 uSv/afio.

Para culminar los estudios relativos a las aguas minerales que se han presentado en
esta memoria, y de nuevo destacar la importancia del radionucleido que nos centra
este trabajo (**°Po), se ha creido conveniente citar resultados de dosis efectivas por
ingestion debido al radionucleido 2%Ra, perteneciente también a la serie radiactiva
natural del uranio y con un periodo de semidesintegracion del orden de 10° afios. Para
ello se tomaron medidas realizadas en el afio 1996, por el grupo de Fisica Nuclear
Aplicada de la Universidad de Sevilla, en un conjunto de aguas colectadas en centros
de alimentacion de la zona y aguas potables de diverso origen[Manjon et al. 1997]. Los
resultados obtenidos en ese trabajo se van a emplear en éste para evaluar de una
forma cualitativa la contribucién del *°Ra a las dosis efectivas susceptibles de ser
recibida debido a la ingesta de aguas minerales. Los resultados se encuentran entre
<0,7 y 11,3+0,7 mBqg/®, sélo hay una muestra que se escapa de este rango, con un
valor de 267+3 mBq/€ que no debe ser considerado representativo de la media y que
habria que evaluar en un estudio temporal de dicha marca. El promedio se encontraria
en 54 mBqg/€. De la misma forma en la que se procedio al calculo de dosis efectiva
para los anteriores radionucleidos presentados en este estudio, se realizé para el
226Ra. Para adultos se obtuvo una dosis efectiva media de 1,1+0,9 uSv/afio. Teniendo
en cuenta en el promedio el valor de la muestra que escapaba del rango, la dosis
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efectiva alcanzaria 4+12 uSv/afio. A la vista de este resultado, algo superior a los

I 210 210

obtenidos para los isdtopos de uranio e inferior que para el ““"Poy “~Pb, de nuevo se

pone de manifiesto la importancia del radionucleido de interés en este trabajo , el

?1%o.

Se finalizara esta seccidn exponiendo de una forma sintetizada las conclusiones
sacadas a partir de los resultados mostrados a lo largo del capitulo. Teniendo en
| 2Po y del **°
se incorporan al cuerpo humano via ingestién, se procedié a la determinacién de sus

cuenta la alta radiotoxicidad de Pb, como progenitor suyo, una vez que
concentraciones de actividad en distintas marca comerciales de agua mineral, para
posteriormente realizar una evaluacion dosimétrica. Este estudio se complementé con
la determinacion de dosis debidas a 2*U, 238U y %Ra.

Los resultados obtenidos, nos permiten sacar a la luz una controversia existente en la
comunidad cientifica: observando que los valores de las dosis efectivas de todos los
radionucleidos estudiados en este trabajo va decreciendo con la edad de la poblacidn

2%, en dos marcas comerciales

considerada, superando la DIT en la dosis efectiva de
en el grupo de edad comprendida entre 1 a 2 aios, se deberia de debatir el empleo de

aguas minerales para la preparaciéon de alimentos en lactantes.

El agua potable de grifo, presenta unas concentraciones generalmente inferiores a las
encontradas en las aguas minerales, pues durante el proceso de potabilizacion una

290 es separado por precipitacidon, presentando una

porcién considerable de
concentracién de actividad inferior a 1 mBg/@[ldoeta et al. 2010]. Concretamente el
agua potable analizada para el estudio que aqui se presenta, correspondiente a la
consumida por la localidad de Sevilla, obtuvo un valor de 0,83+0,05mBq/£. Esto va a
inducir una dosis comprometida por ingestion anual del orden de 0,73+0,04 pSv/afio

en adultos.

Las caracteristicas de los sustratos donde se originan estas aguas minerales son las que
van a condicionar en gran parte las concentraciones de actividad para estos
radionucleidos. Debe existir un seguimiento temporal de los mismos pues se ha
comprobado la variabilidad de los resultados en dos marcas comerciales distintas.

21
| 2pg es

Los resultados mostrados en este capitulo reafirman la conclusién de que e
uno de los contribuyentes mayoritarios, si no el mayor, a las dosis comprometidas por
ingestiéon debido al consumo de aguas minerales. Por este motivo se piensa
imprescindible tener presente a este radionucleido en cualquier control radiolégico de

este tipo de agua.
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5. 2°Po EN LA DIETA

Los seres vivos, y en concreto los seres humanos requieren, para poder llevar a cabo
las funciones vitales, un aporte de energia. El mantenimiento de la temperatura
corporal, la actividad fisica, la sintesis molecular, entre otros, van a depender de un
metabolismo que requiera energia para la consecucion de multiples funciones
indispensables para la vida. Un sujeto en reposo, va a tener un metabolismo cuyo
requerimiento energético va a ser, entre un 60-75% del gasto energético diario, para el
mantenimiento de estas funciones fundamentales.

Los alimentos son la Unica fuente que aporta la energia y nutrientes necesarios para
posibilitar la vida al ser humano. La insuficiente ingesta de éstos, asi como la
sobreingesta, ocasiona problemas de salud. Por ello se debe buscar una alimentacién
equilibrada y completa en la que se encuentren alimentos de los grupos principales:
cereales, tubérculos, leguminosas, verduras, frutas y alimentos de origen animal.

Una dieta equilibrada va a realizar un aporte de energia y nutrientes adecuados que
garanticen una calidad de vida, salud y bienestar. Distintos comités de expertos
definen la denominada ingesta recomendada (IR). Esta IR hace referencia a las
cantidades de energia y nutrientes que son recomendadas para ser ingeridas, en
funcién del sexo, edad y actividad.

Los habitos alimenticios adquiridos van a estar determinados por diversos factores.
Entre éstos encontramos el clima, las costumbres, la regidn y la disponibilidad de los
distintos alimentos, entre otros.

La tendencia en nuestra cultura de exagerar el consumo de carne, en detrimento del
consumo de cereales, frutas y verduras, esta favoreciendo la falta de vitaminas y otros
elementos importantes en el organismo y a la proliferaciéon de casos de obesidad. A
través de datos facilitados por el Ministerio de Agricultura, Alimentacion y Medio
Ambiente (MAGRAMA), se ha elaborado la figura 5.1, donde se representa la
distribucién segun el tipo de alimento de la dieta media en Espafia.

Es conocido el hecho de que las personas han de gozar de una buena alimentacion,
requiriendo por ello una ingesta adecuada. Sin bien es cierto que muchas veces se
presta sélo atencién a la cantidad ingerida dejando a un lado que estos productos
deben presentar una calidad y ser seguros.

Para garantizar la inocuidad y calidad de los alimentos nace el Reglamento 178/2002
emitido por la Autoridad Europea de Seguridad Alimentaria, donde se establecen unos
requisitos bdsicos con el fin de buscar una seguridad alimentaria, siendo fundamental
en el sector de la alimentacidn.
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Figura 5.1: Distribucion del consumo segun tipo de alimentos en la dieta
representativa de Espafia[Varela-Moreiras et al. 2010]

El objetivo de la seguridad alimentaria se rige por la adecuacién de los productos y sus
procesos de transformacién a un marco de referencia que garantice la proteccidn de la
salud de los consumidores mediante las mejores pruebas cientificas. De este modo la
Unién Europea regula el uso de algunas sustancias quimicas en la agricultura o en
procesos de produccion. En esta reglamentacién se controlan también los riesgos de
contaminacién por organismos modificados genéticamente, y se adoptan medidas
para limitar la contaminacion a causa de la polucién del aire y agua o por exposicién
radiactiva.

La contaminacién radiactiva en alimentos es rara. El accidente ocurrido en la Central
Nuclear de Chernobyl (1986), como precedente, convocd una reunién de expertos que
sellaron las lineas de accién sobre contaminacidon radiactiva en los alimentos,
Reglamento 3954/87. Este Reglamento establece los limites de tolerancias maximas de
contaminacién radiactivas de los productos alimenticios y piensos tras un accidente
nuclear o cualquier otro caso de urgencia radioldgica. Este Reglamento se ha ido
revisando y ha ido sufriendo modificaciones, siendo el mas actual el Reglamento de
Ejecucidén 495/2013 de 29 de mayo de 2013 que modifica el Reglamento de Ejecucion
996/2012 por el que se imponen condiciones especiales a la importacion de piensos y
alimentos originarios o procedentes de Japon a raiz del accidente en la Central Nuclear
de Fukushima (2011).

Si bien la contaminacion de alimentos por elementos radiactivos puede darse por tres
vias principales: por deposicion de cenizas o escorias radiactivas, por induccién
neutrdnica o de forma indirecta a través de las cadenas alimentarias, este tipo de
contaminacién abidtica, como puede verse en lo referente a las Normativas europeas
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desarrolladas, sélo se va a tener en cuenta en el caso de que sea una radiactividad
inducida. Para nada a este nivel normativo se contempla la radiactividad natural.

El Consejo de Seguridad Nuclear (CSN), es un Organismo Publico, independiente de la
Administracion General del Estado, con personalidad juridica y patrimonio propio e
independiente de los del Estado, y como Unico organismo competente en materia de
seguridad nuclear y proteccidn radioldgica, se encarga de hacer controles y vigilancia
radiolégica en el medio ambiente del territorio nacional, incluyendo entre los distintos
analisis que realiza muestras de productos bdsicos y de una dieta completa, o como
también la denominan y se denominard en este trabajo: dieta tipo (DT).

En la tabla 5.1 se muestran los distintos controles que el CSN realiza en alimentos
dentro del Plan de Vigilancia Radiolégica Ambiental (PVRA).

Tipo de | Periodicidad Tipo de | Periodicidad
alimento | del Medidas alimento | del Medidas
muestreo muestreo
Muestreo
de leche
quincenal
en época de i >
R R
pastoreo y s =
Lechey . . 2,
mensualel | & £ 3 Leche Mensual » £ O
Vegetales g £ 7 & 2 =
resto del H B
R Q cu
afio, y x x
X (NN} wl
cultivos en
época de
cosecha
Carnes, > i
N T
Huevos, s . s
Muestreo e Dieta ) L. o,
Peces, S . Trimestral | & £ © ©
] semestral o tipo & e 5 =
Mariscos B B
. @ [}
y Miel o by
(NN} [N N]

Tabla 5.1: Tipo de muestra y andlisis realizados por parte del Consejo de Seguridad
Nuclear en lo referente a muestras de alimentos y radionucleidos presentes en éstos
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5.1 Habitos de consumo alimenticio en Espaia

En la actualidad, la poblacién espafola esta inmersa en un continuo cambio en sus
habitos alimentarios. Este hecho estd provocando que la dieta actual sufra un
distanciamiento de la dieta tradicional que era calificada como saludable.

Desde 1987, el Ministerio de Agricultura, Alimentacién y Medio Ambiente (MAGRAMA)
lleva realizando numerosos estudios en el campo de la alimentacién, sobre la
produccidn, distribucion y consumo de distintos productos. Los datos aportados por el
MAGRAMA se pueden considerar como un excelente referente para el estudio de la
evolucidn y conocimiento de los patrones dietéticos de la poblacién espaiiola.

Los habitos alimenticios van a depender de numerosos factores, tales como: la
produccién, estilo de vida, el nivel socioecondmico, la cultura, la demografia, o la
ocupacion laboral, entre otros. Estos datos pueden ser consultados en el Panel de
Consumo Alimentario elaborado por el MAGRAMA, y que anteriormente era realizado
por el Ministerio de Medio Ambiente y Medio Rural y Marino (MMARM).

Segun datos obtenidos del Panel de Consumo Alimentario se observa un detrimento
en el consumo de cereales y derivados, asi como de legumbres, verduras y hortalizas.
Esto supone un empobrecimiento de la dieta teniendo en cuenta lo recomendado
desde distintas instituciones como la Sociedad Espafiola de Nutricion. Ese alejamiento
de la dieta saludable se ve también reflejado en un mayor aumento en el consumo de
productos carnicos, credndose un excesivo aporte en grasas y un déficit respecto a
hidratos de carbono. La conocida “dieta mediterranea”, basada en pescado, verduras y
frutas, ha sido abandonada en Espafia en las Ultimas décadas[Varela-Moreiras et al.
2010]. A pesar de ello, la dieta actual mantiene parte de las caracteristicas de la “dieta
mediterranea” que se puede percibir por el mayor consumo de pan, verduras, pescado
y legumbres de los espafioles comparados con otros paises norte y centroeuropeos.

La “dieta mediterranea” representa un estilo de vida, respondiendo a un patrén
alimentario con un demostrado efecto en la prevencion de determinadas
enfermedades crdénicas. La composicion de la “dieta mediterranea” esta influida
fundamentalmente por el clima mediterrdneo. Los paises que comparten ese clima
tienen una produccioén de alimentos que los diferencia claramente del resto de Europa.
Es claro el papel predominante que juegan los distintos productos vegetales, tales
como: frutas, verduras, frutos secos, legumbres y cereales. No se debe olvidar el
consumo de vino, pescado fresco y aceite de oliva. Por el contrario hay un bajo
consumo de embutidos y carnes rojas. Una de las amenazas a las que se enfrenta este
tipo de dieta es la crisis econdmica en la que se ven inmersos los paises que eran
asiduos a estos habitos alimenticios. Se observa una disminucién en el consumo de
frutas, hortalizas, pescado y aceite de oliva. Y un aumento en la ingesta de azUlcares. En
contraposicién a este punto débil anteriormente mencionado, a su favor cuenta con
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un mayor conocimiento de la poblacién sobre los efectos beneficiosos sobre la salud
qgue conlleva. En la figura 5.2 se representa graficamente en forma de pirdmide, la
composicion ideal de la “dieta mediterranea”. En ella los productos con menos
consumo deber ser dulces, patatas, huevos y carne roja, que deben consumirse
semanalmente entre 1y 4 raciones en funcién del alimento. Existe también otro grupo
que debe ser consumido a diario, entre los que encontramos los derivados lacteos,
frutos secos y especias. Y un tercer grupo que debe incluirse en los platos principales,
entre los que encontramos las frutas, verduras, aceite de oliva y pan entre otros.
También debe incluirse la ingesta de vino con moderacién, una actividad fisica
moderada y un descanso suficiente.

Dulces

Consumo semanal de 2 a3 Patatas, carne
) iy < roja
raciones maximo

Carne magra, pescado,
marisco, huevo y
\ legumbres

Consumo diariode 1 a Derivados lacteos
2 raciones maximo

Frutos secos, semillas, especias

Presente en Frutas, verduras, aceite de oliva, pan, pasta, arroz y

comidas otros cereales

principales
Agua e infusiones

Figura 5.2: Piramide de la dieta mediterrdnea

Siguiendo la linea del estudio de habitos alimenticios en los consumidores y a partir de
datos facilitados por el MAGRAMA, y apoyando el seguimiento de la dieta
mediterranea, se corrobora, que en Espafia, las frutas, hortalizas y pan son los
productos que mas se consumen, introduciéndose en la dieta con una frecuencia
diaria. Carnes y pescados segun los datos encontrados son consumidos de dos a tres
veces a la semana.

Como es conocido, Espaiia sufre una profunda crisis econdmica desde 2008. Por ello,
los habitos alimenticios anteriores a 2008 podrian ser diferentes a los habitos
alimenticios que tiene la poblacién espanola con posterioridad a 2008. Para obtener
datos de esa posible evolucién en la dieta hemos recurrido a la base de datos de
consumo en hogares elaborada por el Ministerio de Agricultura, Alimentacién y Medio
Ambiente, la cual se puede consultar a través de su pagina web, y que tiene una
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compilacién de datos que abarcan desde el aflo 2004 a 2013. Los afios de interés en
este trabajo son los comprendidos entre 2008 y 2013. Se ha querido agrupar los afios
de 2008 a 2010 para evitar la saturacion de datos, asi como individualizar los
comprendidos entre 2011 a 2013 por ser los mds cercanos al tiempo actual. Asi mismo,
también se ha visto conveniente presentar los datos del aiio 2004, como referencia de
habitos no afectados por la crisis econdmica. De esta forma se pretende observar
posibles cambios en el consumo entre un afio alejado a la fecha del inicio de la crisis
(2008) y apreciar posibles variaciones. Los datos aportados por el MMARM se
presentan en la tabla 5.2. Los valores corresponden al consumo anual per capita
(kg/persona/afio), excepto para el consumo de huevos, que también se presenta en
unidades al afo. Los grupos de alimentos elegidos son los principales en una dieta tipo,
pero también se introducen valores de alimentos especificos, porque éstos seran los
gue vamos a incluir en el estudio presentado en este capitulo y van a ser necesarios
para el cdlculo de la dosis efectiva. Entre los alimentos que han sufrido una
disminucion de consumo con la crisis econdmica estdn los huevos, los pescados y
mariscos, lacteos y cereales.
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Huevos unidades 156,0 138,0 131,0 132,0

kg 9,9 8,7 8,2 8,3
Carne Total 53,1 53,9 52,6 52,8
Vacuno 7,8 7,3 6,6 6,4
Pollo 13,8 14,4 14,6 14,8
Cerdo 11,2 11,5 10,7 10,7
Pescadosy Total 28,6 29,1 26,8 26,4
MAriscos — \1eriuza 4,5 1,1 4,1 3,8
Sardinas/ 2,3 1,9 1,8 1,4
Boquerones
Atun 0,6 0,6 0,6 0,7
Mariscos 7,9 8,6 7,5 7,4
Lacteos Leche 90,4 78,4 74,5 73,9
Yogur 10,2 9,5 10,0 9,9
Cereales Pan 46,9 40,6 35,6 35,9
Arroz 4,8 3,8 3,9 4,0
Pasta 3,8 3,7 3,8 3,8
Legumbres 3,7 3,3 3,2 3,2
Lentejas 1,1 1,0 0,9 1,0
Frutas y Total 149,8 167,0 164,3 166,1
L e 5,7 5,3 4,8 4,7
Verdura de hoja 1,7 1,6 1,5 1,4
Manzana 11,6 12,5 12,0 11,6
Patata 24,6 32,4 29,5 30,2
Vino 10,9 9,2 8,9 8,9

Tabla 5.2: Consumo per cdpita (kg/personay afio), de los distintos grupos de alimentos.

! Los datos presentados para el afio 2013 comprenden de los meses de enero a junio dado que en el
momento de realizar esta recopilacién en la base de datos del MAGRAMA no se disponia del resto de
meses, por lo cual se ha procedido a hacer una ponderacién de los mismos para poder mostrarlos en las
mismas unidades que los anteriores kg/persona/afio.
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Capitulo 5: %o en la dieta

Han mantenido el mismo nivel de consumo las carnes y legumbres y ha aumentado el
consumo de frutas y hortalizas.

Atendiendo a estos habitos de consumo, pretendemos presentar en este capitulo un

2104 en

compendio de resultados experimentales de concentraciones de actividad de
diferentes muestras relacionadas con los alimentos consumidos habitualmente por la
poblacion espafiola. De esta forma podremos evaluar, a continuacion, la aportacién de

este radionucléido a la dosis por ingestién de la poblacion.

5.2 Muestras analizadas

Las muestras de las cuales se van a presentar resultados de concentraciones de
actividad de **

muestras de alimentos varios.

Po en este trabajo se van a agrupar en: muestras de dieta tipo y

En lo referente a alimentos varios, se han considerado distintos grupos de alimentos
hasta alcanzar un total de 25 muestras, siento éstas: carne, pescado, pan, verduras,
lacteos, frutas, arroz, legumbres, pasta, huevos y vino. Se pretende con ello conocer

210p4 3 I3 dieta de

individualmente la aportacién de concentraciones de actividad de
los distintos alimentos. Todos fueron adquiridos en comercios locales, a los que asiste

habitualmente la poblacién de la zona.

El segundo grupo de muestras, al que se ha dominado muestras de dieta tipo (DT),
consta de un total de 24 muestras distintas, adquiridas trimestralmente desde el afio
2007 al 2012 (ambos incluidos). Cada una de estas muestras va a representar el
consumo de alimentos que realiza una persona de lunes a viernes, es decir, en los
cinco dias laborables de una semana. La toma de muestras se ha realizado siempre en
las mismas condiciones. Todas se recogen en el mismo restaurante y consisten en
desayuno, comida y cena diarios de una persona repetidos cinco veces. La masa bruta
obtenida en origen es de aproximadamente 7 kg de muestra. En cada muestra se
intenta representar los habitos mayoritarios de consumo en el restaurante, de forma
gue se incluird carne, pescado, verdura, fruta, cereales y lacteos, entre otros.

210

5.3 Concentracion de actividades de “""Po en muestras de alimentos

5.3.1 Resultados

Con el fin de evaluar la contribucién a la dosis efectiva por **°Po debido a la ingesta, y
el aporte que haria cada grupo de alimentos a una dieta representativa, se procedio a
determinar la concentracién de actividad de este radionucleidos en distintos grupos de
alimentos. Atendiendo a los usos habituales para su preparacién para hacerlos aptos
para el consumo, algunos de los alimentos fueron cocinados. No ha sido asi el caso de
otros alimentos como el pan, la fruta y los lacteos, los cuales se suelen consumir sin
cocinar. Siguieron un proceso de cocciéon mediante hervido la pasta, el arroz, las
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lentejas, los huevos, las patatas y las gambas. El resto de los alimentos fueron asados.
Por otra parte los procesos de coccién y asado, nos permite hacer una estimacién lo
mas realista posible al tener el cuenta posibles pérdidas acaecidas durante esta accién.
De forma aclaratoria decir que sdlo se analizaron las partes comestibles de los
alimentos. En la tabla 5.3 quedan expuestos los distintos resultados que
comentaremos a continuacion.

Huevos 77 268 + 14
Carne Vacuno 58 46+ 9
Pollo 64 11+£4
Cerdo 57 218 £ 26
Pescado Merluza (2.4 £0.2) 10°
Boquerones (140.1 £ 4.1) 10°
Sardinas (39.9 +1.3) 10°
Atun (3.4+0.1) 10°
Gambas (21.0 £ 0.5) 10°
Mejillones (84.5 £ 2.3) 10°
Lacteos Leche 6,2+0,6
Yogur 87 28+4
Cereales Pan 130+ 20
Arroz 65 227 £ 28
Pasta 61 3918
Legumbres Lentejas 68 19+3
Frutas Manzana 81 54+7
y Hortalizas Patata 83 263
Endibia 97 6,0+0,7
Espinacas 95 170t 6
Acelgas 95 48 +2
Lechuga 96 46 +2
Escarola 94 232
Candnigos 94 65+3
Brdcoli 90 27 2
Cogollos 95 342
Vino 392

210

Tabla 5.3: Concentraciones de actividad de “""Po (mBq/kg) en peso humedo, en las

muestras de distintos productos alimenticios
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Figura 5.3: Distribucion de concentraciones de actividad de “““Po (mBq/kg peso humedo)
ordenadas en funcidn de la concentracion de actividad, en distintos productos alimenticios

presentados en escala logaritmica

210p4 en

En la figura 5.3 representamos los valores de concentracién de actividad de
los alimentos analizados, ordenados de mayor a menor, en escala logaritmica. Cabe
destacar que las diferencias entre los valores mds bajos y los valores mads altos
alcanzan cinco 6rdenes de magnitud. Los alimentos que tienen mayores

%o (por encima de 10 Bg/kg) son pescados y

concentraciones de actividad de
mariscos, en valores intermedios tenemos carnes, huevos y cereales, mientras que los
valores mas bajos (por debajo de 100 mBq/kg) corresponden a frutas, hortalizas y
lacteos.

Teniendo en cuenta los habitos alimenticios de la poblacién espafiola, el hecho de que

21 .
%Po se encuentren en pescados y mariscos,

las concentraciones mas elevadas de
siendo estos alimentos abundantes en la dieta, van a tener como consecuencia que la
dosis por ingestidn sea relativamente mayor en nuestro pais, si la comparamos con

paises del norte de Europa, que tienen un menor consumo de pescado.

