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Resumen

La ciudad de Tarragona y sus alrededores conviven con la actividad industrial de uno de los complejos mas importantes de Espaia
y del sur de Europa. El objetivo de este estudio ha sido evaluar el riesgo crénico por inhalaciéon de 18 hidrocarburos aromaticos
policiclicos (HAP) en la poblacién residente en los municipios ubicados alrededor de este complejo.

Para el estudio se eligieron tres municipios y en cada uno de ellos se recogieron alrededor de 50 muestras desde junio de 2008 a
junio de 2009. En cada muestra se captd, simultaneamente y durante 24 horas, la fase particulada (particulas totales en suspension,
PST) en filtro de fibra de cuarzo y la fase gaseosa en cilindros de espuma de poliuretano. Los HAP se extrajeron con diclorometano
mediante extraccion presurizada y se cuantificaron utilizando cromatografia de gases-espectrometria de masas.

Para estimar el riesgo por inhalacion a los HAP, primero se expresaron los 18 HAP como equivalentes de benzo(a)pireno utilizando
factores de toxicidad equivalente, y posteriormente se aplicé el factor de riesgo, definido por la Organizacion Mundial de la Salud
(OMS), de desarrollar cancer de pulmén a lo largo de toda la vida, de 8,7 x 10° por ng m* de benzo(a)pireno.

El valor medio de riesgo obtenido en el estudio ha sido de 1,2:10* Este valor supera los criterios recomendados por la OMS o la
Agencia de Protecciéon Medioambiental Americana (USEPA); sin embargo, es inferior a 103, umbral considerado como riesgo defi-
nitivo para la poblacion.

Palabras clave:
Evaluacién del riesgo, hidrocarburos arométicos policiclicos, fase gaseosa, fase particulada, complejo quimico, calidad del aire

Abstract
One of the most important chemical industrial sites of Spain and, indeed, of southern Europe is close to the city of Tarragona and
its surrounding villages. Therefore, the aim of this study was to calculate the chronic risk by inhalation of 18 atmospheric Polycyclic

Aromatic Hydrocarbons (PAHs) for the population living in municipalities close to this chemical site.

The sampling campaign was conducted between June 2008 and June 2009, and around 50 air samples were collected during
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different meteorological periods, in each of the three sampling sites selected for this study. Samples were taken for 24 h with the
simultaneous collection of the particle phase (total suspended particles) on quartz microfiber filters, and the gas phase on polyu-
rethane foam cartridges. The PAHs were extracted by pressurized liquid extraction and determined by gas chromatography-mass
spectrometry.

For calculating inhalation risk assessment, the 18 PAHs were expressed as benzo(a)pyrene equivalents using toxic equivalency
factors. Risk was then calculated taking into account the World Health Organization (WHO) unit risk of 8.7 lung cancer cases per
100,000 people, with an exposure of 1 ng m* of benzo(a)pyrene over a lifetime of 70 years.

The average lifetime lung cancer risk of the global study was 1.2:10*. This risk is higher than the values recommended by the WHO
and the US Environmental Protection Agency (USEPA), but it is lower than the threshold of 103, which is considered to be a definite
risk.

Keywords:
Risk assessment; polycyclic aromatic hydrocarbons; gas phase; particle phase; chemical site, air quality

Resumo

A cidade de Tarragona e os seus arredores convivem com a actividade industrial de um dos complexos mais importantes de Espan-
ha e do sul da Europa. O objectivo desde estudo tem sido avaliar o risco crénico por inalagdo de 18 hidrocarbonetos aromaticos
policiclicos (HAP) na populacéo residente nos municipios localizados em redor deste complexo.

Para este estudo foram escolhidos trés municipios e em cada um deles recolheu-se a volta de 50 amostras desde Junho de 2008 a
Julho de 2009. Em cada amostra captou-se, simultaneamente e durante 24 horas, a fase particulada (particulas totais em suspen-
sao, PST) em filtro de fibra de quartzo e a fase gasosa em cilindros de espuma de poliuretano. Os HAP extrairam-se com diclorome-
tano através de extraccdo pressurizada e quantificacdo por cromatografia gasosa e espectrometria de massas.

Para estimar o risco por inalagdo de HAP, primeiro expressaram-se os 18 HAP como equivalentes de benzo(a)pireno utilizando
factores de toxicidade de equivaléncia, e posteriormente aplicou-se o factor de risco, definido pela Organizacao Mundial de Saude
(OMS), no desenvolvimento de cancro do pulméo para uma esperanca de vida de 70 anos, de 8,7 x 10° por ng m* de benzo(a)
pireno.

