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INTRODUZIONE

Il monitoraggio della radioattivita nelle acque gati in Italia ha, piuttosto recentemente, ricevuh
discreto impulso dalla novita normativa introdatie Decreto Legislativo 31/2001. Tale Decreto ha
infatti stabilito unlimite di dose totale indicativpari a 0,1 mSv/anno derivante dal consumo diacqu
potabile. A livello internazionale sono stati défimalori di screening per la verifica del limiteferiti

alla concentrazione di attivita alfa/beta pari eisiyamente a 0,5 Bg/kg per I'attivita alfa totael
Bg/kg per I'attivita beta totale [1].

Dal 2005 'ARPA Piemonte ha intrapreso un progefmerale di monitoraggio riguardante tutta la
Regione mediante l'analisi in scintillazione ligaidli campioni d’acqua potabile prelevati dalle
AASSLL piemontesi, impiegando rivelatori Ultra Lolevel Quantulus 1220. Ad oggi sono stati
analizzati oltre 400 campioni, provenienti da var&ti del Piemonte. | dati raccolti consentono fin
d’ora una copertura pressoché totale del territeite province di Alessandria, Asti, Cuneo e Navar
e, parzialmente, di quella di Torino

Il presente lavoro illustra i risultati fin quitehuti dallo screening alfa beta totale e dalldisindi
approfondimento per la determinazione dei radiddug@resenti (in particolare, misure di Uranio),
eseguite sui campioni che hanno superato il livdllattivita alfa totale di 0,1 Bg/kg, preso come
riferimento dal nostro laboratorio per l'avvio didagini piu approfondite (analisi radioisotopiche
mirate). L'adozione di un tale valore, inferioregaello (0,5 Bg/kg) suggerito dallOMS, &€ motivata
dal fatto che il valore 0,5 Bg/kg, nel caso in taiconcentrazione sia riferita 4°Ra, potrebbe
risultare non coerente con il livello dosimetricoOdl mSv/anno, fissato dalla normativa: in questi
casi infatti, alla presenza d&°Ra potrebbe associarsi quella #Ra (un beta emettitore puro) in
misura tale da determinare un superamento dedidiitiose.

MATERIALI E METODI

Sia le misure di attivita alfa totale e di attivitata totale che quelle di uranio sono state etigttcon

la tecnica della scintillazione liquida con disamiazione alfa/beta [2].

Per le misure di attivita alfa totale e beta tofabampioni sono stati acidificati con HNO3 finaa

pH di 2,7 e poi concentrati per evaporazione sstrafino a raggiungere 1/10 del volume iniziale.
Sono state utilizzate fiale in polietilene a bagifusione da 20 ml in cui sono stati mescolati IBdin
campione concentrato con 12 ml di liquido scimtitta Quiksafe 400 della Zinsser. Le fiale cosi
composte sono state agitate per miscelare beneimagng scintillante e, dopo un’ora di attesa per
lasciar decadere la chemiluminescenza e la fotolestenza, sono state contate per tempi variadili tr
480 e 1000 minuti in uno scintillatore liquido Wtkow Level Quantulus 1220 della Perkin Elmer in
modalita di discriminazione degli impulsi per digfuere I'attivita alfa dall’attivita beta.

Il metodo di preparazione e misura, la taratureefiicienza e la messa a punto del circuito di
discriminazione alfa/beta sono state eseguite skcta modalita descritte nella scheda CTN-AGF
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AB 02 [3] e gia utilizzato in passato in altri stfd]. Le Minime Concentrazioni Rivelabili (MAR)
sono dell'ordine di 0,010-0,020 Bg/kg per I'attividlfa totale e 0,060-0,080 per l'attivita betaket

