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INTRODUCCTION

la evaluacidn de la contaminacidén interna pro-
vocada por el plutonio-239, es muy importante debido a su
gran radio;oxicidad, ya que es un radioelemento emisor al
fa de vida media muy larga. Este radioisétopo se deposi-
ta en el sistema Gseo, de donde se elimina lentamente.
$6lo puede evaluarse, efectuando frecuentes andlisis de

productos de excrecidn (principalmente andlisis de orina).

Es dificil determinar 1a cantidad de plutonio’
excretada, ya que silo una minima parte de ésta es elimi-
nada diariamente por el organismo. La deteccidn es mds
importante y precisa durante las primeras semanas que si-
guen a la contaminacién (1), por lo cual la técnica emplea
da debe ser lo suficientemente sensible para poder locali-
zar en una muestra de orina de 24 horas una actividad mini
ma del orden de 1 dpm. Por consiguiente se tiene que
buscar un método fdcil, rdpido y de gran sensibilidad, pa-

ra ser aplicade al anglisis de rutina.

-1-
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ANTECEDENTES

Se sabia que las substancias radiact{vas natu-
rales podian actuar com& temibles venenos; los obreros de
las minas de uranio de Bohemid y las bersonas ocupacional-
menté expuestas a pinturas luminiscentes a base de radio
se habian visto afectadas. Pero el crecimiento de 1a
energia atémica y sus aplicaciones ha venido a afadir una
gran variedad de radioisftopos artificiaTes; Plutonio ex-
fraTdo de los reactores nuc]earés, productos de fisidn

(QOSr, ]37Cs), desechos de Taboratorios quimicos y produc-

6 2
(]98 0 3 P)

tos de activacion Au, Co, » utilizados en medi

cina.y agricultura.

La ciencia médica se encuentra frente a un nue
vo peligro: el de. Ta intoxicacidn por substancias radiac
tivas y cada dfa, al de la exposicidn eventual de un gran

ndmero de personas a los efectos nocivos de la radiacidn.

De hecho los radioceiementos ofrecen un doble
riesgo: el de la exposicidn a la radiacidn y el de la con

taminacion radjactiva.



Este G1timo se presenta bajo dos formas: la ex
terna o cutdnea y la interna, siendo esta dltima la que se

controla por medio de los andlisis toxicoldgices.

En el caso del plutonio, como se vio anterior-
mente, por su peligrosidad y su lenta eliminacidn en el or-
ganismo, éste trae como consecuencia un riesgo grave de acu
mulacidn que justifica plenamente la rigidez de control en
las instalaciones y en 1as personas. En 1o que concierne
a Ja vigilancia individual importa asegurarse que la canti-
dad de plutonic fijado por el organismo quede bastante infe

rior a 4 x-]O-Z

PCi {0.64 Pg), valor midximo admisible es
tablecido en 1955 por la Comisidn Internacional de Protec-
cidn contra las Radiaciones {(2). S6lo efectuando fre-
cuentes andlisis de productos de excrecién urinaria en par
ticular, es posible evaluar la contaminacidn interna debida

al plutonio,

Pero su determinacidn se vuelve dificil por el
hecho de que un infimo porcentaje de Ta cantidad fijada en
el organismo es excretada diariamente, ya que el périodo
biolfgico de eliminacidn es solamente 0.0015% o sea
6 x 10'7 2 €Ci ( 3), para la cantidad considerada como mé

Xximo admisible en el organismo.
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HISTORIA DEL PLUTONIO

En Ta naturaleza existen los isétopés radiacti
vos pertenecientes a las series del Torio, Uranio y Acti-
nio, los cuales tienen periodos de desintegracién del mis
mo orden de magnitud que la edad estimada de la tierra, ¥y
ello explica el que todavia existan cantidades aprecia-
bles de los tres isGtopos anteriores, cabezas de sus res-
pectivas series, asf como de todos sus descendientes,

En la naturaleza existen también otros isdtopos
radiactivos con periodos mds cortos como por ejemplo el
tritio, el cual se forma continuamente en las capas altas
de la atmdsfera por la radiacidn cdsmica. Se debe dis-
tinguir entre los isétopos radiactivos con Z = 83, per-
tenecientes a las tres series radiactivas antes menciona-
das y que existen en la tierra desde que ésta se formd, y
aquellos con ¥ &£ 83 que, por uno u otre mecanisme se han
estado formando continuamente y desapareciendo también en
forma .mas o menos rdpida, segin sean sus periodos respec-
tivos.

Los elementos con Z2>%3 denominados transurdni
dos entre los cuales estd el Plutonio, son todos ellos ra
diactivos y sus periodos son siempre muy inferiores a la
edad actual de la tierra, por 1o gue hace ya largo tiempo
que han desaparecido de 1a misma 1as cantidades que de

ellos . existieron infcialmente.



Como los elementos transurdnidos no se forman
en la naturaleza a través de ningiin mecanismo en cantida-
des apreciables, las existencias que actualmente poseen
diversos pafses se han logrado en forma artificial, median
te reacciones producidas en reactores nucleares y acelera-
dores.

E1 plutonio fue descubierto el 14 de diciembre
de 1940 por G.T. Seaborg y sus colaboradores, y las pri-
meras cantidades ponderables del mismo en estado quimica-
mente puro f{en concreto 2.77 Pg) fueron obtenidas por
B. B. Cunningham y L.B. Werner, en septiembre de 1942,

_ Este elemento quimico posee un isdtopo, el 239,
el cual segin palabras de G. T. Seaborg ("The Transuranium
Elements", Addison Wesley, New Heaven, 1958). Posee

propiedades nucleares especiales que le confieren una im-

portancia decisiva en los asuntos humanos.

Las primeras cantidades de este elemento. que a
pesar de ser submicroscépicas sirvieron para estudiar sus
propiedades y determinar que 8stas eran muy similares a
las del uranio y el neptunio, fueron obtenidas en Berkeley,
U.S.A., utilizando un haz de deuterones de 16 MeV produci
do en el ciciotrdén y con el cual se irradié uranio.

La reaccidn ocurrida es la siguiente:

238 2z ng 1
U+ H— " Np+2n

B s @
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Los métodos para obtener plutonio son esencial-
mente tres,  E] primero sirve para obterer los isGtopos
del plutonio con nimero de masas bajo, (A < 241) y con-
siste en bombardear nicleos de uranio con particulas alfa
y deuterones, Este método, debido al alto costo del piu
tonio producido solo se emplea en peguefia escala y con fi-
nes de investigacidn. tas reacciones nucleares que ocu-
rren pueden verse en la figura No. 1.

E1 segundo método para obtener isdtopos de plu
tonio, y el iGnico que se usa en escala industrial, consis
te en emplear las reacciones producidas por neutrones tér
micos en los reactores nucleares. Se obtienen asi los
isdtopos del plutonio con niimero de masa medio, que $on
por otra parte, los de mayores interés en tecnologia nu-
clear. "El conjunto de reacciones nucleares que ocurren
en el uranio del reactor y en el neptunio, plutonio ¥y ame
ricio en 81 producidos se indican con todo detalle en el
esquema adjunto. Figura No. 1.

E1 tercer método para obtener plutonio, emplea
do fundamentalmente para producir sus isdtopos de mayor
masa consiste en utilizar el alto flujo de neutrones que
se produce en una explosidn nuclear para conseguir estos
isdtopos por sucesivas absorciones de neutrones en el ura
nio. Se forman asi inicialmente dtomos con nimero exce-
sivo de neutrones para Ja estabilidad, pero a é€sta se apro
ximan por sucesivas emisiones -, que conducen finalmente
a los is6topos del plutenic buscados.
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El método que aqui nos interesa es e1 segundo,
por ocurrir en mayor o menor escala en todos los reactores
nucleares gue utilicen uranio, que son practicamente todos
los reactores de potencia actuales y por referirse a la
formacidn de los isGtopos de mds interés en la tecnologia
nuclear. ‘

La produccién de plutonic de reactores térmi-
cos en los 3 tipos de mayor importancia se indica en la
tabla No.1, en ta cual se ven las producciones por
Mde instalado y por tonelada de uranio natural consumida.
Esta produccién depende del grado de quemado del combus-
tible y de l1a ctase de reactor.