O valor médio de risco obtido no estudo foi de 1,2-:10*. Este valor supera os critérios recomendados pela OMS e pela Agéncia de
Proteccdo do Meio-ambiental Americana (USEPA); contudo, é inferior a 1073, limite a partir do qual o risco é assumido para a popu-
lagao.

Palavras-chave:
Avaliacédo de risco, hidrocarbonetos aromaticos policiclicos, fase gasosa, fase particulada, complexo quimico, qualidade do ar

INTRODUCCION Tanto la legislacion actual en Espaia (RD 102/2011)°

como en Europa (D 2008/50/CE)® tan solo hace referencia

Los hidrocarburos aromaticos policiclicos (HAP) son
compuestos téxicos para la salud por sus efectos am-
pliamente conocidos como cancerigenos y mutagénicos.
Diversos estudios epidemiolégicos han demostrado una
asociacion clara entre el cancer de pulmén y la exposi-
cién a HAP ', aunque también existen evidencias de su
relacién con el cancer de vejiga urinaria 2.

El origen de los HAP se debe fundamentalmente a
las combustiones incompletas de materia organicay, por
este motivo, estos compuestos se encuentran tanto en
atmaosferas urbanas como industriales y rurales 3.

Los HAP se encuentran distribuidos en la atmosfe-
ra en fase gaseosa y en fase particulada en funcién de
su presion de vapor, de las condiciones meteorolégicas
(temperatura, humedad, precipitacion) y del tipo de par-
ticulas presentes “.

al Benzo(a)pireno con un valor limite de 1 ng m?3 consi-
derando las particulas PM10°%. La legislacion también
alude al control de otros HAP como el benzo(a)antraceno,
benzo(b)fluoranteno, benzo(j)fluoranteno, benzo(k)fluo-
ranteno, indeno(1,2,3-cd)pireno y dibenzo(a,h)antraceno,
aunque no determina valores limites para ellos.

En Espana existen diversos estudios previos de cuan-
tificacion de HAP en atmodsferas urbanas’?; sin embargo
son muy pocos los datos sobre los valores de HAP en
entornos industriales y sobre el riesgo crénico por inha-
lacién que puede suponer la exposicidn a estos hidrocar-
buros. En el municipio de Tarragona y sus alrededores se
ubica uno de los complejos quimicos mas importantes
de Europa y el primero del Estado Espafiol, con una ac-
tividad basada en la industria quimica y en la transfor-
macién de derivados del petréleo. Este complejo estd
formado por un total de 30 empresas petroquimicas, una
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refineria de petrdleo (la segunda mas importante de Es-
pana), dos centrales eléctricas de ciclo combinado, una
incineradora de residuos urbanos y una de residuos in-
dustriales.

Por todo ello, el objetivo de este trabajo es realizar
una estimacion cuantitativa del riesgo crénico por inha-
lacion de 18 HAP (la mayoria de ellos incluidos en la lista
de hidrocarburos prioritarios de la USEPA) presentes en
la atmosfera, tanto en fase gaseosa como en fase particu-
lada, de municipios directamente afectados por las acti-
vidades industriales del complejo quimico de Tarragona.

MATERIALES Y METODOS
Zona de estudio

Tarragona y otros cinco municipios mas pequefos

en la salud de la poblacion residente alrededor del complejo quimico de Tarragona

(Perafort, El Morell, La Pobla de Mafumet, Constanti y
Vila-seca) son los nucleos de poblacién que mayorita-
riamente conviven con la actividad industrial del com-
plejo quimico de Tarragona. Este complejo se divide en
dos poligonos principales, el Poligono Norte y el Poligo-
no Sur. En este estudio, se seleccionaron tres puntos de
muestreo situados en tres municipios cercanos a estos
poligonos: Perafort-Puigdelfi (E1), una area semirrural
situada a unos 0.5 km al este del Poligono Norte; Tarra-
gona-Bonavista (E2), en una zona suburbana situada a
menos de 1 km al norte del Poligono Sur; y Vila-seca (E3),
situada también en una zona suburbana a menos de 1
km al oeste del Poligono Sur.

La Figura 1 muestra un mapa de la zona de estudio
con la localizacion de la ciudad de Tarragona, el Poligo-
no Norte y el Poligono Sury los tres puntos de muestreo
utilizados.

Figura 1. Mapa de la zona de estudio donde se muestra la localizacién de la ciudad de Tarragona, el Poligono Norte y
el Poligono Sur y los tres puntos de muestreo utilizados: E1 (Perafort-Puigdelfi), E2 (Tarragona-Bonavista) y E3 (Vila-

seca).
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Para la ubicacién del equipo de toma de muestras, se uti-
lizaron las estaciones de la Red de Vigilancia y Contami-
nacion Atmosférica de Cataluna (XVPCA) de los munici-
pios seleccionados. Concretamente el equipo se ubicé en
la parte superior de estas estaciones a una altura aproxi-
mada de 2,5 metros.

