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Resumen: Se realizé un estudio de la concentracion de uranio en muestras de agua subterranea, provenientes de pozos
ubicados en el acuifero Guadalupe-Baiiuelos del estado de Zacatecas. El andlisis de uranio se efectud por espectrometria alfa,
que requiere un trabajo previo de separaciones radioquimicas para aislar y concentrar el uranio para su cuantificacion. Las
concentraciones medidas se ubican en un intervalo de 3.2 a 7.3 ppb, con un promedio de 5.8 + 0.27 ppb, este valor es inferior
a las 15 ppb, que es el valor maximo de la concentracion de uranio en aguas subterraneas para uso doméstico recomendado
por la Organizacion Mundial de la Salud.
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Abstract: Groundwater samples from wells located in the Guadalupe-Bafiuelos aquifer in the state of Zacatecas were analyzed
in order to quantify the uranium content. The uranium quantification was performed using the alpha spectrometry technique,
which requires using radiochemical separations to isolate the uranium and concentrate it for its quantification. The measured
concentrations are in the range of 3.2 to 7.3 ppb with an average of 5.8 + 0.27 ppb. These concentrations is below of the

maximum permitted value of 15 ppb recommended by the World Health Organization of 15.

Keywords: Uranium, groundwater, alpha spectrometry.

1. Introduccioén

El uranio es un elemento quimico de simbolo U al que le
corresponde el numero atomico 92, tiene la mayor masa atomica
de entre todos los elementos quimicos naturales. [1]. Es de
naturaleza metélica y posee propiedades radiactivas, se encuentra
ampliamente distribuido por toda la corteza terrestre en
concentraciones que van desde 0.1 hasta 500 partes por millon
(ppm) [2].

El uranio existe en el agua por fendmenos que tienen que ver
con la propia radiactividad del elemento y eventos de absorcion y
desorcion que dan lugar a la meteorizacion de los suelos y rocas
en los que originalmente se encontraba [3].

El agua subterrdnea es, en muchas partes del mundo, la
principal fuente de agua potable para la poblacion, de ahi que su
estudio es importante para conocer qué elementos o compuestos
estan disueltos en ella. Al ser el agua subterranea un recurso vital
para el ser humano, se ha reconocido su estudio como una de las
mayores fuentes de informaciéon para entender y comprender
algunos aspectos importantes relacionados con el ciclo
hidrologico [4].

Es permanente el interés en varias regiones del mundo de
monitorear las concentraciones de uranio en las fuentes de agua
para uso y consumo del ser humano, con el fin de conocer el
impacto de su toxicidad quimica y radiolégica y sus repercusiones
en la salud humana y el medio ambiente.[5].

Para monitorear las concentraciones de uranio en agua
subterranea, ya sea en actividad o masa, es necesario utilizar
técnicas especiales que nos permitan lograr una adecuada
cuantificacion del wuranio. Una de estas técnicas es la
espectrometria alfa, la cual después de haber realizado una buena
separacion radioquimica del uranio, no solo nos permite conocer
la concentracion del elemento, sino que también se puede realizar
un analisis isotopico.

2. Marco tedrico
2.1 Generalidades del uranio

El uranio es un elemento radiactivo o radionuclido.
Descubierto en 1789 por M. H. Klaport, es un emisor de particulas
alfa, compuesto por tres is6topos, que también son radiactivos:
B4y, 25U y 28U, con tiempos de vida media de 2.445x10°,
7.038x10% y 4.468x10° afios respectivamente. De cada gramo de
uranio natural €l 99.282% de su masa es 28U, 0.711% U y
0.005% 2*U. Tanto el 28U como el 23U encabezan las series
radiactivas del uranio y el actinio respectivamente, Figuras 1y 2.

Las energias de las particulas alfa emitidas por los tres
radiois6topos del uranio son muy cercanas entre si, Tabla 1, por lo
que si se requiere realizar un analisis isotdpico, la técnica a la que
se debe recurrir para su correcta medicion, debe ser aquella que
garantice una buena resolucion, evitando asi un nulo solapamiento
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ATOMICNUMBER -7

Fig.1. Cadena de decaimiento del 23¥U.