5.3.2 Dosis

En la tabla 5.4 se muestran los valores de dosis efectiva asociada al >*°Po debido a la
ingesta de los distintos productos alimenticios que se han analizado en este trabajo.
Para el cdlculo de la dosis anual se han considerado las cantidades de consumo anual
por persona que se han obtenido de la base de datos del Panel de Consumo
Alimentario. Para calcular el consumo medio anual hemos tomado el valor promedio
del consumo de cada alimento de los tres ultimos anos (2011-2013).
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huevos
vacuno
pollo
cerdo
merluza
boquerones
sardinas
atun
gambas
mejillones
leche
yogur
pan

arroz
pasta
lentejas
manzanas
patata
endibia
espinacas
acelgas
lechuga
escarola
canodnigos
brécoli
cogollos

vino

201
2,6+0,5
1,4+0,5

202

84 +8

1886 + 56
538 £18
17,2+0,6
1333 £33
5352 +143
4,1+0,4
2,4+0,3
41+ 6
8+1
1,3+0,3
0,16+0,03
57%0,8
6,9+0,9
0,08 +0,01
2,24 +0,08
0,63 +£0,03
1,91 +0,08
0,31+0,03
0,85+ 0,04
0,35+0,03
0,46 £ 0,03
3,0£0,1

9,8+0,5
1,3+0,2
0,7%0,2
101
42 + 4
943 + 28
269+9
8,6+0,3
667 + 16
2676 £71
2,0+£0,2
1,2+0,2
21+3
4,0+£0,5
0,7+0,1
0,08 £0,01
29+04
34+x04
0,04 +0,01
1,12 +£0,04
0,32+0,02
0,95+ 0,04
0,15+0,01
0,43+ 0,02
0,18+ 0,01
0,23+0,01
1,49 + 0,05

58+0,3
0,8+0,1
0,4+0,1
6,0+0,7
25+2
557 +£17
159+5
51+0,2
394 +10
1581 +42
1,2+0,1
0,7+0,1
12+2
2,4+0,3
0,40+ 0,08
0,05+0,01
1,7+0,2
2,0+£0,3
0,02+0,01
0,66 + 0,02
0,19+0,01
0,56 £ 0,02
0,09+0,01
0,25+0,01
0,10+ 0,01
0,13+0,01
0,88 £ 0,03

3,6%0,2
0,47 +£0,09
0,25+0,09
3,7+t0,4
15+1
343 £10
98 3
3,1+0,1
242 +6
973 £ 26
0,74 £ 0,07
0,45 £ 0,06
8+1
1,5%+0,2
0,24 + 0,05
0,03+0,01
1,0+£0,1
1,3+0,2
0,01+0,01
0,41+0,01
0,11+0,01
0,35+0,02
0,06 +0,01
0,16 +0,01
0,06 +0,01
0,08 £0,01
0,54 +£ 0,02

2,7+0,1
0,35+ 0,06
0,19 + 0,06
2,8+0,3
11+1
257+8
732
2,34 +£0,09
182+ 4
730+£19
0,56 £ 0,05
0,33+0,05
5,7+0,9
1,1+0,1
0,18 + 0,04
0,02+0,01
0,8+0,1
09+0,1
0,01+0,01
0,31+0,01
0,09+0,01
0,26 £0,01
0,04 +0,01
0,12+0,01
0,05+0,01
0,06 £0,01
0,41+0,01

Tabla 5.4: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de pg (en uSv/afio) para los

distintos grupos de edades en los distintos productos alimenticios
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Figura 5.4: Dosis efectiva por ingesta de distintos productos alimenticios al **°Po
(USv/afio) para adultos ordenados en funcion de la concentracion de actividad de este

radionucleido en los mismos
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Figura 5.5: Dosis efectiva por ingesta de distintos productos alimenticios al “~ Po

(USv/afio) para adultos ordenados en funcion de la dosis efectiva

Comparando la figura 5.3 (concentraciones de actividad de 210

Po ordenadas de mayor

a menor) con la figura 5.4 (dosis por ingestién en el mismo orden que la figura 5.3), a
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priori puede llamar la atencién que no presenten la misma distribuciéon. Hecho que no
debe sorprender dado que cada producto tiene su propia tendencia de consumo.
Productos que puedan presentar altas concentraciones de actividad, al consumirse
habitualmente poca cantidad de los mismos llevaran asociados en algunas ocasiones
dosis mas bajas que productos que presentaban una menor concentracion de actividad
pero que al contrario suelen consumirse mayores cantidades de los mismos. Véase por
ejemplo el caso de la leche, la cual presentaba una concentracién de actividad de
6,210,6 mBg/kg frente a los 46 + 9 mBq/kg que encontrabamos en la carne de vacuno,
sin embargo a pesar de esa diferencia de concentraciones de actividad, las dosis
efectivas asociadas a la ingesta de 210pg presente en estos productos son de 0,56 +
0,05 pSv/afio para la leche, frente a 0,35 + 0,06 USv/aifio que se estima para el
consumo de carne de vacuno.

Haciendo la suma de todas las contribuciones a la dosis de los distintos productos
analizados en este trabajo, se alcanza un valor de 1,3 mSv/afio, simplemente debido al
210pg y a este reducido numero de productos alimenticios. Segun datos publicados en
2010 por el Consejo de Seguridad Nuclear, la dosis debido a la presencia de
radiactividad natural de la dieta es de 0,29 mSv/afio en promedio, presentando un
rango entre 0,2 y 0,8 mSv/afio. Destaca que de los 1,3 mSv/afio, mas de la mitad son
debidos a los boquerones y los mejillones, que pequenos cambios en las dietas puede
hacer muy variable las dosis. Si realizamos una estimacién de la dosis suponiendo que
un individuo no ingiere boquerones ni mejillones, y asumiendo esa cantidad
consumida en otros productos como la carne de vacuno o merluza, la contribucién del
2194 3 la dosis es de 0,4 mSv/afio. Un individuo gue no incluyese productos marinos
en su dieta presentaria una dosis efectiva para el radionucleido de interés que rondaria

los 0,2mSv/afio.
5.3.3 Productos cdrnicos

Siguiendo la publicacién del UNSCEAR (Comité de las Naciones Unidas para la
Investigacion de los Efectos de la Radiacién Atémica) de 2000, el nivel de referencia

2104 en

representativo en el ambito mundial de la concentracidon de actividad de
carnes y derivados, se estima en 60 mBq/kg. Se especifica en la misma publicacién que
dicho valor se obtuvo realizando medidas en el musculo. Del mismo modo, en nuestro
estudio se ha procedido a la medida de distintas carnes que se consumen con

asiduidad en la zona.
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Resultados India Polonia Resultados del estudio
Producto del estudio [Al-Masri et al. [Pietrzak et
2004] al. 1997]
Vacuno 47 +8 100 0,35+ 0,06
Pollo 11+4 50-100 0,19+ 0,06
Cerdo 218 + 26 90 2,8+0,3
Huevos 268 + 14 500-900 2,7+0,1

Tabla 5.5: Comparativa de resultados de *°Po (mBg/kg) en peso himedo para

muestras de distintos productos cdrnicos en distintos estudios

Para establecer comparaciones con otros estudios, y comprobar que los resultados
obtenidos en este estudio son concordantes, se presenta la tabla 5.5 con valores de

concentracion de actividad de **°

Po en los productos a los que nos estamos refiriendo
en este apartado.

El 2°Po al ser ingerido por los animales, presenta tendencia a acumularse en el higado

y los rifilones. En el capitulo 7 se explicara con mas detalle el metabolismo en el cuerpo
de este radionucleido. Este hecho es importante si tenemos en cuenta que los valores
de productos cdarnicos presentados, como anteriormente se menciond, sélo se refieren
a medidas de musculo, aunque si bien es cierto que algunos drganos internos de
algunos animales se incluyen como productos comestibles. Sea el caso del higado de
ternera[McDonald et al. 1999] en el que las concentraciones de actividad se
encuentran en un rango de entre 200-3000 mBq/kg. En comparacién con la actividad
determinada en el musculo, hay una variacién de un orden de magnitud, con lo que

I 210

gueda de manifiesto la afinidad del “~"Po a asociarse en los tejidos de estos érganos.

Es resefable el caso de la carne de reno, donde las concentraciones de actividad para
el radionucleido de estudio son de 20.000 mBqg/kg, en el musculo, y 600.000
mBq/kg[Skuterud et al. 2005], en el higado. Estos valores se justifican por los habitos
alimenticios de esta especie, cuyo componente esencial de su dieta incluye setas,

21
%Po. Los

champifiones, liquenes y musgos, estando estos dos ultimos enriquecidos en
liguenes presentan una concentracidén de actividad en un rango de 70 a 200 Bg/kg,
segln un estudio realizado en Noruega[Skuterud et al. 2005], y para el musgo se
reportan valores que se encuentran entre 180 y 700 Bqg/kg[Persson et al. 2011].

. . . . . 21
Haciendo referencia a las dosis efectivas asociadas al 2*°

Po, encontramos que el valor
mas alto se obtiene para la carne de cerdo 2,8 + 0,3 USv/afio, siendo el pollo el que
presenta el valor mas bajo 0,19 * 0,06 pSv/afio. Aunque las concentraciones de
actividad en estos productos nos podian orientar al respecto, no podemos olvidar que

la cantidad anual ingerida también va a jugar un papel importante al respecto. Asi,
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como veremos mas adelante, el arroz presenta una concentracién de actividad similar
a la de la carne de cerdo, sin embargo la dosis efectiva que se estima es de la mitad
dado que se considera que la cantidad ingerida es menor. En los productos que hemos
analizado nos movemos en un rango de dosis que se encuentran entre 2,8 £ 0,3y 0,19
+ 0,06 uSv/afio. Si tenemos en cuenta el valor de referencia dado por la publicacién del
UNSCEAR (2000), en el que el consumo de 2190 asociado a la ingesta de carne es de 60
mBaqg/kg, y estimandose un consumo anual de 50 kg de estos productos, se obtiene una
dosis efectiva asociada al radioisétopo de interés de 3,6 YSv/afio. Si sumamos las
contribuciones a la dosis por °Po que hemos obtenido en nuestros productos,
dejando fuera el resultado hallado para los huevos, tendriamos una dosis efectiva de
3,33 MUSv/afio, un valor muy cercano al estimado por el UNSCEAR, pero en el que
tenemos que tener presente que la cantidad considerada en nuestro estudio no llega a
los 50 kg, sino a 31,8 kg. Sin embargo si en este grupo de productos metemos el
resultado calculado para los huevos, la dosis efectiva alcanza un valor de 6 pSv/afio, y
aun sigue considerando una cantidad ingerida mds baja que la que se considerd para el
calculo de la dosis de el UNSCEAR, siendo para este caso de 40,1 kg.

5.3.4 Productos marinos

Los resultados obtenidos en este grupo alimenticio, son de gran interés, por ese
motivo se presenta un capitulo Unico para ellos, hecho por el cual no se presentan
detalles de los mismos en este apartado. Si bien es cierto que se ha decidido presentar
los resultados de algunos, para que quede constancia de la relevancia de los mismos.

210p ge

En pescados, moluscos y mariscos, las concentraciones de actividad de
diferencian en varios érdenes de magnitud respecto a los otros alimentos analizados,

hecho que también se manifiesta en los calculos de dosis.
5.3.5 Lacteos

Los valores de concentracién de actividad y dosis correspondientes a las muestras de
lacteos analizadas se presentan en la tabla 5.6. Para este grupo, en la publicacion del
UNSCEAR a la que llevamos haciendo referencia en todo este capitulo, el valor de
referencia que se da, para la concentracién de actividad de *'°Po, es de 60 mBg/kg.

Resultados  Resultados Polonia[Pietrzak Siria[Al- Resultados

Producto del estudio del estudio et al. 1997] Masrietal.  del estudio
2004]

Leche 6,2+0,6 8-12 19 5-10 0,56 + 0,05

Yogur 28 +34 0,33+0,05

Tabla 5.6: Comparativa de resultados de “°Po (mBg/kg) en peso himedo para

muestras de distintos productos ldcteos en distintos estudios
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Se observa en la tabla 5.6, que los valores obtenidos en nuestro estudio, 6,2 mBq/kg
en leche, concuerdan con los datos que se han obtenido en otros estudios similares,
entre 5 y 19 mBg/kg ,aunque son inferiores al dado por el UNSCEAR, 60 mBqg/kg. Si

bien es cierto que la concentracion de actividad de 210

Po es mayor en yogures que en
leche, si se tiene en cuenta el consumo per capita, encontramos una actividad anual de
464 + 45 mBqg/afio y 279 + 38 mBg/ano, con lo que la leche aporta una mayor
actividad en la dieta anual. En este caso consideramos la media de los ultimos tres
afios (2011-2013).

%0 ingerida, y

Teniendo en cuenta el valor asignado por el UNSCEAR de actividad de
asumiendo un consumo de 100 litros de leche anuales (103,2 kg/afo para el caso de la
leche entera), se obtendria una dosis de 7,2 uSv/afio. Ademas del menor consumo que
se hace de estos productos en nuestro pais, que entre leche y yogures llegan a unos 85
kg, la menor concentracidon de actividad encontrada en los productos analizados,

hacen que la dosis efectiva no alcance 1 pSv/afio.
5.3.6 Cereales y legumbres

En este grupo de alimentos, considerados como una componente importante en la
dieta, vamos a incluir: pan, pasta, arroz y lentejas. Los datos obtenidos, tal y como se
hizo anteriormente se van a comparar, en la tabla 5.7, con otros encontrados en
estudios que consideran estos alimentos.

Resultados Brasil Alemania India Resultados
Producto del estudio [Turtiainen [Turtiainen [Kannan et del estudio
et al. 2001] et al. 2001] al. 2001]
Pan 130+ 20 40-200 5,7+0,9
Arroz 227 £ 28 230 1,1+0,1
Pasta 39+8 14-200 0,18 + 0,04
Lentejas 19+3 0,02 £0,01

Tabla 5.7: Comparativa de resultados de **°Po (mBg/kg) en peso himedo para

muestras de cereales y legumbres en distintos estudios

Se pueden encontrar distintos estudios donde se presentan valores de

2100 en diversos cereales y productos derivados de éstos. El trigo,

concentraciones de
presenta una actividad de 290 mBq/kg[Turtiainen et al. 2011]. Valores mas elevados
pueden obtenerse de forma puntual en algunas localizaciones que se ven afectadas
por actividades antropogénicas[Louw et al. 2009], como es el caso de zonas cercanas a
actividades mineras, dado que se pueden producir en esos puntos liberacion de

aerosoles enriquecidos en radionucleidos naturales.
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Los resultados obtenidos en nuestro estudio, son comparables con los presentados en
otros. Si bien es cierto, que todos sobrepasan el valor de referencia publicado por el
UNSCEAR (2000), siendo éste de 60 mBq/kg.

A pesar de que tanto legumbres como arroz son un componente importante en la
dieta de muchas regiones, son pocos los estudios que presentan resultados de

210

concentracion de actividad de “""Po en estos productos.

Los resultados de dosis calculados en los productos de nuestro estudio, se encuentran
entre 0,02 £ 0,01y 5,7 + 0,9 uSv/afio, obteniendo una dosis efectiva por el consumo de
todos ellos de unos 7 uSv/afio. Un valor similar que para el encontrado para la suma
de los productos cdrnicos analizados.

5.3.7 Verduras y frutas

Los resultados obtenidos en nuestro estudio, quedan plasmados en la tabla 5.8 en la
gue se observan resultados de vegetales de hoja ancha, que se caracterizan por

presentar valores mas altos que otros vegetales de raiz. Esto es debido a la forma en Ia

| 2%g llega a estos vegetales, que se produce fundamentalmente por la

210 | 210

que e

deposicion de “"Po o su progenitor, el “~Pb, a través de aerosoles. Cuanto mayor es la

superficie expuesta, es decir, la superficie cubierta por las hojas, mayor va a ser la
210 210

deposicion de “""Poy “7"Pb sobre este vegetal.

Resultados India Polonia Resultados

Producto del estudio [Kannanet  [Pietrzaket  del estudio
al. 2001] al. 1997]

Manzana 54+8 55 0,8+0,1
Patata 26+3 5-80 09+0,1
Endibia 6,0+0,7 0,01 +0,01
Espinacas 170+ 6 200-400 0,31+0,01
Acelgas 48 + 3 0,09 + 0,01
Lechuga 46 2 70-300 0,26+ 0,01
Escarola 232 0,04 + 0,01
Canonigos 65+3 0,12 +0,01
Brocoli 27 +2 0,05 + 0,01
Cogollos 34+2 0,06 £ 0,01

210

Tabla 5.8: Dosis efectiva debido a la ingesta de ““"Po en las distintas regiones

ordenados en funcion de un mayor consumo de pescados y mariscos

Los valores obtenidos en nuestro estudio se encuentran dentro de los rangos

esperados y son comparables a los que se presentan en otros estudios. Si bien es cierto
. . g .z 21

que los vegetales de hoja ancha justifican sus resultados por la captacién del **°Po por
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deposicion directa de éste o su progenitor en las hojas, los vegetales de raiz, como es
el caso de la patata lo incorpora por absorcidn de este radionucleido desde el suelo.

Por otro lado, podemos comentar que las concentraciones de actividad en frutas
suelen ser moderadas. En nuestro estudio nos hemos limitado sélo al analisis de
manzanas, cuyo resultado coincide con el dado por un estudio realizado en
Polonia[Pietrzak et al. 1997], en el que ademas también se muestra un valor de 50
mBaq/kg para las fresas. Estos valores, concuerdan con el valor de referencia publicado
por el UNSCEAR, 30 - 40 mBqg/kg. Es cierto que estos valores son superados por otras
frutas, cuyos resultados han sido obtenidos de otros estudios, en los que las
moras[Vaaramaa et al. 2009] y frambuesas[McDonald et al. 1999] silvestres presentan
valores entre 1.000-3.000 mBg/kg y 1.000-2.000 mBq/kg respectivamente. Estos
resultados pueden justificarse ademas de por una mayor deposiciéon seca/himeda de
estos radionucleidos en estos arbustos que forman una capa dominante en las zonas
donde se cultivan, sino porque el Polonio presenta un mayor rango de tasa de
transferencia suelo-baya que otros radionucleidos, por lo cual la absorcidon de este
elemento desde el suelo se presenta como una via de entrada y probablemente
después de su absorcién se distribuye a distintas partes del arbusto, entre ellas al
fruto.

Haciendo referencias a las dosis obtenidas, podemos ver que comparativamente
respecto a otros grupos de alimentos nos encontramos con valores muy bajos, cuya
media se encuentra en 0,3+0,3 uSv/aio y dentro del rango 0,01 - 0,94 pSv/afo,
porque a pesar de que en algunos alimentos de este grupo las concentraciones de
actividad eran mayores que para productos de otros grupos, la cantidad ingerida de los
mismos en comparacion con otros es muy baja, como es el caso de las espinacas.
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210

5.4 Resultados de concentracion de actividades de “""Po en muestras de dieta

tipo
1TRIM2007 4978 771 84,51
2TRIM2007 4606 808 82,46
3TRIM2007 5069 664 86,9
4TRIM2007 4900 776 84,16
1TRIM2008 4973 959 80,71
2TRIM2008 4865 1099 77,4
3TRIM2008 4806 970 79,81
4TRIM2008 4699 842 82,08
1TRIM2009 4954 893 81,97
2TRIM2009 4746 1034 78,21
3TRIM2009 6837 1161 83,01
4TRIM2009 4387 938 78,61
1TRIM2010 4619 1022 77,87
2TRIM2010 4191 918 78,10
3TRIM2010 4243 941 77,82
4TRIM2010 4417 1065 75,89
1TRIM2011 4849 1077 77,79
2TRIM2011 4341 756 82,58
3TRIM2011 4851 890 81,65
4TRIM2011 4400 761 82,70
1TRIM2012 4867 915 81,20
2TRIM2012 4616 983 78,70
3TRIM2012 4693 1046 77,71
4TRIM2012 4748 867 81,74

Tabla 5.9: Peso original de la porcion de la muestra que fue evaporada, de donde se
tomaron las distintas alicuotas, y porcentaje de pérdida de peso por evaporacion

En la tabla 5.9 se muestran las pérdidas de peso por evaporacidon experimentadas por
las muestras de DT analizadas, al ser llevadas a sequedad. Se observa que la
proporcion de pérdida es bastante considerable, rondando un 80%. Esto se debe a que
parte de esta dieta puede estar formada por productos lacteos, sopas, frutas y otros
alimentos con alto contenido en agua.

En la tabla 5.10 se muestran los resultados obtenidos en la determinacion de

concentraciones de actividad de 2°

Po en las muestras de dieta tipo analizadas en peso
hiumedo. Cada muestra viene identificada por el trimestre y afio en que fue recogida.
El nimero de muestras analizadas ha sido un total de 24, recogidas desde 2007 hasta
2012. El hecho que las incertidumbres sean en la mayoria de las determinaciones en

torno al 10% se debe a las bajas concentraciones obtenidas y a que los procedimientos
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desarrollados nos limitan a tratar una cantidad muy pequefia de muestra (hemos
analizado alrededor de 4 g de muestra).

Para todas las muestras se han podido obtener medidas de **°Po por encima del limite
de deteccién de la técnica que ha sido aplicada. Las concentraciones de actividad de
%0 se encuentran en un rango que abarca desde 74 + 23 hasta 5113 + 31 mBqg/kg en
peso humedo, aunque este Ultimo dato no parece representativo. El valor medio
calculado es 754 mBq/kg, con una desviacion estandar de 1058 mBq/kg, lo que induce
a pensar que no es representativo de todas las muestras de dieta. De hecho en la
mayoria de las muestras se puede observar que los resultados de concentraciones de

actividad de **°Po se encuentran muy por debajo de este valor.

Para valorar la representatividad del valor medio calculado, representamos los
resultados obtenidos en la figura 5.6. A simple vista podemos apreciar, separados por
el segundo cuatrimestre de 2009, ignorando el resultado anémalo de 5113 + 31
mBg/kg en peso humedo, que parece haber dos grupos de datos, uno de baja
concentraciéon de actividad, con un valor medio de 203 + 122 mBqg/kg, y otro de alto
valor de concentracion de actividad, con un valor medio de 796 + 544 mBq/kg. Para
comprobar la existencia de dos grupos de resultados diferentes calculamos la t de
Student, que resulta valer 6,45. El valor limite para considerar que ambos grupos
pertenecen a la misma distribucion normal es 1,721, lo que supone que ambos grupos
pertenecen a distribuciones diferentes. Ademads, como se puede observar en la figura
5.7, cada uno de los dos grupos de valores se pueden ajustar a una distribucidon
normal, lo que confirma la existencia de dos valores de referencia diferentes en cada
periodo de tiempo.

La variabilidad de las concentraciones de actividad puede estar fundamentada en la
distinta composicion de las muestras. Asi, como se vera en los resultados
correspondientes al andlisis de pescados, este tipo de alimento aporta una

2104 3 |a dieta alimenticia. De esta forma, los valores

relativamente mayor cantidad de
de concentracion mayores de 700 mBg/kg podrian explicarse por una andémala

proporcién de pescado en la muestra.
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Tabla 5.10: Concentraciones de actividad de

1TRIM2007
2TRIM2007
3TRIM2007
4TRIM2007
1TRIM2008
2TRIM2008
3TRIM2008
4TRIM2008
1TRIM2009
2TRIM2009
3TRIM2009
4TRIM2009

5

muestras de dieta tipo analizadas

94 +11
120+ 13
129+ 18
372+21
113+31
180 + 37
203 £ 38
421+ 46
235+ 22

74 £23
891+74
616 £ 51

1TRIM2010
2TRIM2010
3TRIM2010
4TRIM2010
1TRIM2011
2TRIM2011
3TRIM2011
4TRIM2011
1TRIM2012
2TRIM2012
3TRIM2012

4TRIM2012
210
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893 +48
759 £ 44
2039 + 98
1813+ 80
545 + 44
413+ 34
465+ 43
1193+ 74
336 +£44
457 + 57
218 £17
506 * 25

Po (mBq/kg) en peso humedo, en las
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Figura 5.6: Concentraciones de actividad de
determinadas en las muestras de dieta tipo analizadas, ordenadas en funcion del
momento de su recogida
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8 == Distribucion normal baja
7 mA Distribucién norma alta
8 6 / \ B Experimental antes de 2TRIM2009
E / \ B Experimental después de 2TRIM2009
S5
(7]
2 / \ /_\
S
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Figura 5.7: Numero de resultados de la concentracion de actividad de 210p,

(mBq/kg) en peso humedo, determinadas en las muestras de dieta tipo analizadas.
Se han separado las muestras recogidas antes y después del segundo trimestre de
2009. Se presenta la curva de ajuste de la distribucion normal

En la literatura se encuentran escasos estudios similares de calculos de actividad media
diaria de °Po por ingestion de dieta tipo, en la tabla 5.11 se presentan, junto a

nuestro estudio, algunos de ellos.

Gran Islas
Polonia Japén Siria Bretafia W ETSELl
*1%g Y ERE [Pietrzak et  [Sugiyama et [A:;x‘—;'s” [Smith- (USI":()_
al. 1997] al. 2009] so0s  Brigeset e | 5
al.1986] ot
Anin 74 23 51,9 80,0 - i _ ‘
Amax  5113%31 286,0 1840,0 - - -
Amjgia  754+1058  117+51  664+534  949,7 95,9 4566 |
' Amaiio 275,1 42,8 242,5 346,6 35 1666

Tabla 5.11: Comparativa de resultados de 210pg, para muestras de dieta de distintos
paises donde Apni,=Actividad Minima (mBqg/kg en peso humedo), An.=Actividad
mdxima (mBq/kg en peso humedo), Ani.=Actividad Media Diaria (mBg/dia),
An/aro=Actividad Media Anual (Bq/afio)

? Este dato se ha estimado a partir de resultado de dosis que se mostraba en el articulo. Asumiendo una
ingesta diaria de 1kg de comida
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La ingestién anual media de 2% A../afio, va a depender de la composicion de la dieta
de cada zona, explicdndose con este hecho la variabilidad existente entre los
resultados. Para nuestro estudio se ha obtenido un valor medio de ingesta de 2190 de
275,1 Bg/afio. Dicho valor medio coincide con los valores medios registrados en dietas
de Japon y Siria, 242,5 y 346,6 Bg/aiio, respectivamente. Los tres paises se caracterizan
por tener costa y, por tanto, porque los productos marinos son una parte importante
de la dieta anual. Este factor, probablemente, se acentla en el caso de las Islas
Marshall, para cuya dieta se considera una ingestion anual de 1666,7 Bg/afio. En el
caso de paises que tienen un menor contenido de alimentos marinos en su dieta los
valores medios son menores.