TABLA 1 .
i
Produccicn de plutonio en los reactores térmicos
Uranio natu- Um?lo natu- Urgnio enri-
TIPO DE REACTOR ral grafito rai, agua guecido, ague
. co, pesada ligora
co,
Irradiacign MWD/t 3.000 14.000 15.000
Produccién de plutonio por|  Total 610 450 H0 430
MWe instalado y por aiio
{gr) Fisionable 470 280
350
(239 a 241)
Produccign de plutenio por Total Ly 45 215°
tonelada de uranio natural Fr—
consurnida (k :slonable 1 2
) (2392 241) 1,47 2.8 1,677
! La EDF admite una produccién media de 2.2 kg por ton, de Ios cuales 1.6 kg
son de isétopos fisionables.
* Fara un uranio cmpabrecido al §.25 % en las colas de las plantas de difusién.
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METABOLISMO Y TOXICOLOGIA DEL PLUTONIO

Riesgos de manipulacién del Plutonio-239.

a) Irradiacidn Externa. Este riesgo es minimo. Las parti
culas atfa tienen en efecto, una trayectoria muy corta
en el tejido (del orden de 40 micras). Por otra parte
las emisiones X y Tf'de] plutonio 239 son muy débiles en
energia o en cantidad para provocar un riesgo de irra-
diacién externa general, La dosis recibida en Ta piel
de Jas manos de personas que estdn en contacto con el
plutonio metdlico es del orden de 1 R/hora. A través
de guantes gruesos de neopreno la dosis es de 400 mR/h.
En cuanto a la irradiacidn por emisifn neutrdnica ésta
es generalmente despreciable. Por otra parte si no se
trata de plutonio puro, sino del plutonie producido en
la irradiacifn del uranio en un reactor, entonces como
ya se ha visto, estardn presentes los isdtopos del plu-
tonio hasta el 242.as7 como los descendientes de éstos,
en particular el Am-241 y el U-237, Tos cuales emiten
fotones ‘1" de poca energia acompafiande a todas las de-
sintegraciones, of. (Am-241) y (3— {(U-237) que expe-
rimenten.

Finalmente es preciso tener en cuenta que Jo0s isdtopos
pares del plutonio (240-242) experimentan fisidn expon-
tdnea con la consiguiente emisidn de neutrones, si
bien sus perfodos son muy largos 1.2 x 1011 y 7.1 x 1010
“afios, 1o que significa que sus actividades especificas
son muy pequefias, y no obstante dado el peligro de las
radiaciones neutrdnicas, este factor debe tomarse en
consideracidn. )

. r!»w- OO
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Pero a pesar de todo lo expueste, siempre que el plu-
tonio esté en el exterior del.cuerpo humano, su peli-
gro por radiactividad es hfnimo, ya que la radjacidn
puede detenerse mediante un espesor de 0.6 mm.

Irradiacidn por contaminacifén interna.

Es un riesgo muy serio. La introduccién del plutonio

al organismo representa un riesgo potencial debido a
sus propiedades radiactivas {emisor ol de vida media
muy larga) y metab6licas {(elementos de eliminacidn len
ta que se depositan en los huesos),

La cantidad de .plutonio retenido por el organismo de-
pende de la forma en que haya entrado en &1 y de si
8ste estaba en el aire, en el alimento o0 en el agua,
siendo aproximadamente retenido el 20% en el primer
caso y el 0.01% en los dos ultimos.

_E1 peligro del plutonio reside en el hecho de que 1la

cantidad que el organismo humano pueda tolerar sin da-
fios, al menos observables, es muy pequefia, pues la ex-
periencia ha demostrade que el plutonic es mucho mds
téxico que el radio. La cantidad de plutonio en to-
do el organismo que puede admitirse como permisible
{(U.S.A. 1945) es 1.0 p9- 1o que equivale aproximada-
mente a 0.063 Pci,

Pero en algunas plantas, como las de Hanford, esta do-
sis admisible se reduce a la mitad en vista de que tra
bajan exclusivamente con plutonio, siendo la dosis



generalmente admitida en el resto del mundoe 0.64 Pg,
1o que equivale a 0.04 Pci.

£1 drgano critico depende de 1a manera en Jla que el
plutonioc haya penetrado en el organismo, y de la forma
guimica en que se encuentre, Asi, por ejemplo, tra-
tdndose de plutonio insoluble que entrd por inhalacidén
el drgano critico son los pulmones. Si la penetra-
cidn tuvo lugar por via oral o] 6rgano critico es el
intestino grueso, En el caso de heridas éstas se con
vierten en el 6rgano critico. Si se trata de Pu di-
suelto y la penetracifn tuve lugar por via oral ¢ al
respirar, y 1a absorcifn fue en forma lenta, durante
un periodo relativamente largo, entonces el érgano cri
tico son los huesos.

Basdndose en las cantidades de plutonio admisibles an-
teriormente descritas, puede calcularse la concentra-
cidn mdxima admisible del plutonio en el aire. Para
ello basta suponer que el 25% del plutonio respirado
se fija en los huesos y determinar su concentracidn
en el ajre de manera que }a cantidad total de plutonic
que entre por este medio y que posteriormente se fije
‘en el cuerpo durante un periodo de 30 afies, en jorna-
das de trabajo de 8 horas siendo 300 los dias labora-
les, alcance el nivel antes sefialado de 0.04 yci.



Se obtiene:

0.04 }lC'i.

0.25%103 cm3/T. x 10 V/min. x 60 min/h. x 8 h/dia x 300‘d, X 30 afios

: = 3.2 x 197!

“ peisen’
que serd la concentracidn mdxima admisible de plutonio en
el aire.

El maximo contenidb de plutonic admisible en el agua
potable caiculado en una forma andloga teniendo en
cuenta que el coeficiente de retencidn en este caso

es mucho menor, del orden de 0.003%, resulta 0.5 x 10-%
pCi/cm3 que es como se ve, mucho més elevado.

E1 contenido mdximo admisible de plutonio en la atmds-
fera se calcula como el caso anterior, suponiendo 24
horas diarias y 365 dias al afio, en vez de 8 horas ¥y
300 dfas como en el caso anterior, y resulta ser

2 x 10-12 PCi/cm3 6 sea, aproximadamente 3.2 x 107
PCi/cm3.

11

La cantidad total de plutonio en el organisme puede de
ducirse de la que esté presente en la orina, ya que el

plutonio es eliminado del organismo.preferentemente por
esta via.

También puede determinarse la cantidad de plutonio en
el organismo ¥y por medicidn en un contador de cuerpo
entero.



La profilaxis, actualmente en via de desarrollo, tien-
de principalmente a lograr medios que eviten que el
plutonio se acumule en el grganismo y la terapia, evi-
dentemente consistird en conseguir eliminarlo, cuando
haya entrado, de la forma mds rdpida posible. Se ha
encontrado, por ejemplo que la administracidn de cier-
tos compuestos de circonio permiten una eliminacidn
sustancial de la cantidad total presente en el organis
mo., Pero el camino a recorrer en este aspecto es
largo y difficil.

Accidentes de criticidad ‘
Pasemos ahora al siguiente aspecto, o sea, al del peli
gro de criticidad del'p1utonio. En 1a Tabla No. 72 se
indican las masas criticas del U-235 y del Pu-239 en
estado metdlico y en solucidn acuosa, siendo menores
en ambos casos las del plutonio, debido a sus mejores
propiedades nucleares ya dichas. La masa critica en
solucidn acuosa es particularmente pequefia y ello obli
ga en consecuencia a precauciones muy serias, siendo
éstas, entre otras, la adopcidn de geometrfa (seguras
en todos los recipientes, las cuales son, como Se sabe,
aquellas cuyo cociente de superficie a volumen es tan
elevado que 1as consiguientes fugas de neutrones son
tan importantes que impiden la criticidad, Se trata
de un grave peligro pero por otra parte es algo fdcil
de evitar adoptando las medidas adecuadas.