Muestreo

La toma de muestras se realizé utilizando un captador
de alto volumen (TE-1000 PUF, Tisch Environmental, Inc.,
Village of Cleves, Ohio, USA), que capta simultdneamen-
te la fase particulada (PST) y la fase gaseosa, siguiendo
las especificaciones del método TO-13 de la USEPA °. Las
muestras fueron tomadas durante 24 horas a un flujo de
aire aproximado de 0,7 m* min™', suponiendo una precon-
centraciéon de unos 300 m? de aire por muestra. Las par-
ticulas se captaron en filtros de fibra de cuarzo de 10,16
c¢m de didmetro (Grado QM-A, Whatman, Maidstone, UK)
y la fase gaseosa en cilindros de poliuretano (PUF) de 6,3
c¢m de didmetro por 7,5 cm de altura subministrados por
Tisch. Antes del muestreo los filtros se acondicionaron
durante 6 horas en una mufla a 600 °C y los PUF median-
te una extraccion en Soxhlet con diclorometano durante
24 horas. Después del acondicionamiento, los filtros y los
PUF se envolvieron individualmente utilizando papel de
aluminio, se introdujeron en bolsas de plastico selladas y
se conservaron a -18 °C hasta el momento del muestreo
y, una vez tomada la muestra, se conservé en las mismas
condiciones hasta su analisis. Las muestras se analizaron
durante las dos semanas siguientes al muestreo.

Las muestras se tomaron desde junio de 2008 a junio
de 2009. En total, se captaron 153 muestras de aire y ma-
teria particulada, entre 48 y 53 muestras en cada localiza-
cién, con una periodicidad de tres muestras semanales,
durante aproximadamente cuatro meses en cada punto
de muestreo. Con el fin de valorar la influencia de la tem-
peratura ambiente en los valores de concentracién de
HAP, de los cuatro meses muestreados en cada una de las
localizaciones dos corresponden a meses con tempera-
turas mas bajas y los otros dos a meses con temperaturas
mas altas.

Estandares quimicos y reactivos

En este estudio se han utilizado soluciones estan-
dar de los 18 HAP determinados y 5 HAP deuterados
utilizados como patrones internos de calibrado. Los hi-
drocarburos naftaleno (Nap), acenaftileno (AcPy), ace-
nafteno (AcP), fluoreno (Flu), fenantreno (PA), antraceno
(Ant), fluoranteno (FIuT), pireno (Pyr), benzo(a)antraceno
(BaA), criseno (Chr), benzo(b)fluoranteno (BbF), benzo(k)
fluoranteno (BkF), benzo(a)pireno (BaP) y dibenzo(a,h)

antraceno (DahA) fueron sumunistrados por Sigma-Al-
drich (Saint Louis, Missouri, USA). Por otra parte los es-
tandares de benzo(j)fluoranteno (BjF), benzo(e)pireno
(BeP), indeno(1,2,3-cd)pireno (Ind), benzo(g,h,i)perile-
no (BghiP) y los estdndares internos (d8-naftaleno, dm—
acenafteno, dm-fenantreno, d,,-criseno y d _-perileno)
fueron adquiridos en Supelco (Bellefonte, Pennsylvania,
USA). El proveedor de la dimetilformamida (DMF) fue
Merck (Darmstadt, Alemania).

Para extraer los analitos y preparar las disoluciones
de los estandares se utilizé diclorometano (DCM) para
cromatografia de gases de pureza > 99,9 % (SDS, Pey-
pin, Francia). Los andlisis cromatograficos se realizaron
utilizando helio de pureza 99,999 % (Carburos metalicos,
Barcelona, Espaia) y tierra de diatomeas Hyflo Super Cel
de Sigma-aldrich en la extraccién de los filtros por extrac-
ciéon presurizada con solvente (PLE).