Existe un valor de referencia a nivel mundial para la ingestion anual de 2*°Po asociado a
la dieta. Este valor es de 58 Bqg/afio[UNSCEAR. 2000], y fue publicado por el UNSCEAR
en el afio 2000. En la misma publicacion se da como dato, que la ingestién anual de
200 en Europa es inferior a 40 Bg/afio, fundamentando este dato en estudios

realizados en Italia, Rusia, Rumania, Polonia y Gran Bretafia.

Si comparamos estos valores de referencia, dados por el UNSCEAR en el afio 2000, con
los obtenidos en los distintos estudios que se presentan en la tabla 5.11, podemos
anunciar que los valores de referencia dados por el UNSCEAR son mas bajos que los
obtenidos por nosotros en Espafia, probablemente porque las dietas que ha utilizado
son menos ricas en productos marinos y donde prima el consumo de cereales,
vegetales y productos carnicos.

Por otra parte, para la estimacion realizada en Gran Bretafia[Smith-Briggs et al. 1986],
gue se indica en la tabla 5.11, se ha considerado el consumo de de los siguientes
productos considerados como fundamentales: pan, cereales, huevos, lacteos,

vegetales, conservas, carnes y patatas. En ese estudio, la ingesta anual de 210

Po para la
poblacion de Gran Bretafia es de 35 Bg/afo. Ese valor es menor que el obtenido en
Espafia ya que, en la estimacion realizada el pescado se encuentra englobado en las

%o ingerida por la

conservas, hecho que puede conducir a que la cantidad de
poblacién britanica se encuentre subestimada, dado que aunque el consumo de
productos marinos sea bajo en esta poblaciéon, un minimo consumo contribuye en una

proporcién apreciable a la ingesta anual de 210

Po, tal y como hemos visto con
anterioridad en este capitulo y veremos en el capitulo 6 en el que sélo se hablara de

este grupo alimenticio.

Si vemos ahora el estudio realizado en Polonia[Pietrzak et al. 1997], en el que el valor
medio anual es de 42,8 Bg/afio, en dicho estudio se indica que se han considerado
productos marinos en la dieta, aunque lo hacen en muy baja proporcion, asumiendo
un consumo anual de los mismos de 4 kg/afio y en especies que como se vera en el
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siguiente capitulo se caracterizan por presentar las mas bajas concentraciones de

actividad de *'°Po dentro de este grupo alimenticio.

En el caso del estudio llevado a cabo en Siria[Al-Masri et al. 2004] los resultados
obtenidos quedan ligados a una mayor proporcién en el consumo de productos marino

210

en su dieta, asi como, unas altas concentraciones de “~"Po presentes en el trigo

incluido como componente en su dieta.

Para el caso del valor de actividad media en dietas pertenecientes a las Islas Marshall
Islands, en el cual nos encontramos con un caso extremo, hay que considerar que los
productos marinos son la base de su dieta, ya que el consumo de la isla se basa en un
97% en productos locales, es decir, en productos marinos.

Los resultados obtenidos en los distintos estudios, ponen de manifiesto, que el 210p

no se presenta de forma uniforme en todas las dietas, dependiendo de distintos

factores y variables. Es por ello, que la decisién del UNSCEAR de fijar un valor, puede
210

(0]

llevar, en algunos casos, a subestimar la concentracién de actividad de “""Po ingerida

en las distintas dietas.

En la tabla 5.11 también se presentan los rangos de las concentraciones de actividad
de **°Po en dieta en varios paises. El rango de valores mas amplio se ha obtenidos en
nuestro estudio de la dieta espafiola (74 — 5113 mBq/kg). En el caso de Japdn, donde el
consumo de productos marinos es importante, el rango va desde 80 a 1840 mBqg/kg en
peso humedo. En el caso de Polonia también se tiene el rango de la concentracién de
%y en dieta: 51,9 - 286.

5.5 Resultados de concentracion de actividades de is6topos de uranio en
muestras de dieta tipo

De forma secuencial y simultdnea a las determinaciones de concentraciones de
.. 21
actividad de **°

concentraciones de actividad de

Po, se determinaron en las distintas muestras de dieta tipo las
238 y 2341, Los resultados obtenidos, concentraciones
de actividad de los isétopos de uranio (*8u y 2340) y razones de actividad 234y | B8y,
se recopilan en la tabla 5.12.

Las concentraciones de actividad de ambos isotopos de uranio presentan grandes
variaciones para las muestras analizadas. Asi, las concentraciones de actividad de 2*U
(exceptuando medidas por debajo del limite de deteccidén) se encuentran entre 3y 38

24 entre 4 y 46 mBg/kg. La media de los valores detectados es 17

mBq/kg y las de
mBq/kg para el 28 al igual que en el caso del 234y, en peso hiumedo. Las razones de
actividad 28U / 2**U también pueden ser muy diferentes. Se han obtenidos razones de

actividad cercanas a la unidad, pero también muy por debajo de la unidad y por
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encima de la unidad. Las incertidumbres han resultado ser desde el 100 % , para los
valores mas bajos, hasta el 5 %, para el valor mas alto.

1TRIM2007 NM NM -
2TRIM2007 NM NM -
3TRIM2007 NM NM =
4TRIM2007 NM NM -
1TRIM2008 23 + 6 42 + 9 1,8 + 0,5
2TRIM2008 25 + 14 9 +5 04 +0,1
3TRIM2008 24 + 8 38 £ 12 1,6 £+ 0,6
4TRIM2008 NM NM

1TRIM2009 29 = 13 20 £ 11 0,7 £+ 1,0
2TRIM2009 29 + 18 46 + 18 1,6 +1,0
3TRIM2009 3 + 3 7 6 2,1 + 1,6
4TRIM2009 15 + 6 8 =7 05+ 1,3
1TRIM2010 18 + 7 10 = 3 0,5 + 0,7
2TRIM2010 35 + 18 7 2 0,2 + 0,8
3TRIM2010 38 = 12 16 + 4 04 = 0,6
4TRIM2010 16 £+ 8 18 £+ 5 1,1 £+ 0,7
1TRIM2011 22 + 5 15 + 2 0,7 £+ 0,4
2TRIM2011 5+ 2 17 + 5 34 £ 0,7
3TRIM2011 7 £ 5 29 +* 6 39 £+ 09
4TRIM2011 <1,4 4 + 2

1TRIM2012 11 = 4 14 + 8 1,4 £+ 1,0
2TRIM2012 <1,7 5+ 3

3TRIM2012 12 + 6 8 =7 06 = 1,4
4TRIM2012 3 1 8 + 3 28 + 04

Tabla 5.12: Concentraciones de actividad de **U y 38y (mBq/kg) en
peso humedo, en las muestras de dieta tipo analizadas. NM significa
no medido

Seleccionando grupos de datos, por aifo de recogida o por trimestre de recogida, no
parece encontrarse ninguna correlacion.
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Figura 5.7: Frecuencia de distribucion de concentraciones de actividad de 28y (mBq/kg) en
peso humedo, determinadas en las muestras de dieta tipo analizadas
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Figura 5.8: Frecuencia de distribucidn de concentraciones de actividad de ***U (mBg/kg) en
peso humedo, determinadas en las muestras de dieta tipo analizadas

La frecuencia de distribucion de los distintos resultados se muestran en las figuras 5.7
(para 8U) y 5.8 (para #*
los isétopos de uranio de un total de 19 muestras. En el caso de

U) que se corresponde con la concentracion de actividad de

| 228U, los resultados

116




Capitulo 5: %o en la dieta

verifican la distribucion de frecuencias de una distribucién normal, con un valor medio
de 17 mBqg/kg. La mayor parte de los valores se encuentran entre 10 y 30 mBg/kg que,
ignorando los valores extremos, seria para nosotros el rango tipico de la dieta en

24y son mas dispersos,

Espafa. Sin embargo, se puede ver que los resultados de
encontrando un total de 14 muestras en los primeros intervalos, correspondientes
entre 0y 20 llegando a ser un 74% de las mismas. Ademas, los resultados no se ajustan
a una distribucion normal. Por tanto, no podemos considerar, para este ultimo
radionucleido, un rango estrecho que represente los valores tipicos de la dieta en

Espafia.

1TRIM2007 =

2TRIM2007 -

3TRIM2007 =

4TRIM2007 -

1TRIM2008 2223 + 0,3
2TRIM2008 7,2 £ 0,8
3TRIM2008 85 * 0,5
4TRIM2008 -

1TRIM2009 81+ 0,5
2TRIM2009 26 + 09
3TRIM2009 2970 + 1,1
4TRIM2009 41,1 + 0,5
1TRIM2010 49,6 + 0,4
2TRIM2010 21,7 £ 0,6
3TRIM2010 53,7 £+ 04
4TRIM2010 113,3 + 0,5
1TRIM2011 24,8 + 0,3
2TRIM2011 82,6 £+ 0,5
3TRIM2011 66,4 + 0,8
4TRIM2011 -

1TRIM2012 30,5 £+ 0,5
2TRIM2012 -

3TRIM2012 18,2 + 0,6
4TRIM2012 168,7 + 0,4

Tablas.13: Razones de actividad de %°Po /28U
en las muestras de dieta tipo  analizadas

Pasamos ahora a comparar las concentraciones de actividad de 238

[ 210

U con las que antes

mostramos para e Po en las mismas muestras de dieta tipo. Las razones de
.. 21 ) . .

actividad %°Po/**8U se presentan en la tabla 5.13. Las razones de actividad son siempre

superiores a la unidad, lo que indica que los niveles de isdtopos de uranio no superan,
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20p4 siendo éstas

en ninguna de las muestras, las concentraciones de actividad de
hasta de dos érdenes de magnitud superiores. Este hecho se debe fundamentalmente
al caracter no bioacumulativo del uranio a lo largo de la cadena tréfica, hecho que si se
observa para el polonio. Estas bajas concentraciones van a explicar también las altas
incertidumbres, sobre todo si recordamos que sélo se analizan unos pocos gramos

representativos de la muestra de estudio.

210

5.6 Resultados de dosis efectivas de “""Po en muestras de dieta tipo

Con el fin de evaluar la aportacion que hace el !°Po a la dieta, hemos procedido al
calculo de las dosis efectivas debido a la ingesta de esta radionucleido en las distintas
muestras analizadas.

Teniendo en cuenta las caracteristicas de la muestra tipo analizada, sélo se puede
calcular de forma realista la dosis en la poblacién adulta. En la tabla 5.14 se presenta

2% (en mSv/afio), para las distintas muestras de dieta tipo

la dosis efectiva de
colectadas trimestralmente desde el aflo 2007. Para los calculos se ha considerado que

la cantidad de dieta ingerida al dia es de 1 kg/dia en peso hiumedo.

Los valores que hemos obtenido en nuestro estudio se encuentran en un rango
comprendido 0,03 mSv/afio y 2,24 mSv/afio para adultos. A partir de los valores de
referencia que considera el UNSCEAR de ingestién de *'°Po asociado a la dieta, se
obtiene una dosis efectiva asociada al mismo radionucleido de 0,07 mSv/afio en
adultos. En el caso de los valores medios obtenidos para nuestro grupo de muestras,
nos encontramos que éste supera el valor dado por el UNSCEAR. Asi, el valor medio de
dosis efectiva en adultos es de 0,3 + 0,5 mSv/afio, lo que supone multiplicar por cinco
el valor de referencia del UNSCEAR.

En este caso, no estamos hablando de DIT tal y como hicimos en el capitulo de aguas
minerales, en el que la DIT englobaba la aportacion de todos los radionucleidos
presentes en el agua, pues es de recordar que el UNSCEAR hace la estimacion
Unicamente para el 210pg presente en la dieta. En nuestro caso a la hora de comparar
hemos tomado el valor de 58Bq que es el que indica como valor de referencia a nivel
mundial para la ingestiéon de este radionucleido asociado a la dieta completa. Si
hubiéramos considerado el valor de referencia asociado a la dieta europea, las
diferencias habrian sido aun mayores, ya que estiman una ingesta asociada de 40Bq,
con lo que la dosis efectiva seria aun menor.
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1TRIM2007
2TRIM2007
3TRIM2007
4TRIM2007
1TRIM2008
2TRIM2008
3TRIM2008
4TRIM2008
1TRIM2009
2TRIM2009
3TRIM2009
4TRIM2009
1TRIM2010
2TRIM2010
3TRIM2010
4TRIM2010
1TRIM2011
2TRIM2011
3TRIM2011
4TRIM2011
1TRIM2012
2TRIM2012
3TRIM2012
4TRIM2012

0,04+0,01
0,05+0,01
0,06+0,01
0,16+0,01
2,24+0,01
0,08+0,02
0,09+0,02
0,18+0,02
0,10+0,01
0,0310,01
0,39+0,03
0,2710,02
0,39+0,02
0,33+0,02
0,89+0,04
0,79+0,03
0,24+0,02
0,18+0,02
0,20+0,02
0,52+0,03
0,15+0,02
0,20+0,03
0,10+0,01
0,22+0,01

Tabla 5.14: Contribucidn a la dosis
efectiva por ingestion de *°Po (en
mSv/afio)

Capitulo 5: %o en la dieta

De forma analoga a como se viene haciendo a lo largo de este trabajo, se presentan

resultados obtenidos a partir de estudios realizados por otros grupos. En la tabla 5.14

se exponen los valores de Dosis Efectiva Media calculadas para adultos y expresadas

en mSv/afo.
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Espafia  Polonia Japon Siria Gran Islas India
210p [Pietrzak  [Sugiyama [Al- Bretafia Marshall [Kannan
et al et al. 2009] Masri [Smith- (USA) et al.
1997] et al. Briggs et [Noshkin et 2001]
2004]  al. 1994] al. 1994]
Dem 0,3+0,5 0,06 0,29 0,42 0,04 2,0 0,12-0,7

Tabla 5.15 Comparativa de resultados de dosis efectiva por ingestién de ?*°

mSv/afio) en adultos, en distintos estudios realizados

Po (en

Los resultados obtenidos de dosis efectiva por ingestién de *™°

Po (en mSv/afio) en
adultos en los distintos estudios llevados a cabo por varios grupos de investigacion, se
encuentran entre 0,04 y 0,7 mSv/afio siendo un caso excepcional el de las Islas
Marshall dada su particular dieta esencialmente marina. La media de éstos, tomando
del rango dado en el estudio realizado en la India [Kannan et al. 2001] , el valor
superior, es de 0,31+0,24 mSv/afio, superandose de nuevo el valor obtenido a partir de
datos facilitados por el UNSCEAR, que recordemos era de 0,07mSv/afio para adultos.
Ademas cabe sefalar que también supera el valor de referencia de dosis debido a la
ingesta de todos los radionucleidos que el UNSCEAR cifra en 0,29 mSv/afo. Esto da
una idea de la importancia del ?*°Po como contribuyente a esa dosis, y de la

precaucién que se debe tomar al manejar estos valores de referencia.

Haciendo referencia a los distintos habitos alimenticios que puede seguir una misma
poblacién, hemos querido estimar posibles variaciones en la dosis efectiva de la
poblacién espaiiola en funcidn a los habitos de consumo de las distintas regiones. Para
dicha estimacién, nos hemos basado en datos de consumo de la poblacién espainola
publicados por el MAGRAMA para el afio 2013. A pesar de que Espaina se caracteriza
por el seguimiento de una dieta mediterranea, podemos ver variaciones de consumo
en los distintos productos y cdmo esto va a afectar a la dosis recibida por la poblacién
de las distintas regiones. Hemos considerado los siguientes grupos alimenticios:
pescado, mariscos, carne, verdura, fruta, pan, arroz, pasta y otros. Para cada grupo se
ha realizado una media de las concentraciones de actividad halladas en cada tipo de
alimento. En el grupo de otros se engloban el resto de alimentos, tales como lacteos,
huevos, etc. Teniendo en cuenta las distintas cantidades consumidas en cada regidn,
asi como la media espafola, se ha procedido a realizar el cdlculo de dosis efectiva

debido a la ingesta de 210

Po. A modo grafico se presenta en la figura 5.9 los distintos
datos de consumo para las distintas regiones, que aunque a simple vista puedan
parecer variaciones insignificantes, tal y como veremos a continuacion, van a influir en

la cantidad de **°Po incorporada por ingestion.
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Figura 5.9: Consumo per capita de los distintos grupos de alimentos en distintas
regiones
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En la siguiente figura se van a presentar las dosis efectivas debido a la ingesta del
radionucleido de interés en funcidn de la ingesta total de alimentos.

210

Figura 5.10: Dosis efectiva debido a la ingesta de ““"Po en las distintas regiones

ordenados en funcion de un mayor consumo de alimentos

Si analizamos la figura con los resultados obtenidos podemos enunciar que la cantidad
total de alimentos ingeridos no es un factor condicionante de una mayor dosis efectiva
para el radionucleido de estudio, pues como se ve por ejemplo para la comunidad de
Baleares, la dosis efectiva presentada es menor que para Galicia.

1

0,9

0,8

0,7

E 0,6
3 oa
= 0,3

210

Figura 5.11: Dosis efectiva debido a la ingesta de ““"Po en las distintas regiones

ordenados en funcion de un mayor consumo de pescados y mariscos
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En el caso de que presentemos los datos en funcidon del consumo de pescado y
mariscos, vemos una mayor correlacion con la dosis efectiva. Regiones con un mayor
consumo de productos marinos van a presentar una mayor dosis efectivas para este
elemento.

Los resultados obtenidos para el cdlculo de las distintas dietas se encuentran entre
0,40+0,65 mSv/afio en las Islas Canarias, y 0,87+1,43 mSv/afio en el Pais Vasco, con
una media en Espafia de 0,65+1,0 mSv/afio. En la siguiente figura se presenta el mapa
de Espaiia coloreado por regiones segun el rango de dosis efectiva debida al 210pg
suceptible a ser recibido por la poblacién en funcién del consumo de la zona.

QQ

[ 0,4-0,5 mSv/afio
0,5-0,6 mSv/afio

& B 0,6-0,7 mSv/afio
Vi ﬂ . [l 0.7-0,8 mSv/aiio
© :7 O W 0.8-0,9 mSv/afio

<

210

Figura 5.12: Dosis efectiva debido a la ingesta de “~"Po en las distintas regiones

Con esto se vuelve a demostrar de la importancia de la composicién de la dieta, y que
dietas con una mayor proporcién de productos marinos presentaran dosis efectivas
distintas a dietas compuestas en una mayor proporcién por otros productos.

234 238
Uy

5.7 Resultados de dosis efectivas de U en muestras de dieta tipo

La contribucién a la dosis efectiva por ingestion de las distintas dietas se ha realizado
también para el 2*U y ?*®U, presentando los datos obtenidos en las tablas que se

muestran a continuacion.
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1TRIM2008 74+15 3,8+1,0
2TRIM2008 1,6+0,8 4,0+2,3
3TRIM2008 6,8+2,1 39+%13
4TRIM2008 NM NM
1TRIM2009 3519 48+*21
2TRIM2009 8,3t3,1 4,8+3,0
3TRIM2009 1,3+1,1 0,6+0,4
4TRIM2009 15+1,3 2,5+1,1
1TRIM2010 1,8+0,5 3,0+1,1
2TRIM2010 1,3+0,4 5,7+3,0
3TRIM2010 29+0,7 6,321
4TRIM2010 3,209 2,7%+1,3
1TRIM2011 2,7+0,4 3,6%0,9
2TRIM2011 3009 08+%0,3
3TRIM2011 52+1,1 1,2+0,8

4TRIM2011 0,7+0,4 <0,2
1TRIM2012 26+15 1,8+0,7
2TRIM2012 0,9+0,5 <0,3

3TRIM2012 1,4+1,2 2,0+1,1

4TRIM2012 1,4+0,5 0,4+0,2
Tabla 5.16 : Contribucién del >*Uy 2*®U a la dosis
comprometida por ingestion en adultos (Sv/afo)

Las dosis efectivas debidas a los isétopos de uranio, presentan valores muy pequefios.
| 224U valores entre 0,7+0,4 y 8,3%+3,1 YSv/afio en
adultos. Y para el 28 entre <0,2 y 6,3+2,1 uSv/afio también en adultos. Siendo las

234 de 3,0+2,3 MSv/afio y para 238
I 234

Encontramos estos valores para e

medias de dosis efectivas debidas a la ingesta de
de 2,8+1,9 pSv/afio en adultos. Encontrandonos valores mas altos para e U que
para las dosis de 2*®U, no solo por que los coeficientes de dosis de este primero sean
algo superiores, sino por las mayores concentraciones halladas en las distintas

muestras de este radionucleido.

En las figuras 5.13 y 5.14 se presentan la distribucién de la dosis por ingesta debida a
estos dos radioisotopos siguiendo el mismo orden que el empleado para representar la
dosis debida al *°Po. Dada la diferente distribucion de las concentraciones de
actividad de los is6topos de uranio, los diagramas van a ser distintos entre si.
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Figura 5.13: Dosis efectiva por ingesta de dieta tipo debida al ***

adultos
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Figura 5.14: Dosis efectiva por ingesta de dieta tipo debida al 38y (USv/aiio) para
adultos (en amarillo se representan los resultados calculados a partir de valores de
actividad minima detectable)

Estas dosis difieren hasta en dos érdenes de magnitud a las determinadas por 210p

o)
(nétese el hecho que en este caso para mayor comodidad se han presentado los

resultados en USv/afio, cuando para el caso del 2105 se expresaron en mSv/afio). Esto
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no se debe solo que los coeficientes de dosis para los is6topos de uranio sean

inferiores, sino también debido a que las concentraciones de actividad de los mismos

| 2%P0. Lo que vuelve a poner de manifiesto que

I 210

son claramente mas bajas que para e
en estudios dosimétricos por ingestion el “"Po juega un papel clave al ser uno de los
mayores contribuyentes a las citadas dosis, ya que tal y como se ha mencionado
anteriormente este radioisdtopo tiene un mayor caracter bioacumulativo frente al

uranio que tiende a excretarse la mayor parte del mismo.
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6. 2'°Po EN ALIMENTOS DE ORIGEN MARINO

El consumo de pescado juega un papel importante en la dieta mediterranea. Desde
hace mucho tiempo se le considera de especial interés, dado que gracias a él se
obtienen proteinas, vitaminas y otros elementos como el fosforo y el calcio, siendo
todo ello esencial para tener una buena salud. Es bien conocido, por la difusion de los
multiples beneficios que se le atribuyen, que el consumo de pescado previene en el
organismo humano multiples enfermedades.

Desde un punto de vista nutricional, el pescado aporta a la dieta entre un 15y un 23%
de las proteinas esenciales[Luchini. 2010], dependiendo estos valores de diferencias
inter-especificas y temporales, ya que tanto la zona de captura como el tiempo de vida
del animal va a influir en las caracteristicas del mismo, afectando a su contenido
proteico y graso, como consecuencia de los elementos que éstos hayan ingerido
durante su vida.

El aporte calérico de estos productos es relativamente bajo si se compara con otros
elementos de la dieta. La grasa del pescado contiene acidos grasos de largas cadenas,
tales como los acidos grasos omega-3 y omega-6, siendo ambos beneficiosos para el
ser humano ya que tienden a formar parte de funciones importantes dentro de su
organismo: manteniendo el equilibrio metabdlico, reparando estructuras celulares,
previniendo enfermedades coronarias, interviniendo en el desarrollo y mantenimiento
del sistema nervioso, entre otras funciones.

Estas caracteristicas hacen que los productos marinos sean apreciados hoy dia. La
calidad, la variedad en cuanto a la oferta (congelados, precocinados, refrigerados,
etc.), permite ser un producto accesible y muy consumido en la actualidad. Sin
embargo, la tendencia del consumo de los mismos no ha sido siempre creciente. La
fluctuacién de los precios, la recomendacidn hecha en los distintos medios, asi como la
disponibilidad de los mismos ha hecho que se haya pasado de un mayor consumo de
pescado “azul” a un consumo mayoritario de pescado “blanco” en los ultimos afios. Si
bien hace unas décadas se recomendaba el consumo de pescado unas cuatro veces a
la semana, actualmente se suele incluir en la dieta unas dos veces semanales.

6.1 Productos marinos en la dieta mediterranea

Tal y como se comentd en el capitulo anterior, productos como legumbres, verduras,
frutas y pescado juegan un papel destacado en la misma. Los beneficios que nos
aporta la dieta mediterranea son multiples. Aunque gran parte de la poblacién
desconoce el fundamento de esta dieta, la accesibilidad de los distintos alimentos que
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la componen, ha hecho que vayan ganando un papel mds destacado en la dieta
habitual.