ATOMIC MASS -A

237 235 233 231 29 27 25 23 21 a9 217 215 213 211 209 A

ATOMIC NUMBER - Z

Fig. 2. Cadena de decaimiento del 23U

Tabla 1. Energias alfa emitidas por los radiois6topos del uranio.

Radioisétopo Energia mas probable
MeV)
24U 4.77
235U 4.39
28y 4.19

entre los picos caracteristicos de los radioisotopos involucrados

[6].

2.2 Movilizacion del uranio en el agua subterranea.

El uranio ocurre en las rocas igneas en un estado de oxidacion
4+, lo que lo hace insoluble y practicamente inmévil, sin embargo
debido a diversos fenomenos en los que el agua estd involucrada,
el uranio puede oxidarse cerca de la superficie de las rocas
pasando a un estado de oxidacion 6+ el cual es muy estable. De
esta manera el uranio puede formar complejos en la forma del ion
uranilo UO»*", los cuales son muy solubles y pueden integrarse en
solucion y transportarse siguiendo los flujos del agua [7].

El agua subterranea estd contenida en el subsuelo en
formaciones rocosas llamadas acuiferos, estos acuiferos estan

compuestos de rocas porosas y permeables que permiten el
almacenamiento de grandes masas de agua, estas rocas también
contienen cantidades variables de uranio y al estar completamente
saturadas de agua, facilitan en mayor medida la oxidacion del
uranio y en consecuencia su integracion en ella y su consecuente
movilizacion.

2.3 Espectrometria alfa

Las particulas o tienen bajo poder de penetracion en la materia,
estan conformadas por 2 protones y 2 neutrones (niicleos de *He),
son emitidas en la desintegracion de radioisotopos pesados como
los del uranio, cuyo proceso puede expresarse de forma general
como 4X — 473Y + 4He [8].

Las particulas o son pesadas y de carga positiva por lo que su
interaccion con la materia es meramente coulombiana, esta
interaccion tiene lugar a través de colisiones eldsticas o inelasticas
con los nucleos atdmicos, con los electrones orbitales o con cargas
libres, de tal forma que van perdiendo energia en cada proceso de
interaccion, hasta su frenado total [9].

La energia cinética de las particulas o emitidas por un
radionticlido tiene valores determinados y caracteristicos del
radionticlido que las emite, de tal forma que el espectro de emision
es un espectro discreto (monoenergético) o de lineas, en la practica
debido a la resolucion del detector los espectros tienen forma de
una gaussiana.

La espectrometria alfa es un procedimiento de analisis
ampliamente utilizado en la cuantificacion de concentraciones
muy bajas de radioistopos emisores alfa de muestras ambientales,
también se aplica en estudios geologicos y de datacion, entre otros.

Un sistema de espectrometria alfa, como el aqui utilizado se
conforma de un detector semiconductor de ion implantado y un
sistema de tratamiento y almacenamiento de datos, que permite la
cuantificacion e identificacion de los radiois6topos presentes en la
muestra [8]. El éxito de la espectrometria alfa como método de
analisis depende: por un lado del proceso radioquimico de
separacion y concentracion del uranio, ya que debemos tener este
elemento totalmente aislado de los demas elementos que pueda
contener el agua subterranea para evitar interferencias a la hora de
su medicion.

Por otro lado, la espectrometria alfa requiere, que el uranio una
vez aislado, se electrodeposite en una plancheta de acero
inoxidable, el electrodepdsito debe ser lo suficientemente
uniforme y delgado para evitar el fenomeno de autoabsorcion,
muy comun en la radiacion alfa, para obtener un espectro con
picos lo suficientemente altos y bien resueltos para su correcta
identificacion.

3. Materiales y métodos

3.1 Toma de muestras de agua subterranea

Se seleccionaron 5 pozos de forma aleatoria, clasificados como
publicos y privados, para uso agricola y consumo de la poblacion,
del acuifero Guadalupe-Baiiuelos, localizado al sureste de la
capital Zacatecana y el cual comprende la mayor parte de la
porcioén sur del municipio de Guadalupe y pequeias porciones de
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los municipios de Genaro Codina y Ojocaliente, con una extension
de aproximadamente 371 km?, Figura 3 [10].

