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Resumen

El radon (?22Rn) es un gas radiactivo, de origen natural, generado a partir de la
desintegracion radiactiva del radio (?*°Ra). Clasificado como elemento
cancerigeno por la Organizacion Mundial de la Salud, es la segunda causa de
cancer de pulmon en la poblacidn. La elevada peligrosidad de este gas ha
fomentado e impulsado numerosos estudios y analisis dentro del ambito de la
proteccioén radiolégica. En este contexto de avance y mejora tecnolégica y dada
la necesidad de estudiar el comportamiento fisico del gas radon, se plantea el
objetivo principal de esta investigacion.

La presente Tesis Doctoral se basa en un analisis del comportamiento
difusivo del gas radén durante su acumulacién en aire y en procesos de
transferencia en los que coexisten agua y aire.

En primer lugar, se describe un estudio de caso real, basado en mediciones
de campo que suponen el punto de partida de la tesis y que han promovido el
desarrollo de la metodologia necesaria para poder implementar los ensayos a
escala laboratorio. Se han llevado a cabo diferentes procedimientos
experimentales que permiten monitorizar la evolucién de la concentracion de
radén en el tiempo. Por un lado, se analiza unicamente en aire, cuando el gas
se acumula en el interior de depdsitos de diferentes volumenes, y por otro, se
estudia la transferencia del radén del agua al aire durante los procesos de
acumulacién y decaimiento, tanto en condiciones de agua en estado estatico
como en agitacion.

A partir de los resultados obtenidos de concentracion de raddén en aire, se
determina la concentracion maxima alcanzable y la tasa de emisidn generada
por cada fuente muestreada.

Por dltimo, se han desarrollado de modelos dinamicos que permiten
reproducir el comportamiento del gas en las diferentes condiciones ensayadas.
Esto ha permitido determinar parametros caracteristicos del proceso difusivo del
gas radén como el coeficiente de velocidad de transferencia del gas de un medio
a otro y la tasa de emanacion del medio acuoso. Se han validado estos
resultados mediante la comparacion de las concentraciones de radon en agua
y en aire estimadas a partir del modelo analitico para las diferentes condiciones
ensayadas, con los valores experimentales correspondientes. El ajuste preciso
de estos modelos dinamicos permite predecir las concentraciones de radon en
otras condiciones de ensayo.
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Resum

El radd (?*?Rn) és un gas radioactiu, d’origen natural, generat a partir de la
desintegracio radioactiva del radi (?°Ra). Classificat com a element cancerigen
per la Organitzacié Mundial de la Salut, és la segona causa de cancer de pulmo
en la poblacié. L'elevada perillositat d’aquest gas ha promogut i impulsat
nombrosos estudis i analisi en 'ambit de la proteccid radiolodgica. En aquest
context d’avang i millora tecnoldgica i degut a la necessitat d’estudiar el
comportament fisic del gas radd, es planteja 'objectiu principal d’aquesta
investigacio.

Aquesta Tesis Doctoral es basa en una analisi del comportament difusiu del
gas radoé durant la seua acumulacié en aire i en processos de transferéncia en
els que estan en contacte agua i aire.

En primer lloc, es descriu un estudi de cas real, basat en mesures de camp
que suposa el punt de partida i que han permés el desenvolupament de la
metodologia necessaria per poder implementar els estudis a escala laboratori.
S’han dut a terme diversos procediments experimentals que permeten
monitoritzar I'evolucié de la concentracié de radé en funcié del temps. Per una
banda, s’analitzen els nivells Unicament en aire, quan el gas s’acumula en
l'interior de deposits de diferents volums i per altra, per estudiar la transferéncia
de rado de l'aigua a l'aire, tant en processos d’acumulacié com de decaiment,
quan l'aigua es troba en estat estatic i en agitacio.

A partir dels resultats experimentals obtinguts de concentracié de radé en
aire, es determina la concentracié maxima, i la taxa d’emissié generada per cada
font mostrejada.

Per ultim, s’han desenvolupat models dinamics que reprodueixen el
comportament del gas en les diferents condicions. A¢gd ha permés determinar
parametres caracteristics del procés difusiu del gas d’'un medi a altre aixi com
la taxa d’emanacié de laigua. S’han validat els resultats mitjancant la
comparacié de les concentracions de radd en aigua i en aire estimades amb els
valors experimentals del laboratori.

L’ajust precis d’aquests models dinamics permet predir les concentracions
de radé en altres condicions de mostreig.
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Abstract

Radon (???Rn) is a naturally occurring radioactive gas generated from radium
(*?°Ra) decay. Classified as a carcinogen by the World Health Organization, it is
the second cause of lung cancer. The hazardous nature of this gas has
encouraged numerous studies and investigations within the field of radiological
protection. In hits context of technological progress and improvement, according
to the importance of studying radon physical behavior, the main goal of this
research is proposed.

This PhD thesis provides an analysis of the diffusive behavior of radon gas
during its accumulation in air and in transfer processes in which water and air
coexist.

First, a real study case is described, based on field measurements which are
the starting point of the thesis and has driven the development of the
methodology to be able to implement the tests at laboratory scale. Different
experimental procedures have been carried out to evaluate the radon
concentration. On the one hand, it is analyzed only in air, when the gas
accumulates inside tanks of different volumes and, on the other hand, the radon
transfer from water to air, during accumulation and decay processes are studied,
both in conditions of water in static state and in turbulence.

From the results obtained for radon concentration in air, the maximum
achievable concentration and the emission rate generated by each sampled
source is determined.

Finally, dynamic models that reproduce the gas behavior in the different
conditions tested have been developed. It has been determined characteristic
parameters of the diffusive process of radon gas, such as the gas transfer rate
coefficient from one medium to another and the emanation rate from water to air.
These results have been validated by comparing the radon concentrations in
water and air, estimated from the analytical model for the different conditions
tested, with the corresponding experimental values.

Accurate fitting of these dynamic models allows prediction of radon
concentrations under other test conditions.
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CAPITULO 1

INTRODUCCION

En este capitulo se presentan los antecedentes de la investigacion que se ha
llevado a cabo a través de una revision bibliografica en profundidad, asi como
la motivaciéon, que detalla las razones por las que se ha considerado
imprescindible seguir avanzando en el campo de la medicién de radén. Por
ultimo, se introduce la estructura de la Tesis Doctoral.

1.1. Antecedentes

El raddn es un gas radiactivo considerado como la primera fuente de radiacién
natural a la que estan expuestos los humanos, que emana de suelos y rocas y
tiende a acumularse en espacios cerrados con poca o nula ventilacion. En
menor medida, el raddon también puede liberarse desde materiales de
construccién y aguas, tanto subterraneas como superficiales.

A partir de un estudio europeo sobre calidad de aire en el interior de
viviendas, la Organizacién Mundial de la Salud (OMS) detectd, en 1979, los
posibles efectos derivados de la exposicion al radon residencial. Su clasificacion
como elemento carcinégeno en 1988 impulso la creacion de comités cientificos
que analizaban los riesgos asociados a su inhalacion.

En 2005, se inici6 el Proyecto Internacional de Radon (OMS) cuyo objetivo
era la identificacion de estrategias y métodos que permitiesen disminuir el
impacto del gas sobre la salud de la poblacién. De ahi surgié el Manual de la
OMS sobre el radén en interiores (OMS, 2015) una guia de los aspectos
principales a tener en cuenta acerca del radén y su peligrosidad para la salud
de los individuos.




Estudio del comportamiento del gas radén en los procesos de transferencia en agua y en aire

En las ultimas décadas, la preocupacion por el riesgo asociado a la
inhalacion del gas radén ha ido en aumento y se ha puesto de manifiesto en el
incremento de los estudios e investigaciones en este campo. Estos trabajos se
basan en tres lineas principales en funcién del origen de la fuente de radon:
estudios sobre suelos, sobre materiales en la construccion y sobre el agua.

Dada la elevada variabilidad del gas radoén, y la compleja dindmica que rige
su movimiento, los estudios se centran en caracterizar las variaciones
temporales y estacionales de su concentracion tanto en periodos cortos (Siino
et.al.,, 2019) como a lo largo de décadas. Los resultados ofrecen una vision
amplia de las fluctuaciones del gas, asi como de la influencia de factores
climatolégicos en la misma (Steck, 1992 y 2009).

A nivel nacional, diversos grupos de investigacion han centrado sus estudios
en el analisis de los niveles de raddn en lugares de trabajo ubicados en s6tanos
(Font et. al, 2008) y en correlacionar estas concentraciones con las
caracteristicas geoldgicas presentando valores elevados en los interiores
situados sobre zonas con materiales volcanicos (Moreno et. al, 2008). Se
observa que la distribucion geografica del radén también se correlaciona con
caracteristicas estructurales de la zona como puedan ser fracturas o puntos de
emision, y que a su vez coinciden con manifestaciones geotérmicas como
fumarolas (Hernandez et. al, 2004).

Las exigencias europeas en materia de salud y proteccion frente al radon
promueven nuevas metodologias que requieren la actualizacién del ya existente
mapa potencial de radén espanol. Estos nuevos mapas describen las zonas que
presentan un alto potencial de exposicion al gas, ampliando hasta el 12% la
probabilidad de encontrar una zona con una concentracién determinada,
mejorando el mapa previo que fijaba esta probabilidad en un 10% (Fernandez
et al., 2021).

La segunda linea de investigacion, gira en torno a los materiales de
construccién como fuente generadora de radon y esta siendo objeto de analisis
y estudio prioritario recientemente. De entre los principales materiales de
construccién en nuestro pais se ha estudiado el riesgo radiactivo en el sector
ceramico (azulejos, ladrillos, etc.) y del hormigon. Por el momento, se considera
que estos materiales fabricados en Espafa estan exentos de comprobar sus
emisiones radiactivas (Piedecausa-Garcia, 2011) pues se considera que no
contribuyen de manera significativa al aumento de la exposicion al radén (Chen
et. al, 2010). Sin embargo, el Consejo de Seguridad Nuclear (CSN), unico
organismo competente en materia de seguridad nuclear y proteccion radioldgica
fomenta el estudio de las tasas de emision y exhalacién de estos materiales vy,
por tanto, mantiene esta via abierta para futuras investigaciones.
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La tercera linea de investigacion se centra en la presencia de gas radon en
aguas subterraneas y superficiales. Al hablar de aguas, el riesgo de exposicion
al gas aumenta tanto por su posible ingesta como por su inhalacion cuando el
radon es liberado desde la fuente acuatica.

Las investigaciones centradas en el medio acuoso se basan principalmente
en tres areas:

= Estudio de los niveles de radon en aguas subterraneas, superficiales,
rios, lagos, etc., con el objetivo de realizar mapeos de las diferentes
zonas muestreadas.

= Andlisis y utilizacion del radon como trazador para detectar descargas
en agua.

= Calculo de concentraciones y dosis que influyen en los niveles de radon
en aire debido a su contenido en agua en balnearios, industrias, etc. Se
observan cantidades de raddon en interiores por encima del limite
legislativo pese a que, en algunos casos, la cantidad de raddn en agua
no supera los valores paramétricos fijados para aguas de consumo
humano (Nikolov et. al, 2012; Walczak et al., 2016; Kulali,2021).

A nivel nacional, algunos estudios llevados a cabo en Tenerife se centran
en realizar medidas de raddn en aire durante periodos de 3 meses en el interior
de galerias de agua con el objetivo de cuantificar cuanto gas es exhalado desde
la fuente acuatica. En diversos puntos muestreados se excede el limite
legislativo, lo que supone un riesgo para los trabajadores (Santamarta et.
al.,2020).

De igual modo, y dado el reciente aumento de balnearios y spas en Espana,
se han tenido que incrementar las mediciones de la radiactividad tanto del agua
utilizada como del aire del interior. En algunos casos se han observado altos
niveles de radén en aire lo que ha ocasionado la necesidad de estudiar las
concentraciones en agua como posible fuente generadora. Se pueden observar
variaciones en los niveles de radon que oscilan desde los 4 Bq-L™! hasta los 824
Bqg-L" (Soto et. Al., 1995) o incluso 2000 Bq-L™" (Rodenas et al, 2007). De igual
manera, se analiza el contenido en radio, que también es elevado.

Se ha observado que, pese a disponer de niveles de radon en agua por
debajo del limite establecido por el CSN, con un promedio cercano a los 50
Bqg-L", los niveles de radon en aire en ese mismo balneario alcanzan los 1664
Bg-m=. Esto implica que niveles bajos de concentraciéon en agua pueden
suponer una fuente muy importante de radén en aire en el interior de los edificios
(Moreno et al., 2018).

De forma general, algunos de los puntos mas muestreados en Espafia son
La Garrotxa (Catalunya), Galicia, Tenerife (Islas Canarias), o Pefiscola
(Comunitat Valenciana).
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En este sentido y dada la preocupacion creciente por el gas, el grupo de
investigacion SENUBIO del Instituto Universitario de Seguridad Industrial,
Radiofisica y Medioambiental (ISIRYM) en colaboracién con el Laboratorio de
Radiactividad Ambiental (LRA), ambos de la Universitat Politecnica de Valéncia
(UPV), iniciaron hace mas de una década ensayos de raddn en aire en
diferentes ubicaciones (Tondeour et al., 2011; Noverques et al., 2019). Algunos
de estos ensayos se centraron en el analisis de la concentracién de radon en
aire en una planta de pretratamiento de aguas residuales cuya posible fuente
generadora era el agua captada para su depuracion. La particularidad de esta
planta de pretratamiento reside en su ubicacion geografica ya que esta situada
en el paseo maritimo de la ciudad. El confinamiento y aislamiento del exterior
para evitar molestias a los residentes es imprescindible por lo que se ha
convertido en un espacio con nula ventilacién en cuyo interior se agitan grandes
cantidades de agua, produciendo la liberacion del radon del agua al aire y su
acumulacién en este. Los niveles de ??Rn en aire medidos excedian los
legislativos establecidos, con mas de 3000 Bg-m= en algunos casos. La
aplicacion de una primera remesa de medidas correctivas redujo los valores
hasta los 600 Bg-m3. Se analizaron también diferentes muestras de agua que,
como en otras investigaciones, presentaban niveles de radén que no excedian
los 60 Bq-L-", por debajo del limite legislativo (Juste et al., 2015). De nuevo, se
observaban niveles altos de radén en aire generados a partir de un bajo
contenido de radon en agua. Siguiendo esta linea de investigacion, se analizo
parte del agua tratada en la planta que circulaba por la Marjal, de alto valor
ambiental y cuyas concentraciones tampoco superaban los valores
paramétricos fijados por ley. Asimismo, se analizo la exhalacion de radén en la
misma zona observandose una elevada variabilidad en las concentraciones
medidas, debido en parte a la naturaleza gaseosa del radén (Noverques et al.,
2020).