La proporcion de los alimentos de origen marino en la dieta ha crecido desde el
principio de los tiempos. Las técnicas basicas sobre métodos de pesca, preparacion y
conservaciéon de estos productos son halladas en civilizaciones muy antiguas, para las
cuales en muchos casos llegd a considerarse como la primera fuente de aporte
proteico, por ser un elemento econdmico y facil de conseguir. Este fue el caso de la
civilizacién egipcia que, en documentos de la época, dejo testimonio del consumo
habitual del pescado. El consumo de pescado ha dependido siempre de su
conservacién en el tiempo de traslado desde los lugares de pesca hasta los mercados.
Para evitar el deterioro del pescado ha tenido lugar el desarrollo de distintas técnicas
de conversacion, como era el salazén.

Si bien es cierto que estos productos han sufrido variaciones en su consumo a través
de los siglos, hoy dia forman parte de un plato bien considerado. El sistema de pesca,
los métodos de conservacion y el desarrollo comercial, ha hecho que su consumo se
extienda a zonas alejadas a su lugar de captura, favoreciendo la difusién de sus
ventajas nutricionales.

6.2 Tipos de productos marinos

El medio donde se desarrollan las distintas especies acuaticas que se consumen, va a
influir en las propiedades que éstas presenten. Podemos clasificarlos, en primera
instancia, en dos grandes grupos: de agua dulce y de agua salada.

Los productos de agua dulce, proceden de rios o lagos. Normalmente el medio en el
gue se desarrollan son aguas ricas en magnesio, potasio y fosforo, y el porcentaje de
consumo frente al otro grupo representa una minoria. En el otro grupo, de agua
salada, encontramos un mayor consumo. Son productos procedentes del mar, cuyas
aguas se caracterizan por presentar mayores niveles de yodo y cloro.

Es cierto que con esta clasificacion quedan fuera especies que dependiendo del estado
en el que se encuentren, desarrollan su vida en una u otra superficie acuatica, o las
especies criadas en piscifactorias o granjas marinas.

Dentro de esta primera clasificacion dada, habria que hacer otra clasificacidon ecoldgica
atendiendo a la profundidad donde desarrollan su vida. Encontramos pues tres grupos:
bentdnicos, necténicos y plancténicos.

Los organismos bentdnicos son los que habitan en el fondo acudtico, nutriéndose
muchos de ellos de organismos muertos que caen al fondo. Los nectdnicos, son unos
organismos dotados de un sistema de locomocién que les permite desplazarse
activamente incluso contrarrestando los movimientos del agua. Finalmente
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encontramos un tercer grupo denominado plancténicos, cuyo movimiento destaca por
ser errante, siendo la base de la cadena trdéfica del medio acuatico.

Una misma especie, puede alimentarse de distintos organismos. En el medio acuatico,
los productores primarios van a ser algas y bacterias fotosintéticas (plancton). La
cadena tréfica puede comenzar con productores primarios, o por restos de materia
orgdnica. Todo esto hace que debamos hablar de redes tréficas, pudiendo éstas llegar
a ser bastante complejas.

210 210
El

Po entra en el medio acudtico por distintas vias, la mayoria de este
| 2% que se deposita desde la atmdsfera a partir del 2

Po proviene

de su antecesor e ’Rn. Una vez

en el agua, este 210

Po en forma catidnica, tiende a unirse al material particulado, y a
ser absorbido por la biomasa de plancton de los primeros metros de la columna de
agua. Este plancton recordemos que forma parte de la base de la red tréfica acuatica, y
llega a alcanzar elevadas concentraciones de este radionucleido[Fowler. 2011]. Analisis
realizados en el fitoplancton, en distintas masas de agua oceanica, indican la presencia
de 2°Po en concentraciones de actividad gue se encuentran en un rango de 30 a 300
Bq/kg de masa seca. En muestras de zooplancton esos valores ascienden a un rango de
30 a 700 Bg/kg en masa seca. Tanto el fitoplancton como el zooplancton son el
alimento de muchas especies marinas, ya que éstos son la base de la cadena
alimenticia, lo cual va a producir que en dichos organismos consumidores y en

consumidores secundarios las concentraciones de 2*°

Po sean bastante elevadas, ya que
hay una transferencia de este radioisétopo desde el plancton a los siguientes niveles

troficos[Carvalho. 2011].

La bioconcentracion es un proceso muy dado en los organismos acuaticos,
caracterizada por absorber y concentrar distintas sustancias a través de la piel, la
superficie respiratoria o del tracto digestivo, siendo en este ultimo caso denominado
bioacumulacién. Este hecho puede producir efectos toéxicos incluso cuando la
concentracion de esa sustancia en el agua sea baja. Este hecho es el que nos mueve a

21
|

estudiar el ?°Po en distintos alimentos de origen acuatico consumidos por el hombre.

6.3 Consumo de productos marinos en Espaiia

El consumo de pescados y mariscos en Espafia es importante a nivel mundial, ya que se
presenta como uno de los mayores consumidores junto con otros paises como Japdn.
En términos generales, dada la situacion econédmica en la que nos encontramos
inmersos, el consumo de pescado ha tendido a disminuir en los ultimos afios, aun asi
sigue formando parte de un importante porcentaje en nuestra dieta presentando un
13% entre todos los productos de la dieta, tal y como veiamos en el capitulo anterior.

De forma similar al capitulo de 2%p5 enla dieta, se han presentado, en la Tabla 6.1, los

datos de consumo desde enero de 2008 hasta junio de 2013. Con el fin de evitar de
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nuevo una saturacion de datos, los afios comprendidos entre 2008 y 2010 han sido
agrupados, dejando individuales los afios comprendidos entre el 2011 y 2013 por ser
los mas cercanos en el tiempo. Es conocido que Espana desde 2008 inicia una crisis
econdmica que puede haber afectado a los habitos alimenticios, por ello también se
presentan datos de 2004 tal y, como hicimos en el capitulo anterior, para ver si la
evolucidon de la economia ha afectado a los hdbitos de consumo en este tipo de
productos.

Consumo per capita (kg por personay ano)

GRUPOS 2004 2008-2010 2011 2012 2013
TOTAL PRODUCTOS MARINOS 28,6 29,1 26,8 26,4 25,7
PESCADO 16,8 16,4 15,2 14,9 15,0
MARISCO (MOLUSCOS Y CRUSTACEOS) 7,9 8,6 7,5 7,4 6,6
CONSERVAS 3,9 4,1 4,2 4,1 4,1

Tabla 6.1: Consumo per cdpita (kg/persona y afio), en los distintos grupos de productos
Marinos

Consumo per capita (kg/persona y afio)

SRR 2004
PESCADO merluza 4,5 4,2 3,2 3,8 3,9
sardina 2,3 1,9 2,1 1,5 1,4
boquerones 2,3 1,9 2,1 1,5 1,4
atun 0,6 0,6 0,5 0,7 0,4
caballa 0,4 0,4 0,4 0,4 0,5
dorada 0,6 0,8 0,6 0,6 0,6
lenguado/acedia 1,1 1,2 0,6 0,6 0,9
trucha 0,5 0,4 0,2 0,3 0,3
rape 0,5 0,5 0,3 0,4 0,4
MARISCOS almeja chirla 0,7 0,7 0,8 0,7 0,6
mejillones 1,3 1,4 0,9 1,2 0,9
sepia 1,5 1,8 1,3 1,5 1,8
gambas 2,3 2,5 2,5 2,2 1,6
langostinos 2,3 2,5 2,5 2,2 1,6
CONSERVAS berberechos 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
anchoas 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
almeja chirla 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
trucha ahumada 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1

Tabla 6.2: Consumo per cdpita (kg/persona y afio), en los distintos grupos de productos
marinos

! Los datos presentados para el aflo 2013 comprenden de los meses de enero a junio dado que en el
momento de realizar esta recopilacion en la base de datos del MAGRAMA no se disponia del resto de
meses, por lo cual se ha procedido a hacer una ponderacién de los mismos para poder mostrarlo en las
mismas unidades que los anteriores kg/persona y afio

130



Capitulo 6: *°Po en alimentos de origen marino

El consumo de productos marinos en el hogar depende de distintas variables tales
como: la condicion econdmica, la edad, tamafio de la unidad familiar y habitos
alimenticios entre otras. Estos factores van a influir no sélo en la cantidad ingerida,
sino en las especies y productos dentro de este grupo. Vamos a hacer una clasificacién
en cuanto a los productos marinos, quedando divididos en los siguientes grupos:
pescado, crustdceos y moluscos, y conservas (Tabla 6.1).

Atendiendo a esta divisidn y cifiéndonos a datos facilitados por el MAGRAMA para el
consumo en 2013, vemos que porcentualmente el grupo de los pescados es consumido
en un 58,2%, crustaceos y moluscos en un 25,7% y por ultimo las conservas con un
15,9% dentro de los productos marinos. Como se observa en la Tabla 6.1 el consumo
de los distintos productos tiene una tendencia a disminuir, hecho que asociamos a la
crisis econdmica en la que se encuentra el pais y al encarecimiento de alguno de los
productos.

Se presentan en la Tabla 6.2 los consumos de algunas de las especies, presentadas con
el nombre por el cual cominmente son conocidas, y que han sido estudiadas en este
trabajo, de las cuales se han obtenido datos gracias al MAGRAMA.

En la Tabla 6.2 se puede observar una ligera tendencia a la baja en algunos productos,
si bien es cierto que esta bajada se observa a partir del afio 2011. También puede
verse como algunos productos como son la merluza o el lenguado estan volviendo a
remontar en el Ultimo afo. El producto marino mas consumido entre los afnos 2008 y
2012 es la merluza con un consumo medio per capita al afio de 4,1 kg, siendo este
producto dentro del grupo de los pescados el mas consumido también este ultimo afo,
con un valor de 3,9 kg. Dentro del grupo de moluscos y crustaceos entre 2008 y 2012,
lo mas consumido fueron gambas y langostinos con una media anual de 2,4 kg por
persona, sin embargo en este mismo grupo en el aino 2013 lo mas consumido fue la
sepia cuyo valor es de 1,8 kg. Metiéndonos en el grupo de las conservas, tanto en el
periodo 2008-2012, como en 2013 lo mas consumido fue el atun, 2,2 kg/persona y afio
en ambos casos. En cuanto a valores minimos de consumo, en el caso del pescado nos
encontramos con el rodaballo, el cual presenta un consumo para el periodo 2008-2012
de 0,1 kg/persona y afio al igual que en 2013. Dentro del grupo de crustaceos y
moluscos el que se encuentra en inferioridad son las almejas con un consumo de 0,6
kg/persona y afio para el periodo 2008-2012 y 0,5 kg/persona y afio para 2013.
Hablando de conservas las almejas como producto perteneciente a este grupo se
encuentran al final con valores de 0,01 kg/persona y afio para ambos periodos, siendo
ademas el producto marino menos consumido de todos.

6.4Muestras analizadas

Para este trabajo se han analizado un total de 61 muestras, de las cuales 33 son
pescados, 25 mariscos frescos (moluscos y crustdceos), y 3 productos en conserva. En

esas 61 muestras encontramos un total de 26 especies distintas, 14 se corresponden a
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pescados, 10 a moluscos y crustaceos y 2 a conservas. Se encuentran referencias a tres

conservas: berberechos, almejas chirlas, y anchoas.

Se han analizado las partes comestibles de estos productos, en la mayoria la parte

muscular (Unicamente en una de las muestras se han analizado las génadas, es el caso

de las huevas de merluza). Salvo las conservas, y un grupo de siete muestras, el resto

ha sufrido un proceso de coccién, ya que estos productos normalmente tienen un

proceso previo de preparacién bien a la plancha o cocidos antes de su consumo

Grupo | Nombre cientifico Nombre comiin

PESCADOS

MARISCOS

CONSERVAS

Moluscos

Crustaceos

Thunnus alalunga
Scomber scombrus
Engraulis encrasicolus
Galeorhinus galeo
Sparus aurata

Trachurus trachurus
Dicologoglossa hexophthalma
Auxisrocheiauxis thazard
Merluccius merluccius
Merluccius merluccius (génadas)
Xiphias gladius

Lophius piscatorius
Salmo salar

Mullus surmuletus
Sardina pilchardus
Salmotrutta fario
Chamelea gallina
Littorina littorea

Loligo spp.

Murex brandaris

Sepia officinalis

Donax trunculus

Mytilus edulis

Ensis ensis

Parapenaeus longirostris
Panaeus kerathurus
Cerastoderma edulis
Engraulis encrasicolus
Chamelea gallina

Tabla 6.3: Nombres cientificos y comunes de las especies analizadas

atun

caballa
boquerones
cazon

dorada

jurel
lenguado/acedia
melva

merluza
merluza (huevas)
pez espada

rape

salmén
salmonete
sardina

trucha

almeja chirla
bigaro

calamar (puntillitas)

canailla
choco
coquina
mejillon
navaja
gambas
langostinos
berberechos
anchoas
almeja chirla
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Las muestras se han adquirido en distintos puntos de venta, un grupo de 26 muestras
provienen de mercados situados en la costa. En la figura 6.1 se presentan dichos
puntos.
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Figura 6.1: Mapa en el que se muestran los lugares de adquisicion de las muestras de
pescados, mariscos y conservas.

Hasta ahora se han presentado datos de especies marinas con el nombre que
normalmente se le conocen. Ese nombre comun puede variar en funcion de la zona
donde nos movamos, es por ello que en la Tabla 6.3 se presentan con el nombre
cientifico de cada una de las distintas especies que han sido analizadas.

6.5 Resultados de concentraciones de actividad de 2*°

Po en organismos
marinos habituales en la dieta

210

Los resultados de las concentraciones de actividad de“""Po que se han obtenido se

muestran en la Tabla 6.4. Para todas las muestras se han podido obtener medidas de

%0 por encima del limite de deteccién de la técnica que ha sido aplicada. Las

concentraciones de actividad de **°Po en peso himedo se encuentran en un rango que
abarca desde 0,09+0,01 Bg/kg en el caso de los chocos hasta 140 + 4 Bq/kg valor

encontrado en los boquerones.

Las incertidumbres en las determinaciones de la concentracién de actividad de*'°Po
han estado en el rango 2 — 20 %, siendo las incertidumbres mayores, por encima del
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10%, correspondientes a las mds bajas concentraciones obtenidas. Hay que tener en
cuenta que los procedimientos desarrollados limitan la cantidad de muestra analizada
a alrededor de 4 g.

Pérdida de peso

por evaporacién | 2'°Po (Bq/kg)
(%)
PESCADO Atun 62 34 + 01
Boquerdn 73 140 + 4
Caballa 60 169 + 0,7
Cazén 65 0,10 = 0,01
Dorada 75 0,15 + 0,03
Jurel 75 2,17 + 0,09
Acedia 74 28 + 7
Melva 65 48 + 0,1
Merluza (Filete) 71 24 + 0,2
Merluza (Huevas) 69 11,0 + 04
Pez espada 66 1,5 + 01
Rape 69 0,44 + 0,05
Salmonete 69 22 += 01
Sardina 68 40 = 1
Trucha 69 0,17 = 0,02
MARISCOS Almeja chirla 71 43 + 1
Moluscos Bigaro 77 51 + 0,2
Calamar (puntillita) 75 152 + 04
Cafailla 73 158 + 0,5
Choco 78 009 + 0,01
Coquina 75 64 + 2
Mejillén 72 84 + 2
Mejillén 2 72 94 + 2
Navaja 70 70 + 09
Crustaceos Gamba 75 21,0 + 0,5
Langostino 75 0,39 + 0,03
CONSERVAS Almeja chirla 70 1000 + 0,3
Berberechos 79 26,7 + 0,6
Anchoas 71 1,35 + 0,06

210

Tabla 6.4: Concentraciones de actividad de “"Po (Bq/kg) en peso humedo, en las

muestras de distintos organimos marinos consumidos asiduamente por la poblacion.
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Tal como aparece en la Tabla 6.4, entre los distintos productos marinos analizados se
distinguen los frescos o congelados y las conservas. Entre los productos frescos y
congelados tenemos pescados y mariscos. En el caso de los mariscos, distinguimos
entre moluscos y crustaceos. Todas las muestras que se presentan en la tabla son
productos adquiridos en Sevilla. Todas las muestras analizadas han experimentado
previamente un proceso de coccidén caracteristico de la zona, con el fin de realizar
posteriormente una evaluacion dosimétrica lo mas realista posible al tener en cuenta
una posible pérdida de **°Po en el proceso de preparacién para su consumo (parrillada
de pescado, coccién de mariscos, etc.). En el caso de las conservas y boquerones no se
ha hecho ningln proceso de preparacidn previo, ya que su consumo es directo desde
la lata.

Comenzando con los pescados, observamos que se han obtenido concentraciones de
actividad de **°
(0,17 — 140 Bqg/kg). Aunque los factores de transferencia y las concentraciones de
actividad de **°

se podria considerar el tiempo transcurrido entre su captura en el mar y el momento

Po dentro de un amplio rango que abarca cuatro érdenes de magnitud

Po en sus respectivos nutrientes pueden variar de una especie a otra,

del andlisis como un factor determinante que explica tan diferentes valores de las
concentraciones de actividad. Asi, los valores de concentracion mas altos, en torno a
100 Bg/kg los tenemos en boquerones y sardinas, que se pescan en la costa e
inmediatamente se trasladan a los puestos de mercado.

En el otro extremo tenemos pescados capturados en caladeros situados a grandes
distancias de los mercados, como el atun, la merluza o el pez espada. En estas especies

.. . . 21
la concentracién de actividad de **°

Po se situa alrededor de 1 Bg/kg. En otros casos la
concentraciéon de actividad disminuye hasta 0,1 Bg/kg, como en el caso del rape y el
cazén que se alimentan de otros peces. Un comentario particular se puede hacer en el
caso de la trucha y la dorada (0,15 Bg/kg) cuyo resultado estad relacionado con la
alimentacion recibida en las piscifactorias, pues se nutren de cereales y harinas
vegetales con bajas concentraciones de este radionucleido.

En conjunto de mariscos tenemos, en primer lugar, los moluscos. Destacan los

. ., . 21
relativamente altos valores de concentracion de actividad de 0

Po que se han
determinado en almejas, coquinas y mejillones (94 + 2 Bg/kg), todos ellos bivalvos y
filtradores. Sin embargo los valores disminuyen hasta 0,09 * 0,01 Bqg/kg en los
cefaldopodos (calamar, sepia) que son carnivoros. Por ultimo llama la atencién la
diferencia entre la concentracién de actividad de **°Po entre los dos crusticeos
analizados: gambas (21,0 + 0,05 Bqg/kg) y langostinos (0,39 + 0,03 Bqg/kg). Esta
diferencia se podria explicar por la diferencia de tiempo que pasa entre su captura y su

llegada al puesto de venta, que es mucho mayor en el caso de los langostinos.

El efecto del tiempo que pasa desde la captura hasta su consumo se observa con gran
claridad en el caso de la almeja chirla, que presenta una concentracién de actividad de
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%0 de (43 + 1 Bg/kg) cuando se consume fresca y de (10,0 + 0,3 Bg/kg) en el mismo
producto en conserva.

Hablando de las conservas, el valor mas bajo se encuentra en las muestras de anchoas
con una concentracion de actividad para el radionucleido de interés de 1,35 + 0,06
Bq/kg y el valor mas alto lo obtenemos en los berberechos con una concentracién de
actividad de 26,7 + 0,6 Bg/kg.

La concentracién de actividad de %°

Po de la mayoria de las muestras analizadas es
hasta tres érdenes de magnitud superior a las determinadas para otros grupos de
alimentos como carnes, verduras y cereales, tal y como vimos en el anterior capitulo.
La mayoria de los moluscos, dado su forma de alimentarse mediante filtracidn,

presentan elevadas concentraciones de este radionucleido.

En resumen, podemos indicar que la gran variabilidad de los resultados obtenidos en
las distintas especies, deben correlacionarse con los habitos alimenticios de los
distintos organismos analizados y con el tiempo que transcurre entre la captura y el
consumo del animal. Especies cercanas en la cadena tréfica a la base de la pirdmide
alimenticia marina, es decir, que se alimentan de fitoplancton y zooplancton, suelen

210

presentar concentraciones de actividad de “~ Po elevadas.

Sin embargo, especies situadas en niveles mas altos de la cadena alimenticia, como son
los consumidores secundarios (carnivoros), suelen presentar concentraciones de
actividad de este radionucleido inferiores. La importancia que va a tener la

alimentacion en las distintas especies respecto a los niveles de 210

Po que vayan a
presentar también puede quedar reflejada en los valores que se han obtenido para la
trucha y la dorada. Dos especies que normalmente son criadas en piscifactorias, y que
son alimentadas con cereales y harinas vegetales con bajas concentraciones de este
radionucleido.

La determinacidn de una misma especie en conserva frente al mismo producto fresco

también refleja una diferencia en cuanto a concentraciones de actividad de 210po.

Los resultados mostrados anteriormente se refieren a la parte comestible de estas

. . . . . . . . .z 21
especies, sin bien es cierto que existen estudios que avalan que la distribucién de *'°p

o
no es uniforme en todas las partes del organismo. Tenemos el caso de las muestras de
merluza, que tiene una concentraciéon de actividad de 2190 de 2,4 y 11 Bg/kg en filetes
y génadas, respectivamente. Se conoce que el 219p0 tiene una tendencia a asociarse a
proteinas de gran peso molecular, lo cual va a explicar la tendencia de este
radionucleido a concentrarse en determinados érganos, como son el higado, el
hematopdncreas y el sistema digestivo, lo que puede provocar que en dichas zonas la
concentraciones del mismo sean varios érdenes de magnitud superior[Carvalho. 2011].
Esto va a hacer que un consumo completo del pescado, sobre todo especies pequenas

gue se encuentran en escalas mas bajas de la cadena trofica, como podrian ser
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puntillitas, boquerones, chanquetes, entre otros, va a presentar una ingesta mayor de

1%y a la que se puede producir si solamente se consume la parte muscular de una

especie.
210PO/210Pb
S En este Enla
trabajo bibiografia
Pescado Boquerones = 12+3 140+4 12 -
Caballa <6 16,940,7 >3 20
Sardinas <10 4041 >4 66
Molusco Mejillones 1342 9442 7 51

Tabla 6.5: Cociente “*°Po/**°Pb en algunas muestras de este trabajo

En un conjunto reducido, pero representativo de muestras se ha determinado la

210

concentraciéon de actividad de Pb mediante la aplicacion de la técnica de

espectrometria gamma de alta resoluciéon con un detector de germanio de baja
energia (REGe). Los resultados se muestran en la Tabla 6.5. Las concentraciones de

1%} difieren al menos en un orden de magnitud respecto a las concentraciones de

210pg gue son mayores. Los resultados obtenidos ponen de manifiesto la existencia de
un elevado fraccionamiento radiactivo entre el *°Po y su progenitor el 219pp. De esta
forma se confirma que, una vez capturado el organismo marino, la concentracion de

actividad del *1°
| 210

Po va disminuir por simple desintegracion radiactiva hasta alcanzar el

valor del “~"Pb presente en él.
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] %P0 (Ba/ke) I
En la bibliografia

PESCADOS

MARISCOS

Moluscos

Crustaceos

CONSERVAS

Tabla 6.6: Comparativa de resultados de

Atln

Boquerdn
Caballa

Dorada

Merluza
Merluza (huevas)

Sardina

Almeja chirla

Bigaro

Choco

Mejillén

Gamba

Langostino

Berberecho

3,4+0,1

140+4
16,93+0,02
0,15+0,04

2,4+0,2
11,0+0,4
401

43+1
5,1+0,2
0,09+0,02

84+2

21,0+0,5

0,39+0,03

26,7+0,6

210

3,0+0,1
10-70

158 y 203
3,5¢0,2 y 19+1
3,110,6

6,410,3
5-25
52+2
6612

35-280

152+19

13,1 hasta 399
0,08

80 hasta 220
112
126

17 hasta 810

10748

8919y 12543

5,8%0,3

consumidos habitualmente por la poblacién en (Bqg/kg) en peso humedo

El comportamiento observado

210 210
Po>

[Carvalho. 2011]
[Fowler. 2011]
[Cherry et al.
1994]
[Carvalho. 2011]
[Connan et al.
2007]

[Carvalho. 2011]
[Fowler. 2011]
[Carvalho. 2011]
[Carvalho. 2011]
[Fowler. 2011]

iError! Marcador
no definido.

[McDonall et al.
1991]

[Heyraud et al.
1979]
[Dahlgaard.
1996]

[Carvalho. 2011].
[McDonall et al.
1991]

[Cherry et al.
1981]

[Cherry et al.
1981]

[Alonso-
Hernandez et al.
2002]

[Carvalho. 2011]

Po para muestras de de organismos marinos

Pb, ya era el descrito en la bibliografia [Fowler.

2011], [Carvalho. 2011]. De nuevo pone de manifiesto la importancia de la influencia

de los habitos alimenticios de estos organismos y de la dependencia de la biomasa

. . 21 s . .
enriquecida en 2*°Po presente en el habitat de los mismos.

En la literatura se encuentran estudios similares en los que se determina la

concentracion de actividad de
concordancia de los resultados obtenidos, presentados en la tabla 6.6.

210

Po en distintas especies. Con ello podemos ver la
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6.5.1 Resultados de concentracion de actividades de isotopos de uranio en
organismos marinos habituales en la dieta.