Le misure di Uranio sono state effettuate utilizmmn metodo di estrazione diretta con lettura in
scintillazione liquida. Sulla base delle pubblicaz di Yang e altri ricercatori [5], si € realizpain
laboratorio un “cocktail estraente” basato sulliagda dellagente complessante TOPO (trioctyl-
phosphin oxide) a un “cocktail” per scintillaziomesolubile in acqua. Il cocktail viene addizionaio
campione d’acqua precedentemente acidificato co@4#Nconcentrato 1/10 su piasttzestrazione
avviene per aggiunta diretta di 10 ml di campiorianl di cocktail, agitando la vial di misura per
pochi minuti e lasciando riposare fino alla separaz delle fasi. La determinazione dell’efficienza
del parametro di discriminazione alfa/beta ottimsd@o stati effettuati utilizzando una sorgente di
Uranio naturale caratterizzata in composizioneoici mediante misure di spettrometria di massa,
come descritto in dettaglio in un precedente lajéijo La deconvoluzione degli spettri ottenuti in
scintillazione liquida allo scopo della quantifiaane separata del contributo deff*U e del %
sono stati effettuati utilizzando il codice PAW [fjrogramma di visualizzazione ed analisi dati
utilizzato al CERN nella fisica delle alte energien una routine dedicata.

ANALISI EFFETTUATE

In questo lavoro sono riportati i risultati dellaadisi effettuate negli anni 2005, 2006 e 2007. Nel
corso di questi tre anni sono stati analizzati 4@fnpioni, provenienti da pozzi e acquedotti del
territorio piemontese. Per la valutazione dellaedtstale indicativa sono state effettuate analisi d
attivita alfa e beta totale e solo nei casi in lkeuiconcentrazione di attivita alfa totale e riswta
prossima o superiore a 0,1 Bg/kg sono state effistt@nalisi di uranio per approfondimento. |
campioni fanno quindi parte dei campioni previsti giani di monitoraggio delle acque potabili
redatti dagli organi del Servizio Sanitario Locpkr ottemperare al D.Lvo 31/2001, scelti in base ai
criteri di maggiore utenza e di provenienza sateza (pozzi).

Alcuni campioni sono stati ripetuti, quindi il nunoedi analisi € in alcuni casi leggermente superior
al numero di siti in cui i campioni sono stati enedti. Ai fini dell’analisi dei dati i risultati dgquesti
campioni sono stati mediati, per avere un uniconreatappresentativo del sito.

Provincia 2005 2006 | 2007| TOTALE| Sitidi prelievo
ASL 5 TO 23 23 23
ASL7 TO 3 3 27 33 31
ASL9 TO 23 43 1 67 65
ASL13 NO 42 42 42
ASL15 CN 1 2 14 17 16
ASL16 CN 1 23 22 46 44
ASL17 CN 1 2 2 5 3
ASL18 CN 2 22 22 46 39
ASL19 AT 59 9 68 59
ASL20 AL 37 22 59 58
ASL21 AL 9 9 9
ASL22 AL 24 17 41 39
Acquedotto Torino TO 2 1 2 5 1
TOTALE 75 216 170 461 429

Tabella 1: Numero e provenienza dei campioni analizzati negtii 2005-2006-2007.
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Come si osserva la copertura del territorio piemsate quasi completa, mancando solo le province di
Vercelli, Biella e Verbano Cusio Ossola e parteladgdrovincia di Torino. | dati relativi alla
distribuzione regionale dei punti di campionamedebtle acque potabili sono riportati in Figura 1.

Legenda

— Fegione (limiti)

—  Province (limiti)

- Laghi

Mumero di campioni per comune
s 1-2

8 3.¢

® 7-15
@ -

Figura 1: Localizzazione dei punti di campionamento.

ANALISI DEI DATI

| dati relativi a ogni singola ASL sono stati raggpati. | valori superiori alla M.A.R. sono stati
mediati, sono stati identificati i valori minimi massimi e sono stati contati i valori che superano
livelli soglia di 0,1 Bg/kg per I'attivita alfa tate e di 1 Bg/kg per I'attivita beta totale.

Attivita alfa totale

Nel grafico (Figura 2) e riportata I'analisi deitdper I'attivita alfa totale. Tra parentesi € ioalio il
numero di dati utilizzato per calcolare il valoredio.

