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IRPA
Argomento %\
Variabilita dei dati radiotossicologici dell’Uranio dovuti al fondo naturale e |
problematiche di valutazione delle dosi

Fondo : contenuto e composizione isotopica dell’uranio nelle matrici ambientali: acqua

Metodi della radiotossicologia: Spettrometria alfa e spettrometria di massa

Le sorgenti : uranio naturale e uranio artificiale

Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del combustibile

Possibilita alternative: Spettr. di Massa con acceleratori (AMS), SEM, autoradiografia
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IRPA
Contenuto e composizione isotopica dell’uranio nelle matrici ambientali 2\
rp

Associazione talia

Composizioni tipiche dell’uranio naturale

. S Attivita
Composizione Massa % Attivita %
Specifica

isotopica 234 235 238 234() 235 238 Bg/mg

WEES Y 50E-03 0,72 99,27 489 2.2 48,9 25,2
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IRPA
Contenuto e composizione isotopica dell’uranio nelle matrici ambientali S
Dlgs 15 feb 2016 n 28 <y

Tabelia 1

q:, Concentrazioni di attivita' derivate relative alla radicattivita*
.9 nelle acgue dastinate al consumo umanod(l)
N
()
e
2 B e e e e e e e
o | | | Tipo di | Concentrazione |
.9 2 | Origine | Radionuclide | decadimento | derivata I
© () =+ + + -
g N f | B=238 (2) { Alfa | 3,0 Bg/l I

((}) | | e o e i =4
o] _‘5 | | O-234 (2) | Alfa | 2.8 Bq/1 |
a O | |meem e ——— o ————— P ————— -
o % |  Naturale I RA-226 | Alfa I 0,5 Ba/l I
< O~
9~ ..
O Tipico contenuto U238 _ _ o
S '; nelle acque Un regime allmentare con queste concentrazioni e
.ﬁ . \ . . . . . .
o E mBq/I ng/I quantl.ta dl Circa 1,5 I|tr|/g|orno produce neIIe urln? ur\a
Z g 10 306 escrezione che va da alcune decine ad alcune centinaia
O = . .
c o di ng/giorno
S 100 8056 8/g
O |
>
cX
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IRPA

B

Associazione taiana
& Radioprotezione

Contenuto e composizione isotopica dell’uranio nelle matrici ambientali
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(o)) J.K. OSMOND, J.B. COWART o6l o 2 3 a4 5 e 8 8 1w I
O — o I 2 3 4 5 & T 8 9 0 AR,
Q’ AR (Activity U-234 /Activity U-238)
[ { Activity U=-234 /Activity U-238) - S = ) A L
P . FIG.3. Distr of and **US U aipha activity ratio (A.R.) for most published
U) FIG.2. Distribution of uranium concentration and *>U/***U elpha activity ratio (A.R.) for most published \ enalyses of underground water. (Both parameters must have been determined on the same sample in order to
q’ I analyses of surface waters. [Both porameters must have been delermined on the same sample in order to be &  woeincluded here.) The range of values in both paramelers (s greater than for surface warer (see Fig. 2).
> included here.) The purpose of the figure is to show the extreme vas (7 in ium conc ion (sh v',‘ll would appear to be of particular signigicance that A.R.s less than 1.00 are more Srequent at medium
w on a log scale) and in the isotopic ratio (which can be compared with stable and jor non-radiogenic isotope varia- ¢ comcenirations, and that very high A.R.s occur at iow concentrations, © [8]; ®[15]: o[16]: = (17} w10
C tions). Nevertheless, these variations are fess than those observed in groundwater (see Fig.3). ©[8]; @ [9]; = s A9); O[11]); #[18); O FSU, unpublished, Hosston Aquifer: @ [19]: X [20]; @ brine [17]; @ brinc [21];
o - FSU.réivers and lakes in North Americe, this review; &[10LEX [11]; © [12]; +[13); ©[14]; 4 [74); @ [192) |\ #{22]; + ore-bearing formation [23].
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IRPA
Metodi della radiotossicologia: Spettrometria alfa e spettrometria di massa 2:4\
N

Le analisi radiotossicologiche piu attuali per il monitoraggio della contaminazione interna da
uranio si basano sulla misura con spettrometria di massa (ICP-MS) e sulla spettrometria
alfa delle urine.

Spettrometria di massa (ICP-MS) delle urine

L'analisi e effettuata su un piccolo campione.
E piu sensibile per gli isotopi piu abbondanti in termini di massa, U238 e U235, in quanto Si
basa sul "conteggio degli atomi” e non sulla misura della attivita.