El Instituto Universitario de Seguridad Industrial Radiofisica vy
Medioambiental (ISIRYM) de la Universitat Politeécnica de Valéncia ha elaborado
estudios de impacto ambiental basados en la simulacion de la incidencia
radiolégica que supone estar expuestos a distintos radionucleidos segun
diversas vias de exposicion (inhalacion, ingesta, radiacion externa). Ademas, se
han realizado numerosos ensayos de radon en suelo y su consiguiente analisis
de tasa de exhalacion basados en diferentes métodos. La experimentacion,
tanto a escala laboratorio como a escala real mediante mediciones de campo,
ha permitido aplicar mejoras a las técnicas ya disponibles. De igual manera, se
han llevado a cabo numerosas mediciones de raddn en agua tanto en industria
como en parajes naturales.
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1.2. Motivacién y justificacion

Una parte fundamental en el ambito nuclear es la Proteccion Radiolégica (PR),
cuya finalidad es la de proteger a las personas de todos aquellos riesgos
derivados de la exposicidon a la radiacion ionizante. Se pretende ofrecer la
proteccion adecuada a la poblacién y al medio ambiente sin menoscabar los
beneficios asociados al uso de las radiaciones como, por ejemplo, el diagnostico
y mejora de tratamientos en medicina, la esterilizacion de materiales o la
medicién de sus espesores y densidades en la industria, la optimizacién de
recursos hidricos y control de plagas en agricultura, o los estudios de biologia
celular y molecular del cancer y evolucién genética.

El elevado desarrollo tecnolégico y la transformacién vertiginosa que supone
el uso de las radiaciones ha promovido la creacion de organismos y entidades,
leyes, normativas y recomendaciones que fomentan y velan por la proteccion
frente a su exposicion. Ya en 1928 se cred la Comisidon Internacional de
Protecciéon Radiolégica (ICRP), el organismo internacional que dicta las
recomendaciones basicas de PR, encargada de la coordinaciéon de diferentes
comités destinados a analizar los efectos de las radiaciones, definir limites
secundarios, la PR en el campo de la medicina, aplicar las diferentes
recomendaciones formuladas, asi como la PR en medio ambiente. En 1955, la
Asamblea General de las Naciones Unidas cred el Comité Cientifico de las
Naciones Unidas para el Estudio de los Efectos de las Radiaciones Atémicas
(UNSCEAR), del cual Espafa forma parte desde 2012 y cuyo objetivo es el
analisis de las relaciones dosis-efecto de la exposicién a la radiacion. Asimismo,
existe también el Organismo Internacional de Energia Atdmica (IAEA) que
desarrolla guias y normas, con las recomendaciones de la ICRP obtenidas
mediante consenso internacional: paises y organizaciones como las Naciones
Unidas y la Organizacion Mundial de la Salud o la Internacional de Trabajo.

Mediante el tratado EURATOM, la Uniéon Europea (UE) establece las
directivas sobre proteccién radioldgica, de obligado cumplimiento para todos los
Estados Miembros, quienes las deben transponer a sus respectivas
legislaciones segun los plazos acordados.

A nivel nacional, el Consejo de Seguridad Nuclear evallua los niveles de
radiacion dentro y fuera de instalaciones: en aire, en agua, en materiales de
construccion, suelos, alimentos, etc. Los limites de dosis que garantizan la
seguridad y el bajo riesgo de exposicidon se incluyen en el Reglamento de
Proteccion Sanitaria contra Radiaciones lonizantes (Real Decreto 783/2001 de
6 de julio), siguiendo las recomendaciones de la ICRP. Estos limites no
consideran las dosis que se puedan recibir debido a tratamientos médicos o
fuentes naturales como la radiacion gamma terrestre; aplicara, por tanto, a
aquellas practicas que presenten riesgo derivado de radiaciones ionizantes que
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puedan proceder de una fuente artificial o de una natural como la explotacion
de minerales radiactivos, por ejemplo.

A pesar de que el gas radon es una de las fuentes principales de radiacién
natural, con casi un 50% de la dosis total que recibe un individuo al afio, su
control y/o mitigacion no se incluy6 en el Real Decreto 783-2001 sino que hubo
que esperar hasta 2013, tras la publicacion de la Directiva 2013/59/ EURATOM
y la Directiva 2013/51/EURATOM. Estas directivas establecen los limites de
promedio anual de concentracién en aire y en agua, respectivamente.

La creciente preocupacion por los riesgos asociados a la inhalaciéon del
radén ha promovido la elaboracion de guias de seguridad frente a su exposicion
(Consejo de Seguridad Nuclear) asi como numerosas recomendaciones y
planes de actuacion frente a la inmisidon del radon en lugares de trabajo y
viviendas. Diversos laboratorios, centros de investigacién y universidades de
todo el territorio nacional (LRA-UPV, LARUC, Laboratorio de Radén de Galicia,
etc.) aunan sus esfuerzos mediante proyectos individuales o de colaboracion
para la determinacion de los niveles de raddn. Para ello, se necesitan diferentes
instrumentos de control para la deteccion del radén y su posterior analisis
determinando las medidas adecuadas a implementar en funcion de los niveles
de gas medidos.

El Consejo de Seguridad Nuclear ha impulsado diversos ejercicios de
intercomparacion, que permiten a los laboratorios llevar a cabo un control de
calidad sobre la instrumentacion utilizada y hasta del propio procedimiento en
si, con el objetivo de disponer de sistemas de medida uniformes y
estandarizados que garanticen la fiabilidad de los resultados. Esta fiabilidad a
su vez determinara la adecuada proteccion radiolégica tanto de los individuos
ya expuestos al radon como de aquellos que, de forma natural, se encuentren
en ubicaciones con alto contenido en este gas y, por tanto, con elevado riesgo
de exposicion.

Los planes de actuacion frente a la exposicion del gas, la actualizaciéon de
la legislacion y la inversion publica y privada en este campo ponen de manifiesto
la clara necesidad de estudiar el comportamiento del radén en diferentes medios
(agua, aire, suelo y materiales de construccion) y como se produce la
transferencia entre ellos y en qué proporcién.

Conocer el comportamiento del radén mejorara la seguridad y proteccion de
los individuos en todas aquellas actividades y procesos en los que se requieran
de elevadas cantidades de agua (depuradoras, plantas de tratamiento, industria
ceramica, etc.). Ademas, y dado que existen zonas geograficas con alto
contenido en uranio y, por tanto, en raddn, seria de gran utilidad conocer, a partir
de medidas puntuales en agua, cual sera su concentracion cuando entre en una
vivienda a través de tuberias o redes de alcantarillado. Cabe destacar también
la importancia que tiene el control de los niveles de raddn en agua y su liberacion
al aire en spas y balnearios, cuyas aguas pueden contener, de forma natural,
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radio y, a su vez, raddn. En estas instalaciones la agitacion a la que se ve
sometida el agua en los procesos de recarga o limpieza favorecen la liberaciéon
del radon al aire. Una vez liberado, el gas tiende a acumularse en el aire si no
se dispone de una adecuada ventilacion, como sucede en la mayoria de estos
emplazamientos por sus caracteristicas constructivas. El incremento de la
concentracion en aire supone un elevado riesgo para los trabajadores, quienes
estan expuestos durante periodos de tiempo mayores. En base a esta
problematica, observada en diferentes industrias, se considera imprescindible
el estudio, a escala piloto, del fenédmeno de transferencia de radon del agua al
aire, tanto en condiciones de régimen turbulento como estacionario.

Se ha de tener en cuenta también que cualquier proceso de medida,
incluyendo el raddn, requiere de controles de calidad internos y externos que
garanticen la repetibilidad y veracidad de los resultados obtenidos. Por ello, y
particularizando al sistema de medicion de radon en agua, IPROMA y el
Laboratorio de Radiactividad Ambiental de la Universidad de Cantabria
(LARUC) han organizado hasta tres ejercicios de intercomparacion, avalados
por el Consejo de Seguridad Nuclear. La intercomparacion es una herramienta
que permite a los laboratorios de ensayos mejorar sus servicios y competencias
técnicas y compararse ademas con otros laboratorios y con los valores de
referencia de los organizadores. En el ultimo ejercicio de intercomparacion
promovido por el CSN ha participado el grupo ISIRYM-SENUBIO durante la
ejecucioén de esta tesis con resultados satisfactorios.

En este contexto, y debido a la amplia experiencia en el campo de la
medicion de radon en aire y radon exhalado, ya adquirida en investigaciones
previas, se considerd oportuno proceder al estudio del comportamiento del
radén en el medio acuoso y como se producia su transferencia al aire a escala
laboratorio para, posteriormente, reproducir en situaciones e industrias reales
este mismo proceso de liberacion. Disponer de 6rdenes de magnitud de este
fendmeno, conocer la influencia de variables climatolégicas u otras variables
como la tasa de emision de la fuente o la concentracion maxima que se
alcanzara en el sistema, permiten estudiar los procesos fisicos que rigen el
comportamiento del gas radén. A escala laboratorio, algunos de estos
parametros pueden considerarse constantes o despreciables lo que facilita la
investigacion de cémo se produce la generacion de raddn por parte de una
fuente, el aumento de la concentracion de este en el agua, su liberacion al aire
y su consiguiente acumulacién en un espacio cerrado.

El trabajo realizado en esta Tesis Doctoral se enmarca dentro de la beca de
“Formacién de Personal Investigador (FPI)-Subprograma 2 de la convocatoria
de 2015” cofinanciada por la Catedra CSN-UPV Vicente Serradell.
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1.3. Estructura de la tesis

El documento de esta Tesis Doctoral esta dividido en 10 capitulos, incluyendo
este inicial de introduccion.

El Capitulo 1 presenta una vision general de la situacion actual acerca del
radén. Un repaso por las principales lineas de investigacion, y una revision
bibliografica de libros, normativa y publicaciones existentes hasta el momento.
Se incorpora la motivacion al realizar esta tesis y su estructura.

El Capitulo 2 esta dividido en tres bloques y se inicia con una breve
recopilacion de los principales conceptos tedricos en el campo de las
radiaciones. El segundo bloque, dedicado integramente a las particularidades
del radon, incluye desde sus caracteristicas fisicoquimicas, hasta la movilidad y
los procesos de liberacion a la atmosfera, asi como los efectos sobre la salud.
El dltimo bloque contiene un resumen de las normativas vigentes tanto a nivel
europeo como nacional.

En el Capitulo 3 se definen los objetivos principales de esta Tesis Doctoral
asi como los objetivos especificos que permiten el desarrollo de la investigacion.

En el Capitulo 4 se presenta una clasificacion de las técnicas de medida de
la concentracion de radoén y se definen de forma genérica las principales y mas
utilizadas. Partiendo de ahi, se detalla el principio de funcionamiento de los
detectores de raddén en agua y aire empleados en esta tesis para determinar su
concentracion.

En el Capitulo 5 se describen los ensayos preliminares llevados a cabo
durante la investigacion. Esta se inicia con las medidas de campo, tanto en agua
como en aire y posteriormente, se presenta la puesta a punto necesaria para
realizar los ensayos a escala laboratorio. Se incluye la seleccion de las fuentes,
el montaje experimental y su puesta en marcha.

En el Capitulo 6 se exponen todos ensayos experimentales realizados a
escala de laboratorio en los que se analiza la concentracion de radon en aire,
liberado desde la fuente generadora, asi como su acumulacion/decaimiento en
agua y en aire en los ensayos de transferencia entre ambos medios.

En el Capitulo 7 se presenta una breve introduccion tedrica acerca de los
fendmenos de transferencia de materia del radén y se exponen las ecuaciones
dinamicas que explican el comportamiento del raddn en aire y en agua y como
se produce la liberacion de un medio a otro.

En el Capitulo 8 se recogen las modelizaciones llevadas a cabo. Para ello,
se ajustan los resultados experimentales a ecuaciones dinamicas planteadas
para aire y para sistemas de contacto agua-aire.
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En el Capitulo 9, se presentan las conclusiones a las que se ha llegado a
lo largo de la investigacion. Se incluyen tanto los ensayos preliminares como los
ensayos experimentales de transferencia de materia. Asimismo, se plantean
nuevas lineas de investigacion, y el trabajo futuro a iniciar una vez presentada
la Tesis Doctoral.

En el Capitulo 10 se presentan las contribuciones tanto en articulos como
en la participacion en congresos internacionales y nacionales que ha generado
esta investigacion.

Por ultimo, se presenta en Anexos los archivos de Matlab (scripts) utilizados
en el Capitulo 8.

A continuacion, se presenta un esquema general de todos los capitulos y
los pasos seguidos durante la ejecucion de esta Tesis Doctoral.
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Figura 1.1. Esquema resumen de la estructura de la tesis
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CAPITULO 2

FUNDAMENTOS TEORICOS

Este capitulo se inicia con la definicion de conceptos tedricos como la
radiactividad, la radiacion y la ley de desintegracion que rige el comportamiento
de los elementos radiactivos. Asimismo, se describen las caracteristicas
fisicoquimicas del gas radoén, qué fuentes generadoras existen, como se
fransporta hasta la atmdsfera o las unidades de medida con las que se trabaja.