En algunas de las muestras analizadas de pescados y mariscos (moluscos y crustaceos)
se ha procedido a determinar paralelamente las concentraciones de actividad de 24y y
238, Los resultados se presentan en la Tabla 6.7.

Al contrario de lo que sucedia en las medidas de 210

Po, en muchas especies las
concentraciones de actividad de los isétopos de uranio (***U y 2*®U) estan por debajo
del limite de deteccién de la técnica de medida. Concentraciones de actividad por
debajo del limite de deteccién se encuentran fundamentalmente en pescados (atun,
boquerdn, cazén, melva, merluza y sardina). Las concentraciones de actividad de 238
por encima del limite de deteccidén en los pescados estan entre 0,03 y 0,04 Bg/kg
(caballa, jurel y lenguado). También se ha podido medir la concentracion de actividad
de U en huevas de merluza (0,04 + 0,01 Bg/kg en peso humedo). En el caso de los
moluscos, se ha podido medir la concentracién de actividad en casi todas las especies
(con la excepcién del choco), resultando ser un orden de magnitud mayor que la
obtenida para el pescado. El rango de valores se encuentra entre 0,36 Bg/kg (mejillén)
y 0,72 Bqg/kg (bigaro). Las concentraciones de actividad estan por debajo del limite de
deteccidn para los crustdceos analizados (gambas y langostinos), independientemente
del tiempo que ha pasado entre su captura y su venta. Finalmente no se han
observado diferencias de concentracidon de actividad entre el producto fresco y en
conserva (almejas chirlas).

234U, la razdn de concentraciones de

Respecto a la concentracidn de actividad de
actividad 2**U/ 28U que aparecen en la Tabla 6.7 est4 alrededor de la unidad en todos
los productos, lo que indica que el uranio es asimilado por los organismos
practicamente en equilibrio secular. Recordemos que tanto el 223y como el 28U tienen
la misma solubilidad en agua. Aunque la solubilidad en el medio acuatico es la misma,

el 2*U lixivia mas facilmente principalmente de las rocas. Esto puede producir que la

. 7 234 2
relacion 2*u/>38

U sea mayor que 1, hecho que suele mostrarse con mayor asiduidad
en aquiferos. En el agua marina esta relaciéon no se ve tan alterada, aunque zonas
donde haya mas afluencias de agua dulce continental suelen presentar valores algo

superiores a 1.
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234 238 Razon de
= = actividad
(Ba/kg) (Ba/kg) 23, 238

PESCADO Atln <0,03 <0,03
Boqueron <0,17 <0,19
Caballa 0,04 + 0,01 0,03 + 0,01 2 + 1
Cazon <0,03 <0,03
Dorada NM NM
Jurel 0,05 + 0,02 0,04 + 0,01 1,2 + 0,8
Acedia 0,10 + 0,02 0,03 £+ 0,01 3 £+ 2
Melva <0,04 <0,04
Eﬂ::fu‘:ae <0,03 <0,04
Huevas de
merluza 0,05 + 0,02 0,04 + 0,01 1 + 1
Pez espada NM NM
Rape NM NM
Salmonete NM NM
Sardina <0,07 <0,07
Trucha NM NM
MARISCOS Almeja chirla 0,77 + 0,03 0,70 £+ 0,03 1,10 + 0,09
Moluscos Bigaro 0,82 + 0,03 0,72 + 0,02 1,14 + 0,07
(Ffj:imlat;) 0,57 + 0,03 052 + 003 11 t 01
Canailla 0,54 + 0,03 0,43 + 0,03 1,3 + 0,2
Choco 0,06 + 0,02 <0,02
Coquina 0,51 + 0,03 0,43 + 0,02 1,2 + 0,1
Mejillén NM NM
Mejillon 2 0,40 + 0,03 0,36 + 0,03 1,1 + 0,2
Navaja 0,59 + 0,04 0,61 + 0,04 1,0 + 0,1
Crustaceos Gamba <0,04 <0,04
Langostino <0,02 <0,02
CONSERVAS  Almeja chirla 0,60 + 0,02 0,59 + 0,02 1,02 + 0,07
Berberechos 0,80 + 0,04 0,71 + 0,04 1,1 + 01
Anchoas 0,11 + 0,04 0,07 £+ 0,03 2 £+ 1

Tabla 6.7: Concentraciones de actividad de *>*U y 28y (Bg/kg) en peso humedo, en las
muestras de distintos organismos marinos consumidos asiduamente por la poblacion
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238U en molusco

210Po en molusco

238U en pescado

210Po en pescado

0,01 0,1 1 10 100 1000
Bqg/kg peso himedo

Figura 6.2. Rango de concentraciones de actividad de 210pg, y 28y (Bg/kg) en
peso humedo, en las muestras de pescados y mariscos consumidos asiduamente
por la poblacion

21
%po, por una parte, y los

Para comparar los rangos de las concentraciones del
isdtopos de uranio, por otra, presentamos la Figura 6.2 (cuya grafica se presenta en

escala logaritmica), donde se aprecia claramente los diferentes érdenes de magnitud.

La conclusidn obtenida tras la obtencidén de dichos resultados, es que los isétopos de
uranio se encuentran en los organismos citados en concentraciones claramente
. . . . . , . , . 21

inferiores, siendo incluso varios érdenes de magnitud mas bajas a las de *'°Po.

210pq gue se estd

Este hecho de nuevo apoya la importancia del analisis centrado en
llevando a cabo en este trabajo, ya no solo por la mayor radiotoxicidad del mismo
frente a otros isétopos radiactivos naturales, sino por la mayor concentracién de
actividad que éste presenta en los distintos grupos alimenticios, lo que lo convierte en
el radionucleido natural que contribuye en mayor proporcién a la dosis por ingestiéon

recibida por la poblacién debido al consumo de estos productos.

En la Tabla 6.8 se muestran las razones de actividad 210Po/ 238 ytilizando los

resultados mostrados en el apartado anterior para concentraciones de actividad de

21 . . . . .
%P0 en las muestras de organismos marinos consumidos con asiduidad. Las razones

son siempre superiores a la unidad, lo que indica que los niveles de isétopos de uranio

210
P

no superan, en ninguna de las muestras, las concentraciones de actividad de o,

siendo éstas hasta dos ordenes de magnitud superiores. Este hecho se debe
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fundamentalmente al caracter no bioacumulativo del uranio a lo largo de la cadena

tréfica, hecho que si se observa para el polonio.

Grupo Sl Razén de actividad
P P 210P0/238U

PESCADO

MARISCOS

Moluscos

Crustaceos

CONSERVAS

Atun

Boquerdn
Caballa

Cazén

Dorada

Jurel

Acedia

Melva

Filete de merluza
Huevas de merluza
Pez espada

Rape

Salmonete
Sardina

Trucha

Almeja chirla
Bigaro

Calamar (puntillita)
Caiailla

Choco

Coquina

Mejillén

Mejillén 2
Navaja

Gamba
Langostino
Almeja chirla
Berberechos
Anchoas

563

54
933

275

61
7,1
29
37

149
261

11

17
37
20

I+

I+

I+

I+

+ | I+

I+

I+ I+ I+

I+

+ | 1+

I+

189

14
389

69

22

1
3
9

Tabla 6.8: Razones de actividad de **°Po /?*2U en las muestras de distintos organimos

marinos consumidos asiduamente por la poblacion

6.5.2 Evaluacion regional de

210

Po en organismos marinos habituales en la dieta

Para este estudio se han analizado 28 muestras adquiridas en distintos puntos.

Ademads de las 8 muestras adquiridas en la localidad de Sevilla, presentamos resultados

de otras 20 que han sido colectadas en mercados de la costa occidental de Andalucia.
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A través de evaluaciones regionales de las concentraciones de %o en distintas

especies se confirma que los niveles de este radionucleido no varian mucho de un
ambiente a otro, tal y como podemos observar en la Tabla 6.9.

ESPECIE %0 (Bg/kg peso hiimedo)

ATUN 2,5¢0,1(1)  3,4%0,1(7)
BOQUERONES  51+1 (1) 52+2 (2) 5021 (5) 37+1(6)  140+4 (7)
CABALLA 9,5¢0,3 (3)  12,1+0,3(5) 21,4+0,7(6) 16,9+0,7 (7)
JUREL 5,0£0,2 (1) 8,004 (4) 2,17+0,09 (7)
SARDINAS 3241 (3) 40+1 (7)
ALMEJA 26,5+0,6 (1) 12643 (3) 42+1 (4) 6411 (5)  89+2(6)  43+1(7)
COQUINA 61+2 (1) 892 (2) 6412 (7)

GAMBAS 27,4+0,7 (1) 12,440,3(2) 21,040,5(7)
Tabla 6.9: Concentracién de actividad de **°Po Bg/kg en las muestras de distintos organismos
marinos adquiridos en distintos puntos de la costa occidental andaluza. Lugares de adquisicion del

alimento: (1) Ayamonte, (2) Isla Cristina, (3) Punta Umbria, (4) Chiclana, (5) Barbate, (6) Sanltcar de
Barrameda, (7) Sevilla

Se observa que las diferencias regionales en los niveles de 219pg se encuentran dentro

de la variabilidad natural entre las especies. Para que se vea mas claro el conjunto de
datos se presenta en la Figura 6.3.
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Figura 6.3: Concentracion de actividad de “""Po (Bq/kg) en las muestras de distintos

organimos marinos adquiridos en distintos puntos de la costa occidental andaluza.

En el conjunto de datos que se han presentado en la figura 6.3 podemos ver

21 .7 .
%0 en funcién de las relaciones

claramente como crece la concentracién de
establecidas entre las distintas especies. Asi pues, especies que se encuentran en los
primeros eslabones de la cadena trdfica, tales como sardinas o boquerones, van a
presentar mayores concentraciones para este radionucleido que especies que se
encuentran en un eslabén encima de ellas, como la caballa y el jurel. Finalmente
especies que se encuentran como consumidores secundarios y en los niveles

superiores de este sistema presentaran una menor concentracion.

210

6.5.3 Resultados de concentracion de actividades de “""Po en organismos marinos

habituales en la dieta, cocinados y sin cocinar

Desde un principio tuvimos como objetivo la determinacidn de la dosis por ingestion
del 2°Po asociado a alimentos de origen marino. Para que los resultados fueran
directamente utilizables con esa finalidad hemos procedido a introducir un proceso
previo de coccidn de los alimentos. A continuacidn nos preguntamos si podrian existir
pérdidas o concentracién de polonio en el proceso de coccidn.

Para este estudio se adquirieron distintos lotes, los cuales se dividieron en dos partes,
una se analizé tras su coccidn y otro no fue sometido a este proceso y fue medido tal
cual (crudo).
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ESPECIE | CRUDA CRUDA COCINADA COCINADA

Pescados | CABALLA 1,710,2 1,7+£0,1 1,840,2 1,840,1
SALMON 0,09+0,02 0,06+0,01 [#0,05 0,05
SARDINA 17,8+0,8 18,4+0,7 13,6+0,6 15,7+0,8
Moluscos ALMEJA 4242 26+1
MEJILLON 12144 59+1

210

Tabla 6.10: Concentracion de actividad de ““"Po (Bq/kg) en distintos grupos de

muestras cocinadas y sin cocinar

Los resultados obtenidos se presentan en la Tabla 6.10 que se expone a continuacion.
De algunas de las muestras se han realizado duplicados para comprobar la bondad del
método que estamos llevando a cabo.

2194 tras la

No se han observado variaciones en la concentracién de actividad de
coccién de caballa y sardina. En el caso del salmén no hay resultados concluyentes al
quedar algunos resultados por debajo del limite de deteccidon. En el caso de los
bivalvos como los mejillones o almejas, si se presenta una clara diferencia que se

puede interpretar como pérdidas por coccién.

6.5.4 Resultados de dosis efectivas de #0pg en organismos marinos habituales en la
dieta

Con el fin de evaluar la aportacion que hace el 2190 debido al consumo de productos
marinos, hemos procedido a la estimacion de la dosis efectiva debido a la ingesta de
este isétopo radiactivo en las distintas muestras analizadas.

Para los cdlculos realizados, las cantidades de las distintas especies ingeridas han sido
las que el MAGRAMA daba en sus ultimos informes de consumo, si bien en estos
estudios algunas de las especies no aparecian por lo que para dichas especies se
considerd de forma conservadora que la cantidad per cdpita ingerida era de 0,5
kg/personay afio en peso himedo.

El UNSCEAR sefiala unos valores orientativos o de referencia de las concentraciones de
actividad de 2%

valores los mostrados en la Tabla 6.11, para los cuales hemos hecho una estimacién de

Po (Bg/kg) en diferentes grupos de especies marinas, siendo estos
la dosis en funcidén a que se consuman de ellos 1 kg/persona y afio, ya que salvo los

mejillones, los demas son grupos en los que al existir una amplia gama de especies, el
consumo es muy variado.
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PRODUCTO 10po (Bg/kg) Dosis estimada (USv/afio)
Pescados no carnivoros 3-200 4-240
Pescados carnivoros <3 <4
Mejillones 75-650 90-780
Otros moluscos bivalvos 10-100 10-120
Crustaceos 10-500 10 - 600

Tabla 6.11: Valores orientativos o de referencia de las concentraciones de actividad de
210p,, (Bq/kg) en distintos grupos de organismos marinos tipicos de la dieta, y su dosis
estimada anual en adultos (mSv/afio) a partir de asumir el consumo de 1kg anual de
los mismos (UNSCEAR)

La dosis absorbida depende, ademas de la concentracién de actividad de 210Po, de la
cantidad consumida anualmente por una persona.

A continuacidn en la Tabla 6.12 se presentan los resultados de dosis en las distintas
muestras analizadas para los distintos grupos de edades.
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_— Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de “po (en uSv/

PESCADOS acedias 218156 109428 64117 40+10 3048
atun 13,3+0,5 6,6+0,3 3,9+0,2 2,41+0,09 1,81+0,07
boquerones 1750452 875126 517+15 31849 239+7
caballa 773 39+2 22,9+0,9 14,1+0,6 10,610,4
cazdn 0,4410,04 0,2240,02 0,1340,01 0,08+0,01 0,06+0,01
dorada 0,8+0,1 0,41+0,07 0,24+0,04 0,15+0,03 0,11+0,02
jurel 9,610,4 4,8+0,2 2,8+0,1 1,74+0,07 1,3040,05
melva 21,2+0,5 10,610,3 6,310,2 3,910,1 2,89+0,07
filete de 8216 4143 24+2 15+1 11,240,8
merluza
huevas de 48+2 24+1 14,3+0,6 8,8+0,3 6,6+0,3
merluza
pez espada 6,5+0,6 3,2+0,3 1,9+0,2 1,2+0,1 0,88+0,08
rape 1,610,2 0,81+0,09 0,48+0,05 0,30+0,03 0,22+0,03
salmonete 9,9+0,5 4,9+0,2 2,91+0,14 1,7940,09 1,34+0,07
sardina 499116 24918 14715 9143 6812
trucha 0,51+0,06 0,25+0,03 0,15+0,02 0,09+0,01 0,07+0,01

" MARISCOS  almeja chirla 23716 11943 70£2 4311 32,4+0,8
Moluscos bigaros 22,3+0,7 11,2+0,4 6,6+0,2 4,1+0,1 3,0+0,1
calamares 67+2 33,5+0,8 19,8+0,5 12,2+0,3 9,1+0,2
(puntillitas)
canaillas 69+2 35+1 20,5+0,6 12,6+0,4 9,5+0,3
chocos 1,040,1 0,50+0,05 0,29+0,03 0,18+0,02 0,14+0,01
coquinas 2839 14214 8413 5212 39+1
mejillones 699119 35049 20616 127+3 95+2
mejillones2 774117 38749 22945 14143 106+2
navajas 31+4 15+2 9+1 5,6+0,7 4,2+0,6
Crustaceos gambas 30017 150+4 8912 5411 42+1
langostinos 5,6+0,4 2,8+0,2 1,7+0,1 1,01+0,08 0,76+0,06
almeja chirla 0,88+0,02 0,44+0,01 0,26+0,01 0,16+0,01 0,12+0,01
~ CONSERVAS berberechos 18,8+0,4 9,4+0,2 56+0,1  3,4240,08  2,56%0,06
anchoas 1,42+0,06 0,71+0,03 0,42+0,02 0,26+0,01 0,1940,01
anchoas 1,42+0,06 0,71+0,03 0,42+0,02 0,26+0,01 0,19+0,01

210

Tabla 6.12: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de Po (en WSv/afio) para los

distintos grupos de edades en los distintos productos marinos

Los valores se encuentran en un rango de 0,06 + 0,01 y 239 + 7 uSv/afo. Estos valores

extremos se corresponden a las dosis efectivas de 210

Po debido a la ingesta de cazény
boquerones en adultos, siendo dichas dosis superiores para grupos de edades

inferiores. Tanto cazén, como los chocos tienen una concentracién de actividad de
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%0 similar, pero el mayor consumo de chocos hace que su contribucion a la dosis

supere al cazoén.
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Figura 6.4: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de Po (en WuSv/afio) para
adultos en los distintos productos marinos ordenados en funcion de la concentracion de

actividad de este radionucleido en los mismos
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Figura 6.5: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de Po (en WSv/afio) para
adultos en los distintos productos marinos ordenados en funcion de la dosis efectiva

Los diferentes ordenamientos de mayor a menor que se obtienen, si se hace en
funcién de la concentracién de actividad de **°Po o si se hace en funcién de la dosis

absorbida, se pueden ver en las Figuras 6.4 y 6.5, respectivamente.

La media de esta contribucién a la dosis debido a la ingesta de *°Po es de 25 + 50
uSv/afio, aunque el amplio rango de dosis absorbida impide que sea un valor

representativo. Podriamos preguntar cual seria la dosis anual recibida por un individuo
148



Capitulo 6: *°Po en alimentos de origen marino

teniendo en cuenta la ingesta de los productos mas consumidos. Teniendo en cuenta
una dieta en la que se consuma con asiduidad pescados como boquerones, merluza,
mejillones y gambas, sélo teniendo en cuenta estas especies, un individuo adulto
puede alcanzar cerca de los 400 uSv/persona y afio. Podemos asi afirmar que
seguramente la dosis individual por 210pg podria alcanzar, con el consumo de especies
marinas, 0,5 mSv/afio. Estos resultados son concordantes con lo que se enunciaba en
el capitulo anterior y explica la variabilidad de resultados que pueden encontrarse en
las distintas muestras de dietas en funcidn de la composicién de las mismas

6.5.5 Resultados de dosis efectivas de isotopos de uranio en organismos marinos
habituales en la dieta

A continuacién, del mismo modo que se ha hecho para el 2100 se ha procedido a

estimar la contribucién a la dosis debido a la ingesta de uranio (***U y 2*U), tal y como
se muestran en las tablas 6.13 y 6.14. Se han estimado las dosis para un total de 23
muestras, de las cuales del 35% (pescados y crustdceos) tienen una concentracién de
actividad por debajo del limite de deteccién.

Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de 1y (en nSv/afio)

GRUPO | ESPECIE 217
8+2 7+1

PESCADOS  acedias 1242 4,4+0,9
atun <1,72 <1,16 <0,98 <0,98 <0,65
boquerones <31,38 <21,24 <17,86 <17,86 <11,83
caballa 2,7+0,7 1,8+0,5 1,5+0,4 1,5+0,4 1,0£0,3
cazén <1,95 <1,32 <1,11 <1,11 <0,74
jurel 3+1 2,2+0,9 1,9+0,7 1,9+0,7 1,2+0,5
merluza (huevas) 3+1 2,2+0,9 1,9+0,7 1,9+0,7 1,2+0,5
merluza (filete) <15,21 <10,30 <8,66 <8,66 <5,73
melva <2,60 <1,76 <1,48 <1,48 <0,98
sardina <12,92 <8,75 <7,36 <7,36 <4,87

MARISCOS  almeja chirla 62+2 4242 35+1 35+1 23,4+0,9

Moluscos bigaros 53+2 36+1 30+1 30+1 20,1+0,7
calamar (puntillitas) 37+2 25+1 21+1 21+1 14,0+0,7
canaillas 3542 24+1 201 201 13,2+0,7
chocos 1043 612 542 542 411
coquinas 33+2 22+1 1941 1941 12,5+0,7
mejillones 4914 3312 28+2 28+2 18+1
navajas 38+3 2612 22+1 22+1 14+1

Crustdceos gambas <8,42 <5,70 <4,80 <4,80 <3,18
langostinos <4,21 <2,85 <2,40 <2,40 <1,59
almeja chirla 0,78+0,03 = 0,53+0,02  0,44+0,01 0,44+0,01 @ 0,29+0,01

CONSERVAS anchoas 1,7+0,6 1,2+0,4 1,0+0,4 1,0+0,4 0,7%0,2
berberechos 8,3+0,4 5,60,3 4,7+0,2 4,740,2 3,1+0,2

234

Tabla 6.13: Contribucidn a la dosis efectiva por ingestion de “>*U (en nSv/afio) para los

distintos grupos de edades en los distintos productos marinos

149



Capitulo 6: *°Po en alimentos de origen marino

Los valores se encuentran entre 0,29 + 0,01 y 23,4 + 0,9 nSv/afio que presentan las
conservas de almeja chirla y la almeja chirla natural en adultos respectivamente,
siendo éstos mayores para grupos de edades inferiores.

También se ha llevado a cabo la determinacion de las dosis para el 238y, valores que se
muestran en la Tabla 6.14.

Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de 8y (en nSv/afio)

GRUPO | ESPECIE 12-17

PESCADOS acedias 3,2+0,8 2,1+0,6 1,8+0,5 1,80,5 1,2+0,3
huevas de merluza 2,2+0,7 1,5+0,5 1,3+0,4 1,2+0,4 0,8%0,3

jurel 2,410,6 1,6+0,4 1,4+0,3 1,310,3 0,940,2

caballa 1,60,6 1,0+0,4 0,9+0,4 0,9+0,3 0,6+0,2

filete de merluza <18,72 <12,48 <10,61 <10,45 <7,02

sardina <11,93 <7,95 <6,76 <6,66 <4,47

boquerones <32,38 <21,58 <18,35 <18,08 <12,14

atun <1,58 <1,06 <0,90 <0,88 <0,59

melva <2,40 <1,60 <1,36 <1,34 <0,90

cazén <1,80 <1,20 <1,02 <1,01 <0,68
MARISCOS  almeja chirla 52+2 35+1 29+1 29+1 19,5+0,8
Moluscos bigaros 43+1 28,8+0,8 24,5+0,7 24,1+0,7 16,2+0,4
calamar (puntillitas) 3142 21+1 18+1 171 11,7+0,7

canaillas 2512 171 14+1 14+1 9,610,7

chocos <2,93 <1,95 <1,66 <1,63 <1,10

coquinas 261 17,2+0,8 15+0,7 14+0,7 9,7+0,4

mejillones 4143 272 23+2 2312 15+1
navajas 3712 2412 21+1 20+1 13,7+0,9

gambas <7,78 <5,18 <4,41 <4,34 <2,92

Crustaceos langostinos <3,89 <2,59 <2,20 <2,17 <1,46
almeja chirla 0,71£0,02 0,47%0,02 0,40+0,01 0,40+0,01 0,30%0,1

CONSERVAS anchoas 1,0+0,4 0,6+0,2 0,5+0,2 0,5+0,2 0,4+0,1
berberechos 6,8+0,4 4,610,3 3,9+0,2 3,840,2 2,610,1

238

Tabla 6.14: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de “*“U (en nSv/afio) para los

distintos grupos de edades en los distintos productos marinos

Los valores se encuentran entre 0,27 + 0,01 y 19,5 * 0,8 nSv/afio que presentan las
conservas de almeja chirla y la almeja chirla natural en adultos respectivamente,
siendo éstos mayores para grupos de edades inferiores.

150



Capitulo 6: °po en alimentos de origen marino

25

20
15

10 +

llas
puntillitas

huevas de merluza
jure| =

Dosis por ingestion (nSv/afio)
melva
berberechos =
atun
langostinos
cazon

chocos

acedias
almeja chirla

boquerones
mejillones2
sardina
gambas
coquinas
almeja chirla
filete de merluza
caballa
canai
navajas
bigaros
anchoas 1|

Muestras

234

Figura 6.6: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de “>"U (en nSv/afio) en adultos

para los distintos productos marinos ordenados en funcién de la dosis de *°Po.
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Figura 6.7: Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de “>°U (en nSv/afio) en adultos

para los distintos productos marinos ordenados en funcién de la dosis de **°Po.

Las graficas presentadas anteriormente (figura 6.6 y 6.7) se presentan en dos colores.
El azul se corresponde a la dosis efectiva obtenida en funcion a los valores de
concentracion de actividad obtenidos, en amarillo los resultados de dosis efectiva
calculados a partir de la actividad minima detectada para la muestra.
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Como se observa en las figuras 6.6 y 6.7, las muestras que presentan mayores dosis
para el %1°
isdtopos de uranio. Ello puede verse claramente en los boquerones, que en este caso

Po, no son las que mayor contribucién a la dosis hacen con respecto a los

ya en la concentracion de actividad solo pudo determinarse el AMD, o los mejillones y
la almeja chirla natural, los primeros presentaban una mayor dosis para el 2109pg que la
almeja chirla, pero en el caso de los isdtopos de uranio es al contrario, ya que esta

234 238
Uy

muestra presenta una mayor concentracion de U que la muestra de

mejillones.