Come si puo osservare il valore medio piu alto @lqudei campioni provenienti dal’ASL21 (0,096 +
0,073 Bg/kg) e in seguito dallASL17 (0,073 + 0,0B8/kg). In entrambi i casi pero il numero dei
campioni utilizzati per il calcolo non € elevato ¢@mpioni per I'ASL21 e solo 3 campioni per
’ASL17), quindi i dati ottenuti non possono esseoasiderati particolarmente significativi (possono
essere infatti influenzati molto da un valore matto come nel caso del’ASL21). Il valore medio
pari a 0,067 + 0,054 Bg/kg del’ASL19, ottenuto dadati, ha invece una certa attendibilita. Anche il
valore massimo dell’ASL19 é tra i piu elevati. Vialmedi bassi si hanno invece per le ASL13 (0,022
+ 0,012 Bg/kg), ASL22 (0,025 = 0,010 Bg/kg) e ASLA®BO31 + 0,015 Bg/kg). In Figura 3 sono
invece rappresentati i valori medi in confrontosalori medi calcolati scartando i dati maggioriogi
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Bg/kg. Per alcune ASL, come ad esempio I'ASL21 ASL19, si nota che scartando i valori piu
elevati la concentrazione media si abbassa pid@iéb, riportando il valor medio in linea con i valo
medi delle altre ASL. Tra parentesi € sempre irtdidaaumero dei dati utilizzato per i calcoli.

0.300

0.250

0.200

DOvalore minimo
0.150 - Bvalore medio
DOvalore massimo

Ba/kg

0.100 -

0.050

0.000 A
ASL5  ASL7 ASL9 ASL13 ASL15 ASL16 ASL17 ASL18 ASL19 ASL20 ASL21 ASL22
(22) (25) (48) (18) (13) (28) (©) @37) (50) (49) ) (24)

Figura 2: Valori minimi, medi e massimi di concentrazionattivita alfa totale nei campioni analizzati (tragntesi €
indicato il numero di dati utilizzato per calcolailevalor medio).
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Ovalor medio senza dati >0.1
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Figura 3: Valori medi calcolati con tutti i dati e valori medalcolati escludendo le concentrazioni maggidrddl Bg/kg
(tra parentesi € indicato il numero di dati utila® per i calcoli).
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Analisi di approfondimento: misure dell’'Uranio

| campioni analizzati negli anni 2005 — 2006 chertftaevidenziato un superamento del livello di
soglia di 0,1 Bqg/l sono stati sottoposti nel 20@7aaalisi radioisotopiche mirate. E’ stata deteatan
innanzi tutto la concentrazione di Uranio, elementduralmente presente nel terreno che viene
trasferito all’ acqua in porzione variabile in fumze della concentrazione nel terreno stesso e dell
caratteristiche geolitologiche. In tutti i campiamalizzati (ASL18 e 19) e stato in effetti trovaio
buon accordo tra la concentrazione di Uranio tatdlattivita alfa/beta misurata (Figura 4).

La determinazione dell’Uranio mediante estraziaglettiva e lettura in scintillazione liquida consen
anche di applicare allo spettro programmi di dectumione spettrale allo scopo della separazione dei
contributi di?**U e ?*®U. Questa distinzione & importante ai fini del o#dcdella dose in quanto di
solito rapportd“U / 2% nelle acque potabili supera I'unita a causandineccanismo intrinseco del
processo di trasferimento suolo/acqua [8]. Comenpgesi riporta (Figura 5) lo spettro del campione
prelevato a Castagnole Lanze (ASL19): nel fit igpaetri P1 e P2 rappresentano rispettivamente i
conteggi sul picco déf®U, a sinistra, e il rapport6®U / >*%U quindi, per questo campione risulta in
particolare:

Concentrazioné®®U 1,0 E-2 (10%) [Bg/kg]
Concentrazioné&*U 1,4 E-2 (10%) [Ba/kg]

L’analisi spettrale permette anche facilmente dtidguere il contributo dell’ uranio da quello dira
alfa emettitori eventualmente presenti nel cocktaime il radon che viene facilmente estratto sefa
organica e puo essere rilevato, anche a seguitoddghsaggio del campione, in bassissime
concentrazioni (conteggi oltre il canale 700 irufigy).