La localizacion exacta de los pozos se muestra en la Tabla 2.
De cada pozo se tomo una muestra representativa del agua
subterranea, dejando correr el agua uno o dos minutos para
desechar el agua estancada en las tuberias, para luego colectar una
muestra de 3L en botellas de polietileno. Se acidificaron las
muestras con HNO; hasta pH 1, para evitar la adsorcion del uranio
en las paredes del recipiente

3.2 Procesamiento de las muestras

En el desarrollo experimental realizado se utilizd6 como
referencia la metodologia propuesta por la ASTM (American
Society for Testing and Materials): Standard test method for
Isotopic uranium in water by radiochemistry [11], implementando
algunas modificaciones.

3.2.1 Coprecipitaciéon del uranio en la muestra: Para la
coprecipitacion del Uranio en una muestra de agua de 3L, se
acidifica a pH 1 agregando aproximadamente 7 mL de acido
nitrico (HNOs) concentrado (si la muestra se acidific6 al momento
de su toma, omitir este paso) y se agrega un trazador.

Un trazador ideal no debe contener radionuclidos que ocurran
naturalmente en la muestra, su energia debe ser lo suficientemente
diferente de las energias de los radiois6topos del uranio, para que
en el espectro pueda resolverse sin dificultad. No debe haber
fraccionamiento quimico entre el trazador y los radionuclidos de
uranio y la actividad o concentracion del trazador debe conocerse
con precision.

Para el analisis de uranio el trazador ideal es el 22U cuya

energia alfa es 5.32 MeV, que en este caso se le agrega a la muestra
un volumen de 1 ml con una actividad de 0.064 = 0.0001 bequerels
(Bq).
Una vez agregado el trazador la muestra se ebulle por 5 min y se
agregan 500 mg de bisulfito de sodio (NaHSO3) y 2 mL de una
solucion de cloruro de hierro (FeCls), la cual contiene 20 mg de
Fe/mL. Después de agregar el FeCls se ebulle nuevamente por 10
min, a continuacion se agrega hidroxido de amonio (NH4OH)
concentrado hasta que la solucion se enturbie, se agregan 10 mL
adicionales de NH4OH y se agita por 30 min, inmediatamente
después de la adicion del NH4OH se formara hidréxido de hierro
que precipita arrastrando al uranio y demas actinidos presentes. El
precipitado se separ6 de la fase acuosa por centrifugacion,
posteriormente se disuelve con 10 ml de HNO; 8M, esta solucion
esta lista para el siguiente proceso.

3.2.2 Extraccion liquido-liquido en la separacion y
concentracion de uranio: El tri-n-butil fosfato o TBP, (CsHsO)3
PO, es muy conocido por su gran capacidad como solvente
extractor de nitritos organicos y otras sales de soluciones acuosas.

Los nitratos mas facilmente extraibles son los de los lantanidos
y actinidos, en especial los cationes tetravalentes y los iones
divalentes de los actinidos (UO"2, NpO™2, PuO*?) [12].

Tabla 2. Ubicacién de los pozos muestreados.

Pozo Ubicacion
1 22°43°01.5”’N-
102°27°47.2’E
2 22°39°18.4”°’N-
102°30°34.7’E
3 22°42°58.7’N-
102°28°16.4” E
4 22°41°14.6”’N-
102°29°31.8”’E|
5 22°43°0.05”’N-

102°28°10.0’E

Figura 3. Acuifero Guadalupe-Bafiuelos

La extraccion del uranio presente en solucion acida por el TBP
se describe de la siguiente manera: [8]