Se define también la legislacion vigente para la regulacion de los niveles del
gas. Se incluye la normativa europea y la nacional para raddn en aire y en agua.
Ademas, se presentan otros reglamentos y documentos técnicos relevantes, a
nivel informativo, sobre los diferentes aspectos a tener en cuenta en el ambito
de la proteccion radiolégica.

2.1. Conceptos tedricos

2.1.1. Radiactividad

En condiciones normales, de equilibrio, las particulas que conforman un atomo
se mantienen fuertemente unidas entre si. Sin embargo, hay atomos que
pueden tener una falta o exceso de neutrones y, por tanto, no ser estables. Esta
inestabilidad genera una liberacién de energia y se desintegran mediante la
emision de particulas o radiacién, dando lugar a otros atomos (descendientes)
mas estables. A este fendmeno se le denomina radiactividad.

Las ondas electromagnéticas y las particulas emitidas, se denominan
radiacion (Monografia sobre las Radiaciones, CSN, 2015).
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La estabilidad de un nucleo viene determinada por la relacion entre sus
protones y neutrones, que caracterizan cada atomo que conforma un elemento
quimico. El numero de protones de un atomo se define mediante el nimero
atomico Z, mientras que la cantidad de nucleones (neutrones y protones) se
expresa con el nimero masico A. Cada nucleo esta determinado por la
expresion 4X

Si el numero atdmico, Z, es grande, se alcanza la estabilidad si la cantidad
de neutrones que contiene es superior a los protones. En cambio, si Z es
pequefio (Z<30), esta se consigue cuando el numero de protones y neutrones
es igual. En la Figura 2.1 se muestra la curva de la estabilidad de los nucleos
segun su variacién de protones y neutrones.

(A-Z) A Tipo de decaimiento

Particula BT
m Particula B~
Particula o

Fision
m Protén
Neutrén
mNucleido estable
Desconocido

126

(A-2)=2
82 |

Nimero de neutrones

50 |

\

6 14 18 50 82 z
Namero de protones

Figura 2.1. Gréfica de estabilidad nuclear (Web CSN)

En la figura se muestra una linea negra, que representa la bisectriz (A-Z)=Z.
Se observa también un trazado negro de cuadros que delimita la regién de
estabilidad, es decir, cuando el numero de protones es igual al de neutrones.

Los nucleos situados fuera de esta zona de estabilidad son inestables o bien
porque tienen un exceso de protones (se situan a la derecha) o bien porque
tienen un exceso de neutrones (situados a la izquierda). Asimismo, en la grafica
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se observa para cada nucleo qué tipo de desintegracion sufre en su
decaimiento. Por ejemplo, la zona de color azul representa la emisién de
particulas B, la naranja *, mientras que la zona de color amarilla indica que
esos nucleos emiten particulas a.

La unidad de medida de la radiactividad, es decir, la cantidad de
desintegraciones que se produce en el atomo por unidad de tiempo es el
Becquerel (Bq).

1 Becquerel (1 Bq) = 1 desintegracién atdomica por segundo (1 dps)

2.1.2. Radiacion

La cantidad de radiacion que recibe una persona, y, por tanto, el dafio al cuerpo
humano y los efectos sobre el organismo se caracterizan de forma cuantitativa
mediante la dosimetria de radiacién que incluye diferentes magnitudes descritas
en el Anexo | del Reglamento sobre Proteccién Sanitaria contra Radiaciones
lonizantes (RPRSI) (Real Decreto 783/2001). La energia absorbida por unidad
de masa se define mediante el concepto Dosis absorbida (D), mostrado en la
ecuacion ((2.1).
d€

b=- (2.1)

siendo d€ la energia media impartida por la radiacion ionizante a la materia
en un volumen (J, Joule) y dm, la masa de la materia contenida en ese volumen
(kg). La unidad de medida de la dosis absorbida es el Gray (Gy), siendo 1 Gy
equivalente a 1 J-kg™".

El efecto bioldgico causado por la radiacion depende tanto del tejido sobre
el que incide como de la naturaleza de la radiacion, y esta definido mediante la
Dosis equivalente (Hr ), que representa la dosis absorbida en el 6rgano o tejido
T para una determinada radiacién R, ponderada en funcion del tipo y la cantidad
de radiacion segun la ecuacion (2.2)

Hypp = Wg * Dr g, 2.2)

siendo wy, el factor de ponderacion de la radiacion y Dy, la dosis absorbida
promediada sobre el 6rgano o tejido T, procedente de la radiaciéon R. El factor
de ponderacion se recoge en el Anexo Il del RPRSI (Real Decreto 783/2001).
La unidad de medida es el Sievert (Sv), que representa la dosis equivalente
correspondiente a la dosis absorbida de 1 Gy.
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Se define también la Dosis efectiva (Er), que corresponde a la suma de las
dosis equivalentes ponderadas en todos los drganos y tejidos del cuerpo
causadas por irradiaciones internas y externas, segun la ecuacion (2.3)

Ef = z wr - Hr g =z Wr Z Wg * Dr g, 2.3)
T T T

donde wy es el factor de ponderacion tisular del 6rgano o tejido T; wy es el
factor de ponderacion de la radiacion R; y Drpy, es la dosis absorbida
promediada sobre el 6rgano o tejido T procedente de la radiacion R. El factor de
ponderacion w; se recoge también en el RPRSI (Real Decreto 783/2001). La
unidad de medida de la Dosis efectiva es el Sievert (Sv).

Segun el Comité Cientifico de las Naciones Unidas sobre los Efectos de la
Radiacion Atomica (UNSCEAR, 2000) se estima que la dosis media anual que
recibe una persona es de 3.7 mSv de los cuales 2.4 mSv son debidos a radiacion
natural, tal y como se muestra en la distribucién de dosis de la Figura 2.2

Radén (43%) Exposicion médica (20%)

Rayos cosmicos (13%)

Comida/agua (8%)

Figura 2.2. Distribucion de la dosis de la radiacion que recibe una persona durante un afio
(Organizacion Mundial de la Salud, 2012).

De entre las fuentes naturales, tal y como se muestra en la Figura 2.2
predomina la exposicion al radon, objeto de estudio de esta tesis. De media, la
dosis recibida es de 1.2 mSv por afio, alcanzando valores de hasta 40 mSv por
afio en zonas con alto contenido de radén en suelos y terrenos. El 65% de la
poblacion esta expuesto a dosis de entre 1 y 3 mSv, el 25% a menos de 1 mSy,
y el 10 % restante a mas de 3 mSv (UNSCEAR, 2000). En la siguiente Tabla
2.1 se muestra el promedio de dosis recibida de fuentes de radiaciéon naturales.
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Tabla 2.1. Valores promedio de dosis efectiva debidas a la radiacion natural (UNSCEAR,

2000).

Fuente de radiacion

Dosis efectiva anual (mSv)

Promedio Rango
Radiacion césmica
Directamente ionizante y 0.28 (0.3) @
compuesto foténico
Componente neutrénico 0.10 (0.08)
Radionucleidos cosmogénicos 0.01 (0.01)
Dosis total de cosmicos 0.39 03-1.0°b
Radiacion terrestre externa
Al aire libre 0.07 (0.07)
En interiores 0.41(0.39
Dosis total de radiacion terrestre 0.48 03-06°
externa
Exposicién por inhalacion
Series de uranio y torio 0.006
(0.01)
Radon (%22Rn) 1.15(1.2)
Toron (?2°Rn) 0.10 (0.07)
Dosis total de exposicion por 1.26 0.2-10¢
inhalacion
Exposicién por ingestion
40K 0.17 (0.17)
Series de uranio y torio 0.12 (0.06)
Dosis total de ingestion 0.29 02-08¢
Total 24 1-10

a Resultados de la evaluacion anterior se muestran entre paréntesis

b Rango desde el nivel del mar hasta elevacion terreno
¢ Dependiendo de la composicion de radionucleidos de suelos y materiales de

construccion

d Dependiendo de la acumulacion interior de gas radén
e Dependiendo de la composicion de radionucleidos en alimentos y agua potable
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Existen, ademas, diferentes vias por las que los radionucleidos pueden
introducirse en el cuerpo humano, necesarias para la evaluacién del calculo de
dosis tal y como se muestra en la Figura 2.3.

Fuente Irradiacion externa
> Aire Inhalacion
v y
. Ingestion _
v Dieta > Cuerpo > Dosis
Suelo — 4
Irradiacion externa

Figura 2.3.Vias de transferencia de los radionucleidos (UNSCEAR, 2000).

El radionucleido puede viajar por el aire, produciendo irradiacion externa a
los individuos, lo que supone una primera contribucion a la dosis recibida. Puede
adherirse a los aerosoles y, durante el proceso de inhalacién, introducirse en el
cuerpo, o bien depositarse sobre el suelo. Una vez ahi, contribuye también a la
irradiacion externa por el simple hecho de estar emitiendo radiacién desde el
suelo. Asimismo, puede entrar en la cadena alimentaria bien a través de frutas,
verduras y vegetales o bien a través del consumo de aquellos animales que, a
su vez, basan su dieta en elementos provenientes de la tierra. Todas estas vias
contribuyen al aumento de la dosis que recibe la poblacién.

Se ha de tener en cuenta que, en funcion del nivel de energia emitida, la
radiacion se puede clasificar en:

» Radiaciones no ionizantes: no disponen de la energia necesaria
para arrancar un electrén de su atomo y, por tanto, producir su
ionizacion.

» Radiaciones ionizantes: formadas por ondas o particulas de alta
frecuencia y corto alcance con la suficiente energia para producir la
ionizacion del atomo y romper asi los enlaces atémicos que unen las
moléculas.

Segun la interaccidn con la materia, las radiaciones ionizantes se clasifican
en radiacion alfa, beta o gamma, que se describen a continuacion.

Radiacién alfa

Se denomina desintegracion alfa a la emision espontanea de una particula alfa
de un nucleo cuyo numero atomico es grande (Z > 150). El nucleo emitido es de
Helio (3He), con dos neutrones y dos protones) y el resultante disminuye en dos
unidades el numero atdomico y en 4 el nimero masico (A). Este tipo de radiacion
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presenta una capacidad limitada de penetracion en la materia, pero, sin
embargo, la energia emitida es elevada.

La reaccién llevada a cabo se muestra en la siguiente ecuacion (2.4)

X - 473y + 3He. (2.4)

En la cadena radiactiva del 228U, el radon (?32Rn) se genera a partir de la

desintegracion del radio (225Ra), segun la ecuacion (2.5) emitiendo radiacion

alfa con una energia de 4.8 MeV:

228Ra — 232Rn + a(4.8 MeV). (2.5)

Radiacion beta

En la desintegracion beta se produce la emisién de un positrén o electron por el
nucleo del descendiente, cuyo niumero atémico (Z) aumenta en una unidad
mientras que el numero masico (A) se mantiene constante.

La desintegracion se produce de forma espontanea dado que la masa del
nlcleo del descendiente mas la particula alfa (423Y + 3He) es menor que la del
nucleo iniciador, padre (2X). Su capacidad de penetracion es superior a la
radiacion alfa pero su intensidad es menor. Existen tres procesos de
desintegracion beta:

= Desintegracion g~ : El neutrén (n) se convierte en un protén (p), un
electrén (e™) y un antineutrino (77,) segun la ecuacion (2.6)

n->p+e +7v, (2.6)

El nucleo del atomo descendiente quedara segun la ecuacion (2.7)
72X = 24V + B+ 7. (2.7)
= Desintegracion fg*: se produce la emision de positrones. El protén

(p) se convierte en neutron (n), un positrén y (e*) y neutrino (v,)
segun la ecuacion (2.8)
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p-o>n+et+uv,. (2.8)

El ndcleo descendiente resultante quedara segun la ecuacion (2.9)

2X =AY + B+, (2.9)

= Captura electréonica: ciertos electrones de la corteza son
capturados por otro nucleo segun la ecuacion (2.10)

pte -on+uv,. (2.10)

El nucleo del atomo descendiente resultante presenta la desintegracion de
la ecuacion (2.11)

X + - , 4V + +v. (2.11)

Radiacion gamma

Durante el proceso de desintegracion gamma, el nucleo del elemento radiactivo
emite un fotdon de elevada energia (y). En este caso ni el nUmero masico ni el
numero atdmico del descendiente se ve modificada. Se produce la emision de
radiaciéon gamma cuando el nucleo de un atomo pasa de un estado excitado
(4X*) a uno de menor energia segun (4X) segun se muestra en la ecuacion
(2.12)

2X* > 9X +y. (2.12)

2.1.3. Ley de desintegracién radiactiva

Todos los nucleos radiactivos, independientemente del proceso de
desintegracion que lleven a cabo (alfa, beta o gamma) lo hacen de forma
aleatoria, sin verse afectados por temperatura, humedad o presién del
ambiente. Cada elemento viene caracterizado por su constante de
desintegracion (1), que es la probabilidad por unidad de tiempo de que un nucleo
se desintegre (a, B 0 Y).
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Esta constante permite determinar la actividad de una muestra a partir del
numero de nucleos radiactivos en la misma por unidad de tiempo, segun la
expresion de la ecuacion (2.13)

dN

A=-—-=1-N@, (2.13)

siendo A la actividad de la muestra, es decir, el nUmero de desintegraciones
por unidad de tiempo (Bq); A la constante de desintegracion (s) y N(t) el
namero de nucleos radiactivos de la muestra por unidad de tiempo (Bg-s).

Integrando la ecuacion anterior, se puede conocer la actividad real de la
muestra segun la ecuacion (2.14)

A(t) = A1-Ny-e ™, (2.14)

siendo A(t) la actividad de la muestra en un instante determinado (Bq); N,
el numero de nucleos para un tiempo inicial t =0 y t el tiempo transcurrido
durante el proceso (s).