Debe sefialarse el peligro de incendic del plutonio, ya
que éste, en forma de polvo es muy pirofdrico en presen
cia del aire, La formaz mds sencilla de evitar este
riesgo @s trabajar en un recinto en atmésfera de afgén.

E1 mayor problema es la prevencidn de Ja contaminacifn
interna. La deteccidn y su evaluacidn es igualmente
dificil. Para ello es necesario conocer las propie-
dades metabdlicas del plutonio 239.

T A B L A 2

Masas criticas del uranio 235 y del plutonio 239 (Kg)

En estado En sclucidn

metalico acuosa
Uranio-235 22.8 0.82
Plutonio-239 5.6 0.51
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Las propiedades metabflicas del plutonio pueden
dividirse en tres partes:

- Absorcibn
- Reparticién
- Excrecidn

I. ABSORCION. Las tres formas principales de absorcién
son:

a) IngestiGn. Una fraccidn muy pequefia del plutonio
ingerido pasa del tracto gastro-intestinal (T7.6G.,I1,)
a Ta sangre.

En el transcurso de la experimeﬁtacién sobre inges-
tién crdnica, efectuada en ratas, la fraccidn resul
t6-ser de 2.8 x 10-°,

La Comisidn Internacional de Proteccidn contra las
Radiaciones (C.I.P.R.), fija un valor de 3 x 107°
para esta fraccién (3 ). Sin embargo, la tasa de
absorcidn puede aumentarse ya qgue los iones de plu-
tonio pueden estar acpmp]ejados por el citrato.

b) Inhalacién. Este fendmeno es muy complejo ya que
influyen muchos pardmetros {dimensidn de Tas parti
culas inhaladas, su densidad, concentracidny,ritmo
respiratdrio, etc.) que juegan un papel muy impor--
‘tante en el procese de depdsito y reparticidn en
el aparato respiratorio, La absorcidn, es decir
Ta fraccion que pasa de los alvéolos pulmonares a
la corriente sanguinea, depende de Ta naturaleza
fisicoquimica del compuesto.



c)

En ausencia de especificaciones dadas, la C.I.P.R.
recomienda los valores generales siguientes en re-
lacidén a la cantidad inhalada.

cantidad exhalada: . 25%

cantidad depositada en las
vias respiratorias superio
res 50%

cantidad depositada en el
pulmén - 25%

Se admite qﬁe en caso de compuestos solubles esta
Gttima fraccidn es enteramente absorbida y pasa al
organismo. Si se trata de compuestos insolubles
la mitad del dep8sito o sea un 12,5% de ta cantidad
inhatada es eliminada por el tracto gastrointestinal.
Los 12.5% restantes del plutonio absorbido por los
pulmones tienen una vida media biolégica de un afo.

Se ha demostrado tanto en el caso de inhalacidn co-
mo en el de inyeccidn subcutdnea o intramuscular
que la tasa de absorcifn de los compuestos solubles,
en ausencia de jones acomplejantes depende de la

"valencia del plutonio, Se cree que el orden

PulVv, Pu IIl y Pu V, estd en relacién probable con
Ta solubilidad del compuesto formado por hidrflisis
al pH de ios tejidos. .

Absorcién por la Piel. LlLa piel intacta constituye

una excelente barrera contra la penetracién del plu
tonio, Se demostrd en ratas que el porciento de

- 1l -



plutonio absorbido a través de 1a piel depende
tinicamente de la acidez de la solucidén en que es-
té el plutonio aplicado. En 5 dias varfa de

0.3% en solucibn nitrica 0.1 N, a 2% en dcido 10 N.
Tratindose del hombre cuya piel es notablemente di-
ferente a la de Ja rata, con una acidez de 10 N no
puede hablarse de piel intacta. En 1o que al hom
bre se refiere se ha notado una tasa de absorcidn
de 0.02%/hora al aplicar sobre la paima de la mano,
durante 8 horas, una solucién conteniendo 10 ug

de plutonio en soiucidn nitrica 0.4 N.

Cuando el revestimiento cutdneo estd lesionado de-
bide a una herida la absorcin es netamente mas im
portante.

2. REPARTICION,

a) Concentracifn de Plutonio en la Sangre. Haciendo

experimentos con perros,Stover y colaboradores {4)
observaron que un minato después de la inyeccidn de
Pd IV en solucifin, el 85% de la dosis inyectada se
encontfaba en el torrente sanguineo. Entre 1 mi-
nuto y 10 horas la concentracidn disminufa en un
factor de 2 y entre 10 horas y 3 semanas en un fac-
tor de 250, El decremento Se hace cada vez mds
lento y al principio.del cuarto afio 1a concentracidn
es todavia un cuarto del valor que tenia a las 3
semanas.,

En el caso del hombre es interesante comparar estas
cifras con las encontradas por Langham { 3 ) en las
mismas condiciones (Pu IV en solucidn citrica.)

- 17 -



En la siguiente tabla se muestran dichas cifras:

Tiempo después de la inyeccidn % de Pu en la sangre
(Volumen total)

4 horas 36
1 dia : 16
2 dias 10
3 dias - 8.6
6 dias ’ 3.4
10 dias 1.2
15 dias 0.7

25 dfias 0.4

Se ve gue la desaparicidn del plutonio contenidoc en
la sangre y su fijacibn en el tejidoson mas rdpidos
durante Tas primeras 24 horas en el caso del hombre.

Cua]quiera que sea la valencia del plutonio en el
momento de absorcidn Esta pasa rdpidamente (en algu-

nas horaﬂ a la valencia IV,

b) Reparticidn en el organismo. La fraccidn del plu-

tonio absorbido en el organismo, es decir la fraccidn
gue haya pasado a Ta corriente sangquinea, es la misma
sea cual sea la fuente de entrada o la valencia del
plutonio. La mayor parte del plutonio absorbido

se encuentra en el esqueleto y la mayor parte del
resto queda en el higado.



¢) Distribucién en el: esqueleto.

d)

del

la distribucidn en el esqueletc es heterogénea. Los
valores mds elevados estin en las vértebras toricicas
y lumbares, los medianos en el fémur Yy los mis bajos
en las costillas, el crineo y los maxilares (1N

Contrariamente a las conclusiones a que se habia 1le-
gado en los primeros trabajos, el plutonib no parece
depositarse en la mwmatriz orgénica del huéso,-sino 50~
bre las superficies Oseas calcificadas que tienen una
irrigacidon sanguinea, priﬁcipa]mente ias que estdn al-
rededor de la cavidad medular. (3 )

Reparticién dei plutonio después de la inhalaciﬁn
Después de la inhalacidn de aerosoles de PuO2 se vid
la retencibn en los puimones y su concentracidn impor
tante en los ganglies. (3 ).

Parece ser, que la fraccién variable y generalemente
pequena de PuO2 absorbida por via sanguinea, 5e repar
te uniformemente en los tejidos de higado, bazo, rifibn
y misculo.

De manera general el estudio del metabpoiismo
plutonio inhalado es un problema muy importante pues-

to que la inhalacifn constituye el modo de contaminacidn

mis frecuente en las personas profesionalmente expuestas.

Se posee desgraciadamente muy poca informa-

cidn. A continuacidén Foreman y Colaboradores { g )des-

criben un caso muy interesante:
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Se trata de un empleado del laboratorio de
Los Alamos muerto a los 3B afios debido a un accidente de
cﬁiticidad, y'que no tenia anteriormente ninguna contami-
nacidén por el plutonio, De los 11,5 afios que durd su
empleo, durante 6 afios habfa ocupado un puesto ocuypacio-
nalmente expuesto a contaminacifn con plutonio.

Este periodo de exposicidn comprende dos par-
tes:

- Una de junio de 1946 a enero de 1949 (operaciones
quimicas relacionadas con soluciones de nitrato de pluto-
nio, oxalato y ocasionalmente fluoracidn de plutonio).