Extraccion de las muestras

Los HAP fueron obtenidos mediante extraccion pre-
surizada con solventes (PLE) utilizando un equipo ASE
200 (Dionex, Sunnyvale, USA) y DCM como solvente. Los
PUF se extrajeron en celdas de 33 mL, cortandolos pre-
viamente por la mitad utilizando unas tijeras limpiadas
con acetona. La extraccion se realizé en un ciclo que se
inicia con una etapa de precalentamiento de la celda de
extracciéon a 100 °C durante 5 minutos, seguidos de 5 mi-
nutos mas en los que la celda se presuriza a 1.500 psi en
presencia del disolvente. Después de esta etapa, se lim-
pi6 la celda con un volumen de solvente del 50 % de la
capacidad de la celda y se purgé con nitrégeno durante
120 segundos. La extraccion de los filtros se realizo en
celdas de 11 mL, cortdndolos en trozos pequefios y mez-
clandolos con tierra de diatomeas, durante dos ciclos en
las mismas condiciones que los PUF. La extraccién de los
filtros y los PUF fue optimizada y validada en un estudio
previo ™.

Alos extractos obtenidos se afiadieron 400 uL de DMF
para evitar la evaporacion de los analitos mas volatiles, y
se rotaevaporaron hasta un volumen aproximado de 400
ML; a continuacion se afadieron 20 pL de una solucién
de 50 mg L' de los estdndares deuterados y se enrasaron
con DCM en un matraz aforado de 1mL. Las recupera-
ciones de extraccion obtenidas para los distintos HAP se
muestran en laTabla 1.
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en la salud de la poblacion residente alrededor del complejo quimico de Tarragona

Tabla 1. Recuperaciones y limites de deteccion (LDM) y cuantificacién (LCM) obtenidos en este estudio

(%, n=5) (ng m?) (ng m?)

Nap 90 0016 0.033
AcPy 91 0.033 0.100
AcP 95 0016 0.033
Flu 92 0.033 0.167
PA 98 0.033 0.067
Ant 97 0.033 0.100
FluT 91 0.033 0.067
Pyr 100 0.002 0.017
BaA 95 0.002 0.017
Chr 97 0.002 0.017
BbF 92 0016 0.033
BjF/BKF 90 0.002 0.017
BeP 96 0.002 0.017
BaP 99 0.033 0.017
Ind 98 0.033 0.167
DahA 97 0.033 0.167
BghiP 98 0.033 0.167

2 Recuperacion calculada como porcentaje de la respuesta obtenida en el analisis de 5 PUF y filtros adicionados con 1 mL de solucién estandar
de HAP de 1 ppm, comparada con la respuesta obtenida por inyeccién directa de la misma cantidad de estdndar bajo las mismas condiciones

analiticas.

bLimite de deteccién (LDM) definido como la concentracion equivalente a tres veces el ruido del ién cuantificador, para 300 m* de volumen de

muestra.

Limite de cuantificacion (LCM) definido como el nivel mas bajo de calibracion para cada compuesto, para 300 m® de volumen de muestra.

Analisis mediante GC-MS

Los extractos concentrados se analizaron mediante la
separacion cromatografica de los compuestos de interés
en un cromatografo 6890N acoplado a un espectréme-
tro 5973 inert (Agilent Technologies, Palo Alto, USA). La
columna capilar utilizada fue una ZB-5 (5% fenil, 95%
polidimetilsiloxano, 30 m x 0,25 mm x 0,25 um de Phe-
nomenex, Le Pecq Cedes, France). El andlisis se realizd
mediante la inyeccion de 1 pL de extracto en un inyector
mantenido a una temperatura constante de 270 °C sin
division de flujo. La programacion de la temperatura del
horno se inicia a 100 °C durante 4 min, se incrementa a
una velocidad de 6 °C min " hasta 290 °C y se mantiene a
esa temperatura durante 10 min, con una duracién total
del andlisis de 45,67 min. El espectrometro de masas ad-
quirié en modo de barrido total, en un intervalo m/z de
35 a 280, operando a una energia de impacto electronico
de 70 eV. Los HAP estudiados se cuantificaron mediante
el ién cuantificador y se identificaron utilizando los tiem-
pos de retencion y los iones cualificadores. Los isomeros
benzo(j)fluoranteno y benzo(b)fluoranteno se cuantifica-
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ron conjuntamente debido a que coeluyen y presentan
espectros de masas similares.

Los limites de deteccion y cuantificacién obtenidos
para una valor medio de preconcentracion de aire de 300
m? se muestran en laTabla 1.

Factores de toxicidad equivalente. Equivalentes de
Benzo(a)pireno.

Los factores de toxicidad equivalente (FTE) propues-
tos en este estudio (ver Tabla 2) fueron los establecidos
por Larsen y Larsen "', los cuales corresponden a la revi-
sion mas actualizada disponible de los mismos. Para los
hidrocarburos mds volatiles no incluidos en el estudio de
Larsen y Larsen, como el naftaleno, acenaftileno y ace-
nafteno, se han utilizado los FTE correspondientes a un
estudio anterior realizado por Nisbet y Lagoy '2

Para calcular los equivalentes de benzo(a)pireno
(BaP-eq) correspondientes a los 18 HAP, se multiplicé
la concentracion de cada HAP por su FTE'y se sumaron
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Tabla 2. Factores de Toxicidad Equivalente (FTE) utilizados en este estudio.