238U en molusco

210Po en molusco

238U en pescado

210Po en pescado

0,0001 0,001 0,01 0,1 1 10 100 1000
uSv/personay afio

Figura 6.8. Contribucion a la dosis efectiva por ingestion de (en (Sv/afio) para los adultos
en pescados y moluscos

Las dosis que se han calculado para la ingestién de 2*®U tienen una diferencia de hasta

21 ,
| 2%pg, ya no sélo por

tres 6rdenes de magnitud respecto a las dosis correspondientes a
las mas bajas concentraciones de actividad de estos radionucleidos, sino también por
la menor radiotoxicidad que presentan, que queda reflejado en un coeficiente de dosis
mas pequefio (Figura 6.8).

Todo lo mencionado en este capitulo vuelve a ratificar el papel tan importante que

21 . . . .
| 2%po en la dosis, ya que es el que mas contribuye a la misma, y queda patente

juega e
el cardcter bioacumulativo del mismo en organismos marinos. El valor de la dosis
asociada a la ingesta varia mucho como hemos podido ver. La poblacion espafiola tiene
los productos marinos como una componente importante en su dieta. Son esperadas
por tanto dosis efectivas, debidas a la ingestidn, superiores en la poblacién espafiola
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en relacién con otros grupos europeos donde la cultura de incluir pescado en su dieta
es inferior.
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7. 21%o EN EL CUERPO HUMANO

El °Po en uno de los radionucleidos mas téxicos, no sélo por su alta actividad

especifica (144 GBg/mg), sino también por su emisién LET de alta energia (E4=5,3
MeV). Una cantidad de 0,05 g incorporada al cuerpo humano es considerada una dosis
mortal. Este hecho quedd demostrado cuando el agente ruso Andrei Litvinenko fue
envenenado en 2006, tras ingerir una pequeia cantidad de polonio disuelta en su té,
con resultado de muerte.

La contribucién estimada de 1°

Po a la dosis total de fondo es de 120 pSv/afio segun
informes de la UNSCEAR 2000, lo que supone un 5% del total estimado en cuanto a
promedio global para los seres humanos. Este valor de referencia no debe ser
interpretado como un valor invariable y estatico. Este valor ha de ser tenido en cuenta
como un valor que representa una amplia dispersién. Recordemos que algunas de las
dosis anuales por ingestion debido a este radionucleido que han sido calculadas en

capitulos anteriores, ya superaban este valor.

Se conoce que este elemento es bioacumulativo, pero la razén por la cual este
radionucleido presenta una elevada acumulacion en el cuerpo humano no es del todo

conocida. Una de las explicaciones que se encuentran es que el 2*°

Po presenta una
elevada afinidad a una proteina no identificada de alto peso molecular
(=70kDa)[Henricsson et al. 2012], con grupos —SH, presente en la sangre[Hill. 1965].
Alimentos ricos en proteinas, como moluscos y crustaceos, presentan como ya vimos

en capitulos anteriores las mas altas concentraciones de 210po.

El polonio es un calcégeno, o también llamado anfigeno, que quiere decir formador de
acidos y bases. A este grupo pertenecen los elementos del grupo VI de la tabla
periddica, entre los que ademas del polonio se encuentran: oxigeno, teluro, selenio y
azufre. Por tanto nuestro elemento objeto de estudio tiene similitudes quimicas con
los elementos de su grupo. En cuanto a comportamiento biolégico apunta que tiene
mas similitudes con el selenio[Waska et al. 2008]. En todo caso, el conocimiento sobre
el comportamiento metabdlico del 2109pg en el cuerpo humano es escaso.

Durante la década de los 50, se llevaron a cabo estudios de supervivencia tras la
administracion de *'°Po. Independientemente de la via de administracion, las
consecuencias acababan siendo fatales ya que su incorporacion al cuerpo humano
terminaba afectando a mds de un drgano[Fink. 2008]. Ademas, la caracterizacién
bioldgica de este radionucleido, en humanos, se encuentra con la dificultad de la
traslacion de los resultados existentes en animales a humanos, dada la variacién entre
las especies, la via de exposicidn y la forma quimica que adquiere dentro del cuerpo.
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7.1 Transporte de elementos radiactivos en el cuerpo humano

Los modelos biocinéticos dependen a su vez de los modelos metabdlicos y de los
dosimétricos. Los primeros estudian la distribucion de actividad en los distintos
compartimentos corporales, con los procesos de absorcién y retencién. El modelo
dosimétrico se encargard de estudiar las energias especificas efectivas de radiacién en
cada compartimento, teniendo en cuenta el decaimiento radiactivo de los
radionucleidos que lleguen a ellos.

La mayor parte del polonio entra al cuerpo por via oral, aunque, dado que en el aire
también se presentan concentraciones nada despreciables del mismo, no ha de
desestimarse otra via de entrada, la inhalacidn. Otra posible via de incorporacién de
material radiactivo es a través de heridas o bien por via intravenosa.

A través de la via oral, por el tracto alimentario, el polonio acompaifia a los distintos
alimentos que lo contienen. La absorcién es el proceso que conduce a la transferencia
de los radionucleidos desde el tracto digestivo a la sangre y, por tanto, a otros tejidos
corporales. Los radionucleidos pueden entrar en el cuerpo humano a través del tracto
alimentario de dos formas diferentes: directamente como resultado de su ingestién o
indirectamente después de la inhalacién y escalado mucociliar de las particulas de la
via respiratoria a la faringe y esdéfago.

La absorcién del polonio por la sangre tiene lugar en el intestino delgado. La absorcién
de polonio en el intestino delgado no es total, sino que una parte del polonio ingerido
pasa al intestino grueso y, finalmente es expulsado en las heces.

Ademas, puede suceder que el polonio presente en sangre pase al intestino grueso y
sea eliminado a través del sistema excretor.

También hay que tener en cuenta la retencién de polonio por los tejidos, dentro de
alguna regidn del tracto digestivo. Existen estudios que avalan la retencion de 109¢y,
239y y 21%pp en dientes de ratones tras la ingesta de agua potable[Bhattacharyya et al.

1985].

El grado de absorcidén y la secrecidn/excrecion va a depender del elemento en
concreto, asi como de la forma quimica que éste adopte, que va a depender a su vez
de si estos van a estar incorporados en los alimentos unidos a los constituyentes
organicos o a los inorganicos.

Los primeros cambios quimicos tienen lugar en la boca, pero principalmente se van a
producir en mayor medida en el estdmago y en el intestino delgado. Estos cambios en
la forma van a determinar la disponibilidad del 210pg para la absorcién y por tanto la
extensidn de la captacidn, a través del epitelio intestinal, a la corriente sanguinea.
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En general la absorcidn de los radionucleidos se produce junto a la absorcion de los
nutrientes en el intestino delgado. Esta absorcion puede implicar difusién pasiva o
transporte activo, o pinocitosis de macromoléculas a través de la Unica capa de células
epiteliales que recubre el intestino delgado. Es cierto que esta parte del sistema
digestivo es el que participa en mayor medida en la absorcién, aunque también es
cierto que también puede llevarse a cabo en otras regiones aunque en menor medida,
como la boca, el estémago y el colon.

1 INGESTION
Dientes
Cavidad Oral
Mucosa oral Sistema
Respiratorio
Esofago Pared del es6fago T‘
Estémago Pared del estémago ‘
Intestino Pared del _
Sistema circulatorio . Delgado Intestino Delgado | 8
(sangre o secreciones de <3
otros 6rganos) Colon derecho Pared del colon dcho. L2
A =
Colon izquierdo Pared del colon izdo. T‘
Recto Pared del recto 1‘
Heces
S Higado
Figura 7.1: Modelo del Tracto Alimentario Humano (HATM) [ICRP 100]

La descripcidn del modelo de la via digestiva en humanos se estructura en el diagrama
gue se presenta en la Figura 7.1. En el se observa cémo la entrada de un radionucleido
en el sistema digestivo puede ocurrir en la cavidad oral por ingestiéon o por el eséfago
después de un proceso de limpieza mecanico del aparato respiratorio. Existe una
transferencia secuencial eséfago-estomago-intestino delgado-intestino grueso, y una
retencidén a nivel bucal o en las paredes del sistema digestivo. Esta retencion puede
devolver al radionucleido de nuevo al 6rgano o transferirlo a la sangre.
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Aunque el esquema presenta una simplificaciéon de los complejos procesos que
intervienen en la transferencia de un radionucleido a través del lumen del tracto
alimentario, se presenta para que nos proporcione una representacion razonable del
tiempo de residencia que puede tener el elemento de interés en los distintos
segmentos.

Un coeficiente de transferencia describe la tasa de flujo de salida de una sustancia de
un compartimento, y se define como la fraccion de sustancia que deja un determinado
compartimento de una forma inmediata por unidad de tiempo. Existen valores
genéricos que describen el flujo global del material a través del lumen del tracto
alimentario, y otros especificos que describen la retencidn sobre o en los tejidos del
sistema digestivo, la absorcién en la sangre y la secrecién de los érganos a la sangre o
al lumen. El tiempo de transito de un radionucleido en un compartimento se define
como el tiempo que dicho radionucleido reside en él. Algunos valores especificos los
encontramos en las distintas publicaciones del ICRP. Hasta el modelo, que se propuso
por la publicacién ICRP 100, se obviaba como punto de entrada la cavidad oral y el
esofago, considerando el estdmago como primer punto de entrada. Ademas no se
tenia en cuenta la retencidn en las paredes, sélo se consideraba la absorcién en el
intestino delgado. En esta publicacién ya se presentan coeficientes de transferencia
para distintos grupos de edad, género y tipo de material (recomendando para qué
materiales inespecificos o mezclas desconocidas de sélidos y liquidos, se empleen los
coeficientes correspondientes a la dieta total). En este modelo se considera que, para
compartimentos en los que no se conoce una informacidn especifica de retencion y
absorcidn, el coeficiente de transferencia se interpreta como cero.

Existen muchos experimentos en animales y algunos datos en humanos que respaldan
la teoria de que muchos elementos son absorbidos en mayor medida en recién nacidos
gue en adultos. Los datos sobre el efecto de la edad y otros factores que afectan a la
absorcién han sido revisados por el ICRP para su uso en el calculo de los coeficientes
de las dosis relacionados con la edad para los miembros del publico[ICRP 83, 93, 95].

A la hora de modelizar, nos encontramos limitados, ya que son escasos los estudios
realizados en humanos, y los realizados en animales van a presentar altas
incertidumbres debido a los distintos comportamientos que pueden presentar los
radionucleidos en funcién de las diferencias intra e interespecificas. Para cdlculos de
fraccién absorbida es importante conocer la morfometria de las distintas regiones del
tracto digestivo y la cinética del material ingerido en el lumen. Con todo esto lo que se
quiere sefalar es la complejidad que puede presentar el estudio de la biocinética del

210pq
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Segun el modelo biocinético presentado en la publicacién 30 del ICRP, se asume que

después de incorporarse el °Po a la sangre, un 10% pasa al higado, otro 10% a los

rinones, también un 10% al bazo y, por ultimo, un 70% pasa a otros tejidos. La

retencion se produce con una vida media bioldgica de 50 dias. Estudios posteriores

tienen en cuenta absorcién en la médula dsea y en los huesos. Tras esto, la publicacién

67 del ICRP modifica las fracciones que se depositan en los distintos compartimentos,

siendo un 30% el que se deposita en el higado, otro 10% en los rifiones, el 5% en el

bazo, un 10% en la médula osea roja y, en el resto del cuerpo, un 45%.

VIA ViA
EPIDERMICA RESPIRATORIA
v v
Plasma 2 Heces
Orina l
l
‘[ Rificnes 1 Plasma 1 DIGESTIVA
Rifiones 2 I Higado 1
Plasma 3
Bazo Higado 2
Médula Gdénadas
Roja ”
Células
TS GIE Otros 1
Huesos la sangre
Piel Otros 2
Pelo y
sudor
Figura 7.2: Modelo metabdlico del **°Po[Skwarzec et al. 2001]
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La excrecién urinaria respecto a la fecal presenta una razén 1:2. En la publicacién 71
del ICRP existe también un modelo compartimental para el polonio, aunque este
polonio considerado es el que se produce del decaimiento de las cadenas radiactivas
del uranio y torio. El trasporte de polonio, independientemente de la via de entrada,
entre los distintos compartimentos asumiendo una cinética de primer orden queda
reflejado en la Figura 7.2. Este transporte se va a expresar con un coeficiente de
transferencia, que nos va a indicar como se mueve el polonio de un compartimento a
otro. Este parametro expresa la transferencia fraccional por unidad de tiempo de un
compartimento a otro y depende de la semivida biolégica (tasa de absorcién y
retencion) y del decaimiento radiactivo. El coeficiente total de transferencia es la suma
de todos los coeficientes de transferencias individuales.

En la Tabla 7.1 se presentan los coeficientes de transferencias para el modelo que
aparece en la figura anterior.

Coeficiente de

Movimiento del >*°Po transferencia
de *°Po (dia™?)

Plasma 2 a plasma 1 800
Plasma 2 a rifiones 200
Plasma 1 a rinones 5,0
Plasma 1 a células rojas de la sangre 6,0
Plasma 1 a higado 1 17,5
Plasma 1 a higado 2 17,5
Plasma 1 a piel 5,0
Plasma 1 a médula roja 4,0
Plasma 1 a hueso 1,5
Plasma 1 a bazo 2,0
Plasma 1 a testiculos 0,1
Plasma 1 a ovarios 0,05
Plasma 1 a otros 32,35
Plasma 3 a plasma 1 0,099
Células rojas de la sangre a plasma 1 0,099
Higado 1 a tracto gastrointestinal 0,139
Higado 2 a plasma 1 0,099
Riflones a plasma 1 0,00693
Rifiones a excreta 0,00693
Médula roja a plasma 1 0,099
Huesos a plasma 1 0,0231
Bazo a plasma 1 0,099
Godnadas a plasma 1 0,0139
Otros a plasma 1 0,099

Tabla 7.1: Coeficientes de transferencia para **°Po (dia™)
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Para comprender el concepto del coeficiente de transferencia pongamos el siguiente
ejemplo. Teniendo en cuenta que el coeficiente total de transferencia del Plasma 1 es
de 100/dia, siendo ello la suma total de todas los coeficientes de transferencia del
plasma 1, y que el coeficiente de transferencia del plasma 1 a los rifiones es de 5/dia,
hay que interpretar que un 5% del %0 que se encuentra en el plasma 1 pasa a los
rifones. Por decirlo de otra manera, si se conoce que un 5% del polonio que deja el
plasma 1 va a los rifiones, y el coeficiente de transferencia total del polonio en el
plasma 1 es de 100/dia, el coeficiente de transferencia plasma 1 a rifiones es fraccion
depositada en el 6rgano por 100/dia, por lo que el coeficiente de transferencia es de
5/dia. Hay que tener en cuenta que el coeficiente de transferencia total va a estar
relacionado con el comportamiento bioldgico y radiactivo del radionucleido en cada
compartimento. Es por ello que cuanto mas rapido se mueva este radionucleido de
compartimento, mayor serd su coeficiente de transferencia. Es el caso del Plasma 2, en
el que se estima una semivida de 1 minuto de este radionucleido, y su coeficiente de
transferencia es de 1000/dia, sin embargo si tenemos en cuenta el plasma 1, vemos un
coeficiente de transferencia de 100/dia que se relaciona con una semivida de 100
minutosiError! Marcador no definido.

El plasma 1 corresponde a la sangre de un compartimento distinto a la via respiratoria
o la entrada directa de la piel por heridas, o sangre retornada de distintos érganos.

El plasma 2 se corresponde a la sangre que proviene del aparato respiratorio o que se

, .z . 21
encuentra en contacto con la via epidérmica de entrada de **°

Po. El polonio que entra
en este compartimento, sale de él rdpidamente ya que posee una semivida de 1
minuto. Un 80% del polonio que esta en este compartimento pasa al plasma 1y el 20%

a los rifiones, algo que justifica la rapida excrecion del 210pg por la orina.

El plasma 3 se le asigna a las proteinas que no se difunden y a las cuales queda
asociado el polonio.

Como hemos visto en la literatura, los datos respecto al comportamiento de este
radionucleido nos demuestran que es dificil comprenderlo. Existen modelos basados
en el conocimiento de distintos parametros radiobiolégicos que permiten hacer
predicciones y estimaciones, pero aun asi como hemos ido viendo en este capitulo, el
polonio eliminado por un drgano puede volver a ser absorbido mas tarde por el mismo
érgano.

7.3 °Po por via respiratoria
El o como se ha mencionado anteriormente, emite radiacién alfa en su
desintegracién. Dado que estas particulas alfas son muy masicas, la capacidad de
penetracién en la materia que van a presentar es muy baja (del orden de los

milimetros), conllevando con ello una elevada pérdida de energia por unidad de
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longitud recorrida. Esta baja capacidad de penetracién va a hacer que la via épidermica

no sea una via importante de incorporacion de 210pg al organismo.

Aun teniendo en cuenta esto, se han realizado medidas en algodén, ya que es un

componente importante de los tejidos y entraria en contacto directo con la piel,

encontrando valores comprendidos entre 0,27+0,04 y 1,8+0,3 mBq/g.

A pesar de que en este trabajo nos hemos centrado en el 210pg gue entra a través de la

via digestiva, no hay que restar importancia al que se incorpora por la via respiratoria.

Como vimos en el modelo metabdlico, este polonio que entra a través de dicha via, se

incorpora directamente a la sangre en un alto porcentaje, sélo un resto que queda

atrapado en las células mucociliares y se incorporara a la via digestiva.

Sistema de filtrado de
humo

Humo en el interior del sistema

Posicién del filtro

Filtro tras el paso del humo de 1 cigarro

Figura 7.3: Sistema montado para el andlisis del humo de tabaco
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No se han llevado a cabo en este estudio determinaciones de posibles concentraciones
de actividad de este radionucleido en el aire, pero conociendo a través de la literatura
qgue en el tabaco este elemento se encuentra presente en no despreciables
concentraciones, se ha querido hacer algunas pruebas con sobre la incorporacién de
210 3 cuerpo humano a través de esta via. El 21090 se incorpora a la planta del tabaco
por deposicidon atmosférica sobre sus anchas hojas o incorporado a través de sus raices
desde el suelo en el que puede estar enriquecido debido al uso de fertilizantes. Este
hecho es bien conocido por las tabacaleras, a las cuales no les interesa que salga a la
luz, dado que la presencia de este isétopo radiactivo se asocia con la aparicién de
cancer de pulmén. Se ha llevado a cabo esta prueba con la finalidad de ver la
concentracién de %°Po tanto en el tabaco como tal (la hierba), asi como en un filtro
por el que vamos a hacer pasar el humo que inhalaria una persona fumadora.

El sistema experimental que se ided consta de un matraz Kitasato forma Erlenmeyer al
cual se conectara la bomba de vacio, una junta de goma Guko para que cuando la
bomba empiece a succionar el aire nos garantice que ese aire que aspira es el que ha
pasado por el filtro que hayamos colocado y dos portafiltros de vidrio con placa porosa
unidos con una pinza de aluminio. Entre los dos portafiltros situaremos un filtro
Millipore de tamafio de poro de 45 um, que es lo que finalmente analizaremos. En el
portafiltros superior colocaremos una goma que encaje con el cigarro y para evitar
posibles pérdidas en esta junta se sellara con parafilm.

En la figura 7.3 aparecen fotografias del sistema que se montd para hacer pasar el
humo del cigarro, y una imagen de un filtro Milipore ya usado, que se empled para
retener las particulas con un tamafio superior de 45 um. Se empleaba un filtro por
cigarro, ya que tras el paso del humo de un segundo cigarro el filtro se saturaba. Los
filtros limpios presentaban una masa entre 0,0772 y 0,0778g, tras el paso del humo de
un cigarro, esta masa aumentaba, encontrando valores comprendidos entre 0,0906 vy
0,1186g.

Las muestras que se han medido en este trabajo han sido: el tabaco que contiene el
cigarro y los filtros que colocdbamos en el sistema. Estos filtros estan colocados en el
sistema que se ided de forma que retienen las particulas que dejan pasar los filtros
propios que contiene un cigarro, y que es realmente lo que incorporaria una persona
fumadora.

| 2%o gue queda retenido en los

En la literatura también se presentan resultados de
propios filtros del cigarro. En la Tabla 7.2 que se presenta a continuacién, se han
expuesto resultados obtenidos por nosotros, asi como en otros estudios. Hacemos
hincapié en que los resultados que dan los distintos estudios cuando se refieren a filtro
después de haberse consumido en cigarro, es al filtro que contiene la boquilla del

mismo, y que no es comparable al filtro que nosotros hemos analizado puesto que
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nosotros filtrabamos el humo una vez que habia pasado por ese primer filtro del cual
dan los resultados los distintos estudios, con lo que seria el humo que realmente

llegaria hasta los pulmones de una persona fumadora.

Egipto Polonia Hungria
[Skwarzec et
[Kharter. 2004] al. 2001] [Kovacs et al. 2007]
Tabaco 13,4+0,7 16+3 13,34 2248
Filtro 2,1+0,8 0,61
FiltroB? 0,82+0,06
Dosis °Po  25,7+0,2uSv/afio 193pSv/afio 35 pSv/afio 186+71 uSv/afio

Tabla 7.2: Comparativa de concentraciones de actividad de 10pg, (mBg/cigarro) en

distintas partes del cigarro halladas en distintas publicaciones y dosis especifica debido
a la inhalacion del mismo (uSv/afio)

%4 van a

La dosis efectiva comprometida y el metabolismo debido a la inhalacion de
depender de la solubilidad del compuesto inhalado y del grupo de estudio (publico o
personal expuesto) en la publicacién de la ICRP 66 se describe con detalle el modelo

del tracto respiratorio.

Los resultados hallados en nuestro estudio se presentan en la tabla comparativa que se
expuso anteriormente. Para el calculo de la dosis efectiva debido a la inhalacién de
este radionucleido, se ha asumido el consumo de una cajetilla diaria que suele
contener 20 unidades y el coeficiente empleado presenta un valor de 4,3><10'65v/Bq. Si
comparamos este valor de dosis efectiva debido a la inhalacién de **°Po presente en
los cigarros que es de 25,7+0,2uSv/afo, con la dosis debido a la ingesta de alimentos,
tal y como vimos en el capitulo 5, las muestras de dieta presentaban una dosis efectiva
por la ingesta de este radionucleido de 0,3+0,5mSv/afio, una persona fumadora
presentaria aproximadamente una dosis un 8,5% mas alta que una persona no
fumadora.

7.4 *°Po en la orina

La eliminacién del polonio a través de la orina, nos puede llevar a dar una idea del
polonio ingerido, aunque hay que tener en cuenta que debido a las diferentes vias de
entrada que éste puede tener, a su biocinética y a los distintos factores que pueden
influir en la tasa de eliminacién por esta via, siempre sera complicado conocer con

! Filtro del propio cigarro (boquilla) una vez que el humo ha pasado a través de él.

® Filtro (millipore) colocado después del filtro del propio cigarro (boquilla), que se encarga de filtrar el
humo que pasaria al organismo de un fumador tras su inhalacion.
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exactitud la cantidad de 2*°

Po incorporado en un determinado momento. Ahora bien,
serviria como test de posibles contaminaciones o incorporaciones de este
radionucleido elevadas. Para ello, como mencionamos en un principio, previamente
deberia de existir un banco de datos, con un nimero representativo de resultados de

%0 en orina humana. Se pueden llevar a cabo estimaciones de 210

Po en el cuerpo a
través también de muestras fecales, de sangre y de pelo, cada una con sus ventajas e

inconvenientes.

En este capitulo, nosotros nos vamos a centrar en el polonio que es eliminado por la
orina. Para ello se han analizado un total de 80 muestras. Un total de 5 voluntarios se
han prestado a colaborar en este estudio, 4 de ellos varones de edades comprendidas
entre los 28 y 54 afios y 1 mujer de 27 afios, todos ellos sanos en el momento de ceder
las muestras y no fumadores. Siguiendo una vida normal, cedieron la orina generada a
primera hora de la mafana de cada dia. A cada muestra le acompafaba una hoja en la
gue apuntaban los alimentos que habian ingerido el dia anterior. La cantidad de
muestra generada era variable, entre unos 100 y 300 m#, aunque si bien es cierto que
la mayoria de las muestras superaban los 200 m£. Debido a las distintas densidades
que estas muestras pueden presentar en funciéon a distintos factores que pueden
afectar al donante, se va a expresar en masa la cantidad de orina analizada. Posibles
anomalias detectadas visualmente en la muestra también eran anotadas. El
procedimiento analitico de las mismas era inmediato tras la recepcién de las muestras,
no pasando mas de diez dias desde su generacién hasta su medida.