(U0,* ) aq + (ZNO3 ) gq + (TBP)ory
S U0,(N03)2(TBP); org

La separacion liquido-liquido se realiza a partir de la solucion
previamente obtenida en la etapa de coprecipitacion misma que se
transfiere a un embudo de separacion (fase acuosa) a continuacion
se afiadieron 5 mL de TBP (fase organica), se agitd por un par de
minutos, el uranio y el torio pasan a la fase organica quedando
retenidos en ella, mientras que en la fase acuosa quedaran los
demas elementos que no son de interés (Fe, Po, Ra y Pb) que se
desechan junto con la fase acuosa [13], se realizan dos lavados
consecutivos a la fase organica con HNOs. A la solucion de TBP
en el embudo de separacion se le adicionaron 20 mL de Xileno y
15 mL de HCI 1.5 M se agita por un par de minutos y el Th pasa
ahora a la fase acuosa quedando solamente el uranio en la fase
organica, se realizan dos lavados mas con HCl 1.5 M a la fase
organica y al final se obtendran 45 mL de HCI que contiene los
isotopos del torio, ésta solucion se puede utilizar y aplicarle otros
procedimientos para el estudio del torio, en nuestro caso no nos
interesa este elemento y la solucion se desecho.
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Finalmente, para hacer la liberacion del uranio unido al TBP
se agregaron 15 mL de agua destilada al embudo de separacion
donde se encuentra el TBP, se agitd por dos minutos y el uranio se
incorpora a la fase acuosa, se realizan dos lavados consecutivos
con agua destilada y se obtuvo una solucion con un volumen de
45 mL que contiene inicamente los is6topos de uranio de interés,
esta solucion es la que se utiliza en el siguiente proceso.

3.2.3 Electrodeposicion catddica del uranio: Con la finalidad
de obtener un electrodepoésito de uranio sobre el disco de acero
inoxidable con las caracteristicas apropiadas que permitan obtener
un espectro definido y de alta resolucion, se adaptd una celda de
electrodeposicion, con diversos materiales; el cuerpo de la celda
es un vial de vidrio al cual se le desbasta el fondo, y en el otro
extremo se adapta una base unida a un poste sobre la que se coloca
el disco de acero inoxidable pulido a espejo, que funciona como
catodo, en la parte desbastada, se coloca un tapon de teflon con
dos orificios pequefios en el centro, uno por donde se introduce el
alambre de platino (4nodo) y el otro para liberar los gases
producidos en el proceso de electrodeposicion, la celda estd
dispuesta como se observa en la Figura 4.

El proceso de electrodeposicion es el siguiente: al residuo seco
obtenido en el proceso de separacion y concentracion, se le afiaden
2 mL de una solucién al 5% de NaHSO4-H>0 + H2SO049 M, luego
se adicionaron 5 mL de HNOs concentrado, evaporando a
sequedad evitando calcinar la muestra, este residuo se disolvio con
5 mL del electrolito de sulfato de amonio (NH4)2SO4 1M y esta
solucion se transvasé a la celda de electrodeposicion, el vaso se
lavé 2 veces con 2.5 mL de electrolito y los lavados se afiaden a la
celda para un total de 10 mL de electrolito, se agregaron unas gotas
de azul de timol que funciona como indicador de pH el cual debe
de estar entre 2.5 y 3.5, a este pH la solucion se torné en una
tonalidad rosa, indicando que el pH es el correcto, se coloco el
4nodo de platino a una distancia de 5 mm del céatodo, los
electrodos se conectaron a la fuente de voltaje y se ajusta la
corriente a 600 mA. El tiempo de electrodeposicion fue de una
hora, una vez que transcurri6 este tiempo, se retira el &nodo de la
soluciodn, se apaga la fuente de voltaje, y se colecta la solucion del
electrolito remanente, a continuacion el disco de acero inoxidable
con el electrodepdsito de los radioisotopos de interés, en este caso
uranio, se enjuaga primero con NH4OH 0.15 M y luego con
alcohol etilico, se deja secar al ambiente y estd listo para su
analisis por espectrometria alfa.

3.3 Cuantificacion del uranio por espectrometria alfa

Una vez que el uranio se ha electrodepositado en el disco de acero
inoxidable, se lleva a contar al equipo de espectrometria alfa, el
cual para la correcta identificacion de emisores alfa debe ser
calibrado en energia, para ello se utiliza una fuente triple de emi
sores alfa certificada NIST (**°Pu, 2! Am y 2**Cm) de energias 5.1,
5.1y 5.8 MeV, respectivamente.

Para garantizar buenos resultados se debe hacer un buen
analisis del espectro alfa que arroje el equipo de espectrometria.

Anodo de platino —_

A la fuente (+)

Tapén de teflon —— |. '

Vial de vidrio ———

Disco de acero

- inoxidable
Empaque de
pléstico _— Tapén del vial
Poste de bronce Ala fuente (-)

Base de madera

Figura 4. Esquema de una celda de electrodeposicion.