- La otra parte de junio de 1955 a diciembre de 1958
(extraccifn 17quide - l1iquido de plutonio en condiciones
de trabajo muy mejoradas). En la autopsia después deque
varios drganos fueron extrafdos para dosificar el plutonio
resultd que:

La carga corporal total fue de 1.8 x 10'2 de
1o que sin lugar a dudas mostraba que se debfa a una ex-
posicifn crénica por inhalacién. '

La actividad se repartfa de la manera siguien

te:
higado 49 %
esqueleto 36 %
v pulmones - 10.5 %
gdnglios lin-
fiticos 3.2 %

E1 resto en miscules, bazo y rifién.



ET estudio de la concentracidn de pesos en es-
tos tejidoes y Organos muy diferentes es particularmente
interesante. ‘

Gangiios linfaticos

pulmonares 125 + 57 d.p.m./qg.
higado 9.9 + 1.4 "
pulmones 4.8 + 0.6 "
vértebras 2.1 + 0.6 "

esqueleto total
(promedio) 1.4

|+

0.7 d.p.m./qg.

Estas observaciones aunque obtenidas en un sé-
lo caso revelan cierto nimero de problemas relacionados
con la eleccibn del drgano critico en caso de inhalacidn
crdnica, det volumen de tejide critico, de la radiosensi
bilidad relativa de diferentes tejidos a la irradiacidn
crnica y de la repercusidn del deterioro eventual sobre
el buen funcionamiento del organismo.

ELIMINACION Y RETENCION

a) Excrecidn: La excrecidn del plutenio 239 ha sido ob
jeto de estudios detallados, tanto en 105 animales, como
en el hombre. Se presentan variaciones muy importantes
de una especie a otra pero la tasa de excrecidn, es siem
pre muy baja. La eliminacién del plutonio después de
la inyeccién.intra#enosa se efectdia por vfa renal o in-
testinal y varfa con el tiempo.



En caso de la rata (2 ), un mes después de la
inyeccifin, la excrecién urinaria (U) es el 0.013% de 1la
dosis inyectada y la excrecifn fecal (F} es el 0.22% sien
do la relacién F/U = 16 valor muy elevado en comparacién
con el obtenido para el perro que es de (1.4) y con la
del hombre que es {1}, para el mismo lapso de tiempo.

W. H. Langham establecid ecuaciones que expre-
san Ja excrecifin diaria en caso del hombre (inyeccidn ini
ca de plutonio IV en medio cftrico) (7).

Segin W. H. Langham cerca del 0.8% de la dosis’
inyectada es excretada durante ¢l primer dfa, Las eli-
minaciones urinarias y fecales varfan continuamente con
el tiempo y no pueden ser'represehtadas por simples expo
nenciales, ya que €stas son vilidas s6lo para perjodos
. de tiempo limitado, En efecto la excrecién del pltutenio
queda mejor representada por una ecuacidn en funcidn del

tiempo, del tipo: '

_y.=at-c

Las curvas de excrecidn observadas durante 138
dias son representadas por las funciones siguientes:

- Y, = 2.3 x 10 "3 . ¢70.77 toeseseeenenes {1}

-¥ = 6.3 x 1073 0% (2)
_ -3 ,-0.94

- Y= 79 x 1077 TR oLl cen(3)



Donde Yu, Yf y Yu+f son las fracciones uri-
_narias, feca]es y totales de la dosis inyectada excreta-
dos por dfa para t (> 1.

Los coeficientes de eliminacidn,es decir las
fracciones de la dosis retenida ( R- t ), excretadas por
dfa al tiempo t, son: )

.

Y

Yy = 2.3 x0073 7076 L, ceen(B)
Ry
Ve o= sz x 1073 7108 (5)
Ry

La relacién entre la eliminacién urinaria y la
fecal puede obtenerse dividiendo 1a ecuacifn (4) por la
ecuacidn (5)

Y
T% = 0,37 t 0432 e, (6)

Esta relacidn al principio es igual a 1 y supe
rior a 1 al empezar la tercera semana.

_ Estudiando los casos de exposicifn profesional
en LOS ALAMOS, LANGHAM W.H. ha extendido este periodo de
observacidn cerca de 5 afnos y expresado las excreciones
urinaria y total por la ecuaciones siguientes:

2 x 1073 0T, (7)

2 x 1073 7074 L5 x 1073 7109 ()

Yy

R

1l

Yu+f



La ecuacidn (7) es v&lida para un periodo de al
menos 12 afios, * Como se muestra en las expresiones ante
"riores la tasa de excrecidn del p]uton1o es muy débil y
disminuye con el tiempo.

De acuerdo con la ecuacidn (7), la eliminacign
urinaria es igual a 2 x 10'3 cuando t = 1, se reduce a
3.6 x 10°% para t = 10 dias, 104 parat =2 meses, y
2.5 x% 1074 para t = 1 afo.

1)

b) Retencidn: La fraccidn de la dosis inyectada retenida
en el tiempo t (R, t) puede obtenerse substrayendo de la
unidad, la fraccidn eliminada duranteel perfodo x = t e
integrando de 0.5 a x + 0.5 la ecuacién de excrecién to-
tal (0.5 es escogido arbitrariamente como 1imite infe-
rior de integracién}. '

Utilizando 1la ecuacién (3) se obtiene:
1 -7.9 x 10 -3 _r X + 0.5 t -0.94 dt

=
1l

0.06 0.06..(

1 - 0.132 (X + 0.5) + 0.132 (0.5)

o+
1]

La retencidn del plutonio ha sido igualmente re

'presentada por una funcién del tiempo:

R. = 0.99 ¢ 0-0T e (10) donde t=1 (¢t en

dias).

9)



Por derivacidn se obtiene:

dre = -0.99 x.01 t7(0:01 1N g gy gg73 41,00
at
Y = ~dRt = 9.9 g 10'3 t -1.01 N S D
dt

Siendo ésta la fraccidén de la cantidad de piuto
nio inyectada eliminada por dfa. '

E1 coeficiente de eliminacidn total es igual a:

9,9 x 1073 ¢ “1-91 .

0.99 t-0.0?

u

La C.I.P.R. ha estudiado la posibilidad de apli
car la funcidn de retencién del tipo Rt =At™" a cier-
tos radiondclidos que se depositan -en los huesos, entre
1os cuales estd el plutonio para el que la C.I.P.R. ha fi:
jade los valores de A y n. Al mismo tiempo gque reconoce
ta validez de esta funcidn la -C.I.P.R. hace notar que su
significado metabdlico queda inexplicable y que parece
que no es deseable extrapolar una férmula emfirica mas
alla del campo en el que ésta ha sido verificada experi-
menta]mente;

En vista de que en principio, Ta retencidn pue
de representarse por una curva multiexponencial, la
C.I.P.R. prefiere usar la componente y atribuir un valor
bastante grande a ta fraccidn absorbida.



Lé C.I.P.R. recomienda una vida media efectiva
para el 239 Pur(vecina a la vida media biolfgica) igual
“a 6,4 x 104 dias en el organismo entero y 7.2 x 104 dias

(200 afios) en el hueso.



TOXICOLOGIA - NORMAS PROFESIONALES

TOXICIDAD

En 1o que al hombre se refiere la toxicidad
debida al plutonio-239 es desconocida. Esta ha sido ob-
jeto de estudio s8lo en diversos animales. Segiin las
cantidades de plutonio administradas la intoxicacidn pue-
de considerarse como aguda, subaguda y crdnica,

Toxicidad aguda y subaguda

Las formas agudas y subagudas se manifiestan
por un sindrome que puede compararse al causado por una
irradiacion total con rayos.X: hemorragias, ulceraciones,
edemas, atrofia y necrosis del higado, necrosis de los ri
nones, caquexia, etc.

Toxicidad crdnica

La intoxicacidn crdnica se manifiesta esen-
cialmente poyr la aparicidén de tumores en el esqueleto, en
lesiones y fracturas dseas y disminucidn de la duracidn
de la vida.

NORMAS PROFESIONALES

CANTIDAD MAXIMA ADMISIBLE DENTRO DEL ORGANISMO

La cantidad mixima admisible {@Q.M.A.) de una
substancia radiactiva en el organismo por definicidn



una cantidad de radionfdclido tal que, mantenida en el or
ganismo humano adulto durante su vida, no entrafia por si
mismo ningdn dafio apreciable en algiin momento de su exis
tencia.