7.4.1 Control de ?*°

Un primer estudio se centrd en la determinacién de concentraciones de actividad de
210

Po en orina en individuos que siguen su dieta habitual

Po en orina de individuos que siguen su dieta habitual. Se presentan resultados de
19 muestras obtenidas de 3 invividuos.

La cantidad de muestra generada en cada caso se muestra en la siguiente tabla7.3. La
nomenclatura seguida se interpreta de la siguiente manera. La letra corresponde al
individuo en cuestién, y el nimero corresponde al orden en tiempo de la muestras. Se
presenta también en la misma tabla los alimentos mas destacados que se ingirieron el
dia anterior a la toma de la muestra.

165



Capitulo 7: *°Po en el cuerpo humano

CANTIDAD

DE ALIMENTACION

INDIVIDUO

Letral
Sexo: M
Edad:
27aios

MUESTRA

MUESTRA
(4]

DEL DIiA
ANTERIOR

Lenguado
Tomate
Jamén York

OBSERVACIONES

Tonalidad oscura

1-2-1

113

[-2-2

141

1-2-3

122

Espinacas
Garbanzos
Sandia

Pertenecen a un mismo
dia. Siendo la 1 la
tomada a primera hora
de la manana

245

Carne de cerdo
Queso, Tomate

226

Pasta
Pollo

186

Pollo
Patata
Lechuga

277

Pollo
Queso
Pimientos

119

Patata
Carne Vacuno
Queso

Letra A
Sexo: V
Edad:

29aiios

A-1

210

Carne Vacuno
Garbanzos
Sandia

A-2

278

Carne de cerdo
Queso
Merluza

A-3

263

Garbanzos
Pollo
Gambas

A-4

212

Arroz
Gambas
Almejas
Atun

A-5

169

Tomate
Huevo
Sardinas

A-6

242

Huevo
Carne de Pavo
Queso

A-7

236

Pasta, Trucha,
Queso

Tabla 7.3. Datos de las muestras de orina recogidas para su posterior andlisis. En todas

las comidas se incluyen pan y ldcteos.
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INDIVIDUO MUESTRA CANTIDAD Fecha ALIMENTACION OBSERVACIONES
DE DEL DIA
MUESTRA ANTERIOR
(g)
Letra P P-1 268 Pasta
Sexo: V Cerezas
Edad: p-2 275 Carne de Cerdo
54aiios Queso
P-3 242 Arroz
Sardinas
Queso

Tabla 7.3. Datos de las muestras de orina recogidas para su posterior andlisis. En todas
las comidas se incluyen pan y ldcteos

La cantidad total de 21°

persona a otra dependiendo de su modo de vida: habitos alimenticios, origen al agua
de bebida, lugar de residencia (asociado a la exposicién a **’Rn), etc. Muchos son los
factores que influyen en la cantidad de **°Po incorporado por el cuerpo humano,
haciendo que existan variaciones significativas entre diferentes individuos, y por lo

Po de origen natural en el cuerpo humano puede variar de una

tanto en las concentraciones de este elemento que pueden encontrarse en su orina.
Por este motivo, partimos en este estudio de un andlisis previo de un grupo de orinas
pertenecientes a tres individuos para ver la presencia de este radionucleido en funcidn
de la edad y del sexo.

A continuacién se presentan los resultados obtenidos para los individuos |, Ay P.

210Po 210PO

(mBa/¢) (mBa/¢)
51 1 + 1A 14 + 10P1 11 + 1
12 4 £ 2 A2 73 + 08 P2 11 + 1
13 76 + 07 A3 17 + 1P3 26 + 2
14 <1,2 A4 46 + 3
I5 25 + 1A5 42 + 3
16 <1,4 A6 18 + 1
17 23 + 04 A7 12 + 2

Tabla 7.4: Resultados de “°Po (mBg/) en muestras de orina de distintos individuos

2194 en las distintas muestras

Los resultados de las concentraciones de actividad de
de orina, se han expresado en mBg/€ asumiendo una densidad de 1kg/€. En distintas
publicaciones se estima que la cantidad de orina generada por un individuo al dia
ronda los 1,2 €, si bien es cierto que este valor es muy oscilante ya que depende de los
habitos individuales, asi como de determinadas condiciones que pueden variar de un

dia a otro. Por ese motivo se ha preferido no expresar los valores en mBq/dia, pues,
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como ya vimos en la Tabla 7.3, la cantidad de orina generada a primera hora de la
manana fluctuaba para un mismo individuo.

Podemos observar en esta primera tanda de resultados la amplia variedad de valores
gue podemos encontrar. Para el individuo |, estos valores se encuentran entre <1,2 y

11 + 1 mBq/€. Entre todos los resultados de concentraciones de actividad de *'°p

0
determinados en orina que hemos presentado en la memoria, es para las muestras del
individuo | para el que se encuentra el valor mas bajo de todos los resultados
obtenidos (<1,2 mBqg/8). Para el individuo A, encontramos un rango que oscila entre
7,3 £+ 0,8 y 46 + 3 mBq/8. Para el grupo reducido de muestras analizadas para el

individuo P, sefialar que sus resultados estan entre 11 +1y 26 + 2 mBg/%.

50

45

mBq/8
N
ol
L 4

210

Figura 7.4: Representacion grdfica de los resultados de “~"Po(mBgq/) en distintas

muestras de orina de dos individuos

En la grafica que muestra la Figura 7.4 podemos observar mas claramente los
resultados obtenidos para los individuos | y A, quienes tienen un estilo de vida y edad
similar. Para las muestras analizadas en el individuo A, vemos que se presentan unos
valores mas altos respecto al individuo I, si bien es cierto que si observamos la dieta,
esta incluye una mayor cantidad de productos marinos, vamos a fijarnos que los dos
valores mas altos se dan tras la ingesta de almejas, gambas y sardinas, todos ellos

productos que se caracterizaban por presentar unas concentraciones altas de **°P

o.
Las muestras del individuo |, presentan valores muy uniformes e inferiores respecto al
individuo A. Si observamos los alimentos ingeridos durante ese periodo de tiempo,
vemos que los productos marinos se consumen en muy baja proporcién. Todo esto nos

lleva a apoyar lo anunciado anteriormente desde el principio de este trabajo, y es que
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210

la dieta va a condicionar en una gran proporcion a la cantidad de “""Po presente en el

organismo.

Se quiso ver la variacién temporal existente en la orina en un mismo dia, para lo que el
individuo |, cedid 3 muestras correspondientes con un intervalo de 8 horas
aproximadamente cada una, y para las que se obtuvieron los siguientes resultados
presentes en la Tabla 7.5 expuesta a continuacidn y en la cual no se aprecia variacién
significativa en las concentraciones de actividad encontradas. Con estos resultados
podemos ver que la orina obtenida a primera hora de la mafana es representativa de
la tomada a lo largo del dia.

Sexo:M

27 afos
12-1 4 + 2
12-2 54 + 0,9
12-3 6 = 1

Tabla 7.5: Resultados de 2loPo(mBC//L) en distintas muestras de orina de un
mismo individuo colectadas con 8 horas de intervalo.

7.4.2 Control de #*°

Con el fin de corroborar mas fielmente lo que se intuyé a la vista de los resultados

Po en orina en individuos que siguen una dieta programada

previos, en definitiva para analizar mas a fondo la influencia de los habitos alimenticios

21 . .
%o excretada en orina, otros dos voluntarios, ambos sanos y no

en la cantidad de
fumadores que identificaremos con las letras G y J, accedieron a seguir durante un
mes una dieta bien definida, y variable en el tiempo, seguida de una coleccién diaria de
su orina y de la determinacién en ella de las concentraciones de este radionucleido. La
alimentacion ingerida antes de la toma de muestras se indican en las Tablas 7.6

(individuo J) y 7.7 (individuo G).
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CANTIDAD ALIMENTACION
INDIVIDUO | MUESTRA | DE MUESTRA Fecha DEL DIiA OBSERVACIONES
ANTERIOR
Letral J-1 156 21/11/12 | -
Sexo: V
Edad:
34aios
J-2 275 22/11/12 | Mero
J-3 238 23/11/12
J-4 266 24/11/12
J-5 264 25/11/12 | Atdn
Tomate
J-6 270 26/11/12 | Dorada
Sushi
Sashimi
J-7 227 27/11/12 | Caballa
J-8 216 28/11/12 | Atdn
J-9 273 29/11/12
J-10 264 30/11/12 | Cazén
Atun
Melva
J-11 277 01/12/12 | Atun
Cangrejo
J-12 262 02/12/12 | Mejillones
Huevas de
merluza
Gambas
J-13 270 03/12/12 | Arroz Colonias
Almejas
Gambas
J-14 263 04/12/12 | Mejillones Colonias
Huevas de
merluza
J-15 262 05/12/12 | Mejillones
J-16 263 06/12/12 | -
J-17 252 07/12/12 | Fideua
J-18 244 08/12/12 | Fideua
J-19 230 09/12/12 | Cabracho
J-20 201 10/12/12 | Cabracho
J-21 268 11/12/12 | Salmon Colonias
1-22 171 12/12/12 | Boquerones
Anchoas
Setas
Gambas
J-23 260 13/12/12 | Sepia Colonias

Tabla 7.6: Datos de las muestras de orina del individuo J recogidas para su posterior
andlisis. En todas las comidas se incluyen pan y ldcteos.
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INDIVIDUO MUESTRA CANTIDAD Fecha ALIMENTACION  OBSERVACIONES

DE MUESTRA DEL DIA

1-24 218 14/12/12 | Salmodn Colonias
Mejillones

J-25 266 15/12/12 | Langostinos
Gambas
Mejillones
Huevas de
merluza

1-26 255 16/12/12 | Melva Colonias
Huevas de
merluza

1-27 267 17/12/12 | -

1-28 259 18/12/12 | Melva Colonias
Atln

J-29 170 19/12/12 | Atdn Tonalidad oscura
Coliflor

J-30 229 20/12/12 | Atdn

J-31 269 21/12/12

J-32 251 22/12/12

Tabla 7.6: Datos de las muestras de orina del individuo J recogidas para su posterior
andlisis. En todas las comidas se incluyen pan y ldcteos

CANTIDAD DE ALIMENTACION

INDIVIDUO | MUESTRA MUESTRA Fecha DEL DIiA OBSERVACIONES

) ANTERIOR
Letra G G-1 283 21/11/12 | Pasta
Sexo: V Tomate
Edad: Lenguado
32aios

G-2 142 22/11/12 | Sepia
Zanahoria
Arroz

Mero

G-3 233 23/11/12 | Pasta

Col

Queso

G-4 256 24/11/12 | Salmén
Patata

Pasta
Tomate

G-5 184 25/11/12 | Carne Vacuno
Tomate
Manzana
Tabla 7.7: Datos de las muestras de orina del individuo G recogidas para su posterior
andlisis. En todas las comidas se incluyen pan y ldcteos
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INDIVIDUO MUESTRA CANTIDAD DE Fecha ALIMENTACION  OBSERVACIONES

MUESTRA (g) DEL DIiA
G-6 284 26/11/12 | Lata de
mejillones
Atun
Arroz
Merluza

G-7 254 27/11/12 | Jamodn

Queso

Pasta

Carne de Cerdo
G-8 231 28/11/12 | Merluza
Tomate

Atln

G-9 212 29/11/12 | Huevos
Esparragos
Champifiones
Pasta

G-10 227 30/11/12 | Atdn, Arroz
Tomate
Lechuga

G-11 232 01/12/12 | Atdn, Huevo
Carne de Vacuno
Queso

G-12 213 02/12/12 | Pifia, Brécoli
Queso

G-13 251 03/12/12 | Carne de Cerdo
Gambas

G-14 242 04/12/12 | Carne de Pollo
Champifiones
Merluza

G-15 280 05/12/12 | Pifia

Sepia

G-16 223 06/12/12 | Carne de Pollo
Queso

Lechuga

G-17 228 07/12/12 | Pasta

Tomate

Queso

G-18 216 08/12/12 | Arroz
Champifiones
Carne Vacuno
G-19 - 09/12/12 | - Enfermedad
G-20 84 10/12/12 | Lacteos

G-21 191 11/12/12 | Atdn

Carne de Cerdo
Tabla 7.7: Datos de las muestras de orina del individuo G recogidas para su posterior
andlisis. En todas las comidas se incluyen pan y ldcteos
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ALIMENTACION
DEL DIiA

OBSERVACIONES

ANTERIOR

G-22

G-23

G-24

G-25

G-26

G-27

G-28

G-29

G-30

G-31

G-32

Fecha
MUESTRA
(8)
156 12/12/12
187 13/12/12
194 14/12/12
216 15/12/12
256 16/12/12
238 17/12/12
168 18/12/12
255 19/12/12
233 20/12/12
148 21/12/12
87 22/12/12

Boquerones
Patatas
Esparragos
Carne de pollo
Carne de Cerdo
Champifiones
Carne de Cerdo
Carne de Pollo
Patatas

Queso
Mejillones
Anchoas
Salmodn

Huevas de
bacalao

Puntillitas
Sardinas
Boquerones
Melva

Atln
Puntillitas

Atln

Carne de Cerdo
Tomate
Esparragos
Calabacin
Champifiones
Boquerones
Lubina

Salmodn

Atun

Tabla 7.7: Datos de las muestras de orina del individuo G recogidas para su posterior
andlisis. En todas las comidas se incluyen pan y ldcteos

Los resultados, obtenidos en las muestras de orina de los dos voluntarios se recopilan

en la tabla 7.8 y se encuentran entre 6 + 1y 119 + 6 mBq/® en el caso del individuo J, y

para el individuo G entre <1,4 y 40 + 3 mBq/£. Los valores medios y las desviaciones

estandar para cada individuo son de 63 + 37 y 8 + 8 mBq/® para J y G respectivamente.
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T Romeye) |
Wuestra | indviduo )

1 - 7,1 £ 0,9
2 12 + 2 54 t+ 0,7
3 6 + 1 31 + 04
a4 6 + 1 48 + 0,8
5 - 35 + 0,8
6 35 + 2 13,1 + 0,2
7 17 + 2 45 + 0,9
8 30 + 3 62 + 0,9
9 12 + 2 51 t+ 0,6
10 25 + 4 42 + 0,8
11 14 + 1 4,1 + 0,8
12 132 + 7 <1,4

13 114 + 6 2,7 + 0,5
14 74 + 6 56 + 0,1
15 112 + 6 52 + 0,2
16 50 + 3 43 + 0,8
17 73 t 5 <1,8

18 68 + 3 9+ 1
19 80 + 4 -

20 74 t 6 12 + 1
21 79 + 4 60 + 0,8
2 70 £ 6 9+ 2
23 40 + 3 54 + 0,9
24 102 + 6 7+ 1
25 102 + 4 39 + 06
26 8 + 6 13 + 1
27 60 t 3 25,1 + 2,4
28 92 + 7 9+ 2
29 119 + 6 g8+ 1
30 75 + 5 11,9 + 0,8
31 66 + 4 40 + 3
32 63 + 4 10 + 2

Tabla 7.8: Resultados de *°Po (mBq/€) en distintas muestras de orina del estudio
mensual de dos individuos

Es evidente a la vista de los resultados, que el comportamiento de las concentraciones
de *Po en la orina de ambos individuos es claramente distinto. Si representamos el
numero de resultados obtenidos en intervalos de 10 mBg/€ para los dos individuos
(Figura 7.5), se puede observar que las distribuciones de frecuencias son
completamente distintas.
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Figura 7.5: Representacion grdfica de las frecuencias para diferentes intervalos de
concentracién de actividad de “°Po(mBq/8) en distintas muestras de orina de los

individuos muestreados

Como se observa en los resultados, el individuo J, presenta en general valores mas
elevados, esto se debe a una mayor presencia de elementos marinos en su dieta. Las

1% en la orina de los uno de los voluntarios

concentraciones diarias de actividad de
(individuo J), analizadas durante el mes de estudio muestran una elevada variabilidad
con una diferencia de hasta un orden de magnitud entre los valores maximos vy
minimos obtenidos, y una clara dependencia con el tipo de dieta seguido en las
diversas fases del experimento. Las concentraciones menores fueron obtenidas
asociadas a una dieta rica en hidratos de carbono y proteinas “terrestres” (carne de
cerdo, ternera,...), mientras que las mayores concentraciones se obtuvieron en la fase
final del experimento cuando la dieta fue enriquecida con la presencia de productos

210

marinos, en justa correspondencia con el mayor contenido de “~"Po en estos ultimos

productos.

Vamos a continuacién a representar graficamente los resultados para poder
comentarlos mas detalladamente y que sean interpretados de forma mas clara (Figura
7.6 individuo J). Para el individuo J podemos observar 5 picos claros, correspondientes
a las muestras 12, 15, 24, 25 y 29, en las que si vemos la dieta seguida el dia anterior
en todas hay consumo de productos marinos y salvo en la ultima en las 3 primeras hay
consumo de mejillones, que si recordamos lo expuesto en el capitulo 6, es de los

210

grupos que mayor concentracién de actividad de Po dentro de los distintos

alimentos analizados.
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Fecha de obtencion de la muestra

Figura 7.6: Representacion grdfica de los resultados de **°Po (mBgq/8) en distintas
muestras de orina del individuo J

En la grafica en la que se presentan los resultados del individuo G (Figura 7.7 individuo
G), se observan 4 picos, correspondientes a las muestras 6, 18, 27 y 31, donde salvo
para la muestra 18, el resto se asocia a consumo de productos marinos el dia anterior,
entre los que se encuentran mejillones, boquerones y sardinas. Sin bien es cierto que
los valores son menores en el individuo G, pero esto puede deberse a que la cantidad
ingerida del mismo es inferior, ya que como se ve con la dieta que anotaba el sujeto se
introducian otros productos no marinos ese mismo dia.
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Figura 7.7: Representacion grdfica de los resultados de “~"Po (mBgq/€) en distintas

muestras de orina del individuo G

Centrémonos en las muestras que presentan unos valores mas altos de concentracién
para el individuo J. Como ya mencionamos antes, se observa que en su dieta llevada a
cabo el dia anterior a la generaciéon de la muestra se encontraba presencia de
productos marinos. Sea el caso de la muestra 12 por ejemplo en el que se apunta una
ingesta de mejillones, gambas y huevas de merluza. Echando mano de los resultados
obtenidos en estos alimentos y que se presentan en el capitulo 6, si asumimos una
cantidad de 100 gramos de cada producto (dato que realmente desconocemos),
podiamos estimar un consumo solo por estos tres productos de aproximadamente
12Bq en dicha ingesta. Valores aproximados de ingesta de polonio se obtienen para las
muestras de orina que presentan resultados mas altos, ya que como dijimos antes en
todas ellas hay consumos de productos marinos caracterizados con una gran presencia
de este radionucleido en su composicion. Siguiendo con el caso de la muestra 12, que

210
p

es la primera que presenta un valor elevado de concentracidn de actividad de o.

Podemos hacer algun calculo a partir de la primera ingesta de productos con alta
concentracion de actividad de polonio. De nuevo asumimos una ingesta del dia
anterior para la muestra nimero 12. Vemos que en la primera orina del dia siguiente
se observa una concentraciéon de 132,2mBg/£. Viendo que la cantidad de orina
generada ese dia es de 262 g y asumiendo densidad 1kg/€, podemos ver que la
cantidad de polonio eliminado en esa muestra es exactamente de unos 35mBq
aproximadamente, lo que quiere decir que seria eliminado un 0,3% en las primeras
horas tras la ingesta a través de la orina.
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Si tenemos en cuenta que la orina del dia mantiene una concentraciéon constante de
ese radionucleido, y asumimos una micciéon de 1,2L de orina, se eliminaria un 1,3%
aproximadamente en 24 horas. Si nos remontamos a los datos de biocinética del
polonio, recordemos que el coeficiente total del plasma 1 era de 100/dia, y el de los
rifiones era 5/dia, por lo que se deducia que un 5% del polonio que pasaba al plasma 1
era trasferido a los rifilones. Sin tener en cuenta un aporte del plasma 2 que
recordemos que el polonio de este compartimento provenia de la via respiratoria y
epidérmica y tiene una semivida en dicho compartimento menor que en el plasma 1.
Sin embargo el modelo de la ICRP 71 habla de un porcentaje del 10%. Habria que
estudiar la eliminacién por la orina en un individuo que incorporase una cantidad
conocida de este radionucleido via ingestidén y que no existiera ningun otro aporte mas
en un periodo de tiempo, ademas de tener el maximo numero de muestras de orina
posibles para ver la eliminacidén exacta por esta via.

Queda claro que en menos de 24 horas parte de la cantidad de este radionucleido
empieza a ser eliminado por la orina. El tiempo que trascurre desde su ingesta hasta el
comienzo de su eliminacién no podemos verlo dado la frecuencia de muestreo con que
se ha llevado a cabo. Tampoco podemos ver con los datos del individuo J el tiempo que
tarda en eliminarse por completo por la via de la orina este radionucleido, ya que
existen distintas aportaciones del radionucleido por otros alimentos, o bien porque
tras la primera ingesta de alimentos ricos en él, le prosigue una ingestién los dias

. . 21
continuos de productos con alto contenido de **°Po.

Si estudiamos los resultados obtenidos en las muestras donadas por el individuo G, en
su grafica podemos observar que los picos que se obtienen son mas aislados y
representan una menor concentracién de actividad. Esto se asocia a una ingesta de
productos marinos se hacia mas puntual y en menor cantidad que la llevada a cabo por
el individuo J.

Realizando los mismos calculos que los llevados a cabo en el individuo J, vemos que
por ejemplo teniendo en cuenta la muestra 6, se corresponde con una ingesta el dia
anterior de una lata de mejillones ademas de otros productos. Si sabemos que la lata
de mejillones contiene aproximadamente 70 g de este producto, podemos considerar
una ingesta aproximada de polonio de unos 6Bqg aproximadamente. En la muestra a la
gue hacemos referencia, encontrabamos una concentracién de actividad de 210p0 de
13,1+0,2 mBq/®, si tenemos en cuenta que esa muestra era de 284 g, vemos que en
esa miccion se eliminaron 3,72 mBq, que se corresponde a un 0,06% de lo ingerido. Si
esa concentracion se mantiene en el resto de la orina generada durante 24 horas y
asumiendo que la orina que se genera es de 1,2 8, al final del dia habria eliminado un
0,26%.
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Como se observa en los cdlculos realizados en los dos individuos, los porcentajes de
eliminacidn no coinciden. Esto puede deberse en parte a la variabilidad de los distintos
factores que influyen en la formacidn de la orina y absorcidn de distintos elementos en
el organismo, ya que la biocinética de este radionucleido va a depender ademads de la
edad y de la ingesta, de otros pardmetros. Para poder obtener conclusiones mas
satisfactorias habria que establecer un protocolo que nos permitiese fijar algunas
caracteristicas del estudio, tales como seria una ingesta controlada en cantidad vy
tiempo de distintos productos.

Pero el objeto de nuestro estudio no era poner en cuestién los valores de tasas de
transferencia y la biocinética del polonio, ya que como se encuentra en la literatura
descrita, los valores publicados se basan en calculos tedricos y extrapolaciones de
experimentos en animales.

Hemos demostrado que la orina es un rapido sensor en el que se manifiesta la mayor o

210

menos ingesta de Po. Queriamos obtener un conjunto de resultados de

concentracion de actividad de este radionucleido en muestras de orina humana, que

nos permitiese enunciar un posible valor umbral de **

Po en la orina para una
poblacién no expuesta, que lo contiene de forma natural, para en su caso poder
discriminarlo de una posible contribucién antropogénica. Como hemos podido
observar existe una amplia variedad de resultados, como hemos visto principalmente
condicionados por la ingesta, y probablemente si hubiésemos analizado a algun
individuo fumador también deberiamos contabilizar este factor como condicionante.

Esto va a hacer que la eleccién de este valor umbral no debe ser fijado trivialmente.

Consideramos pues esencial la creacion de un banco de datos a nivel nacional de

21 . . . .
%Po en orina con informacidn asociada en cada caso

concentraciones de actividad de
sobre dietas alimenticias y habitos de vida del donante. Dicho banco debe contener un
numero estadisticamente representativo de datos suficiente para poder obtener de
ellos la informacidén necesaria para una eleccidon apropiada del mencionado valor

umbral a escala regional o nacional en posibles casos de emergencia.

210

7.5 Resultados de concentraciones de actividad de “""Po en el pelo

El analisis de muestras de orina para la determinacién de 210

Po es algo que ha sido
llevado a cabo en diversos estudios. Otra alternativa empleada ha sido el analisis de
muestras fecales. Llegados a este punto, nos planteamos el andlisis de otro tipo de
muestras bioldgicas que arrojen informacién sobre el paso de este radionucleido en el
cuerpo humano. Una matriz muy poco estudiada en cuanto a la obtencién de

210

resultados de ““"Po han sido muestras de pelo. Se conoce que el pelo es un estupendo

depdsito de determinados elementos, de hecho el andlisis de drogas en cabellos se
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emplea como prueba confirmatoria y fiable. Es un buen testigo, ya que nos puede dar
informacién de mucho tiempo atras desde la incorporaciéon de un elemento en el
cuerpo.