El tiempo de conteo requerido para fines estadisticos depende en
gran medida de las actividades de los radiois6topos, es muy comtin
usar tiempos de conteo de por lo menos 1000 minutos para muchas
muestras naturales, asi mismo las muestras blanco deben tener un
tiempo de conteo simular para determinar el fondo, el cual esta
compuesto por dos elementos , el primero es un fondo fijo
ocasionado por el ruido electronico del detector o rayos cosmicos
incidentes que puedan golpear al detector, el segundo un fondo
variable causado por nucleos de retroceso que pudieran quedar a
la deriva entre la fuente y el detector, los mas comunes provienen
de la desintegracion del 22U, conocer con precision el fondo es
esencial para el conteo de muestras con baja actividad.

El analisis del espectro alfa tipico de los radioisotopos del
uranio es relativamente sencillo debido a que los picos obtenidos
son bien resueltos.

El rendimiento quimico o eficiencia de extraccion del uranio
es obtenida mediante el analisis del 22U y su respectiva region o
pico en el espectro. La eficiencia de conteo depende del area del
detector, el area efectiva de la fuente y de la distancia entre el
detector y la fuente. El método mas simple de conocer la eficiencia
de conteo es medir la actividad de una fuente calibrada de
actividad nominal conocida, debe tener un area activa similar a las
fuentes que se utilizaran para la cuantificacion de uranio y deben
contener emisores alfa de vida media larga.

Por ultimo para realizar los calculos correspondientes a la
concentracion de uranio se debe tener en cuenta que tanto los
radioisotopos naturales del uranio, como el 2*2U son extraidos con
un rendimiento quimico idéntico ya que no hay fraccionamiento
quimico durante los procesos de aislamiento y todos estan sujetos
a una misma probabilidad de ser medidos por el detector, por lo
tanto la eficiencia del detector no se usa para el calculo de la
concentracion de uranio en ppb, la cual se realiza mediante la
siguiente expresion:

(238U)VVS [232U]S

[U](ppb) = 07V )

€y
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donde (**8U) es la tasa de conteo correspondiente al pico del 28U
en desintegraciones por minuto (dpm), Wses el peso de la solucion
agregada de trazador (g), [?*2U]s es la concentracion de 32U
afiadida (dpm/g), 0.747 es la actividad de 1 pg de 22®U (dpm), V
es el volumen de la muestra y (*?U) es la tasa de conteo
correspondiente al pico del 22U [7]

4. Resultados

Se presenta en primer lugar la calibracion en energia del
equipo de espectrometria alfa, se hizo el ajuste lineal a los valores
experimentales para la obtencion de la ecuacion de calibracion,
para poder identificar correctamente los radioisotopos del uranio,
continuando con algunas propiedades fisicas de cada una de las
muestras tomadas, Tabla 3 y por ultimo los resultados de la
cuantificacion de uranio Figura 5 y Tabla 4.

De cada pozo se procesaron dos muestras de 3 L cada una, asi
la concentracion de uranio reportada es el promedio de las dos, las
incertidumbres reportadas se calcularon conforme a la ley de
propagacion de error utilizando las incertidumbres que el propio
equipo de espectrometria alfa arroja tanto para el pico del 28U
como para el pico del *2U.

La eficiencia general de todo el proceso (coprecipitacion,
separacion quimica, electrodeposicion y conteo), se obtiene
dividiendo la actividad registrada en el pico correspondiente al
trazador entre la actividad afiadida de trazador multiplicado por
100, de esta manera se obtiene una eficiencia global promedio de
4.0 £0.002 %.

La metodologia descrita para la separacion, concentracion y
cuantificacion de uranio en agua subterranea, no solo permite la
determinacion de este radionuclido si no que ofrece la posibilidad
de realizar un estudio radiologico mas completo ya que al realizar
la separacion del uranio, de forma implicita también se obtiene la
separacion de otros radiontclidos de forma aislada como el torio
y polonio.

5. Analisis de resultados

De acuerdo con la calibracion en energia, fue posible
identificar correctamente los cuatro radioisétopos del uranio,
como se puede apreciar en el espectro figura 6, donde la linea en
rojo es el espectro que arroja el equipo y en linea negra se
identifica la energia de los radioisétopos y que corresponden con
los picos formados, el espectro de la medicion del fondo también
esta graficado, pero como practicamente es cero no se ve.