Minime concentrazioni misurabili sui referti 2 ng/l per U238 e 1 ng/l per U235
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IRPA
Metodi della radiotossicologia: Spettrometria alfa e spettrometria di massa 2.'4\
N
Le analisi radiotossicologiche piu attuali per il monitoraggio della contaminazione interna da

uranio si basano sulla misura con spettrometria di massa (ICP-MS) e sulla spettrometria
alfa delle urine.

Spettrometria alfa delle urine

L'analisi e effettuata sull’escrezione di un giorno.

Riesce a determinare facilmente I'U238 e 1'U234, mentre difficiimente rivela 'U235 in
situazioni normali.

Minime attivita misurabili sui referti tra 0,4 e 0,5 mBq

Categorizzazione delle informazioni: Categorie: Uso Interno, Uso Interno, Uso Conftrollato, Uso Ristretto
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IRPA
Metodi della radiotossicologia: Spettrometria alfa e spettrometria di massa 2;4\

Confronto tra le sensibilita tra spettrometria di massa (ICP-MS) e spettrometria alfa (AS)
per l'uranio nelle urine.

Quantita degli isotopi per 100 ng di

U238 da Unat in equilibrio secolare

ng mBq
U234 0,005 * 12 * Non rivelabile in ICP-MS
** Rivelabile in ICP-MS solo per U238 > 100 ng
U235 0,7** 0,054 *** *** Non rivelabile in AS
U238 100 1,2

Sensibilita ICP-MS: 1ng - Sensibilita AS: 0,4 mBq
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IRPA
Le sorgenti : Uranio naturale e Uranio artificiale S

Composizioni tipiche dell’uranio naturale ed industriale

o S Attivita
Composizione Massa % Attivita %
Specifica

isotopica

234U 235U 238U 234U 235U 238U Bq/mg
WEES 0 50E-03 0,72 99,27 489 2,2 48,9 25,2
i 10803 02 998 155 1,1 83,4 14,8
3,5% 235U 1,26-02 3,5 96,49 80 4 16 70
93% 235U 1,0e-01 92,6 7,3 98 2 <0,1 2370

Da NRPB-W?22 Industrial Uranium Compounds

Va detto che il rapporto U234/U238 nell’'uranio arricchito puo variare notevolmente in
base al processo ed alla storia dell’'uranio processato
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IRPA
Le sorgenti : Uranio naturale e Uranio artificiale 3
g Ll

o Sy Attivita
Composizione Massa % Attivita % et
Specifica

isotopica 234( 235 238( 234 235 238 Bq/mg
IFE 5,0E-03 0,72 99,27 48,9 2,2 48,9 25,2
L 1,0e-03 0,2 99,8 15,5 1,1 83,4 14,8
1,2E-02 3,5 96,49 80 4 16 70
1,0E-01 92,6 7,3 98 2 <0,1 2370

Misura dell’U234

La misura dell’U234 e d’obbligo in caso di contaminazione da uranio arricchito, in quanto in questi casi I'attivita
dell’U234 puo essere preponderante rispetto agli atri due isotopi e praticamente determinare un contributo
prevalente alla dose.

Radioisotopi SPIA
In alcuni impianti del ciclo del combustibile, all’'uranio sono associati altri radioelementi, quali attinidi

e/o prodotti di fissione, che funzionano abbastanza bene come spie di eventuali contaminazioni
lavorative.

Fondo

Anche questi radioisotopi possono presentare tracce negli escreti o nelle misure in vivo dovute al
fondo, ed in particolare al fall-out.
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Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del S'RPA
combustibile

Per rendere omogenei e confrontabili i dati sulla escrezione giornaliera prodotti con i due metodi:

le misure di spettrometria alfa dell’lU238, sono state convertite in peso, mediante ['attivita
specifica dell’U238. Il peso dell’'U235 e del’'U234 sono stati trascurati.

Le misure di spettrometria di massa sono state effettuate su campioni piu piccoli della escrezione
giornaliera. Per questo, i valori ritrovati, espressi in peso/litro, sono stati moltiplicati per 1,5
litri/giorno.
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Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del S'RPA
combustibile

IL CAMPIONE

| campioni riportati riguardano il monitoraggio radiotossicologico di lavoratori impegnati nel
mantenimento in sicurezza e smantellamento di tre impianti nucleari del ciclo del combustibile,
dalla fabbricazione al riprocessamento.

| valori pari al limite di rivelabilita sono stati posti pari a 1/2 di tale valore.