Como se observa en la ecuacion anterior, todos los procesos de
desintegracion se rigen por una ecuacion exponencial decreciente: la ley de
desintegracion radiactiva.

Asimismo, es importante definir el parametro de periodo de
semidesintegracion, que equivale al tiempo que tarda cada elemento en
desintegrar a la mitad los nucleos de una muestra (N(t) = N,/2). Esta constante
varia para cada elemento segun la ecuacion (2.15)

In (2)
T1/2 = A ) (2.15)

donde Ty, es el periodo de semidesintegracion (s) y 4 la constante de
desintegracion (s).

2.1.4. Efectos de la radiacion

Durante el proceso de desintegracion, los nucleos inestables emiten radiacion
(alfa, beta, gamma, fotones) que puede interaccionar con el medio biolégico
modificando el funcionamiento de o6rganos y tejidos celulares. Cuando la
radiacion ionizante interacciona con la macromolécula de ADN, puede provocar
rupturas y modificaciones en la cadena.
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En funcién de la zona de interaccion en la célula, la radiaciéon puede
depositar su energia por dos métodos diferentes:

= Accion indirecta: se produce una absorcién de la energia depositada
por la radiacion durante su interaccion con las moléculas de agua.
Se forman radiales libres, con alta reactividad quimica. Los dafios
ocasionados por los radicales libres a la molécula de ADN varian
desde la ruptura del esqueleto en una cadena hasta la propia ruptura
de la molécula.

= Accion directa: la radiacién interacciona directamente con las
moléculas clave (ADN, enzimas, ARN, etc.) en el desarrollo de las
células y deposita ahi su energia. Se produce la ionizacién o
excitacion de las moléculas.

Cuando se produce una irradiacion y el dafio es severo, se puede producir
la muerte celular con bajas o nulas consecuencias si la cantidad de células
muertas es pequefa, gracias a la capacidad de reparacion del cuerpo humano.
Si, por el contrario, el nUmero de células afectadas es elevado debido a una
irradiacion alta, se puede producir un efecto perjudicial, traducido en un dafio
mayor (efectos deterministas). Sin embargo, puede no existir la muerte celular,
sino que se produzca una alteracion del ADN: mutaciones genéticas que
favorecen el desarrollo del cancer o de otras enfermedades genéticas
hereditarias (efectos estocasticos).

Existen diferentes factores que influyen en la respuesta de las células frente
a la radiacion: factores fisicos (calidad de la radiacion y tasa de dosis); factores
biolégicos (ciclo celular en el momento de la irradiacion o los mecanismos de
reparacion de la propia célula); o factores quimicos (radiosensibilizadores, que
aumentan la sensibilidad de las células a la radiacion; o radioprotectores, que
secuestran los radicales libres reduciendo la accion indirecta de la radiacion)
(Curso SIR, Ciemat)

Teniendo en cuenta el elevado riesgo de exposicion a la radiacion ionizante,
es importante fijar un nivel de dosis maximo, por encima del cual se consideren
como inaceptables las consecuencias que se deriven. Estos valores son
definidos en el Reglamento de Proteccién Sanitaria contra las Radiaciones
lonizantes, RPSRI, (Real Decreto 783/2001) para trabajadores expuestos,
publico en general, estudiantes o personas embarazadas o en periodo de
lactancia. Se definen también los principios basicos de proteccion radioldgica:
justificacion, no adoptar medidas que supongan un mayor beneficio neto a las
personas expuestas que el riesgo asociado; optimizacién, basado en el criterio
ALARA (As Low As Reasonable Advisible) procurando que las dosis, el numero
de personas expuestas y la probabilidad sean lo mas bajo posible; y la limitacién
de dosis y riesgo individual, dado que estas deben estar sujetas a los limites
que se han establecido legalmente.
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2.2. Elradoén

2.2.1. Caracteristicas fisicoquimicas

El radén es un elemento quimico con numero atomico 86, simbolo Rn,
perteneciente a la serie de los gases nobles y, por tanto, inerte quimicamente.
Su densidad es de 9.73 kg-m a una temperatura de 0 °C y una presion de 1
atm. Su punto de fusién es de -71 °C y el punto de ebullicién, -62 °C.

Se trata de un gas radiactivo, inodoro, incoloro e insipido producido por la
desintegracion radiactiva natural del uranio y del torio. Su solubilidad, a 20 °C y
1atm de presion parcial, varia en diferentes medios: en agua, 2.3-10% m3-kg™";
en glicerina, 1.32:10” m3-kg™"; 2.9:10” m3-kg™" en aceite y 7.4-10° m3-kg™" en
alcohol etilico (NTP, 1999). En acidos grasos vy triglicéridos, el coeficiente de
solubilidad varia, para una temperatura de 25 °C, entre 1.05 para el acido
férmico, hasta 4.43 para el acético, 6.52 para el propiénico y 8.10 para el oleico
(Nussbaum et al., 1958).

Su coeficiente de difusion varia en funcion del medio en el que se encuentre:
en aire es de 1-10°° m?-s”' y en agua, de 1-10° m?-s' (Informacion sobre el gas
radon: USC, 2011)

Existen tres isétopos de gas radon en la naturaleza: el 2'°Rn, descendiente
del uranio 235 (?*°U) y denominado actindén, con un periodo de
semidesintegracion de 3.92 segundos. El ?2°Rn, producido en la cadena de
desintegracion del torio (%*?Th), denominado torén, con un periodo de
semidesintegracion de 54.5 segundos; y el ??2Rn, descendiente del uranio (?38U)
y denominado radén que presenta un periodo de semidesintegracién de 3.84
dias. Este ultimo es el isétopo mas estable y abundante en la naturaleza, por lo
que todas las citas en esta tesis hacen referencia a él. La cadena de
desintegracion de 228U y, por tanto, del 222Rn, se muestra en la Figura 2.4.
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Figura 2.4. Cadena de desintegracion del Uranio 238 (JANIS 4.0, 2013).

Los tres isOtopos naturales son gases en condiciones normales de
temperatura y presién con una capacidad de reaccion muy pequefia dado que
son nobles. Las propiedades fisicoquimicas varian para cada uno de ellos tal y
como se muestra en la Tabla 2.2
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Tabla 2.2. Propiedades fisicoquimicas de los isétopos del radon (CSN, 2012)

Parametro 222Rn 220Rn 219Rn
Periodo de 3.84d 558 s 3.98s
semidesintegracion, T, ,

Constante de 2.0984-10% s 1.242-102%s'  1.74-10" s
desintegracion, 1

Energia media de 86 kel 103 keV 104 keV

retroceso, E;

Coeficiente de difusion 1-10° m2-s!
en aire, Dy4

Coeficiente de difusion 1-10° m2-s™!
en agua, Dy

Los tres isotopos se desintegran en radionucleidos soélidos de vida
relativamente corta, segun sus respectivas cadenas de desintegracion. Su
comportamiento en espacios cerrados se muestra en la siguiente Figura 2.5

; Deposicion
Descendientes
adheridos —
Adhesidn Ti Retroceso
.., Superfici
ilacid Deposicion
Ventilacion .
Descendientes ® —_—

no adheridos Desintegracion y

Gas radén O formacion de cumulos

Exhalacion T ¢

Entrada de gas de suelo que contiene radén

Figura 2.5. Esquema de comportamiento de los descendientes del radén en un espacio
cerrado (Modificado de NRC, 1991; Porsterdorfer, 1994; ICRP Part 3, 2017)
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Cuando se desintegra el gas radén, los radionucleidos formados reaccionan
de forma rapida (<1 segundo) con gases y vapores del ambiente y crecen
mediante la formacién de cumulos (cluster) formando particulas de tamafo de
1nm, que se denominan descendientes no adheridos. Estos, pueden a su vez
adherirse a los aerosoles de la atmdsfera entre 1 y 100 segundos, creando los
descendientes adheridos, tal y como se muestra en la Figura 2.5. Todos ellos,
adheridos y no adheridos, pueden depositarse sobre las superficies.

De los tres isotopos del raddn, el mas estable y abundante en la naturaleza,
con una vida media mayor, es el ?22Rn, por lo que la gran mayoria de
investigaciones se centran en su estudio y analisis. Inicia su desintegracion
emitiendo particulas alfa, de corto alcance, con una energia de 5.49 MeV.

Sus descendientes, segun la cadena de desintegracion son: 2'8Po, 214Pb,
214Bj, 214Po y 2'0Pp tal y como se muestra en el recuadro de la Figura 2.4.

Con una vida media de 3.05 minutos, los nucleos del primer descendiente,
el 2'8Po, elemento sdlido, emite particulas alfa con una energia de 6 Mev.
Cuando se desintegra, emitiendo también particulas alfa, se convierte en 2'4Pb,
elemento sélido con vida media de 26.8 minutos. Este a su vez, a través de la
emision de particulas beta, se desintegra en 2'Bi, también emisor beta con un
periodo de 19.9 minutos. El siguiente elemento en la cadena de desintegracion
es el 2'Po, emisor alfa, con una vida media muy corta de 164 microsegundos
(us) y con una energia de 7.69 MeV. Este se desintegra en2'°Po, con una vida
media de 22.3 afios, y este a su vez, sufre una desintegracion beta,
convirtiéndose en 2'%Pb, un elemento estable. La energia potencial alfa por
atomo y por actividad para los descendientes del radon se muestra en la
siguiente Tabla 2.3
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Tabla 2.3. Energia potencial alfa por atomo y por actividad para los descendientes del gas
radén (ICRP 137, Part 3, 2017).

Energia potencial alfa

Por atomo Por actividad
Nucleido Vida media MeV 102J Mev-Bq' 1071°J-Bq’
Descendientes del radon (?22Rn)
218pg 3.05 min 13.69 2.19 3.615-10° 5.79
214 Pp 26.8 min 7.69 1.23 1.784-10* 28.6
214 Bj 19.9 min 7.69 1.23 1.325-10* 21.2
214pgo 164 ps 7.69 1.23 2:10* 3-10°6
Total en equilibrio, por Bq de ?22Rn 3.471-10* 55.6

Las concentraciones de estos descendientes son generalmente menores
que las del propio radén, dado que los descendientes pueden eliminarse por
deposicidon en las superficies y por la ventilacién de los espacios cerrados,
reduciendo el tiempo del que dispone el radon para desintegrarse. Esto se
cuantifica mediante el factor de equilibrio, F, que mide el grado de desequilibrio
entre el gas radén y sus descendientes. Si la concentracion de los
descendientes de vida corta es igual a la concentracion de ?2Rn (se alcanza el
equilibrio), F sera 1. No obstante, debido a la ventilacion y deposicién, F es
inferior a 1. Generalmente, F es 0.4 para aire de interior y 0.2 para minas con
ventilacion forzada (ICRP 137, Part 3, 2017).

Tras el proceso de inhalacion, la desintegracion de los descendientes del
radoén tiene lugar en los pulmones antes de que pueda producirse la eliminacion,
bien por transporte de particulas al tracto alimentario o bien por absorcion en la
sangre, como se va a detallar en apartados posteriores. Como consecuencia, la
dosis recibida en los pulmones contribuye con mas del 95% de la dosis efectiva.

El comportamiento de los diferentes radionucleidos en el aire se caracteriza
por el comportamiento de las particulas de los aerosoles en la atmésfera, dado
que la cantidad inhalada y depositada en el tracto respiratorio depende de este
tamafio de particulas (Mostafa et al., 2011). La distribucion del tamafo de los
aerosoles se basa en diferentes modos: modo libre (particulas < 1 nm), modo
nucleacién (particulas 10-100 nm), modo acumulacion (particulas entre 10 y
1000 nm).

A continuacién, en la Tabla 2.4 se presenta el porcentaje de deposicion de
los descendientes del radén inhalado en las regiones del tracto respiratorio.
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Tabla 2.4. Deposicion de aerosoles de los descendientes del radén inhalados en las
diferentes regiones del tracto respiratorio (ICRP 137, Part 3, 2017).

Deposicion en las regiones del tracto respiratorio (%)

Escenario Modo ET+ ET> BB bb Al Total
Todos u 51.91 27.96 7.93 10.05 0.59 98.43
Interior n 3.85 2.08 0.93 6.53 2790 41.29
trabajo

a 10.68 5.75 0.60 1.42 9.05 27.51
Mina a 3.16 1.70 0.41 2.16 9.95 17.37
Cueva a 3.42 1.84 0.47 2.61 11.94 20.28
turistica

u,modo libre (unattacehd mode); n modo nucleacién (nucleation mode); a, modo acumulacion
(accumulation mode).

ET4, fosa nasal anterior (anterior nasal passage); ET2, fosa nasal posterior, faringe y laringe
(posterior nasal passage, pharynx and larynx); BB, bronquios (bronchial); bb, bronquiolo
(bronchiolar); Al, alveolar-intersticial (alveolar-interstitial)

2.2.2. Fuentes de radon

El radon esta presente de manera natural en suelos, en funcion de la
composicion y del tipo de roca; en materiales de construccién cuyas materias
primas tienen cierto contenido en radio y uranio y, en menor medida, en agua,
cuando el gas se disuelve en corrientes subterraneas, lagos, rios, pozos,
estanques, etc. A continuacion, se describen de manera mas detallada, las
principales fuentes de radon.
= Suelos

Es la fuente principal de radén cuyas concentraciones se deben a las
cantidades de radio y uranio presentes en los suelos. Asi, por ejemplo, las rocas
graniticas presentan una mayor concentracion de uranio (5 ppm de 238U) que
las rocas basalticas (5.0 ppm de 238U) o las arenas (0.5 ppm de 238U).