Las concentraciones de uranio encontradas se ubican en el
intervalo de 3.2 a 7.3 ppb con un promedio de 5.8 = 0.27 ppb. La
Agencia de Proteccion del Medio Ambiente de los Estados Unidos
(USEPA) encabeza una serie de investigaciones para establecer un
nivel de algiin contaminante en el agua en el que atn es seguro
para el consumo humano, a este se le llama nivel maximo de
contaminante (MCL). El MCL establecido para el uranio segun la
USEPA es de 30 ppb, en la Republica Mexicana se sigue esta
recomendacion segun la NOM-014-CONAGUA-2003. Sin
embargo, la Organizacion Mundial de la Salud (OMS) recomienda
que el nivel de uranio destinado para uso y consumo humano no

5.9
5.8
5.7
5.6
55
5.4
53
5.2
5.1

Energia (MeV)

450

Figura 5. Curva de calibracion de la fuente triple.

Tabla. 3. Propiedades fisicas de las muestras de agua

500

y =0.0045x + 2.7492_,..

550

canal

RP=1 .

600 650

700

Solidos
Pozo H totales Electroconductividad
p disueltos (uS/cm)
(ppm)
1 7.79 301 595
2 8.04 170 334
3 7.45 203 409
4 7.87 165 339
5 7.65 295 610
1400 238U 235U 234U 232U
1200
1000
§ 800
S 600
>
O 400
200
0
200 3'5 4 45 5 5.5 6

Energia (MeV)

Figura 6. Espectro caracteristico de los radioisotopos del

uranio.

Tabla. 4. Concentracion de uranio en las muestras de agua.

Pozo

Concentracion de uranio

(ppb)

N AW N =

7.33+0.42
7.25+0.17
4.25+0.12
3.21+0.11
7.08 £0.53

deba exceder 15 ppb [14].
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Es bien sabido que cuando alguna persona ingiere algin
radionuclido, las particulas radiactivas ionizan los 4tomos y o
moléculas cercanos a ellas causando afecciones a nivel celular,
induciendo cambios importantes en el ADN pudiendo conducir a
un proceso canceroso. Si bien las particulas alfa que emite el
uranio tienen un poder bajo de penetracion en la materia, son de
las mas dafiinas si se ingieren ya que causan mucho mas ionizacion
por unidad de volumen que la radiacion beta o gamma [15].

Ahora bien no solo esta presente el riesgo de desarrollar cancer
por ingesta de uranio, sino que también puede causar dafio renal
debido a su toxicidad quimica. La nefrotoxicidad del uranio se
deriva de la acumulacion tisular debido a la ingesta del elemento
durante un tiempo prolongado [16].

Las diferentes concentraciones de uranio encontradas, se
deben en gran medida a la gran variedad de rocas que conforman
el acuifero Guadalupe-Baifiuelos [10].

6. Conclusiones y recomendaciones

Se logro cuantificar el uranio contenido en agua subterranea
procedente del acuifero Guadalupe-Bafiuelos y la correcta
identificacion de sus radiontclidos.

Las concentraciones de uranio encontradas estan en el
intervalo de 3.2 a 7.3 ppb con un promedio de 5,8 + 0.27 ppb.
Estos valores estan por debajo de los limites recomendados por los
organismos nacionales e internacionales en esta materia y nos
permiten conocer la calidad radioldgica del agua.

La importancia de realizar un monitoreo de aguas
subterraneas, principalmente aquellas cuyo destino es el consumo
humano, en busca de elementos radiactivos, recae en el hecho de
que estos elementos representan un gran riesgo de exposicion
radiactiva si se ingieren, dafiando seriamente la salud, pudiendo
desencadenar alteraciones celulares graves que pueden terminar
€N Un proceso canceroso.

Las concentraciones de uranio reportadas no sobrepasan el
limite méximo recomendado por la USEPA, ni tampoco las 15 ppb
que recomienda la OMS. Sin embargo es recomendable
implementar un programa de monitoreo sistematico en tiempo y
espacio para conocer el grado de variabilidad de las
concentraciones de uranio encontradas en este acuifero y poder
inferir si el consumo de agua pudiese representar un riesgo a la
salud humana. Actualmente no hay registros o datos que permitan
saber si dicho monitoreo ya se ha llevado a cabo.
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