Existe en principio un margen de seguridad im
paertante entre la Q.,M.A. ¥y la dosis tOxica.

En el transcurso de los afios 1943-1944, se
considerd una cantidad igual a 4.3 H9 (0.27 FCi) como
un valor aceptable de la Q.M.A. de plutonio en el orga-
nismo, { .3 ) Este valor fue calculade en funcién de
una cantidad de energia absorbida por el esqueleto, idén-
tica a aquella liberada por 0.1 FCi de Ra-226 + 50% de
productos hijos.

En una serie de diferentes trabajos sobre la
toxicidad relativa del plutonio-239 y del Ra-226 (en el
caso de animales), la Q.M.A. fue moedificada y reducida a
0.04 F Ci.

E1 c§lculo se basd en el principio de 1a equi
valencia de la dosis (en Rems) de irradiacidn transmitida
al esqueleto por el radionliciide y 0.1 uCi de radio-226 +
30% de sus descendientes, Para tener en cuenta las di-
ferencias de reparticidn en el hueso, 1a C.I.P.R. ha in-
¢luide en el ¢dlculo de energia efectiva de los emisores
ostedtropos un factor n = 5 de dafo relativo per referen-
cia al radio. Debe establecerse una distincidn muy



importante entre rads y rems*.,

E1l rad es la unidad de dosis absorbida igual
a 100 ergs/g correspondiente a la absorcifn de la frac-
cién E de la energfa real de Tas particulas emitidas por
los nicleos radiactivos {y comprendiendo ios nicleos de
retroceso}.

E1 rem tiene en cuenta 10s factores'biolﬁgi-
cos tales como la eficacia bioldgiea relativa de los ra-
yos emitidos {E.B.R.} y el factor de daifio relativo para
Tos elementos osotedtropos (n).

* Hoy se emplean otras unidades que son:

Gy (gray) = 1.00 x 10° J/Kg
rad - 1 x 1077 Gy
rem = 1.00 x 1072 J/kg

Sv (Sievet) 1 Joule/Kg = 100 rems

Unidad de Exposicidn:

-4

R = z.58 x 106 7 Coulombs/Kqg,
Actividad:
Bg (Bequerel) = 1 ﬂ.p.s..lo
ci ' = 3.7 x 10 Bg

TESIS CON
'FALLA DE ORIGEN |




- r
para los X,(g . (g’ . e’

La E.B.R. = 1
- 1.7SiEtm % 0.3 Mev para p', (3*, e’
= 10 para las ok
= 20 para 105 nucleos de retroceso
n (en el ‘
esqueieto) = 1 Si el padre de la cadena es un isbtopo
del radio y para las radiaciones X _yy’/
n = 5 en todos l10s otros casoﬁ.

Estos factores biolégicos estdn agrupados en

J1a expresion de la energia efectiva

£ = E £ (£.B.R.) n

Para los radfonictidos ostebdtropos emisores
ol » Va dosis en rems transmitida al esgueleto es alre

dedor de 50 veces superior a la deosis en rads.

EFn caso del radio el factor de multipiicacidn

es solamente 10.

La Q.M.A. de los emisores ostedtropos expre-

sada en microcuries se obtiene por la ecuacidn:

- 30 - TESIS CON
"FALLA DE ORIGFM




Donde:
Q = Q.M.A. en PCi del organismo

f = Relacitn entre la cantidad de radionidclido
contenida en el esqueieto y Ta contenida en
el organismo entero (0.99 para el radio).

m
n

& E (E.B.R.)n = Energfa transmitida al hue
so por desintegracifn en
MeV (71310 para el radio).

La Q.M.A. de todos los radionlclidos pueden
obtenerse por la siguiente ecuacidn general.

q = 100 m W
3.7 x 10° x 1.6 x 107°

x 3.15 x 10’ £, €

5.4 % 1072 MU e aaaeeann (14)

fzéi

Donde:
3.7 x 104 = desintegracién/seg/yci.
1.6 x 107% = erg/Mev
3.15 x 107 = seg/afo
1G0 = erg/g/rad,
m = erg/g/rad.
W = intensidad de dosis en rems/afo.
fo ¥ £ = concerniente al frgano critico in-

teresado para los elementos ostedtropos

TESISCON
- » - | FALLA DR ORICSN




7 x ]03

E]
1

W = 30

0.1 PCi de Ra-226 en un hueso da una dosis
alrededor de 30 rems/afo.

Donde:
Q = 5.4 x10°x7x10°x30 =1
fg £ f2€
En el caso de plutonio-239:
E, = 270 en el hueso
fz = 0.9 en el hueso
1 = 11 - 4.5 x 1072 fCi valor vecino a
f.8  0.9x270
aquel recomendado (4.0 x 1072 PCi). La dosis liberada

en el esqueleto por'0h04 PCi es de 0,5 rems/semana (0.0]
rad.) 6 sea 26 rems/afio = 5 x 10°° Gy/semana.

CONCENTRACION MAXIMA ADMISIBLE EN EL AIRE {C.M.A),Y EN
EL AGUA (C.M.A.)e :

lLas concentraciones mdximas admisibles reco-
mendadas por la C.I,P.R,, han sido calculadas para una
exposicitn continua durante una vida profesional (50 afios)




de modo gue la contaminacifn del organismo y la irradia-
cién del grgano critico interesado, no pasen jamds de
los valores mdximos admisibles.

Para establecer las C.M.A, se necesita cono-
cer los pardmetros siguientes:

T = vida media efectiva

= 0.0693 = Constante de decaimiento efectivo en el
T drgano critico
f, = fraccion de la cantidad inhalada que 1lega al Grga
ne critico,
fo = fraccidn de la cantidad ingerida que 1lega al drga

no critico.

Qy f2 definidas anteriormente.

Igualmente es importante conocer 1os valores
medios de vol(menes de afre inhalada y de agua ingerida
diariamente por la persona profesionalmente expuesta du-
rante la jornada de trabajo.

Se admite que el hombre estdndar, inhala 10 m3
de aire e ingiere 1.1 litros de agua en & horas de trabajo,
con una exposicidén de & horas al dia, 5 dias/semana; 50
semanas/afio y 2000 h/ano.



En 2000 horas de trabajo éste absorbe alrede
dovr de 2500 m3 = 2.5 x 109 cm3 de aire y 275 Titros de
agua (2.75 x 10° cm3 de agua).

Sea A la cantidad de radioniclido que lle-
gd al Grgano critico por unidad de tiempo; la cantidad
qu presente en el drgano al tiempo t es tal que:

d(qfz2) = A-Juafy
dt

Donde:

af, = A (v =et T e AT (12 00 G (s
A 0.693

E1 factor qu debe ser escogido de modo que
no exceda el valor mdximo Q cuando t = 50 afios. Tomando
el afio como unidad de tiempo y expresando las C.M.A. en
PCi/cm3.

"

A (C.M.A.), x 2.5 x 109 ¢

d
5
(C.M.A.)e Xx 2.75 x 10 fe

A

De donde tomando 1a ecuacidgn {15) y con t = 50

(C.M.AL), = 0.693 Qf2
2.5 x 107 x f. x T (1 - ¢ 0-093 50
a 7
- 2.8 x 1079 Qf, e (16)
=55
f,7 0 - e



(C.M.A), = | 0.693 0f2
2.75 x 10% x f_x T (1 '0693§$
- 25 x 1078 (17)
- T
fe T (1 - e _T)

Remplazando Q por su valor en la ecuacidn (14) queda:

(cmay, = 1.5x 107 mw (18)
— 35
| fTe (1 -e 32
(c.m.ay, = 1.35 x 1070 mu

- 35
fe TE—(] "-.E _T)

En el caso del plutonio-239 en donde el perip
do efectivo en el hueso es T = 200 afios, el factor
(1-¢ 32) - o.16.

Aplicando las ecuaciones (18) y (19) se 1lega
a los valores siguientes de la C.M,A. de Pu en PCi/cm3).