Nap

0,001 (*)

AcPy

0,001 (*)

AcP

0,001(*)

Flu

0,0005

PA

0,0005

Ant

0,0005

FluT

0,05

Pyr

0,001

BaA

0,005

Chr

0,03

BbF

0,1

BjF

0,05

BkF

0,05

BeP

0,002

BaP

1

Ind

0,1

DahA

1,1

BghiP

0,02

(*) Nisbet y Lagoy'?

todas las concentraciones.

Para el estudio de toxicidad a los valores inferiores al
limite de deteccion (LDM) o inferiores al limite de cuan-
tificacion (LCM) se les asign el valor correspondiente al
LDM/2 o LCM/2 segun corresponda, de acuerdo con el
criterio establecido por la USEPA '3,

Evaluacién del riesgo crénico por inhalacion

La OMS atribuye un valor de riesgo™ a desarrollar
cancer de pulmén de 8,7 casos por 100.000 personas ex-
puestas a una inhalacién crénica de 1 ng m* de benzo(a)
pireno, asumiendo una exposiciéon de 70 afos (Riesgo
unitario, UR=8,7-107).

De acuerdo con esta definicion, para calcular el ries-
go a desarrollar cancer de pulmon, se aplicé la siguiente
formula:

Riesgo a desarrollar cancer de pulmén = [B(a)P-eq.
(ngxm3)] x UR

El nimero de casos anuales atribuibles a la poblacién
alrededor del complejo quimico estudiado se calculé
mediante la formula:

Poblacion expuesta (n° habitantes) x riesgo a desarro-
llar cdncer de pulmdn (n° casos por poblacién) / 70 (afos
de exposicion)

Como poblacién expuesta se consideré el niUmero de
habitantes correspondiente a los seis municipios men-
cionados en la zona de estudio.

RESULTADOS Y DISCUSION

Concentraciones de HAP en fase gaseosa y en fase
particulada

La Figura 2 muestra los graficos de las concentracio-
nes obtenidas (media aritmética) para cada uno de los
HAP determinados, por fase, estacion de muestreo y pe-
riodo analizado.

Rev. salud ambient. 2012;12(1):14-25
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Figura 2. Concentracién media en ng m= obtenida para cada uno de los HAP, por estacion, fase y periodo: A: E1, junio-
julio 2008 (n=26); B: E1, diciembre 2008-enero 2009 (n=26); C: E2, agosto-septiembre 2008 (n=22); D: E2, febrero-
marzo-abril 2009 (n=26); E: E3, abril-mayo-junio 2009 (n=26); F: E3, octubre-noviembre 2008 (n=27).
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Los HAP en el aire pueden estar presentes tanto en
fase gaseosa como en fase particulada. Los resultados
obtenidos en este estudio muestran coémo en los perio-
dos con temperaturas mas bajas los hidrocarburos mas
pesados (4, 5y 6 anillos) se encuentran mayoritariamen-
te en fase particulada, pero en los periodos con tempe-
raturas mas elevadas la distribucién de estos compues-
tos es mas equilibrada entre ambas fases. Por ejemplo la
media de BaP en la estacién E1 en el periodo calido fue
de 0,63 ng m= en la fase gaseosa y 0,39 ng m= en la fase
particulada, mientras que en el periodo frio fue de 0,03
ng m3y 0,84 ng m? en las fases gaseosa y particulada,
respectivamente.

En general, las concentraciones de HAP mas elevadas
se encontraron en la fase gaseosa con una contribucion
de esta fase entre el 59 y el 98% respecto al total de HAP,
en funcién de la estacion y del periodo de muestreo. La
media del total de HAP en la fase gaseosa oscilé entre
5,52y 67,2 ng m3, mientras que en fase particulada estu-
vo entre 0,67 y 7,00 ng m=.

Respecto a la contribucion individual de cada HAP,
destaca el fenantreno (16-68%) como el hidrocarburo
mayoritario en la fase gaseosa, seguido por el naftaleno
(2-23%), fluoreno (8-14%) y fluoranteno (8-12%), mientras
que en la fase particulada los hidrocarburos mayorita-
rios han sido el benzo(a)antraceno (3-29%), los isomeros
benzo(j/k)fluoranteno y el criseno (>20%). En conjunto
los hidrocarburos mas volatiles (2 o 3 anillos aromaticos)
fueron los mas abundantes en las tres estaciones, espe-
cialmente en fase gaseosa con una contribucion elevada
(49-80%) respecto al total de HAP.