La emanaciéon y exhalacién del radon desde suelos depende de varios
parametros:

o Concentracion de 238U, que determinara la actividad de radén en el
suelo o en las rocas, tal y como se muestra en la Tabla 2.5.
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Tabla 2.5. Concentracion de uranio en diferentes tipos de rocas (Quindos, 1995)

Tipo de roca Concentracién de uranio 233U (ppm)
Arenas 0.5
Basalticas 1.0
Arcillas 3.7
Granitos 5.0

s Permeabilidad del terreno, de la cual depende la capacidad del
propio gas de escapar de entre los poros de las rocas y del suelo
(poder de emanacion).

= Contenido de humedad de la tierra, ya que el gas radon es también
soluble en agua y podria quedarse retenido.

= Porosidad de suelos y rocas, ya que cuanto menor sea esta, mas
dificultad presenta el radon de traspasar (Frutos et al., INT 04.20
CSN 2010).

= Materiales de construccion

Son considerados como fuente de raddn dado que algunos de los materiales
de construccién presentan, de manera natural, cierto contenido de elementos
radiactivos como radio (*?%Ra), potasio (*°K), o torio (32Th).

Sus concentraciones dependen también del propio contenido en radén, de
la porosidad del material o del método de preparacion de los materiales basados
en residuos industriales (cenizas volantes) o materiales naturales (granito).
Otros elementos utilizados en la construccion son la arena o grava, el yeso
natural o el hormigén.

Se considera que un 20% del radén total medido en una habitacion se debe
a los materiales de construccion, con una contribucion que oscila entre los 5 y
los 20 Bg-m (Frutos et al., INT 04.20 CSN 2010). Por esto se destaca la
importancia de la caracterizacion radiolégica de los materiales antes de su
utilizacion.

= Aguas

El gas raddn presente en aguas subterraneas se produce principalmente a
partir del contenido de radio (?*°Ra) en rocas, suelos y sedimentos y en menor
medida, al disuelto en agua. El raddn, tras su emanacion y liberacion de las
rocas, se disuelve en el agua desde donde es transportado hasta lagos,
acuiferos, manantiales, pozos, etc.

La exposicion de radon en agua se debe a su inhalacion una vez este se ha
liberado al aire, contribuyendo asi a un aumento de su concentracion en
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espacios poco o nada ventilados. Cualquier proceso de aireacion y agitacion de
aguas que se lleva a cabo en balnearios, cuevas, plantas de tratamiento de
aguas o incluso en actividades domésticas diarias (lavado de platos o duchas,
apertura de grifos, etc.), pueden propiciar que el gas pase del agua al aire. Por
este motivo, la propia ingesta de agua con contenido en radén supone un riesgo
menor que su inhalacion una vez en el aire.

Lavanderias o cocinas de restaurantes pueden tener elevados niveles de
radén mientras que en aguas de suministro la concentracion es baja debido a
que proviene de embalses superficiales de captacion de lluvia y no de aguas
subterraneas El riesgo se reduce generalmente a pozos ubicados en
formaciones geoldgicas con elevado contenido en uranio (UNSCEAR Vol. I,
2006).

2.2.3. Unidades de medida

La unidad de medida utilizada para las concentraciones de radén en aire es el
Becquerel por metro cubico (Bq-m3) mientras que, para los niveles de radon en
agua, el Becquerel por litro (Bq-L™"). La tasa de exhalacion de radon, que
determina la liberacién de radon desde la superficie del suelo hasta la
atmosfera, se mide en Bequerel por metro cuadrado y hora (Bq:m=2 -h'). La
unidad para la medida de la tasa de generacién o emision de una fuente de
raddn es el Bequerel por metro ctbico y hora (Bq-m -h).

En ocasiones, y segun UNSCEAR, las concentraciones de radén vienen
determinadas por la concentracion equivalente en equilibrio (Equilibrium
Equivalent Concentration, EEC, en Bg-m), definida como la concentracion
equivalente de los descendientes del radon en equilibrio segun la expresion de
la ecuacion (2.16) (UNSCEAR Vol. 11, 2006)

EEC (??22Rn) = 0.105(%8P0) + 0.516(?1*Pb) + 0.105(?1*Bi), (2.16)

donde 2'8Po, 2'“Pb y 2'“Bi son las concentraciones en aire de los
descendientes (Bq-m).

La exposicidon de los trabajadores se mide en miliSievert (mSv), segun el
Real Decreto 783/2001, del 6 de julio por el que se aprueba el Reglamento sobre
Proteccion Sanitaria contra Radiaciones lonizantes.

Asimismo, y de forma general en la industria minera, la exposicion al radén
se mide en unidades de Working Level (WL) o Working Level Month (WLM) si
se trata de la exposicion acumulada.
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Se define una concentracion de 1 WL como la combinacién de
descendientes que gas radon en 1 m3 de aire resultante de la emision de 1.3-108
MeV de energia alfa:

= 1WL=1.3-108 MeV/m? = 0.020826 mJ-m-3
= 1 WL = 3750 Bq-m= de concentracion equivalente en equilibrio (EEC)

El WLM se define a su vez como la exposicion a una atmosfera de 1 WL
durante el periodo de trabajo de 1 mes (170 horas) (ICRP 137, Part 3, 2017):

= 1 WLM =0.020826 mJ-m=3* 170 horas = 3.54 mJ-h-m-3
= 1 WLM =3750Bg-m=3*170 horas = 6.37-10° Bq'm3-h de EEC

Estas unidades permiten evaluar los riesgos derivados de la exposicion al
radon en lugar de emplear unidades de mSv. La principal ventaja del uso de
estas unidades es que se puede calcular directamente la exposicion en WLM a
partir de la energia alfa medida en el aire considerando las horas de trabajo
realizado.

2.2.4. Radon en aire

Una vez liberado a la atmosfera después de haber sido transportado desde la
fuente generadora, el radon tiende a acumularse en espacios cerrados con poca
ventilacion. Mientras que al aire libre su concentracion media oscila del orden
de los 10 Bg'm= (UNSCEAR Vol. I, 2000), en espacios cerrados tales como
viviendas o lugares de trabajo se alcanzan mas de 10000 Bq-m2 (OMS, 2021)
debido al flujo generado desde el suelo hasta el interior de las edificaciones.
Dada su elevada movilidad, puede también viajar a través de los poros de las
construcciones, atravesar forjados, muros, soleras o introducirse por las grietas.
Cuanta mayor sea la acumulacién dentro de los espacios cerrados, mayor es el
riesgo asociado a la inhalacion de este gas.

Prevenir los niveles de radon en aire, en viviendas, pasa por la mejora de la
construccion a través de camaras de sistemas de barreras anti-radon,
impermeables al gas y en contacto con el terreno; sistemas de extraccion o
presurizacion, que permiten evacuar el gas a la atmdsfera, la utilizacion de
puertas estancas o el sellado de las grietas y juntas por las que se podria
producir la inmision del radon.

Sin embargo, y pese a la peligrosidad asociada a la inhalacién de este gas,
también es utilizado como trazador geofisico y herramienta para el analisis de
la dinamica de los procesos atmosféricos y, para conocer la tasa de intercambio
de aire en interior de minas y cuevas (Sainz et al., 2018).

Ademas de ser una herramienta para analizar diferentes procesos en las
cuevas, el gas radon también ha permitido analizar los movimientos y las fallas
tectonicas en zonas de alto interés geografico. Analizando las concentraciones
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de radon y tordn, se han observado las anomalias y cambios en aquellas
ubicaciones con actividad sismica profunda, de entre 5 y 10 km. Sin embargo,
la correlacion es menos significativa entre la energia sismica que se liberaba y
los niveles de radoén en el suelo. Se ha considerado que disponer de un mapeo
de la distribucion de los niveles de raddn en el suelo podria evidenciar fallas
ocultas. (Neri et al., 2011)

Se ha comprobado que también puede utilizarse para hallar fugas naturales
de didxido de carbono (COz2), ya que se demostrd que los niveles de radén
aumentaban en los puntos cercanos a este escape (Elio et al., 2015).

A nivel nacional, la monitorizacion del gas radon y su aplicacidon como
trazador atmosférico muestra los intercambios gaseosos que se producen en
diferentes partes de una cueva dado que su comportamiento fisicoquimico es
sencillo si se compara con otros trazadores como el CO2. Ademas, permite
analizar los ciclos estacionales de recarga y desgasificacion y analizar también
las fluctuaciones diarias existentes (Sainz-Fernandez et al., 2018).

Se estima que la concentracion promedio de radén en aire oscila entre 5y
15 Bq-m, mientras que en espacios cerrados con poca o nula ventilacion, los
niveles alcanzan érdenes de magnitud de hasta 106 Bq-m3. La OMS establece
como valor recomendable, no superar los 100 Bg-m segun el indice de
incremento de cancer de pulmon conocido, mientras que el Consejo de
Seguridad Nuclear (CSN) recomienda un nivel de referencia, en promedio anual
de 300 Bg-m= de concentracion de radon en aire.

A continuacion, se muestran los 6rdenes de magnitud para la concentracion
de radon en aire en la Figura 2.6.
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10° « Nivel maximo en cuevas
105

(Bg-m3) «— Nivel de accion en edificios
102 «— Recomendacion OMS

«— Promedio en edificios
10

«—Aire libre

Figura 2.6. Orden de magnitud de los niveles de radon en aire (Web CSN).

2.2.5. Radén en agua

El radon es uno de los gases mas densos (9.73 kg-m2) y, de entre los
nobles, el mas soluble en agua (230-10% kg:m=3a 20 °C y 1 atm). Las moléculas
de radon entran en contacto con el agua y se disuelven, segun la Ley de Henry.

Por tanto, la cantidad de ??°Rn en el agua depende de la presion parcial a la
que se encuentre el gas ademas de su capacidad de disoluciéon en el medio
acuoso, determinada por el coeficiente de Ostwald, que relaciona la
concentracion de raddn en agua con la concentracion de radon en aire segun la
ecuacion (2.17)

a=—, (2.17)

siendo «a el coeficiente de Ostwald (adimensional); Cy,, la concentracion de
radon en agua (Bq-L-! convertidos a Bq-m3) y C, la concentracion de radén en
aire (Bq-:m).

El valor del coeficiente a 1 atm de presidn, y para una temperatura de entre
0y 40 °C, puede definirse segun la funcion de la ecuacion (2.18)

a=0.425-e7%05T 4 01, (2.18)

donde T es el valor de la temperatura (°C).
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Dando valores de temperatura, se puede determinar el coeficiente a, cuya
evolucion frente a la temperatura se muestra en la Figura 2.7.
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Figura 2.7. Representacion del coeficiente de Ostwald para temperaturas de 0 a 40 °C.

Tal y como se observa en la figura anterior, cuanto mayor es la temperatura,
menor es la solubilidad del ?22Rn en agua y, por tanto, menor es la concentracion
de raddn en agua respecto a la del aire.

Cabe destacar que los niveles de radon en agua no presentan valores
homogéneos, sino que el rango de concentraciones varia ampliamente segun
el nivel de uranio en los solidos por los que se pueda ver afectada el agua. Asi,
los niveles en rocas cristalinas, debidos a la presencia de uranio, oscilan entre
1-10%2 y 5-10* Bq-L" mientras que, en rocas sedimentarias o acuiferos, entre 1
y 50 Bg-L'. Generalmente, las concentraciones de radon en agua se relacionan
con niveles altos de uranio en sedimentos (Cosma et al., 2008).

Dado su corto periodo de semidesintegracion, el radéon no puede
transportarse desde grandes profundidades por un sistema de difusién, pero si
puede ser transportado por un gas ascendente y burbujas o una columna de
agua (Rabago, 2013). Si el radon se incorpora al agua en la ultima parte del
proceso de transporte, antes de ser liberado a la atmésfera, puede ser utilizado
como trazador. En ese caso, permite analizar el flujo y la velocidad del fluido en
funcion de las concentraciones medidas.
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Suelen hallarse niveles de radon en aguas subterraneas, lo que permite
realizar un mapeo de las zonas y determinar cémo funciona el sistema
hidrotermal, las posibles fallas volcanicas, asi como la prediccion de terremotos,
gracias a un aumento de los niveles de Rn en agua, tiempo antes de que este
fendmeno natural se produzca (Woith, 2015).

En Espafia existe gran variedad de estudios e investigaciones que hacen
referencia a los niveles de radén en agua. En ellos, se analizan las
concentraciones en los procesos de descarga de aguas subterraneas (Moreno
et al.,, 2014; Baudron et al., 2015), asi como los niveles de radén u otros
radionucleidos en spas (Soto et al., 1995; Rdédenas et al., 2008)., balnearios o
plantas de tratamiento de aguas (Montafiana et al., 2013).

Se ha observado, después de analizar el radon en agua y las
concentraciones de radionucleidos presentes en los depdsitos sedimentarios,
que los mayores niveles de radon se obtuvieron en pozos profundos y en
manantiales con flujos, ubicados cerca de zonas volcanicas, donde existen
fallas del sustrato. Se considera que, al estar en contacto con los puntos
fracturados, el radén emana y se disuelve en agua. Por tanto, existe un
transporte de radon a través de las fisuras. Sin embargo, pese a no hallar
concentraciones de ??°Ra altas en los materiales volcanicos ni que los niveles
de radén en agua sean elevados, las viviendas ubicadas en esas zonas
presentan valores en aire altos por lo que es imprescindible controlar la cantidad
de radon en agua y minimizarla para evitar su posterior acumulacion en
interiores una vez liberado el gas (Moreno et al., 2014).