Radioisotopi SPIA

Due dei tre impianti presentano come sorgente anche attinidi e/o prodotti di fissione, per cui, a meno di
attivita particolari, il monitoraggio radiotossicologico dell’'uranio é richiesto piu come una verifica
accessoria che come mezzo di valutazione diretta della dose impegnata.

Tipologia di esposizione
Tutti i valori si riferiscono a situazioni ritenute di dose impegnata nulla 0 comunque non
associabile a contaminazione accertata da uranio.
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Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del S'RPA
combustibile s

Grafico a dispersione individui - misure

500 (AS)
400
9
S 300
%g I e Misura
£ 200 : x h'\ﬂ"ifj‘f“ Valore medio totale
2 ! ‘ = 77,8 ng/giorno
ittt

0
01234567 8 9101112131415161718192021222324

Individui

Impianto 1 - valori e medie dell’escrezione giornaliera di 238U, in ng/giorno. La
semi-ampiezza della barra di errore e pari alla deviazione standard. | valori sono
ottenuti da misure di spettrometria alfa (AS). Il valore medio totale € paria 77,8
ng/giorno.
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Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del S'RPA

combustibile "
Grafico a dispersione individui - misure (ICP-MS + AS)

500 3 L

450 i

400

350 !
% 300 ® Misura
= 250 , .
£ | T o X Media valore medio totale
> 200 .
] T = = Media totale = 60,7 ng/glorno

150

100 T

O T T T T ?
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Impianto 2 - valori e medie dell’escrezione giornaliera di 238U, in ng/giorno. La semi-
ampiezza della barra di errore e pari alla deviazione standard. | valori sono ottenuti sia da
misure di spettrometria di massa (ICP-MS) che da misure di spettrometria alfa. Il valore
medio totale é pari a 60,7 ng/giorno
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Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del S'RPA
combustibile

—A—media periodo ICPM  —A—Media periodo AS

700

350

238U [ng]

Individui

Impianto 2 — confronto per ogni individuo, tra le medie e le deviazioni standard
(semi-ampiezza delle barre di errore) delle delle misure AS e misure ICP-MS. |
campioni sono prelevati in tempi diversi e le misure AS sono in numero inferiore.
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Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del S'RPA

deviazione standard. | valori sono ottenuti sia da misure di spettrometria di massa (ICP-MS) che da misure di spettrometria alfa.
Il valore medio totale e pari a 24,7 ng/giorno
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combustibile b=
Grafico a dispersione individui - misure (|CP-|\/|S)
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Casistica: misure negli escreti di lavoratori nello smantellamento di impianti del ciclo del S'RPA
combustibile

Distribuzione del rapporto di attivita 234U/238U ==
Impianto 1 — 23 individui
1

0,8
o 0.6 media = 1,52 - mediana =1,43
.O
ﬁ 0,4
9
e 0,2
(o]
o w O T T T T T T T
'-5 S 0,25 0,75 1,25 1,75 2,25 2,75 3,25 3,75 4,25
O N
f QO Impianto 2 — 8 individui
O _g 1
o.
o = 0,9
-0 0,8
< o~ 0,7
9~ 0,6
O~ 0,5 . .
=i 04 media = 1,30 - mediana =1,11
N (o) 0,3
O E 0,2
Z O 0,1
oD 0 — Nota: esclusi i valori = MDA
g) g 2,75 325 3,75 425
g I
£
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Considerazioni radioprotezionistiche: coefficienti di dose

Inalazione
AMAD 5um Unat |DU Uarr3,5% [Uarr93% |Pu239
Composto tipo F
Coeff. di dose (uSv/Bq) 0,61 0,59 0,63 0,64
- ALl o, (kBq) 1,64| 1,695 1,59 1,59
-% ALl ., (mg) 65| 114,5 22,75 0,66
o) Composto tipo M
S Coeff. di dose (uSv/Baq) 1,85 1,68 2,01 2,1 32
1S ALL_, (kBq) 0,54| 0,595 05/ 0477 0,03125
; ) ALl ., (mg) 21,5| 40,25 7,1 0,2| 1,36E-05
0
& o Composto tipo S
e
P : Coeff. di dose (uSv/Bq) 6,25 5,87 6,60 6,79 8,3
o7 ALl ., (kBq) 0,160/ 0,170|  0,1515 0,147| 0,120
N
§ - ALl ¢, (mg) 6,35 11,5 2,15 0,055 | 5,24E-05
N
o £
Z O
g % La tabella & ottenuta utilizzando i dati elaborati in NRPB-W22: Industrial Uranium
%m Compounds.
I
g
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Considerazioni radioprotezionistiche: variazioni delle escrezioni in condizioni di
esposizione interna