Teniendo en cuenta los resultados obtenidos en este
estudio, la legislacion actual, que solo regula el BaP en la
fase particulada, estaria subestimando la principal con-
tribucion de HAP en la atmosfera.

Distribucion estacional de los HAP

De acuerdo con los resultados obtenidos (Fig. 2), la
temperatura juega un papel importante en las variacio-
nes de las concentraciones de los HAP. En general los
valores mas elevados de HAP se obtuvieron en periodos
frios, siendo los HAP mas volatiles los mas afectados por
las variaciones de temperatura. La concentracion total de
HAP (fase gaseosa + fase particulada) en E1 en el periodo
frio (66,5 ng m?) fue unas 4,5 veces superior a la obteni-
da en el periodo célido (14,6 ng m?). Esta relacién tam-
bién fue elevada en E3 (periodo frio 68,6 ng m? respecto
a 18,5 ng m?3 en el periodo calido), sin embargo en E2
la diferencia fue mucho menor (periodo frio 12,4 ng m?
respecto a los 9,3 ng m* del periodo célido).
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A pesar de que las bajas temperaturas permiten la
condensacién de HAP volatiles y semivolatiles, en este
estudio los HAP mas volatiles fueron los mas afectados
por el descenso de la temperatura. Este hecho se debe
fundamentalmente a que en los periodos frios los feno-
menos de inversion térmica y baja dispersion favorecen
la presencia de los HAP en la fase gaseosa, de acuerdo
con estudios previos . Por otro lado, el importante
descenso de los valores de HAP en los periodos calidos,
como se muestra claramente en las estaciones E1 y E3,
puede deberse a fendmenos tales como el incremento
de reacciones fotoquimicas producidas en verano o bien
a la disminucion de las fuentes de emisién, tal y como se
indica en estudios anteriores’s.

Respecto a la comparacién entre los tres puntos de
muestreo, hay que comentar que las estaciones E1y E3
fueron las que presentaron los valores mas elevados del
total de los 18 HAP, mientras que la estacién E2 fue la
que presento los valores mas bajos. En general, los valo-
res medios obtenidos en las tres estaciones son compa-
rables a los valores encontrados en estudios previos en
areas urbanas e industriales 8.

HAP totales expresados como equivalentes de
Benzo(a)pireno

En la Tabla 3 se muestra el total de BaP-eq, expresa-
dos como media aritmética, por fase, estacion y periodo
analizado.

La contribucion de la fase gaseosa al total de BaP-eq
en este estudio ha sido importante, con valores com-
prendidos entre el 34%y el 86% en funcion de la estacion
y el periodo.

Estos valores se deben por un lado a la contribucién
de los HAP mas volatiles mayoritarios en la fase gaseosayy,
por otro lado, a la presencia de los HAP mas pesados, con
factores de toxicidad elevados, que, aun siendo mayori-
tarios en la fase particulada, también se han detectado
en la fase gaseosa.

Respecto a los BaP-eq de la fase particulada, estos
fueron superiores a los BaP-eq de la fase gaseosa en las
estaciones E1y E2, destacando la mayor contribucién en
la estacion E1 en el periodo frio con valores de BaP-eq de
1,31 ng m? en la fase particulada frente a los 0,69 ng m?
en la fase gaseosa. En cambio, en la estacién E3 la con-
tribucion de la fase gaseosa a los valores de BaP-eq fue
claramente mayoritaria en los dos periodos analizados.

Considerando ambas fases, los valores del total de
BaP-eq fueron mas elevados en la estacion E1 con 2,04
ng m3 como valor promedio de los dos periodos, en
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Tabla 3. Total de equivalentes de Benzo(a)pireno, expresados en ng m=, distribuidos por estacion, fase y periodo.

P. célido P. frio P. calido P. frio P. calido P. frio
Gas 1,01 0,69 0,82 0,12 0,27 1,36
Particula 1,06 1,31 0,91 0,14 0,07 0,22
Total 2,07 2,00 1,73 0,26 0,34 1,58

Tabla 4. Contribucién individual de los HAP mas destacados al total de BaP-eq, expresada en tanto por ciento.

PA 0,04 0,04 1,18 0,77 0,83 1,84
FluT 1,76 2,69 20,13 17,50 18,74 32,03
Chr 0,94 0,12 1,27 3,27 7,22 1,51
BbF 3,95 1,21 4,66 0,17 0,79 0,56

Bj/kF 4,26 4,02 1,64 2,99 0,79 0,09
BaP 33,72 20,82 26,47 45,25 31,56 19,23
Ind 3,85 3,47 2,96 3,55 5,52 2,37

DahA 50,34 66,80 39,51 24,26 30,38 40,69

Otros 1,13 0,83 2,17 2,23 417 1,69

comparacién con los promedios de 1,00 ng m2y 0,96 ng
m= de las estaciones E2 y E3, respectivamente.