El andlisis de pelo para confirmar la presencia de ciertas drogas se remonta a las
décadas de los 60 y 70, décadas en las que comienzan a aparecer distintos estudios
sobre ello, y empezd a emplearse ese analisis en sustitucidon del andlisis de orina. La
toxicologia forense y la ambiental son dos campos que ponen en auge esta técnica,
dado que el pelo es una matriz que dificilmente se descompone o altera tras la muerte
de una persona[Harkey et al. 1989] y puede ser almacenado facilmente sin que se
deteriore. Actualmente el analisis de cabello humano se antepone a los de sangre y
orina para controles biolégicos de metales pesados, como es el caso de los controles
por contaminacion de plomo[Barbosa et al. 2005].

Las células que forman el foliculo del pelo son capaces de fijar algunos elementos,
entre ellos se encuentran algunos elementos que pueden llegar a ser téxicos en el
cuerpo humano. Estas células, durante su desarrollo y crecimiento, tienen un
metabolismo interno que capta dichas sustancias a partir del torrente sanguineo con el
cual estan en contacto, siendo ademas uno de los tejidos metabdlicamente mas
activos del cuerpo. Este tejido se ve afectado por la sangre, el sudor, el medio
ambiente, la genética y el estado hormonal. A medida que el pelo crece, con una
velocidad aproximada de 1 y 1,25 cm mensual, estas células se endurecen y terminan
saliendo al exterior formando lo que conocemos como pelo. En este proceso acaban
encerrando los productos que han ido acumulando durante los procesos metabdlicos a
los que se han visto expuestos. De este modo una longitud de 3 cm de pelo nos dara la
informacién de unos tres meses aproximadamente, mientras que un analisis de orina o
sangre nos la dara de un periodo de tiempo mas corto desde su recoleccidon hablando
de horas o como mucho dias. El analisis del pelo nos servird de indicador de lo que
sucede a nivel intracelular, mientras que el analisis de sangre de lo que nos
proporciona informaciéon es de lo existente a nivel extracelular. Por estos motivos
enuncidbamos que el pelo va a proporcionar informacién sobre lo que se acumula en
el organismo, siendo un testigo temporal de dichas acumulaciones.

Como hemos visto en el apartado de biocinética del polonio, a través del
compartimento que denominabamos plasma 1, una parte acababa en el pelo, tanto si
el radionucleido que estamos estudiando entraba por la via digestiva, como por la
epidérmica o respiratoria, es decir, desde el torrente sanguineo parte va a quedar
depositado de forma estable en los pelos.

Con el fin de ver si, en el caso del polonio, el pelo es una matriz fiable, hemos llevado a
cabo de forma paralela a la toma de muestras de orina, la recopilacién de pelo del
cuero cabelludo y de barba del individuo J. La obtencion de los dos tipos de muestras
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se llevaba a cabo de forma diferente. En el caso del cabello, se tomaba una muestra
cuya longitud se aproximaba al centimetro no llegando al ras del cuero cabelludo, sino
gue se quedaba una longitud de aproximadamente un centimetro hasta llegar a él. En
las muestras de barba la longitud obtenida era de aproximadamente medio
centimetro, y no llevdndose a cabo la rasuracién de la zona dado que podia llegar a
producir dafio en la piel al hacerlo en seco, por lo que se extraia la muestra mediante
corte con tijeras dejando aproximadamente expuesto medio centimetro de pelo que
no era recogido.

En la Tabla 7.9 se presentan los resultados hallados en las muestras analizadas que
suman un total de 16, correspondiendo 4 a muestras de cabello y 12 a muestras de
pelo de barba.

Muestra Fecha Cantidad *°Po Muestra Fecha Cantidad *°Po
Cabello Analizada (mBq/g) Barba Analizada (mBq/g)
(g) ()

MPJ1 21/11/12 3,01 4,910,3 MBJ1 25/11/12 0,43 4,1+0,5

MPJ2 09/12/12 2,62 6,4+0,4 MBJ2 09/12/12 0,41 4,2+0,5

MPJ3 26/01/13 2,01 31,5+1,2 MBJ3 16/12/12 0,27 2,4+0,4

MPJ4 23/03/13 2,97 20,0+1,1 MBJ4 30/12/12 0,46 11,31+0,7
MBJ5 17/01/13 0,43 17,5+1,5
MBJ6 25/01/13 0,49 20,2+1,5
MBIJ7 30/01/13 0,52 28,9+1,8
MBIJ8 20/02/13 0,24 34,6+3,3
MBJ9 01/03/13 0,43 25,9+2,5
MBJ10 20/03/13 0,38 25,6+2,1
MBJ11 02/04/13 0,37 16,3%1,6
MBJ12  18/04/13 0,41 15,3+1,5

Tabla 7.9: Resultados de 210Po(mBq/g) en distintas muestras de pelo

A continuacién vamos a representar graficamente estos resultados, para poder ver la
evolucidon temporal de los mismos y poderlos relacionar.
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Figura 7.8 Representacion grdfica de los resultados de ““"Po (mBgq/g) en distintas

muestras de pelos ordenadas en funcidn del instante de su recogida.

En la Figura 7.8 podemos observar la distribucion de los resultados obtenidos. Se
conoce que las tasas de crecimiento del cabello y la barba suelen ser similares, aunque
en este ultimo tipo de pelo puede variar en funcion de la edad y del grosor del pelo.
Para la muestra de pelos de la barba, al tener un mayor nimero de muestras,
observamos claramente que se produce un incremento de las concentraciones de
actividad en el tiempo que alcanza su maximo en el mes de febrero. A partir de dicha
muestra, las concentraciones en las siguientes que se midieron presentan menores

21
%Po. En el caso de muestras de cabello se observa,

210

concentraciones de actividad de
en los cuatro casos, que las concentraciones de actividad de “*"Po son similares a las
encontradas en pelo de barba de la misma fecha. También se observa, por tanto, un
aumento inicial de la concentracién de actividad, hacia el mes de febrero, y una

disminucion de concentracidon de actividad en el mes de marzo.

2190 en orina (que coincide en

En la Figura 7.9 se representan las concentraciones de
el tiempo con la ingesta) y las concentraciones del mismo radionucleido en pelo
(cabello y barba) del individuo J, en funcién del dia en que se recogieron. Como ya
dijimos, para los resultados en orina podemos asociar los valores mas altos obtenidos
al periodo en que tuvo lugar la ingesta de productos con alto contenido en 210p0o. EI
incremento de **°Po en orina comienza el 28-11-2012. Si observamos la fecha en la
gue se produce ese incremento en las muestras de pelo, tal y como nos muestra la
grafica, tenemos un claro incremento el 17-01-2013, siete semanas después. Si

repetimos el ejercicio con los valores mas altos en orina y en pelo, tendriamos que al
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valor mas alto en orina es observado el 19-12-2012 y el valor mas alto en pelo el 20-02-
2013, es decir, nueve semanas después. Tendriamos un retraso entre siete y nueve
semanas en la correspondencia entre los resultados en orina y en pelo. Esto significa

1% observado en las muestras de pelo se encontraban entre siete y nueve

que, el
semanas antes en las células del foliculo piloso de esos pelos. Aunque el tiempo que
pasa hasta que esas células ya quedaban expuestas a la superficie es de un mes, las
caracteristicas de las muestras recogidas hacen que el periodo de correspondencia se

retrase hasta nueve semanas.
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Figura 7.9 Representacion grdfica de los resultados de ““"Po en muestras de pelo

(mBq/g) del individuo J, ordenados en funcion del dia de su recogida
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Figura 7.10 Representacion grdfica de los resultados de p6 en orina (mBq/€) del
individuo J, ordenados en funcion del dia de su recogida

Debemos recordar, que la muestra de pelo que se tomaba era de una longitud de un

centimetro. Pero esta muestra no se tomaba desde la punta hasta la raiz, ya que en la
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superficie dejdbamos sin coger 1 centimetro desde la superficie del cuero cabelludo.
Por este motivo No podemos asociar los resultados de concentraciones de actividad de
1%y a lo ingerido un mes atras. Para hacer esa correspondencia deberiamos tomar la
muestra de una longitud de un centimetro desde la raiz. Con lo que la muestra que
tomamos se corresponderia a lo ingerido dos meses antes, un mes por el centimetro
que tomamos para analizar, y otro por el que dejamos sin coger. Asi, las muestras de
pelo correspondientes al mes de febrero son las que se asocian con la ingesta del mes

de diciembre.

El andlisis de muestras de pelo da una informacion, retrasada en el tiempo pero

integrada de la ingesta de **°Po por el individuo.

El uso de la orina o del pelo para poder monitorizar a un grupo critico de la poblacién
después de un hipotético acto terrorista que implique la posible toma de 20p0o de
forma inadvertida por ingestidn o inhalacion exige en la practica la eleccién de un valor

| 210

umbral de referencia que permita discriminar entre el “~"Po de origen natural existente

21955 |3 alta

en la orina bajo estudio y la posible contribucién antropogénica de
variabilidad observada por nosotros en las concentraciones de 2!°Po natural en estas
muestras, hace que no sea ni mucho menos trivial el fijar ese valor umbral, siendo por
otra parte obvio que su valor no debe ser fijado con base en la eleccidn realizada en
otros paises porque sus habitos alimenticios y modo de vida pueden ser muy

diferentes.
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8. RESUMEN Y CONCLUSIONES

En este ultimo capitulo de la memoria, procederemos a resumir y a exponer las
principales conclusiones obtenidas en este trabajo de investigacion, dedicado
primariamente a la determinacion de las concentraciones de actividad de un

| 210

radioisdtopo natural perteneciente a la serie radiactiva del uranio, el “~"Po en diversas

matrices naturales. El interés en el estudio y andlisis de este radionucleido se centra

el °Po se caracteriza por su relativa alta radiotoxicidad

en un aspecto fundamental:
cuando es ingerido por el hombre, pudiendo ser considerado como uno de los

maximos contribuyentes a la dosis recibida por la poblacién a través de la ingestién
Esta memoria se puede considerar dividida en dos grandes bloques:

- Una primera parte metodoldgica donde se ha realizado a) una descripcion de
las técnicas radiométricas experimentales utilizadas para la determinacién

2195 en matrices ambientales, asi como una exposicién

fundamentalmente de
de los trabajos realizados para sus calibraciones y puestas a punto, y b) una
descripcién de los procedimientos fisico-quimicos y radioquimicos utilizados
como etapa esencial previa para la medida radiométrica de los radionucleidos
de interés, poniendo especial énfasis en detallar las labores de optimizacidn

llevadas a cabo por nosotros en los mencionados procedimientos.

- Una segunda parte, fundamentalmente de aplicacion donde: a) se han

21 . .
%Po y otros radionucleidos

determinado las concentraciones de actividad de
naturales de la serie del uranio en un conjunto amplio de muestras de aguas
minerales y distintos tipos de alimentos, como base para la determinacién de
las dosis por ingestion y b) se han determinado las concentraciones de
actividad de **°
de una base de datos fundamental para la realizacion de estudios dosimétricos

. . . . . .z 21
y con el fin de correlacionar la ingesta con la eliminacién de **°Po.

Po en muestras de orina y pelos, con el fin de iniciar la creacién

De una forma mas detallada, podemos indicar a continuacién, el contenido vy
principales conclusiones de este trabajo:

1) Se ha realizado una descripcion de dos técnicas radiométricas: la
espectrometria alfa con detectores semiconductor y la espectrometria gamma
de alta resolucion con detectores de germanio, utilizadas en este trabajo para

210 210
Po,

la determinacién de las concentraciones de actividad de Pb y otros
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2)

a)

b)

3)
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radionucleidos en matrices naturales. Se incluye también la descripcion de las
labores de calibracién y puesta a punto de ambas técnicas, y los fundamentos y
condiciones necesarios para poder determinar las concentraciones de actividad
de *°Pb en una muestra ambiental a partir de la medida de su descendiente

*1%po.

Se ha procedido a describir la toma de muestras y las técnicas radioquimicas
aplicadas como paso esencial para la posterior medida de los radionucleidos
mencionados en el punto previo. Ello incluye etapas de preconcentracion en
estudios de muestras liquidas, etapas de homogeneizacién y secado en
muestras de alimentos, y sobre todo, el procedimiento secuencial aplicado,
basado en la técnica de extraccion solvente con TBP, para el aislamiento
secuencial de los emisores alfa de interés en las muestras analizadas como paso
previo a la generacion de fuentes de medida adecuadas para la aplicacién de la
técnica de espectrometria alfa.

Adicionalmente, y asociado a este punto:

Para la obtencidn de filtros que simularan la recogida del humo que realmente
inhalaba una persona fumadora, se ha disefiado un sistema simple que captaba
el humo una vez que pasaba por el filtro que ya trae la boquilla del cigarrillo

210

para la determinacion de concentracion de actividad de “““Po incorporada por

un individuo fumador.

En el proceso de digestion dcida, se observo claramente las ventajas que
presenta llevarla a cabo con un sistema de alta presion de microondas, ya que
muchas de las muestras presentan un gran contenido lipidico y mediante la
digestion abierta no se consigue poner en disolucion total la muestra. Ademds
este método nos permite optimizar el tiempo de dicha etapa. Se han optimizado
los distintos protocolos de actuacion con microondas, adaptdndolos
especificamente a las matrices que han sido tratadas.

La medida del **Po presente en una muestra ambiental dada, tras su
extraccién y aislamiento, exige su deposicién en finas laminas sobre un soporte
adecuado para su posterior medida por espectrometria alfa. Estas fuentes son
generadas aplicando el denominado método de autodeposicion. En este
trabajo se ha realizado un estudio para la optimizacién de este proceso de
autodeposicidn, analizando diversas variantes de dicha técnica y se ha evaluado
la posibilidad de utilizar diversos metales (plata, niquel, cobre) como material
soporte. Ello nos ha permitido optimizar los rendimientos de autodeposicion, y
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4)

a)

b)

5)
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consecuentemente disminuir los limites de deteccidon en la determinacion de
este radionucleido por espectrometria alfa.
Adicionalmente:

Se ha observado que el cambio en el material de las planchetas no aporta un
cambio significativo, si bien podemos enunciar que el tiempo si es un factor
condicionante y que llevando esta operacion en 4 horas se mejora el
rendimiento.

Respecto al sistema empleado para llevar a cabo la autodeposicion, se mejora
en cierta medida con el sistema del aro suspendido en la disolucion. Esto hace
que por causa de su peso, la plancheta mantenga una posicion vertical
respecto a la direccidn de rotacion del medio en el que se encuentra inmersa.

En un total de 32 marcas comerciales de aguas minerales representativas de las
consumidas por la poblacidon, se ha determinado experimentalmente las

%P0 e is6topos de uranio (3*U y 8U. Los

concentraciones de actividad de
valores encontrados para los diferentes radionucleidos, se encuentran dentro
de los rangos de valores tipicos encontrados en aguas minerales colectadas en
diferentes zonas del planeta. Estos valores nos han permitido determinar la
contribucién de cada uno de los radionucleidos mencionados a la dosis recibida
por la poblacién debido a la ingestién de estas aguas.

En este estudio, concretamente:

Se ha mostrado el papel preponderante del radionucleido *°Po en la magnitud
de las dosis efectivas comprometidas via ingestion de aguas embotelladas
recibidas por la poblacion espafiola. Se han obtenido valores del orden de
uSv/aio, siendo éstos por otra parte muy variables dependiendo del origen de

210

las aguas consumidas, lo que hace imprescindible la determinacion de “~"Po en

cualquier control radioldgico que se realice de aguas de consumo.

A pesar de que lo que caracteriza a un agua mineral que se comercializa es el
cardcter no perturbable de las concentraciones de algunos de los elementos, se
ha observado mediante el andlisis en el tiempo de dos de las marcas
comerciales que estas presentan concentraciones variables del radionucleido
que nos ocupa este trabajo.

Los valores de las dosis por ingestidon de las aguas minerales analizadas debida
a los diferentes radionucleidos evaluados se encuentran en la gran mayoria de
los casos, incluso cuando se realiza la suma de las contribuciones de todos
ellos, claramente por debajo del valor de la Dosis Indicativa Total, DIT, (0,1
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mSv/ano) fijado por la OMS como nivel indicativo maximo de las dosis
susceptibles de ser recibidas por la poblacidon debido al consumo por ingestidn
de agua. No obstante es de indicar, que de todos los radionucleidos indicados,

son el 210 | 210

Pb, y fundamentalmente el “~"Po los mayores contribuyentes a esas
dosis con independencia de que otros radionucleidos presenten en dichas
aguas unos valores incluso superiores de concentracién de actividad. Ello es
debido a su mayor radiotoxicidad, por la tendencia a acumularse en algunos

drganos del cuerpo humano.

La contribucion de los diversos radionucleidos analizados a la dosis por
ingestion de las aguas minerales ha sido calculado siguiendo recomendaciones
de organismos internacionales para cuatro grupos de edades. Con
independencia de que en la mayoria de los casos el valor de DIT no ha sido
superado, se observa como los mayores valores de dosis efectiva se obtienen
para el grupo de edad mds joven, hecho que debe ser tenido en cuenta, para
considerarlo como grupo critico.

210

Se han determinado las concentraciones de actividad de “~"Po y adicionalmente

en algunas también la concentracién de isGtopos de uranio (***U y 2

U) en un
total de 24 muestras de dieta que pueden ser consideradas como
representativas de las ingeridas por la poblacidn sevillana. Las muy bajas
concentraciones de actividad detectadas ha permitido poner a prueba la
sensibilidad y potencia de la técnica de medida utilizada. Esas concentraciones
de actividad son por otra parte muy variables entre muestras, hecho esperable

por la no uniforme composicidon de las dietas analizadas.

Las determinaciones radiométricas realizadas en las muestras de dieta tipo, nos
ha permitido calcular la contribucion a la dosis por ingestidon de estas dietas de
los siguientes radionucleidos: **°Po, 2**U, y 2*®U. Los valores encontrados para
estas dosis se encuentran dentro del rango de valores normales indicados por
la OMS, aunque se ha puesto otra vez de manifiesto la claramente mayor

contribucién a esas dosis del 2°

Po respecto a los isétopos de uranio. Por otra
parte, las dosis efectivas determinadas a partir de los resultados
experimentales obtenidos para cada muestra de dieta individual son muy
variables, habiéndose justificado el hecho de que para una apropiada
evaluacidn dosimétrica es necesario en este caso trabajar con los valores
medios obtenidos tras el andlisis de un nimero estadisticamente significativo
de muestras de dieta. Es decir, observando los resultados obtenidos, podemos
decir que no tiene sentido el tener en cuenta los resultados de una dieta en

particular, sino que cualquier estudio llevado a cabo debe realizarse desde una
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9)

10) Se ha estudiado la concentracion de actividad de
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perspectiva mas global evaluando los valores medios obtenidos. Este valor
| 22%o asociado a la dieta tipo, es en
nuestro estudio y particularizando para la poblacién adulta de 0,18 mSv/afio.

medio de la dosis efectiva por ingestién de

2194 en

Se expuso antes la determinacidn la concentracién de actividad de
distintos grupos de alimentos que se engloban dentro de la pirdmide
alimenticia de la dieta mediterranea. El fin era llevar a cabo una evaluacién de
la contribucién a la dosis efectiva por “°Po debido a la ingesta, y el aporte que

haria cada grupo de alimentos a una dieta representativa.

De este estudio se concluyé:

a) En el cdlculo de la dosis, vemos que factor clave serd la tendencia anual de
consumo de cada producto. De esa forma, productos que a priori pueden
presentar bajas concentraciones conllevarian una aportacion a la dosis mayor
que otros que puede que presentando una mayor concentracion de actividad
son consumidos en menor medida.

b) El grupo que presenta una mayor concentracion de actividad, asi como una
mayor dosis efectiva debido a la ingesta de este radionucleido es el grupo de
productos marinos. Este hecho propicié que se estudiase en mds profundidad
productos pertenecientes al mismo.

219p0 asi como de isétopos de

uranio en distintas especies marinas consumidas con asiduidad por la poblaciéon
espafiola.
En este sentido:

a) Los resultados que se han obtenido dejan ver las altas concentraciones de

21 . . .
OPO en algunas especies marinas que se consumen con frecuenCIa.

b) Por otra parte, se ha podido observar en la mayoria de los casos que las

2%p4 son uno o varios érdenes de magnitud superiores a las

concentraciones de
determinadas en otros radionucleidos pertenecientes a su misma serie

radiactiva natural como los isétopos de uranio

¢) Podemos enunciar como debido a la ingestion media anual de algunas
especies se pueden superar el centenar de microsieverts por afio. Por ello se
deduce, que una poblacion cuya dieta sea rica y variada en productos marinos
puede llegar a recibir una dosis por ingestion debida exclusivamente al 210p,
superior al milisievert por afio, al sumar las contribuciones debidas a diversas
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especies. Esto también podemos asociarlo a la variabilidad encontrada en las
dosis efectivas calculadas en la dieta.

11) Con el fin de realizar una evaluacién dosimétrica lo mas realista posible, se ha

%P0 en el proceso de preparacion

tenido en cuenta una posible pérdida de
para su consumo (parrillada de pescados, coccion de moluscos y crustaceos,
etc), por ello se ha llevado a cabo la coccidn de distintos productos. Si bien es
cierto que para ver el efecto de este proceso, algunos grupos de muestras
también se han analizado sin llevar a cabo este paso. Se pudo observar que la
mayoria de las especies no presentan una variacion significativa en sus

resultados tras la coccion.

12) A través de evaluaciones regionales de las concentraciones de Po en distintas
especies se confirma que los niveles de este radionucleido no varian mucho de
un medio ambiente marino a otro, y que las diferencias regionales en los

210

niveles de Po se encuentran dentro de la variabilidad natural entre las

especies.

13) Se han analizado muestras de orina en dos individuos a los cuales se les ha
controlado la ingesta, llevando una dieta bien definida y variable en el tiempo
llevada a cabo los dias de toma de muestras. Con este estudio se ha observado

210p excretada en

la influencia de los hdbitos alimenticios en la cantidad de
orina, es decir, las concentraciones de este radionucleido son variables
dependiendo de la ingesta. Este estudio realizado permite afirmar que la
cantidad total de **°

una persona a otra dependiendo de su modo de vida: habitos alimenticios,

Po de origen natural en el cuerpo humano puede variar de

origen del agua ingerida, lugar de residencia (asociado a la exposicién a 222Rn),

etc. Muchos son los factores que influyen en la cantidad de 2*°

Po incorporado
por el cuerpo humano, haciendo que existan variaciones significativas entre
diferentes individuos, y por lo tanto en las concentraciones de este elemento

que pueden encontrarse en su orina.

14) El uso de la orina para poder monitorizar a un grupo critico de la poblacion

210
P

después de un hipotético acto terrorista que implique la posible toma de o

de forma inadvertida por ingestidén o inhalacidn exige en la practica la eleccion
de un valor umbral de referencia que permita discriminar entre el 210po de
origen natural existente en la orina bajo estudio y la posible contribucidn

21 . e
%Po. La alta variabilidad observada por nosotros en las

210

antropogénica de

concentraciones de ““Po natural en orina, hace que no sea ni mucho menos
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trivial el fijar ese valor umbral, siendo por otra parte obvio que su valor no

debe ser fijado con base en la eleccién realizada en otros paises porque sus
habitos alimenticios y modo de vida pueden ser muy diferentes.

15) Con el fin de ver si en el caso del polonio, el pelo es una matriz fiable a la hora

de detectar su anterior presencia en el cuerpo, hemos llevado a cabo de forma
paralela a la toma de muestras de orina, la recopilaciéon de pelo del cuero
cabelludo y de barba de un individuo. Los resultados obtenidos nos muestran
gue este tipo de muestra es un testigo valido que nos da informacién retrasada
en el tiempo pero integrada de la incorporacion de 2190 en un individuo.

En el futuro se puede ampliar la linea de investigacidén aqui iniciada en varios aspectos.
Quizds los de nuestra parte mas destacables y prioritarios son los enunciados a

continuacion:

1)

2)

3)

El en campo de aplicacion seria conveniente profundizar el estudio temporal de
las aguas minerales, asi como poder acceder a datos propios de los acuiferos
para correlacionar las posibles variaciones ya no solo con las facies geoquimicas
gue caracterizan el sustrato que contiene dichas aguas, sino también poder
acceder a datos de extraccion como la fecha de obtencién del agua y nivel del
acuifero para poderlo estudiar respecto variaciones pluviométricas y una mayor
0 menor concentracidn del elemento en su disolucién.

Otro ambito suceptible de estudio y ampliacidén, seria estudiar con mas
profundidad otras vias de entrada en el cuerpo humano del polonio, como seria
la inhalacidn.

Queda también abierto para la ampliacidn un estudio en profundidad de los

niveles de 2*°

Po en la orina, ya que deberia tenerse un banco de resultados que
contenga un nimero estadisticamente representativo de datos suficiente para
poder obtener de ellos la informacién necesaria para una eleccidon apropiada
del mencionado valor umbral a escala regional o nacional en posibles casos de
emergencia. Asi como seguir estudiando la biocinética de este radionucleido en
el pelo, ya que como hemos visto, es una matriz que nos guarda informacion a

largo plazo.
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