Pu soluble = érgano critico * = Hueso
‘ fa = 0.2 W = 30
f,o= 2.4 x 107° T = 200
mo=  7x 100 € =270
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De donde: (C.M.A.)a= 1.8 x 10°
(C.M.A.)e= 1.3 x 10°

Valores recomendados:

(C.M.AL), 2
(C.I.P.R.)
(C.M.AL), =
Pu. inscluble - organo critico =
fa = 0.12
m = 103
W = 15
De donde: (C.M.A.), = 3.5 107
Valor recomendado: (C.M.A.)a 4
(C.I.P.R.)
De acuerdo a la ecuacidn (14) la
5.4 x 107° x 103 x 15 = 1.5 x
53
CASO DE EXPOSICION NO CONTINUA

Las normas profesional
Gnicamente para el caso de exposic
nua. En la précfica las condici
generalmente muy por abajo de esas

eventualidad de un excesot pasajero

36

x 10712

10

pulmones
T 1

&

53

11

x 107!

Q.M.A. en pulmén

1072 pCi = 5.55 Bg

es han sido calculadas
idn uniforme y conti-

ones de trabajo quedan
normes, sin que la
pueda ser descartada.



Es por esto que se considera generalmente co-
mo admisible, durante un periodo de 13 semanas consecuti-
vas y en cierto caso un afio, toda absorcién {dnica, de
corto perfodo o discontinua) de una cantidad de radioni~
clido tal, que no pase las gue han sido observadas eﬁ las
C.M.A. continuas en el periodo considerado.

En caso de inhalacifn pueden por consiguien-
te, considerarse como equivalentes todas las exposiciones
que obedecen a la relacidn:

Ca X t =500 (6 2000)........ .. (20)
iC.M.A.)a ‘
Donde:
Ca = Concentracidn observada en el aire (mismas
unidades que (C.M.A.)a ¥.
t = tiempo de exposicidn en horas
500 = nidmero de horas de trabajo. en un frimestre
2000 =

nimero de horas de trabajo en un afio.

En estas condiciones Ta dosis total entrega-
da al Organo critico después del decaimiento efectivo
completo, o después de 50 afios para los radionficliidos de
un perfodo efectivo muy largo, serd igual a 1a dosis md-
xima admisible trimestral (o anual},

Siguiendo el periodo efectivo T, esta dosis
puede ser entregada en un tiempo muy corto o extenderse
sobre la duracidén de la vida profesional.



En el caso del plutonio—239

Ca x t = 500 cuando se entrega al hueso
(C'M'A')a una dosis de 8 rems en 50 afios re-
partidos de una manera prélcticamen
te uniforme durante todo este pe-
riodo.

La intensidad de irradiacidn del esqueleto,
después de una absorcidn dnica nc pasard en efecto de 45 m
rems durante el primer trimestre, sino que serd de alrede
dor 1/200 del mdximo permisible para este Grgano.

La exposicifn continua de las C.M.A. durante
un trimestre y un afio debida al plutonico-239 corresponde
a las actividades siguientes (en PCi).

En- 13 semanas En 1 afio
IngestiGn 7. . 28
Inhalacién 1.25 x 1073 5 x 1073
Inhalacidn 2.5 x 1072
(Pu insoiuble) 0.1



Capitulo 11

PARTE EXPERIMENTAL.



METODOS DE DETECCION

a) Métodos directos
Estos métodos se refieren a las mediciones efec-
tuadas directamente sobre el individuo.

La emisidn E( del Pu-239 es muy escasa para Ser
de alguna utilidad.

La emisidén X de energia media 17 KeV serfalmuy
Gtil si la sensibilidad de deteccidn no fuera tan baja, pues
to que se trata de Rayos X blandos emitidos en porcentajes
de apenas 4%, '

E1 espesor de absorcidn medio de esta radiaciédn
para los .tejidos blandos es de 0.6 cm, Sin ehbargo, la ab-
sorcidn no sigue una ley exponencial, ya gque el 3% de la ra-
diacidn atraviesa todavia 4 cm. Por el contrario los hue-
s0s son pricticamente opacos a esta radiacién.

Sobre el plan prdctico, los detectores de Rayos
X son particularmente ﬁti]es_para detectar el plutonio-239
en las heridas y en 10s pulmones.

E1 detector de centelleo equipado de un cristal
de NaI{T1} de 1 mm. de espesor y de 3 cm. de didmetro estd
bien adaptado para 1a medicidn de la contaminacidén de heridas.

La eficacia de deteccifn de los Rayos X es casi
de 100% y con un blindaje de plomo de 10 cm. de espescr, el
fondo es inferior a 1 ¢pm en la banda caracteristica de Pu-239.



E1 Timite de deteccidn varia, segdn la profundi-
dad de la contaminacién entre 1074 ¥ 1073 r Ci.

b) Métodos indirectos.

Estos comprenden la determinacidn de plutonio en
medios biolégicos. Son los (nicos que permiten evaluar la
carga corporal con sensibilidad suficiente, Estos se men-
cionan en el siguiente capitulo.

TRABAJO EXPERIMENTALg

a) Discusidn del Método
E1 método se basa en la utilizacidn de resinas de

intercambio i6Gnico, La resina empleada es la Dowex-I, Ta
cual se escogid por su alta sensibilidad y excelente purifica-
cifin obtenidas gracias a Ya fijacidn del plutonio {(+4), con-
vertido en un complejo por los iones NOE,‘sobre la resina
anidnica. (9), (10}, (11), (12) y (13}.

Se sabe que en medio nitrico o clorhidrico el plu
tenio (+4) farma una serie de complejos diferentes segiin la
acidez. En medio dcido concentrado (7 u 8 N) estos complejos
de plutonio estdn cargados negativamente y son del tipo
Pu(NO3)E o del tipo PuC1E (4), gue se fijan fuertemente sobre
Tas resinas anifnicas.

Para obtener la acidez deseada se puede emplear
medio clorhidrico o nitrico 8 N (separadamente) sobre resinas



50-100 mallas. Al dcido empleado se le agrega

Dowex-1,
E1 dcido

nitrito de sodio antes de pasarlo por la resina.
nitrosc formado es un agente Oxido-reductor que estabiliza
al plutonio a la valencia 4 (oxida al plutonio- +3 y reduce

al plutonio +6) segin las reacciones siguientes:

put3 + N0 + 2 H A » ot 4N 4O
Z J‘T—— 2
+2 - + A +4 -
PuO, + NO,S + 2 H . PU O+ N0y +OH,
e
B

+
Utilizando una acidez fuerte, el Pu 4 queda

fuertemente acomplejado, el equilibrio de la reaccidn se des
plaza y las reacciones son prdcticamente totales en el senti
do A. (15). Después de la fijacidn ¥ lavado con los dci
dos 8 N correspondientes, la elucidn se realiza a una acidez

0.5 N Usando dcido clorhidrico la elucidn es répida ¥y

cuantitativa (con un rendimiento de 98 %%en el otro caso,
usando dcido nitrico Ja elucidén es larga, dificil e in-
completa, Esta puede mejorarse afadiendo un reductor (hi-
droxilamina) (16) a) Tiquido eluente, aunque la operacidn es
larga, se-pueden obtener excelentes resultados, expulsanda

de la columna el excesg de HNO3 por medio de HCY 8 N y hacien
do la elucidn con una solucidn reductora de base acida -
{HC1 + hidroxilamina) sin que haya fuga de plutonio. La elu
cidn es también rdpida y cuantitativa como en medio c]orhfdr?
€o y se conservan las ventajas de la fijacidn nitrica. Lo_
mis importante del método es la excelente eliminacidn de iones
que intervienen en la determinacién de piutonio, (fierro y
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uranio en particular} imposibles de eliminar en medio clorhi
drico, E1 fierro puede estar presente a nivel de trazas,
en agua y en algunas muestras bioldgicas y con su presencia
en la muestra final se tiene el riesgo de gque los resultados
se vean falseados por autoabsorcidn. También es evidente
que la necesidad de detectar Tnfimas cantidades de plutonio
exige eliminar las trazas de otros emisores alfa especialmen

te de uranio.