Equivalentes totales de Benzo(a)pireno. Distribucion
por HAP

En la Tabla 4 se muestra la contribucién individual de
cada HAP en tanto por ciento respecto al total de BaP-eq,
tanto en la fase gaseosa como en la fase particulada, por
estacion y periodo de muestreo.

De acuerdo con los resultados obtenidos, el Benzo(a)
pireno y el Dibenzo(a,h)antraceno han sido los HAP que
han contribuido mayoritariamente al total de BaP-eq. Por
otra parte, cabe destacar también la importante contri-
bucién del fluoranteno, especialmente en ambos perio-
dos de muestreo de la estacion E3 y en los periodos frios
de las estaciones E2 y E3. A pesar que el fluoranteno es
un hidrocarburo considerado débilmente cancerigeno,
sus caracteristicas mutagénicas le atribuyen un factor
de toxicidad (FTE=0,05) superior a otros HAP volatiles,
de manera que a elevadas concentraciones puede tener
una contribucién importante sobre el total de BaP-eq.
Los tres HAP comentados anteriormente (BaP+DahA+F)

han tenido contribuciones al total de BaP-eq entre el
81% y el 92% segun la estacién y el periodo muestreado.

Sin embargo, el fenantreno, a pesar de ser el HAP ma-
yoritario en las tres estaciones tiene una contribucién
pequena al total de BaP-eq debido a su bajo poder toxi-
colégico.

A pesar de que los perfiles de emisiones varian en
funcion de las fuentes de origen y por tanto es dificil
generalizar, los resultados comentados anteriormente
muestran la necesidad de determinar los HAP tanto en
la fase gaseosa como en la fase particulada puesto que
otros hidrocarburos mas volatiles como el fluoranteno
pueden tener una contribucidon importante desde el
punto de vista toxicolégico.

Riesgo a desarrollar cancer de pulmén por exposi-
cién alos 18 HAP

En la Tabla 5 se muestran los valores calculados del
riesgo a desarrollar cancer de pulmén a lo largo de toda
la vida, en funcién de la estacién y del periodo de mues-
treo.
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Tabla 5. Riesgo a desarrollar cancer de pulmoén a lo largo de toda la vida, expresado como nimero de casos por po-

blacion expuesta.

Minimo 1,28-10° 3,21-10° 1,56-10° 3,19-10° 1,00-10° 9,68:10°¢
Méximo 1,00-10° 2,21-10* 8,06-10" 3,49:10* 1,32.10* 8,67-10°
Media 1,81-10* 1,51-10* 1,38-10* 1,73-10* 2,2410° 2,94-10°

De las tres localizaciones, la estacion E1 ha sido la que
ha presentado los valores mds altos de riesgo (1,8:10* en
el periodo calido, es decir 1,8 casos por cada 10.000 ha-
bitantes, y 1,7:10* en el periodo frio). Las estaciones E2
y E3, en las primeras fases del estudio, presentan valo-
res de 1,5-10* y 1,4-10* respectivamente, los cuales aun
siendo inferiores a E1 se encuentran en el mismo orden
de magnitud. Sin embargo, este comportamiento es muy
distinto al que presentaron en la Ultima parte del estudio
con valores de 2,2-:10°y 2,9-10%, respectivamente.

Estas diferencias, de acuerdo con el periodo de mues-
treo, podrian ser debidas a un factor externo al estudio ya
que el complejo quimico de Tarragona, no exento de la
actual crisis econdémica, ha sufrido durante el 2009 reduc-
ciones en las producciones y el cierre de algunas plantas
quimicas, hecho que podria haber afectado las emisio-
nes de origen respecto a la primera parte del estudio.

La evaluacién conjunta de las tres estaciones durante
todo el estudio (junio de 2008 a junio de 2009) da como
resultado un valor medio de riesgo de 1,2:10*“. De acuer-
do con estos resultados la probabilidad de desarrollar
cancer de pulmén a lo largo de toda la vida, atribuible
a la exposiciéon de HAP seria de 1,2 casos por 10.000 per-
sonas expuestas, asumiendo 70 afos de exposicion. Esta
estimacion del riesgo seria adicional a los casos de can-
cer que podrian desarrollarse de manera mas o menos
espontanea a lo largo de toda la vida en una poblaciéon
no expuesta.