0.350

0.300

0.250

0.200 -

Battivita uranio
DOattivita alfa totale

Ba/kg

0.150 T -+

0.100 -

0.050 -

0.000 -

Figura 4: Concentrazioni di uranio in alcuni campioni. Si ess& quasi sempre una corrispondenza con la
concentrazione di attivita alfa totale.
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Figura 5: Spettro di analisi in scintillazione liquida per tieterminazione df’U e *%U.

Attivita beta totale

Per l'analisi dei dati delle concentrazioni di vt beta totale si € proceduto in maniera analoga
all'attivita alfa totale. Nella figura seguente sorportati i valori medi, minimi e massimi per agn
ASL, nonché tra parentesi il numero di dati utiditz per calcolare il valor medio. Le concentrazioni
beta sono ovviamente maggiori di quelle alfa ednbaanche un intervallo di variazione piu ampio.
Le concentrazioni di attivita beta totale non soooelate in maniera significativa a quelle alfar R
attivita beta totali non si sono avuti superamdativalore di riferimento (1 Bg/kg).
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Figura 6: Valori minimi, medi e massimi di concentrazionativita beta totale nei campioni analizzati (jparentesi &
indicato il numero di dati utilizzato per calcolailevalor medio).
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DISTRIBUZIONE DELLE CONCENTRAZIONI

La distribuzione delle concentrazioni di attivithiaatotale e di attivita beta totale, rappreseniata
Figura 7 e Figura 8, appare di tipo lognormale. IResuddivisione in classi sono stati scartatilokia
inferiori alla M.A.R..
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Figura 7: Distribuzione delle concentrazioni di attivita alfatale.
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Figura 8: Distribuzione delle concentrazioni di attivita beatdale.
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VALUTAZIONI DOSIMETRICHE

La normativa in vigore stabilisce il limite di OpiSv/anno per la dose totale indicativa. Per eféetu

il calcolo esatto sarebbe quindi necessario comesesattamente I'attivita di ogni radionuclide
contenuto nell’'acqua. Come gia detto in premessaddisi di attivita alfa e beta totale sono lelsna

di screening piu adatte a definire se il consumairdicerto tipo di acqua possa o0 meno portare al
superamento del limite di dose. Le valutazioni dmtriche sono state effettuate sia con i dati
specifici dell’'uranio, per i campioni per i quals&@ato misurato, sia supponendo che tutta |'adtialfa
totale sia imputabile all’'uranio per i territori dompetenza delle ASL. Questa ipotesi € stata $aita
risultati delle misure di uranio, che come giasthato sono molto spesso consistenti con |'attiaita
totale. Ovviamente cosi facendo si opera una stimrasdella dose, perché il valore medio
dell'attivita alfa totale per ogni ASL e stato aallto escludendo i dati inferiori alla M.A.R..

Stima della dose dalle misure di uranio

Dall'attivita di uranio totale sono stati scorporatontributi dell?**U e dell®*®U. Per fare cid si &
supposto che il rapporto tra i due isotopi sia pati,7 che & il valore medio tra i rapporti & e
238 disciolti nelle acque della Lombardia [9]. | cfieienti di dose per f2*U e per 1?*®U sono stati
tratti dalla normativa (D.Lvo 230/95 e s.m.i.). $ostate quindi calcolate le dosi per i due isotopi
separatamente e poi sono state sommate.

| calcoli dosimetrici danno valori di dose medianaale molto al di sotto del limite stabilito dalla
normativa. Infatti la dose totale, ottenuta somneandontributi dei due isotopi, e circa due ordilni
grandezza inferiore a 0,1 mSv/anno anche per égogde piu sensibili della popolazione.

Nella tabella seguente e riportato il valore medigdlie dosi ottenute da ogni singolo campione e |l
valore ottenuto dal campione con la piu alta cotregione di uranio. Le incertezze sono state
calcolate per propagazione gaussiana.