dose associabile ad escrezione di 100 ng/d in urine (mSv)
Composizione inal tipo S AMAD 5 inal tipo M AMAD 5 inal tipo F AMAD 5
isotopica
10 giorni 1 giorno 10 giorni 1 giorno 10 giorni 1 giorno

U NAT 9,84E-01 2,25E-02 8,63E-03 2,03E-04 5,69E-04 8,54E-06
DU 5,43E-01 1,24E-02 4,60E-03 1,08E-04 3,18E-04 4,77E-06
3,5% U235 2,89E+00 6,60E-02 2,61E-02 6,12E-04 1,63E-03 2,45E-05
93% U235 3,11E+01 7,11E-01 2,98E+00 7,00E-02 5,62E-02 8,43E-04

La tabella e ottenuta utilizzando i dati elaboratiin NRPB-W22: Industrial Uranium
Compounds.

Sono riportate le dosi impegnate associate ad una escrezione di 100 ng rispettivamente il 1°
giorno ed il 10° giorno dall’intake.

Categorizzazione delle informazioni:
Interno
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IRPA
Possibilita alternative: U236 nel combustibile irraggiato S

L'U236 e abbastanza raro in natura, ma viene prodotto nell’irraggiamento dell’U235. Circa il 14% degli atomi di
U235 che assorbono un neutrone non fissionano e si trasformano in U236, la cui emivita e tale da rimanere
stabilmente nell’U irraggiato. Quindi per una miscela di U, 'U236 puo essere utilizzato come tracciante della
presenza di U irraggiato.

- Y= » . 4 Neutron and reactor physics
Attiv. specifica Comp. in [ Comp.in
Bag™’ pesoin | attivitain ior
Unat (%) Unat (%) 1

m 4,47 x10° a 1,244 x10°Bqg! 99,27 48,9 ’:-
NPEE 7,04 X108 a 7,995 x10*Bqg! 0,72 2,2 g of -,
CUPEFT 2,455x105a 2,303x108Bqg!  0,5x102 48,9 3 o
WPETT 2,348x107a 2,392x105Bqg!  ~107* ~2 x10° :
:
*Abbondanze di U235 nell’U naturale: 10'11-10"7; ma a causa del fall-out, si 2 af 1 pu2t0
puo trovare 10° 2  cer
1
00 10 20 40 . 50 ‘ 60

30
Burnup (GWd#)

Figure 4.8 [sotope concentrations for U-2335, U-236, Pu-239, Pu-240. Pu-241 and Cs-137 as a function of
burnup [GWd'to] of LWR fuel. Initial fuel enrichment: 5% U-235 [32].
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IRPA
Possibilita alternative: U236 nel combustibile irraggiato 2:4\

L'U236 € misurabile nelle concentrazioni nel naturale con la spettrometria di massa con
acceleratori (AMS)

Gli studi preliminari su un impianto con Uranio irraggiato a basso burnup sono confortanti

Impianto ciclo del combustibile a basso burn-up U236/238 > 104
Acqua di falda e altri impianti U236/238 < 3x10°

Uranio a basso burnup = U236 non altissimo

Esempio: escrezione mista di Unat da dieta e Uarr.
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IRPA
Possibilita alternative: Valutazioni sul muco 2’4\‘

Valutazione sul muco possono distinguere in linea di principio l'uranio inalato sul luogo
di lavoro.
Il problema e che va effettuato il prelievo ad ogni fine di giornata lavorativa

Il metodo va bene per attivita una tantum e per incidenti.
Per monitoraggio di routine, un po’ meno.

Oltre alle tecniche «tradizionali» il muco pu0 essere caratterizzato per microscopia SEM, analisi
tracce nucleari (autoradiografia) o AMS o
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Conclusioni

Sono stati presentati dati su un campione composto
di fre campioni omogenei che mostrano la variabilita
dei risultati radiotossicologici dovuta al fondo

| risultati iguardano sia I'analisi ICP-MS che la AS

E’' stata mostrata la possibilita di utilizzo tecniche
alternative
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