Teniendo en cuenta que las dreas de muestreo utiliza-
das en el estudio son de influencia industrial y suburbana,
deben considerarse ambas actividades como origen de
la exposicion de HAP y por tanto del riesgo estimado.

El valor de riesgo estimado es superior al valor de 10°
recomendado por la OMS 'y superior al valor de 10¢
aceptado por la USEPA ™. Sin embargo, de acuerdo con
los niveles de exposicion encontrados en estudios pre-
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vios 81 el riesgo estimado seria del mismo orden al que
obtendriamos en otras ciudades con actividad funda-
mentalmente urbana como Zaragoza (riesgo estimado:
4,7-10%-1,4-10%) o bien ciudades europeas como Ambe-
res con actividad urbana y industrial (riesgo estimado:
9,9:10°-1,6:10*)". Considerando los valores méximos de-
tectados en la campana, el valor de riesgo maximo en-
contrado ha sido de 1-1073 correspondiente a la estacion
E1 durante junio-julio de 2008. A pesar de que este ries-
go responde a episodios esporadicos y en ningun caso
puede atribuirse como riesgo medio, es importante te-
ner presente que en caso de reproducirse estos valores
de manera continuada implicaria entrar en un umbral de
riesgo definitivo, si nos atenemos a criterios aplicados en
estudios similares?®. Asumiendo una exposicion homo-
génea para todos los nucleos de poblacién alrededor del
complejo quimico estudiado (170.263, Instituto de Esta-
distica de Cataluna, 2008), el riesgo estimado como valor
medio atribuible a la exposicién de los HAP supondria 0,3
casos anuales y haciendo la misma extrapolacién con el
valor maximo de riesgo obtendriamos 2,4 casos anuales.
Es importante considerar el escenario peor puesto que
permite valorar el impacto que podria suponer esta si-
tuacion.

El riesgo medio estimado (1,2:10* 0 0,012 %) es bajo
si se compara con la probabilidad de padecer cancer de
pulmodn, 2,8% antes de los 70 afos en la provincia de Ta-
rragona (Registro de Cancer de Tarragona, 2000-2004),
teniendo en cuenta que la exposicién al tabaco es uno
de los factores mas importantes. No obstante, el valor de
riesgo estimado en este estudio debe tomarse en consi-
deracion para conocer la situacion actual y prevenir posi-
bles futuras situaciones.

A pesar de existir criterios o recomendaciones para
el riesgo, cada pais es, en Ultima instancia, quien debe

* Estimaciones calculadas por los autores del presente articulo a
partir de los valores de concentraciones de HAP de los estudios
referenciados.
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decidir si puede o no aceptar o asumir el riesgo estimado.

La estimacién cuantitativa del riesgo es una herra-
mienta muy Util que permite evaluar y tomar decisiones
para prevenir y proteger la salud de la poblacién. Sin
embargo, su aplicacién también presenta incertidumbre.
En el caso de los cdlculos de riesgo de los HAP la incer-
tidumbre viene principalmente dada por los valores de
FTE aplicados y por el valor de riesgo unitario atribuido
al BaP. Los FTE tienen un papel fundamental para una
correcta valoracién toxicoldgica del conjunto de los 18
HAP. En este estudio se utiliz6 Larsen y Larsen'' puesto
que incluian la revisién mas actualizada de los mismos.
Sin embargo tres HAP no estaban incluidos en Larsen y
Larsen y en este caso se utilizd Nisbet y Lagoy™. Y res-
pecto al riesgo unitario atribuido al BaP, se utiliz6 el va-
lor aceptado por la OMS, sin embargo estudios recientes
' han sugerido que en determinados casos este podria
presentar alguna desviacion.

CONCLUSIONES

El valor medio estimado de riesgo por inhalacién de
los HAP (1,2:10") supera los valores recomendados por
la OMS o la USEPA, y por tanto debe tenerse en cuenta
desde el punto de vista de proteccién de la salud. No obs-
tante, este valor se encuentra por debajo del 103, con-
siderado en estudios similares como umbral de riesgo
claro y definitivo para la poblacién. Por otro lado, la con-
tribucion del riesgo estimado es pequefia (0,4%) si tene-
mos en cuenta la probabilidad de desarrollar cancer de
pulmén en la provincia de Tarragona antes de los 70 afnos.
La legislacion actual solamente regula el Benzo(a)pireno
en fase particulada, sin embargo desde el punto de vista
de salud deberian tenerse en cuenta otros HAP, asi como
considerar su distribucion en ambas fases, puesto que de
no ser asi podria subestimarse el riesgo asociado a la ex-
posicién de estos compuestos.
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