Siguiendo las directrices de la Directiva 51/2013/EURATOM, que considera
a trabajadores de balnearios y spas como trabajadores expuestos debido a altos
niveles de radon en aire, se ha evaluado también el riesgo de aguas de
manantial a nivel nacional (Montanana et al., 2013). Asimismo, se ha observado
que las concentraciones de raddn en aire en un spa pueden variar desde valores
de unidad hasta de unidades de millar (en Bq-m=) considerandose el agua
subterranea como fuente principal de aportacion de 2?2Rn. Estos niveles en el
medio acuoso no superan los limites legislativos establecidos por lo que, de
nuevo, se constata que, pese a tener niveles bajos de radén en agua, esta es
una fuente importante de acumulacién en aire debido al proceso de liberacion
agua-aire (Moreno et al., 2018; Sainz et al., 2016).
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2.2.6. Procesos de liberacion a la atmoésfera

En este apartado se detallan los procesos que tienen lugar desde la fuente de
generacién de radon hasta su liberacion al aire.

Liberacion de raddén desde suelos

Dado que el radén es un gas que emana de forma natural de suelos, rocas y
materiales de construccion, este puede transportarse desde su fuente de origen
hasta alcanzar el aire durante sus 3.82 dias de vida media. Existe una baja
probabilidad de liberacion a la atmésfera de aquellos atomos de radén que se
encuentran retenidos en los granulos sélidos. Sin embargo, cuando el radén se
encuentra en el espacio intersticial, intergranular, y consigue escapar del sélido
del material, tiene lugar el proceso de emanacion, que depende de la capacidad
del gas de liberarse de la estructura de la roca (Frutos et al., INT 04.20 CSN
2010).

Una vez este fendmeno se ha iniciado, los atomos de raddn son arrastrados
a través del suelo mediante el proceso de difusion principalmente, y, en menor
proporcion, conveccion (adveccion) y se desplazan hacia la superficie del suelo
a través del terreno. La liberacion de radon desde la superficie terrestre hasta la
atmosfera se denomina exhalacion (UNSCEAR, Vol. |, 2000).

Los dos procesos de liberacion del gas radon, emanacion y exhalacion, se
muestran en la Figura 2.8.

- Espacio intergranular ® Ra-226

M o © Rn-222

Figura 2.8. Proceso de liberacion del radon (Noverques, 2017).
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El proceso de emanacion se caracteriza por cuantificar los atomos que
escapan del grano del material como consecuencia de su retroceso durante la
desintegracion de radoén. El rango de retroceso en solidos es de 50 nm,
pequefio, por lo que los atomos suelen permanecer en la red cristalina del
mineral. Si el retroceso termina fuera del grano, el radén puede transportarse y
migrar. Estas distancias de retroceso difieren para aire y agua respecto de otros
materiales solidos, de forma que la cantidad de atomos que escapan de cada
medio varia. Generalmente, uno de los parametros que define este proceso es
el coeficiente de emanaciéon, que indica la fraccion de atomos de radon
generados que escapan de la fase sélida en la que se forman y quedan libres
para migrar a través del medio (IAEA, 2013).

La emanacion de gas raddén depende del tipo de roca, del tamafio de las
particulas y del contenido de humedad, descritos en diversas investigaciones
(IAEA, 2013; Sakoda et al., 2010). Destaca el efecto de la humedad en la
emanacion de gas radén dado que el agua es mas efectiva en detener los
atomos de raddn dentro del espacio poroso. Esto se debe a que los rangos
tipicos de retroceso de los atomos en el agua son mucho menores que en el
aire, 77 nm frente a 53-10% nm, (Ziegler et al., 1985). A nivel practico, la
emanacion y su coeficiente deben medirse para los diferentes medios en los
que se muestree.

Una vez emanado desde la fuente que lo genera, la cantidad de radén que
se transporta a la superficie viene determinada por la tasa de emision de radén
(o tasa de produccion).

Cuando el radén alcanza la superficie terrestre, una cantidad logra escapar
al aire por unidad de tiempo y superficie, lo que es conocido como tasa de
exhalacion (Bg-h-m3). Esta tasa varia en funcién de las caracteristicas fisicas
del suelo, asi como de las condiciones meteoroldgicas del emplazamiento y
varia entre 1 mBg-m=2-s? y 100 mBg-m=2-s2. Se estima que, en la Tierra, en
valor promedio, la tasa de exhalacion de es de 50 mBg-m2-s? (ISO 11665-7,
2016).

Una vez en el aire, los niveles de radén se definen mediante los conceptos
concentracion de radon en aire o actividad volumétrica, que es la actividad por
unidad de volumen (Bq-m3).

Liberacién de raddn desde aguas

Los niveles de radén en agua se deben principalmente a la existencia de radio
(?%Ra) ya disuelto en el agua, o son causados por un retroceso del atomo de
radén generado en la desintegracion del radio en el punto limite de la interfase
sélido-liquido (Celaya, 2018).
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Generalmente, el mecanismo de difusidon es predominante en canales
intergranulares y poros pequefios por los que circula el agua. El proceso de
conveccion y arrastre predomina en poros de mayor tamanio.

Una vez incorporado el atomo de radon al agua, puede ser transportado
desde las aguas subterraneas hasta rios, lagos, estanques, etc. Su liberacién al
aire se ve favorecida por procesos de turbulencia y agitaciéon en los cuales se
produce inicialmente la desorcion del radén disuelto en agua.

2.2.7. Transporte y movilidad

A continuacion, se detallan los procesos que definen el movimiento del gas
radon a través de suelos, materiales de construccion y agua, una vez liberado
de los granos de la fuente generadora.

Movilidad a través de suelos y materiales

Los mecanismos que rigen el transporte del gas desde las rocas y suelos hasta
su liberacion al aire son:

» Proceso de difusion: viene dado por la diferencia de concentracién
entre el punto inicial de migraciébn hasta el punto final, hasta su
liberacion. Por ejemplo, la diferencia de concentracion que existe entre
el poro de la roca desde donde emana hasta el interior del sétano de
una vivienda. Se trata de un movimiento del gas en el interior del material
que lo contiene. Este proceso viene determinado por el coeficiente de
difusion D (m?-s™'), que varia en funcion del medio en el que el gas se
difunde, tal y como se muestra en las caracteristicas fisicoquimicas de
la Tabla 2.2. ElI movimiento por difusiéon se basa en la Ley de Fick, que
determina que el flujo de gas radon varia desde las zonas con alta
concentracion hacia las zonas de baja segun la ecuacion (2.19)

Eexnatacion = —Dm * VCrn, (2.19)

siendo E,naiacisn, flUjo 0 tasa de exhalacion del radon (Bq-m2:s™); Dy,
coeficiente de difusion del radén en el medio en el que se difunde (m?-s-
)y VCg, es el gradiente de concentracion del gas radon en el espacio
intersticial (Bq-m3). El signo negativo de la ecuacién indica que la
difusion se produce hacia zonas con menor concentracion.
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» Procesos convectivos-advectivos: afecta principalmente a la entrada
de radoén en viviendas y edificios. Viene dado por una diferencia de la
presion que existe entre la fuente generadora de radon y la presion
atmosférica o del interior de la vivienda. El flujo convectivo depende de
la permeabilidad del medio, y el gradiente de presién siguiendo la Ley
de Darcy.

Movilidad a través del agua

La movilidad del raddn en el agua viene determinada también por procesos
difusivos y convectivos. Sin embargo, y a pesar de poder caracterizar el
transporte del radon mediante estos dos procesos, existen evidencias de otro
posible modelo: transporte de radén por microburbujas geogasicas (Varhegyi et.
al, 1992).

Mediante ensayos experimentales se observd que, en agua pura, la
conveccion generada por el gradiente térmico y el transporte por microburbujas
eran los procesos principales que regian el transporte de radén en el agua
(Varhegyi et. al, 1992). Analizando también ambos fendmenos en un medio
poroso saturado de agua, se concluyé que el transporte convectivo era
practicamente nulo dada la presencia de granulos. Asimismo, en los diferentes
ensayos, el transporte difusivo en agua se consideré despreciable ya que solo
permite la movilidad de entre 5 y 10 metros de longitud (Tanner, 1964).

El modelo de transporte unidimensional debido a las microburbujas describe
la distribucion vertical de la concentracion del radén despreciando las
variaciones horizontales y temporales. En estado estacionario, la ecuacién que
rige el sistema se presenta en la ecuacion (2.20)

0°C 9(w-0)
M 972 0z

—A-c+q=0, (2.20)

donde C es la concentracién de radon (atomos-m3); z la distancia vertical
(m); Dy, la constante de difusion del radén en el medio en el que se difunde
(m2-s"); v, la velocidad en el medio (m-s™'); 4, la constante de decaimiento del
radon (s') y g, la intensidad de produccién de radén (atomos-m=-s'). Los
términos corresponden, de izquierda a derecha, a la difusion, al desplazamiento
del radén en un medio en movimiento, decaimiento de radén y su produccion,
respectivamente.
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Factores que intervienen en la movilidad del gas

De entre los diversos factores que pueden favorecer o impedir la movilidad del
gas radon, destacan:

2.2.8.

Permeabilidad de los suelos: Este parametro facilita el transporte de
gas radon en suelos. Sin embargo, la presencia de agua causa una
disminucion en su permeabilidad ya que facilita el frenado de los atomos
que escapan desde los granos de las rocas.

Estado de las rocas: En funcion del grado de saturacién de agua en
los poros de las rocas y su grado de fracturacion, el gas radon tendra
una mayor movilidad. Asi, cuando haya una alta saturacion, el gas
quedara retenido en las moléculas de agua y su movilidad sera baja. Sin
embargo, si existe una elevada fracturacion de las rocas, el gas podra
escapar facilmente hasta alcanzar la superficie de aire libre.

Meteorologia: Cuando se producen lluvias sobre zonas con alto
contenido en uranio y radio en el suelo, el agua actua como barrera del
radén impidiendo su liberacién al aire libre: el radén se disuelve, lo que
facilita su transporte por corrientes subterraneas, pero dificulta su
exhalacién. Sin embargo, en las zonas secas, debajo de viviendas y
edificios, la concentracion aumenta ya que el flujo de radén encuentra
un camino preferencial, moviéndose desde el suelo mojado al suelo
seco. La temperatura provoca cambios en el movimiento convectivo del
aire que transporta al radén. Por las noches, y a causa de la estabilidad
atmosférica, la concentracion de radén en aire aumenta mientras que,
por el dia, y debido al calentamiento, los niveles de este gas son
menores. El viento y la presion atmosférica también modifican el flujo
convectivo de transporte del radon.

Topografia: las viviendas ubicadas en los fondos de los valles
presentan concentraciones de raddn bajas a causa de un mal drenaje
del terreno dada la existencia de materiales poco permeables. En las
laderas, las concentraciones son mayores por el adecuado drenaje, asi
como por el efecto convectivo debido al gradiente de temperatura.

Dosis debidas al radén

Tal y como se ha comentado en el apartado Radiacion, la dosis recibida debido
a la exposicion al radén es de 1.15 mSv por afio, en valor promedio, en Espaia.
En algunas localizaciones, y debido a la casuistica de la zona, la dosis puede
alcanzar los 40 mSv por ano.

Se considera que la concentracion de radon en el interior de las viviendas,
en valor promedio, es de 24 Bq-m3, es decir, se desintegran 24 Bq por cada
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metro cubico de aire (Dosis de radiacion, CSN 2010). La dosis se recibe
principalmente en el interior de viviendas y edificios, donde el radén tiende a
acumularse. En el exterior, al aire libre, se dispersa con facilidad.

En la Directiva 2013/59/EURATOM se establece el requisito de vigilancia
radiolégica cuando los y las trabajadoras puedan estar expuestos al radén y
sean susceptibles de recibir una dosis superior a los 6 mSv-afio'. Esta equivale
a una concentracion en aire de 400 Bg-m= suponiendo un tiempo de
permanencia y exposicion de 2000 horas anuales. Segun legislacion vigente,
los y las trabajadoras expuestas no podran recibir mas de 20 mSv-afio™.

Asimismo, en la ICRP 137, Parte 3 (ICRP 137, 2017) se establecen tres
distinciones para el calculo de los coeficientes de dosis efectiva: ingestién de
gas radon, inhalacién de gas radon e inhalacion de los descendientes del 22?Rn.
* Ingestién. Se establece una dosis efectiva por ingesta de 2?°Rn de
6.9:109 Sv-Bq™'.

* Inhalacién. La dosis efectiva es de 4.4-10-1° Sv-Bq™".

* Descendientes de radon (???Rn). Los coeficientes de dosis efectiva se
muestran en la siguiente Tabla 2.6, calculados segun la distribucion de
los aerosoles para lugares de trabajo, minas, y cuevas turisticas.

Tabla 2.6. Coeficientes de dosis efectiva (en Sv-Bq') para radén inhalado (ICRP 137, Part
3, 2017).

Coeficiente de dosis efectiva (Sv-Bq™")

Escenario Modo 218pg 214Pp 214B;j
Todos u 1.1-10°8 6.1-108 -
Interior trabajo n 3.8:10° 1.8-108 1.5-108

a 1.3:10°° 6.7-107 5.9-10°
Mina a 1.4-10° 6.7-10° 5.6-10°
Cueva a 1.6-10° 7.9-10°° 6.6:10°°
turistica

u,modo libre (unattacehd mode); n modo nucleacién (nucleation mode); a, modo acumulacion
(accumulation mode).