La técnica consiste en:

1. Concentracidn de Plutonio
II, Purificacidn mediante resinas
II11. Montaje y medicidn de la muestra

I. CONCENTRACION DE PLUTONIO.
1& Coprecipitacidn del plutonio,

Las trazas de plutonio se encuentran diluidas en
un‘gran volumen por lo que se procede a una concentracidn,
Hay muchas opiniones en o gue concierne a Ya necesidad de
proceder a una mineralizacidn previa de la orina. Parece ser
que no es necesaria la parte preliminar de evaporacidn y oxi-
dacidén, que por otra parte toma mucho tiempo. (17).

La coprecipitacidn de piutbnio en la orina se
efectla a una temperatura cercana a la ebullicidn en medio
alcalino usando como acarreador a los fosfatos de calcio y
magnesio, constituyentes normales de ésta. E1 sobrenadante

se elimina por decantacidn después se centrifuga



para descartar la mayor parte de 1o0s constituyentes orgéni-
cos y minerales presentes inicialmente en la orina. Un en
juague ulterior del recipiente donde se efectud la precipi-
tacidn con dcido nitrito caliente es necesario para no per-
der el plutonie por adsorcidn sobre las paredes de éste.

Se sabe gue 1la excrecién de los constituyentes
normales de la orina, calcio y magnesio en particular esta
sujeta a fluctuaciones importantes segin el individuo y aun
en 1a misma persona,'segﬁn el régimen alimenticio y la hora
de la emisidn, sin hablar de los estados patoldgicos. Es-
tas variaciones se atenian por el hecho de quela orina nece
saria para el andlisis de plutonio se colecta durante un
periodo de varios dfas y a diversas horas.

La variacidn de 1a cantidad de calcio y magnesio
parece ser que tiene poca importancia en grandes limites,
St el precipitado de fosfatos sé viera excepcionalmente redu
cido, serfa bueno por precaucidn agregar a la orina 1 ml. de
dcido fosfdrico al 85% y 100 mg, de calcio.

2% Preparacidn del Tiquido de fijacién.

El recipiente donde se efectud Ta precipitacidn
de los fosfatos se enjuaga cuidadosamente con un volumen co-
nocido de dcido nitrico concentrade (ch = 1.33) calentando
ligeramente (20 ml. son suficientes para esta operacibn),

E1 dcido donde se encuentran presentes los fosfatos se pone
en un tubo de centrifuga. La soltucidn obtenida contiene



todavfa 1a materia orgdnica que conviene destruir. Se pue
de evaporar y después calcinar en cdpsula de silice (la can
tidad de dc¢ido usado para enjuague no tiene importancia en
este caso). Un proceso més satisfactorio consiste en mine
ralizar directamente Ta solucidn en el tubo de centrifuga
con perdxido de hidrdgeno concentrado. Al principio se
pone sobre la abertura del tubo, un pequefic embudo al cual
se le ha cortado el tallo. Se agregan 5 m1 de agua oxi-
genada al 30% {100 vol{menes), ¥y se calienta progresivamente
en bafio de arena. La mineralizacidn se efect(ia rdpidamente.
Se sigue agregando agua hasta gque Ta reaccidn se pare. Des-
pués de haber medido el volumen de Ta solucidn obtenida se
agrega dcido nitrico hasta una concentracidn total en iones
NO,- ON. '

En estas condiciones 1a acidez nitrica se sitia
entre 7 y 8 N. A esta concentracifn de nitratos la fija-
cidén del plutonio, no estd influenciada por variaciones muy
grandes del medio dcido. .

A la solucifn se Te agrega nitrito de sodio el
cual se introduce en pequefias cantidades y se agita para
destruir Tas trazas de perdxido de hidrdgeno y para volver
al plutonio a la valencia 4. Después de un reposo de 15
minutos se Tleva el tubo de centrifuga a bafio maria para
expulsar el exceso de vapores nitrosos, va que sin esta pre
caucidn se forman burbujas en la columna, Tas cuales van a
interferir la buena elucidn de ta misma.



1I. PURIFICACION SOBRE LA RESINA

. La solucién se pasa sobre resina dowex-1, 50-100
mallas. Antes de usar 1a resina nueva, se pone en medio ni
trico 8 N. Es importante no escoger columnas muy pegquehas
que frenen la velocidad de elucidn. Se utilizan columnas
de 1 cm. de didmetro y 13 cm. de altura. La fijacidn se
efectla normalmente a la velocidad de 1 a 2 mi/cmZ/min, La
cotumna se lava con dcido nitrico 8 N para elimipar los io-
nes restantes de calcio, magnesio y eventualmente fierro ¥y
uranio, La fijacidon de los 3 primeros es practicamente nu
la, la de los iones uranilo no es despreciable pero queda su
ficientemente débil para poderla sacar por lavado nitrico.

En la practica el dcido nitrico que se usa para lavar debe
ser del érden de 12 volimenes de columna. E1 lavado nitrico
de la columna es seguido de otro con HC1 8 N para expulsar
al HN03; uno & dos vollimenes de columna son suficientes para
este fin. Esta operacidn se hace sobre todo cuando la
orina contiene trazas de Th y es probable gque la mayoria de
los iones Th+4 queden fijos en Ta columna después del lavado
n Ttrico en razdn de la Kd bastante importante de este elemen
to. Se sabe que por el contrario el Th+4 no se fija en
medio clorhidrico 8N. La cantidad de dcido clorhidrico em-
pleado es de 6 voldmenes de columna.

La efucifn del plutonio se efectda sin dificul-
tad por medio de una solucidn reductora de base dcida. Se
usa una solucidén 0.1 N de clorhidrato de hidroxilamina en
HC1 0.02 N; en presencia de un reductor, la acidez del medio
parece tener peca importancia ya que el plutenio (+3) forma
do no se fija sobre la resina anidnica. La elucidn sin



hidroxilamina es mucho mds larga y dificil. En la practica
se vio que todo el plutonio se extrae con una solucidn de 4
veces el voldmen de la columna.

ITI. MONTAJE Y MEDIDA DE LA MUESTRA
E1 "eluato" se evapora lentamente sobre una parri
1la (sin que 1legue a 1a ebullicién) hasta sequedad, El re-

siduo se recoge con ﬁequeﬁas porciones de HNO3 8N enjuagando
cuidadosamente las paredes del vaso. Se evapora en una cdp-
sulta o vidrio de reloj con ayuda de una ldmpara de rayos -infra-
rojos. Se calienta progresivamente bajo una llama para des-
truir el exceso de hidroxilamipa. E1 residuo es inapreciable,
Cuando esté fria la muestra se cuenta por espacio de varias ho-
ras con un detector de centelleo, el cual tiene una eficiencia
de 37% y uﬁ fondo del orden de 7 cuentas por hora.



TECNICA EMPLEADA (2)

1. Recoger Tas orinas en un Erienmeyer de 2 1ts. contenien
do de 10 a 15 ml1, de &cido clorhidrico o nitrico con-
centrado.

2. A un Titro de orina, agregar 50 mi. de hidrdxido de amo-
nic concentrado. Dejar calentar durante 10 minutos
casi a ebullicién y agitar frecuentemente,

3. Dejar reposar una hora y decantar, después aspirar el md
Xximg de sobrenadante, centrifugar el residuo en una o
varias veces, Pasar el precipitado a un tubo de cen-
trifuga, las filtimas trazas de precipitade pasarlas con
ayuda de agua amoniacal. Descartar el sobrenadante.

4, Enjuagar cuidadosamente el Erlenmeyer con un volumen me-
dido {del orden de 20 ml, de dcido nitrico concentradoe).
Centrifugar,

5. Agregar al precipitadoe dcide nitrico fumante. Pasar, a
un vaso y evaporar a sequedad. Agregar agqua oxigena-

da de 110 voldmenes (30%).

6. Volver a agregar &cido nitrico y agua oxigenada (hasta
obtener un precipitado blanco). Dejar enfriar.

7. Agregar 80 ml. de dcido nftrico 8N. Dejar enfriar duran
te un cuarto de hora.



8.

g.

10.

11.

12.

13.

Agregar 4 6 5 gramos de nitrito de sodio sdlido, agitar
y dejar reposar 15 min, Calentar agitando para expul
sar el exceso de vapores nitrosos.