Consumo acqual Dose media | Incertezza| Dose max| Incertezza
Kg/giorno pSv/anno | ySv/anno| pSv/anno | pSv/anno
Bambini
anni 1-2 0.7 4.0 2.5 9.7 0.6
Bambini
anni 7-12 1 3.2 2.0 5.1 0.5
Adulti
anni > 17 2 4.3 2.7 10.4 0.7

Tabella 2: Dose totale indicativa da consumo di acqua pewifterenti classi di eta della popolazione da sitigo
campioni di acqua.

Stima della dose dalle misure di attivita alfa totée

Supponendo che tutta l'attivita alfa totale sia ut@ile all’'uranio e procedendo come in precedenza
Si sono ottenuti i risultati riportati nella takeeBeguente.

Come gia ottenuto per i singoli campioni, i valdii dose sono inferiori al limite stabilito dalla
normativa di due o tre ordini di grandezza. Ovviatade dosi medie per ASL sono anche inferiori a
guelle calcolate con i valori di uranio, in quamtoampioni in cui € stato misurato l'uranio erano
quelli in cui I'attivita alfa totale raggiungevalea superiori a 0,1 Bg/kg.
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Bambini anni 1-2 Bambini anni 7-12 Adulti anni >17

Incertezza Dose Incertezza Dose Incertezza

Dose pSv/anno pSv/anno pSv/anno pSv/anno pSv/anno pSv/anno
ASL5 1.8 0.9 1.5 0.7 1.9 0.9
ASL7 1.2 1.0 1.0 0.8 1.3 1.1
ASL9 1.3 1.2 1.0 1.0 1.3 1.3
ASL13 0.7 0.5 0.6 0.4 0.8 0.6
ASL15 1.1 0.6 0.9 0.5 1.2 0.7
ASL16 1.0 0.7 0.8 0.5 1.1 0.7
ASL17 2.4 0.8 1.9 0.7 2.5 0.9
ASL18 1.3 1.3 1.1 1.1 1.5 1.4
ASL19 2.2 2.4 1.8 2.0 2.3 2.6
ASL20 1.4 1.3 1.2 1.0 1.6 1.4
ASL21 3.1 3.2 2.5 2.6 3.3 35
ASL22 0.8 0.5 0.7 0.4 0.9 0.5

Tabella 3: Dose totale indicativa da consumo di acqua peuifterenti classi della popolazione per territorielle ASL.

Legenda

—— Eegione {limiti)
Laghi

Popolazione totale per A3L
|:| t.d.
[ ] = 115000

[ 1 115001-145000
B 145001-165000
B ics5001-202000
B coc001-375500
Dose totale (awianne)
B bantbini 1-2 annd
[ ] bambini 7-12 anni
adulti = 17 anni

Figura 9: Dose totale indicativa da consumo di acqua in faneidelle classi di eta e della popolazione resielgrer
ASL. E’indicata la dose in uSv/anno per gli adutie € maggiore di quella per i bambini di 1-2 aardi quella per i
bambini di 7-12 anni.
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CONCLUSIONI

Le analisi effettate consentono di caratterizzanasq totalmente le acque potabili del territorio
piemontese. | valori misurati non superano maiolecentrazioni di 0,5 Bg/kg per I'attivita alfa tt#a

e 1 Bg/kg per I'attivita beta totale raccomandativello internazionale [1]. Nei casi in cui i valadi
attivita alfa totale superavano la concentrazian@ H Bqg/kg sono state effettuate misure di uratiio
approfondimento che hanno dimostrato che la grate mkell'attivita alfa totale e dovuta all’uranio
disciolto. Anche in questi casi, comunque, la dimdele indicativa, calcolata supponendo che tutta
I'attivita alfa totale sia dovuta all’'uranio, € nwlinferiore al limite di 0,1 mSv/anno stabilitolida
normativa. Si conclude che sul territorio piemoatesla luce di piu di 400 campioni analizzati, non
ci sono situazioni tali da far supporre il superatoedel limite di dose di 0,1 mSv/anno. Esistono
tuttavia delle diversificazioni tra le differentrqvince che saranno oggetto di approfondimenti in
futuro.
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