Distribucién de aerosoles segun clasificacion ICRP 137, Parte 3, Anexo A.
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2.2.9. Efectos sobre la salud

En 1986 la Organizacion Mundial de la Salud declaré al radon como elemento
carcindgeno; en 1987 la Agencia de Protecciéon Ambiental de EEUU y en 1988
por la Agencia Internacional de Investigacion de Cancer (International Agency
for Research on Cancer, IARC), la peligrosidad de este gas reside
principalmente en dos de sus descendientes: 2'8Po y 2'“Po. Ambos son
elementos solidos que pueden adherirse a los aerosoles y particulas presentes
en el aire. Durante el proceso de inhalacion, se fijan en el sistema respiratorio
mientras, en su proceso de decaimiento, emiten particulas alfa, caracterizadas
por un poder de penetracion pequefio pero elevada cantidad de energia que
ionizan la materia. El efecto sobre la salud de las personas a la exposicion de
particulas alfa depende de cdmo se expone cada individuo. Estas particulas
carecen de energia para penetrar la capa externa de la piel por lo que la
exposicion externa del cuerpo (o contaminacion) no supone riesgo elevado. Sin
embargo, una vez inhalados o ingeridos, pueden dainar el tejido vivo sensible.
Pueden liberar una elevada energia, de entre 10-50 cGy en unas pocas células
durante el proceso de ionizacidon. En el ADN, este tipo de particulas puede
causar grandes grupos de ionizaciones multiples, en ADN cercano y en
moléculas adyacentes, causando graves danos localizados (Chauhan et al.,
2012). Esta irradiacion de células y tejidos broncopulmonares y el dafio directo
e indirecto al ADN, puede generar cancer de pulmoén. Se han observado
cambios mutagénicos en células humanas expuestas al gas radon (Lutze et al.,
1992), y se ha demostrado que las células epiteliales de prostata benignas
expuestas a una dosis unica radiacién alfa de 0.6 Gy presentaban alteraciones
morfolégicas (Li et al.,, 2007). Asimismo, se ha observado un aumento de
aberraciones cromosomicas después de la exposicion al gas radén y a sus
descendientes en comparacién con la exposicion gamma en animales y
estudios in vitro (Jostes, 1996).

A partir de 1980 se han ido realizado numerosos estudios que analizan la
relacion directa entre los niveles de radon en el interior de viviendas, lugares de
trabajo, etc., y el cancer de pulmén en la poblacion (Zeeb et al., 2015). Dado
que hacerlo de forma individual implica que los estudios son pequefios y que no
se puede descartar o demostrar la existencia real entre ambas variables,
investigadores europeos, norteamericanos y chinos, unificaron todos sus datos
para, de forma centralizada, poder analizar los resultados (Lubin et al. 2004;
Krewswki et al., 2005,2006; Darby et al., 2005,2006). Demostraron, en base a
sus investigaciones, que un numero elevado de casos de cancer de pulmén
provenian de la exposicion al radén residencial de la poblacion, confirmando
investigaciones anteriores a mineros expuestos a elevadas concentraciones de
radon en aire en las minas. Asimismo, consideraban que no era posible
descartar el riesgo de sufrir cancer de pulmoén, aunque las concentraciones de
radon en aire no superasen los 200 Bq-m™ (Zeeb et al., 2015).
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De estos analisis agrupados se observo el incremento de sufrir cancer de
pulmén por cada 100 Bq-m= de concentracion de radon en aire en el interior.
Estas investigaciones establecian diferencias entre sexo (varones-mujeres),
edad cuando aparece la enfermedad, consumo de tabaco y niveles de radon,
observando un 10% de aumento del riesgo por cada 100 Bq-m3, a partir de las
concentraciones medidas.

Algunos paises como Alemania, Canadda, Estados Unidos o Francia han
publicado estudios de casos de cancer atribuidos a la exposicion de radon en
aire en interiores (Zeeb et al., 2015), cuyas tasas son mas elevadas en personas
fumadoras. Es decir, estas personas presentan un riesgo de padecer cancer de
pulmon debido al radon en el caso de ser fumadora. Los no fumadores que vivan
en residencias con concentraciones de 0, 100 u 800 Bq-m-2 presentan un riesgo
de 4.5, o 10 por mil respectivamente de fallecimiento por cancer de pulmon.
Para una persona fumadora, este riesgo asciende a 100, 120 y 220 para estos
mismos niveles de radon en interior (0, 100 u 800 Bg-m3).

En Espafia existen diversos estudios de caso y controles que analizan la
posible relacion entre la exposicion al radén y el riesgo de sufrir cancer de
pulmoén. En Cantabria, se realizé un estudio a partir de un analisis de 63 casos
de personas con cancer de pulmon, y para cada caso, 2 controles al azar, que
se habian emparejado por edad y sexo. Analizando la concentracion de radon
en interiores y las costumbres de los individuos (fumadores o no fumadores), se
concluyé que no se habia podido determinar una relacion entre los niveles de
gas y el cancer. Estos resultados se atribuian a las bajas concentraciones
existentes en Cantabria (Llorca et al. 2007)).

Sin embargo, entre los estudios de caso, destacan los realizados en Galicia,
cuya geologia se caracteriza por valores de radén en suelo superiores a otros
puntos del pais. A partir de un estudio de 163 sujetos con cancer de pulmon y
un muestreo de 241 personas sin cancer, entre 1992 y 1994, se observé que
existia un efecto sinérgico entre el radon y una de las variables analizadas: el
consumo de tabaco. Los resultados mostraban que, incluso a concentraciones
por debajo del limite legislativo, estar expuesto a este gas aumentaba hasta 2.5
veces el riesgo de sufrir cancer de pulmén (Barros et al., 2002). Afios mas tarde,
otro estudio incluia a 349 personas caso, que padecian cancer y 513 personas
de control, y concluia que el riesgo existia incluso a bajas exposiciones y que,
de nuevo, las personas fumadoras veian incrementada la posibilidad de padecer
cancer de pulmén (Barros et al., 2012).

Otro estudio de caso, también en Galicia, con 521 individuos: 192 casos y
329 controles, de los cuales 21% eran mujeres, determind mayores ratios de
incidencia para aquellos individuos que habian estado expuestos a
concentraciones superiores a los 200 Bg-m y, de nuevo, se concluia que una
exposicion al tabaco ambiental aumentaba también el riesgo de sufrir cancer de
pulmén para estos niveles de radén en aire (Torres et al., 2014).
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Dados los niveles de radon en esta comunidad auténoma, se realizaron
otras investigaciones entre las que destaca también un estudio oncoldgico en
192 municipios, con una concentracion media de radén en viviendas de 75
Bg-m3. A partir del nimero de muertes por cancer de pulmon, separado por
sexos, se concluyé que existia una correlacién entre ambas variables, y que
esta era estadisticamente significativa para los hombres (p=0.023) pero no para
las mujeres (p=0.087) (Barbosa et al., 2015).

Todas estas investigaciones demuestran la importancia de la prevencion
frente al raddn en interiores, asi como la relacion existente entre la exposicién
al gas y el riesgo de sufrir cancer de pulmén, incrementado ademas por el
consumo de tabaco. De forma generalizada, se observa una mayor incidencia
en aquellas ubicaciones en las que los niveles de radén son mayores.

2.2.10. Vias de entrada al cuerpo humano y modelo biocinético

Tal y como se ha comentado en apartados previos, las vias principales de
entrada del radén al cuerpo humano son: inhalacion e ingestion (ICRP 137, Part
3, 2017).

Pese a que el gas radon es un elemento quimicamente inerte, una parte del
inhalado es absorbido por el torrente sanguineo desde los pulmones,
desplazandose rapidamente en el interior del organismo. Absorbido en la sangre
pulmonar, es distribuido a través de la sangre arterial a los tejidos para,
posteriormente, transferirse a la sangre venosa. Finalmente, vuelve a la sangre
pulmonar desde la venosa donde una parte del gas es exhalado, y el resto
vuelve a la sangre arterial para continuar el ciclo.

Este ciclo, se define (de forma actualizada) en un modelo biocinético
(Biokinetic model for systemic radon) en la, ICRP 137 y se utiliza para calcular
la dosis por inhalacion de gas radon. La tasa de transferencia entre la sangre y
los diferentes tejidos del cuerpo humando depende de la tasa del flujo
sanguineo, de los diferentes volumenes tisulares y sanguineos, asi como de la
solubilidad relativa del raddn en sangre y en tejidos, que se representa por los
coeficientes de particidon tejido-sangre. Todas las constantes de velocidad de
transferencia (del aire a la sangre, de la sangre a los tejidos, etc.) vienen
recogidas también en la ICRP 137.

Las concentraciones de equilibrio tanto en tejidos, en sangre y en el aire
pulmonar se obtienen para una exposicidn continua a una concentracidon
determinada de radén. El tiempo que tarda el %2Rn en alcanzar estas
concentraciones de equilibrio varia de dias a minutos, segun el suministro de
sangre y del coeficiente de particion (Leggett et al., 2013).
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En cuanto a la ingestion, dado que el radon es soluble en agua, si existen
elevadas concentraciones en aguas potables de consumo humano, esta puede
ser una via importante de entrada al cuerpo humano. Diferentes ensayos
experimentales han mostrado que el radén se puede absorberse facilmente del
tracto alimentario a la sangre, pero sin embargo no se ha podido establecer con
seguridad el lugar de absorcion exacto: estomago o intestino delgado. Diversos
investigadores han considerado que se absorbe en la misma proporcién en
ambos lugares (ICRP 137, Part 3, 2017). Existen diferencias y discrepancias en
la investigacion sobre el tiempo de residencia del radon ingerido en el cuerpo
humano y sobre el grado de difusion a través de las paredes del estobmago, por
lo que las estimaciones de dosis disponibles actualmente varian en dos érdenes
de magnitud.

De entre las investigaciones sobre la ingesta de gas radon y el tiempo de
retencion en el cuerpo humando, destaca la realizada por Hursh et al. (1965),
que utilizd medidas periddicas de la respiracion de diferentes en sujetos
después de realizar comidas ligeras o pesadas (comidas pesadas o ligeras). En
tres de los 4 ensayos llevados a cabo, el radon se ingirié 2 horas después de un
desayuno ligero y en el cuarto, 10 minutos después de un desayuno abundante.
La retencion fue mayor en el ultimo ensayo, posiblemente causado por un mayor
tiempo de retencidén en el estdmago lleno. La retencidon en los tres primeros
ensayos (estobmagos vacios o pocos llenos) se correspondia con la suma de
tres términos exponenciales: 11 minutos (61%), 19 minutos (34% y 3 horas
(5%). Sin embargo, con el estdmago lleno, la retencion variaba a 12 minutos
(39%), 58 minutos (51%) y 5 horas (10%). Se concluyé que gran parte de radén
ingerido puede mezclarse con el contenido estomacal, difundirse desde la pared
del estdbmago hasta el sistema sanguineo, pasar a través de higado, o llegar
hasta el corazén y de ahi, hacia los pulmones. Ahi, gran parte de la cantidad
absorbida se pierde debido al aire expirado.

En investigaciones posteriores (Brown and Hess, 1992), se realizaron 41
pruebas en 38 sujetos de edades entre 9 y 85 afios, con actividades fisicas muy
variadas, para analizar la tasa de eliminacion del gas radon en aliento espirado
después de una ingesta elevada de radén en agua potable. El porcentaje de
eliminacion del gas en el cuerpo humando durante los 30 primeros minutos
variaba entre el 12% y el 68%. Se validaba una correlacion moderada con el
tiempo transcurrido después de la ingesta. Los tiempos de retencion estimados
variaban entre 17 y 400 minutos.

Asimismo, se ha estimado que la pérdida de gas radon a través de la piel,
de orina o de heces es pequena en comparacion con la exhalacion (Hursh et al,
1965).

La distribucion, retencién y excrecién del gas radon, y de otros gases nobles,
se ha llevado a cabo mediante modelos compartimentales biocinéticos.

43



Estudio del comportamiento del gas radén en los procesos de transferencia en agua y en aire

A continuacion, en la

Figura 2.9 se muestra la estructura del modelo biocinético del gas radon,
incluye el proceso de inhalacién y exhalacion a través del tracto respiratorio y
explica como el gas raddn va transfiriéndose en mayor o0 menor medida desde
los distintos érganos a través de la sangre arterial y venosa. En cada caso, se
ha incluido el coeficiente de transferencia en unidades de d-'.

AIRE INHALADO  —> [  Arepe. | 2600> AIRE EXHALADO
TRACTO
575> | RESPIRATORIO TR
5 GRASA 1 %16
113 GRASA 2 %52
TUETANO
D ROJO %2
TRABECULA
TR OSEA 589
SANGRE SANGRE
VENOSA | CORTICAL 1 & | ARTERIAL
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GLANDULA
3 MAMARIA 081
GRASA -—
33 MAMARIA 0.327
523 | RINONES |' 1243
2595 | OTROS ‘ 2250
l 107.2 ‘{
~ 1970 | HiIGADO |< 5994 HATM

Figura 2.9. Estructura del modelo biocinético para el gas radéon. HATM, Human Alimentary
Tract Model (Modificado de ICRP, 2006)
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2.2.11. Mapa potencial de radén

En Espafia, el Consejo de Seguridad Nuclear ha desarrollado el mapa potencial
de raddn. Se trata de una cartografia que clasifica todo el territorio segun los
valores de concentracion de este gas. Se identifican las zonas en las que existe
un significativo porcentaje de viviendas con concentraciones superiores a los
300 Bg-m que es el valor fijado como maximo aceptable para los niveles en
aire (Directiva 2013/59/EURATOM).

El mapa se basa en la relacion existente entre el nivel medido de
concentracion de radon en mas de 12000 viviendas y la tasa de exposicion a la
radiacion gamma (Mapa Marna) en cada localizacion (Suarez et al., 2000) De
forma indirecta, por tanto, esta relacionado con la concentracion de uranio y
radio en el suelo. Se establecen zonas con niveles de radén homogéneos que
se basan en el percentil 90 (P90) de la distribucion de concentraciones de este
gas al 90% de confianza como cota superior. Es decir, el 90% de las viviendas
y edificios de esa zona tendran concentraciones inferiores al rango de
concentracién dado, pero el 10% lo superara. Para 300 Bg/m? significa que el
90% de los edificios de la zona presentan concentraciones inferiores pero el
10% tiene niveles superiores a este nivel de referencia (Garcia-Talavera et al.,
2019). En la Figura 2.10 se muestra el mapa potencial del radon.
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L

PO0 entre 101 y 200 Bg'md Liskbor

PR0 manar que 100 Bgim3
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Tangise Esr, HERE. Garmin, NGA, LSGS

Figura 2.10. Mapa potencial de radén en Espafia (Web CSN).
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Como se observa en la figura anterior, existen hasta 5 tramos de
clasificaciéon de los niveles de radon: P90 > 400 Bg-m3; P90 entre 301 y 400
Bg'm3; P90 entre 201 y 300 Bg-m-3, P90 entre 101 y 200 Bg-m=2y P90 <100
Bg-m-3. Este mapa potencial depende principalmente del terreno y su capacidad
para generar y transportar el gas, asi como de las caracteristicas de la
edificacion. Por esto, las zonas con suelos con alto contenido en uranio y radio
como los graniticos, presentan niveles de radén superiores.