Pasar Ta solucifn sobre una columna de resina Dowex 1T,
50 - 100 mallas en medio nitrico 8N.

Especificaciones de 1a Columna

Didmetro 1 cm
Altura 13 ¢cm
Volumen ocupado
por la resina 10 ml.

Velocidad de
paso 1 a 2 m1 /cmZ/minL

Pasar enseguida sobre la columna 120 & 100 ml., &cido ni-
trico 8 N, después 60 ml, de &cido clorhidrico 8 N a
una velocidad de 1 ml/cmzfmin.

Eluir con una solucidén 0.1 N {90 m1) de clorhidrate de

hidroxilamina en dcido clorhidrico 0.2 N, A una‘ve1g
cidad de elucidén de 0.5 a 1 ml/cmzlmin. (1.5 g de hi
droxilamina en 270 ml. de dcido ¢lorhidrico 0.2 N,).

Recoger el eluato en un vaso de_lOO mt. Evaporar a
sequedad evitando la ebullicidn.

Recoger el residue en caliente con pequefias porciones de
dcido nitrico 8 N enjuagando cuidadosamente las paredes
del vaso. Evaporar sobre un vidrio de reloj con ayuda
de una ldmpara de rayos infrarojos, calentar progresiva
mente sobre upa flama hasta la desaparicidén de vapores.
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14,

Dejar enfriar y caontar,

CALCULLOS:

Actividad en:

En un contador de centelleo Alfa,

C.P-Mg  CoP.Ms
Te T,

1.96

C.P.M.

|+

pCi/1.

donde: C.P.M,
A
B

C

C.P.Mg =

C.P.Mg

U]

— (2.22) (A) (B) (©)

(2.22y (A) B) (©)

= Cuentas por minuto netas

Eficiencia de conteo

Yolumen empleado

Rendimiento quimico

Cuentas por minuto de la muestra

Cuentas por mindte del fondo

Tiempeo de conteo de la muestra

Tiempo de conteo del fondo

A 100 %

C.P.M.
D X

C.P.M,
P.M,

El conten se reporta empleando un intervale de confianza

de 20,
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CARACTERISTICAS DEL EQUIPO DE CONTEO

Marca: SCHUMBERGER - SAIP
Modelo: DCS-332

Centellador de Sulfuro de Zinc

Didmetro dtil del centellador 116 mm.

Foto multiplicador 55 AVP (PHILLIPS)
Fondo de 1 a 2 cuentas por hora

Eficiencia de conteo para el Pu-239 de 37%
Espesor de 1a ventana aluminio 1 mg/cm2

CARACTERISTICAS DEL RADIGNUCLIDO-

239

Radioniliclido Pu

3

~Actividad 3.02 x 1077 puCi en 20 m1. de HNO

3
Fecha: 6 de Enero de 1977
Actividad por mililitre 151 p Ci.

Se prepararon 3 grupos de 10 muestras, de 1500 ml. de
orina, cada una, a las cuales se les agregaron diferen

tes actiﬁidades.



12 GRUPO
Tiempo de Conteo 30 min.,
Eficiencia de contec equipo 37%

Actividad agregada 167 d,p.m. a cada muestra

NUMERO ACTIVIDAD RENDIMIENTO
MUESTRA pCi/l. QUIMICO %
1 72,00 + 2.7 o6
2 71.72 + 2.7 95
3 66,44 + 2.6 88
4 53,80 + 2.4 71
5 58,14 + 2.5 77
6 73.24 + 2.8 97
7 70,97 + 2.8 o4
8 67.19 + 2.6 89
9 65.69 + 2.6 87

+2.6 89

10 67.19



22 GRUPC
Tiempo de Contec 120 min.
Eficiencia 37%

Actividad agregada 16.7 d.p.m. a cada rmuestra

NUMERO ACTIVIDAD RENDIMIENTO
MUESTRA . pPCi/1. QUIMICC %
1 9.12 + 1.1 99
2 8.86 + 1.09 o5
3 - 7.88 + 0.99 86
4 8.03 + 1.03 87
5 6.92 + 0.96 75
6 7.75 + 1,02 84
7 7.38 + 0.99 80
8 8.12 + 1.04 a8
9 7.85 ‘i 1.02 85
10 7.56 + 1.00 a2



32 GRUFO
Tiempo de conteo BOO min.
Eficiencia 37 %

Actividad agregada 1.67 d.p.m., a cada muestra

NUMERG ACTIVIDAD RENDIMIENTO

MUESTRA pCi/l. QUIMICO %
1 1.62 + 0.08 87
2 1.69 + 0.08 =]
3 1.49 + 0.079 80
4 1.63 + 0.08 88
5 1.50 + 0.08 82
6 1.58 + 0.08 q 85
7 1.62 + 0,08 87
8 1.58 + 0.08 85
9 1.67 + 0,084 a0

10 1.63 +

0.08 88



~Capitule III

CONCLUSIONES



Todas las técnicas existentes para determinar plu
tonio en medios bioldgicos (a nivel de trazas) se basan
en distintas combinaciones de los siguientes procedimien-
tos:

~ Coprecipitacidn con acarreadores. Entre los acarrea-
dores que pueden usarse estdn, entre los mds usuales:

a) Fosfatos alcalinoterreos Pu I1X, IV y VI
b) Oxalato de calcio, Pu III y IV

¢} Fosfato de bismuto, Pu III

d) Fluoruro de Lantano.

~ Extraccidn por solventes:
a) Cupferrdn (Fe III sirve de acarreador) en CHC13:

Pu IV,
b T.T.A. (tenoil-trifluor-acetona) en benceno o tolue-
no) Pu IV.
- Intercambio Idnico. Complejos de plutonio - 1Y en

medio dcido sobre resinas anidnicas.

- Electrodeposicidn en medio d&cido o alcalinop.

- Métodos de conteo:
a) Centelleo ZnS
b} Contader proporcional



c) Emulsiones nucleares (por trazas producidas por
Jas partfculas alfa).

De las técnicas antes expuestas se escogid para
co-precipitar el plutonio en medio alcalino sobre los
fosfatos alcalinoterreos (calcio y magnesio) por ser el
método mas sencillo y rdpido ya aue estos se encuentran
presentes como constituyentes normales de la orina y se
cbtiene a temperaturas cercanas a la ebullicidn un pre-
cipitado gelatinoso el cual se sedimenta rdpidamente,
realizando un acarreo cuantitativo de las trazas de plu
tonio. Ademds de que no se introducen impurezas como
seria el caso de emplear como acarreador el fluoruro de
lantano, el cual tendria que ser previamente purificado

para eliminar contaminaciones.

Para separar el plutonio se escogid el método de
intercambio i6nico, por ser éste un método rdpido, senci
110, barato y puede hacerse en serie para aﬁé]isis de
rutina queres el propésito de este trabajo. La resina
es fadcilmente regenerable y 1lega a usafse hasta 20 ci-
clos sin que pierda sus propiedades, actuando exactamente
igual que ura resina nueva. Tiene este m&todo un buen
rendimiento quimico (86%) y el plutonio es fdcilmente se-
pérado det fierro, uranio y terio, que sqe1en acompafiarlo
en la orina contaminada. La sensibilidad del método
permite detectar hasta 1 d.p.m. Si 1o que se busca es
aumentar ta sensibilidad puede usarse la técnica de depé-
sito electrolitico, pero &sta técnica es muy larga y en
este caso se prefiere la rapidez, ya gue la sensibilidad



que nos dd el método empleado es suficiente. Como el
Timite de deteccidn depende esencialmente de las técni-
cas empleadas para medir las alfas; el empleo de emuisig
nes nucleares, {conteo de trazas alfa) emitidas por un
depbsito electrolitico de plutonio permite registrar
0.05 c.p.m. O sea un poco mis de 0.02 pCi, Pero esta
técnica es particularmente larga (una semana de exposi-
cidn); se necesita material especial: conjuntos de elec
trodeposicidn, clmaras y microscopios de autoradiogra-
fias, por 1o cual no es recomendado para un andlisis de
rutina.
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