Otro de los mapas llevados a cabo por el Consejo de Seguridad Nuclear es
el mapa de zonificacion por municipios, que determina aquellos casos en los
que la poblacién en zonas de actuacion consideradas como prioritaria
representa mas del 75% del total. Este mapa se muestra en Figura 2.11.

e ‘/,.,
X

Pablacién en zonas de actuacion prioritaria: 0,01% - 75% >75%

Figura 2.11. Mapa de zonificacion por municipio de radon (Web CSN).
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2.3. Marco legislativo

En este apartado se detalla toda la legislacion vigente sobre la proteccidén contra
las radiaciones ionizantes, radén en aire y radén en agua. Se presentan también
otras normativas y documentacion relativa a los niveles de radén y la proteccion
de la poblacion utilizados como guias de referencia tanto para profesionales en
el sector de la Proteccién Radiolégica como usuarios.

2.3.1. Reglamento de Proteccién Sanitaria contra las Radiaciones
lonizantes

De entre las diferentes normativas y reglamentos, existe a nivel nacional el
Reglamento de Proteccion Sanitaria contra las Radiaciones lonizantes (RPRSI)
(Real Decreto 783/2001) que establece las normas de proteccion de miembros
del publico y de trabajadores de los riesgos asociados a la exposicion a las
radiaciones ionizantes y fija los valores limite de dosis que pueden recibir.

En él, se detallan las autoridades y organismos competentes, los principios
de justificacién, optimizacion y limitacién de dosis, como prevenir de la
exposicion (establecimiento y clasificaciéon de zonas, clasificacion de los
trabajadores expuestos, etc.), asi como los procesos de evaluacion de la
exposicion y la vigilancia de los trabajadores, estudiantes y personas en
formacion.

Es, por tanto, el reglamento que regula cualquier tipo de radiacion ionizante
en Espafa y que sirve de base y precedente para su control y proteccion

2.3.2. Legislacion referente a los niveles de radén en aire

En 2001 se publicd en Espana el Real Decreto 283/2001, de 6 de julio, que
aprobaba el Reglamento de Proteccion Sanitaria contra Radiaciones lonizantes
(RPSRI) trasponiendo asi la Directiva 96/29/EURATOM. Esta Directiva
establecia normas basicas referentes a la proteccion de trabajadores y de la
poblacion frente a los riesgos derivados de las radiaciones ionizantes. Se incluia
un apartado (Titulo VII) sobre la importancia de controlar las fuentes naturales
de exposicion, pero unicamente en los lugares de trabajo y no en las viviendas.

Pese a la transposicién a nivel nacional, en este Real Decreto 283/2001, se
encomendaba la tarea de controlar el cumplimiento de las normativas a una
autoridad competente, que, en ese momento, no estaba definida. Por ello, en
2010 se modificd el RD mediante la publicacion del Real Decreto 1439/2010,
incluyendo las consideraciones necesarias para la aplicacion y ejecucion de la
normativa.
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No obstante, no fue hasta 2012, cuando se publicé la Instruccién Técnica
IS-33 del Consejo de Seguridad Nuclear que complementaba al Real Decreto
sobre los criterios radiologicos a seguir ante la exposicion a la radiacion natural,
y en el que se establecieron niveles de referencia del radén en aire. Se definian
cuando era necesaria la adopcién de medidas correctoras en los lugares de
trabajo.

Dos afios mas tarde, en 2014, la Union Europea publicaba la Directiva
2013/59/EURATOM, que incluia la obligacion de los estados miembros de la UE
de proteger también a la poblacién, de la exposicion al radéon. Asimismo,
rebajaba el nivel de referencia de radén en aire a los 300 Bg-m™ y requeria
planes de accion nacionales frente a este gas. La transposicién debia llevarse
a cabo antes del 6 de febrero de 2018.

A fecha de finalizacion de esta tesis doctoral, unicamente existe un Proyecto
de Real Decreto sobre la proteccion frente a las radiaciones ionizantes. Sin
embargo, si se ha publicado el Real Decreto 732/2019 de 20 de diciembre,
aprobando modificaciones del Codigo Técnico de la Edificacion. En un nuevo
apartado de salubridad, DB HS6, se incluyen las especificaciones y requisitos
necesarios para el control y prevencién de radén en aire.

La siguiente Tabla 2.7 recoge un resumen de las diferentes normativas e
instrucciones y los niveles de referencia que se establecen en cada caso para
las concentraciones de radon en aire.

Tabla 2.7. Resumen de los niveles de referencia de radén en aire

Ao Fuente Nivel de referencia de
radon en aire

2012 Instruccién 1S-33 del Consejo de 300-600Bg-m?
Seguridad Nuclear

2013 Directiva 2013/59/EURATOM 300 Bg'm™
2015 Manual de la OMS sobre el radén en 100 Bg-m
interiores * No superar los 300 Bq-m-3
2020 Codigo Técnico de la Edificacion CTE, 300 Bg-m™
DB HS 6

A continuacioén, se detallan las diferentes normativas relacionadas con los
niveles de radén en aire y su proteccion.
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Real Decreto 783/2001 y posterior modificacién

Este Real Decreto supuso la transposicion de la Directiva 96/29/EURATOM a la
legislacion espafiola, en la que se establecian criterios de proteccion frente a la
exposicion de las radiaciones ionizantes. Incluyendo el radéon como fuente de
exposicion, el reglamento no aplica a la exposicion al radén en las viviendas,
sino a actividades laborales en las que los trabajadores y/o miembros del publico
estén expuestos a descendientes del radon.

Se fijaban valores de dosis efectiva tanto para trabajadores expuestos como
para personas en formacién y publico en general. Para los descendientes del
radon en particular, indicaba los factores de conversion que deben aplicarse
para el calculo de la dosis efectiva por unidad de exposicion de energia alfa: 1.1
para raddén en vivienda y 1.4 para radon en el trabajo.

En este RD se establecia que la autoridad competente debia requerir su
cumplimiento, pero, sin embargo, no se pudo definir quién era esta. Asi, se
disponia de un RD que incluia la reglamentacién acerca de la proteccion contra
radiaciones ionizantes pero que no se aplicaba por falta de potestad juridica.
Frente a esto, en 2010, se publico el Real Decreto 1439/2010, de 5 de
noviembre, por el que se modificaba el Reglamento sobre proteccion sanitaria
contra radiaciones ionizantes (RD 783/2001, de 6 de julio).

Entre las modificaciones que se llevaron a cabo destaca que este nuevo RD
no aplica a los casos de niveles naturales de radiacion (rayos césmicos,
radionucleidos presentes en el cuerpo humando de forma natural, etc.) ni a la
exposicion radon en las viviendas. Sin embargo, si aplica a aquellas actividades
en las que tanto trabajadores como publico puedan estar expuestos a la
inhalacion de radon y descendientes (cuevas, minas, establecimientos termales,
etc.). En caso de que esto se produzca, las actividades deben ser declaradas
segun las instrucciones del Consejo de Seguridad Nuclear y los estudios que se
realicen deben contener informacion acerca del tipo de instalacion, las medidas
del gas que se hayan realizado y los resultados, especificando también los
puestos de trabajo y los tiempos de permanencia. Ademas, se debe incluir las
medidas correctoras que se van a adoptar.

Dado que esta modificacion del Real Decreto no incluye los niveles de
referencia del radén en aire, el Consejo de Seguridad Nuclear publicé en el BOE
n° 22, con fecha 26 de enero de 2012, la Instruccion 1S-33, que se explica a
continuacion.
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Instruccion 1S-33 del Consejo de Seguridad Nuclear

Instruccién 1S-33, de 21 de diciembre de 2011, del Consejo de Seguridad
Nuclear sobre criterios radiolégicos para la proteccion frente a la exposicion a la
radiacion natural establece, entre otros, los criterios radioldgicos sobre valores
de dosis efectiva a los trabajadores y concentraciones de radén en lugares de
trabajo.

Esta instruccion, centrada en control y vigilancia del radén en los lugares de
trabajo, establece 600 Bg-m= como nivel de referencia del promedio anual de
la concentracion de radén en aire. Por encima de este valor de concentracion,
deben aplicare las medidas correspondientes de proteccion radiolégica de los
individuos.

Si se trata de lugares de trabajo como hospitales, centros penitenciarios o
centros educativos, en cuyo interior permanece mas tiempo el publico en
general que los propios trabajadores, el nivel de intervencién es de 300 Bq-m-
de concentracion promedio anual de raddn. Los niveles de intervencion
propuestos en esta 1S-33 son:

*= >1000 Bg-m3: aplicacion de nivel alto de control
= Entre 600 y 1000 Bq-m3: aplicacion de nivel bajo de control
» <600 Bg-m=3: no es necesario el control

= Para los trabajadores se aplican los limites de dosis establecidos en el
Reglamento sobre proteccion sanitaria contra radiaciones ionizantes.

En cambio, para actividades en las que la exposicion a los trabajadores no
suponga un riesgo y no se superen los 600 Bq-m3, el titular debe realizar una
re-evaluacion de la exposicién cada 5 anos para garantizar que no se supera
este limite de concentracidn media anual. Asimismo, el titular también es
responsable de controlar los niveles de exposicion ocupacional de radén cuando
exista almacenamiento o manipulacion de materiales y residuos que
generalmente no son considerados como radiactivos pero que contengan
radionucleidos naturales superando asi los 600 Bq-m3.

Directiva 2013/69/EURATOM

En 2013 la Unién Europea publicé la Directiva 2013/59/EURATOM del Consejo
de 5 de diciembre de 2013, que establece las normas basicas para la proteccion
contra los peligros derivados de la exposiciébn a radiaciones ionizantes,
derogando asi las directivas anteriores.

Segun el Articulo 1: Objeto, el objetivo de esta normativa es establecer una
serie de normas basicas de seguridad uniformes aplicables a la proteccion de
la salud de las personas sometidas a exposicion ocupacional, médica y
poblacional frente a los riesgos derivados de las radiaciones ionizantes que
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apliquen a la proteccion de la salud de todas las personas que puedan estar
expuestas a nivel médico, ocupacional y poblacional. En base a ello, esta
Directiva se aplicara a situaciones de exposiciones planificadas, existentes o de
emergencia que supongan un riesgo de exposicion a las radiaciones ionizantes,
asi como a cualquier proceso o actividad humana que implique riesgo u
ocasione un aumento de la exposicion. Establece niveles de referencia para la
exposicion ocupacional como, por ejemplo, el limite de dosis efectiva de 20
mSv/afio para un trabajador y las dosis equivalentes maximas (para cristalino,
piel y extremidades) o el 1 mSv/afio para la exposicion poblacional. Fija también
limite de dosis para aprendices, estudiantes, y trabajadoras embarazadas o en
periodo de lactancia.

En particular, y dado que el objeto de estudio de esta tesis es el gas radon,
esta directiva se aplicara cuando exista riesgo de exposicion de trabajadores o
poblacion al radén en los recintos cerrados.

En el Articulo 54: Raddn en lugares de trabajo, la Directiva constata la
obligatoriedad por parte de los Estados miembros de la UE de establecer planes
nacionales de referencia para las concentraciones de radén en aire en los
espacios cerrados de los lugares de trabajo. Fija como nivel de referencia para
el promedio anual de la concentracion de radén en aire los 300 Bg-m-=.
Asimismo, traslada la competencia de los Estados para exigir las mediciones
qgue se han de llevar a cabo considerando los lugares de trabajo que se sitlen
dentro de las zonas identificadas segun el plan de accion nacional, y que sean
sétanos o plantas bajas. Deben tenerse en cuenta también lugares de trabajo
con caracteristicas especificas, incluidos en ese mismo plan de accién.

Otro de los puntos clave de esta directiva es el Articulo 74: Exposicion al
radén en recintos cerrados, donde se establece de nuevo la importancia de
disponer de niveles de referencia de radon en aire no superiores a 300 Bgq-m-?
en cualquier tipo de recinto cerrado. Siguiendo el plan nacional de accion frente
al radén, cada estado debe fomentar medidas que permitan identificar las
viviendas donde la concentracion de raddn en aire, en promedio anual, supere
ese nivel fijado. Si en algun caso se superase, deben promoverse medidas que
permitan disminuir esa concentracién. Por ultimo, el articulo 74 incluye la
importancia de informar a la poblacion, tanto a nivel local como nacional, de los
riesgos derivados de la exposicién al raddén y de la relevancia de realizar las
medidas adecuadas para reducir concentraciones.

Todas las estrategias seguidas, los programas de medida, requisitos
minimos, etc., deben estar incluidos en el plan de accidn a nivel nacional para
el radon que segun el Articulo 103: Plan de accion para el radon, desarrolla
cada estado miembro de la UE basandose en las directrices dadas en la
Directiva 2013/59/EURATOM. Deben garantizar que se adopten las medidas
necesarias para el control del radén en aire en lugares de trabajo, edificios
publicos y viviendas para cualquier via de entrada del raddn: suelo, agua o
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materiales de construccién. En este articulo se incluye, por primera vez, la
obligatoriedad por parte de los estados miembros de control y cumplimiento de
las medidas para evitar la inmision del radén en edificios de nueva construccion
y la posibilidad de incluir todos los requisitos en el coédigo técnico de la
edificacion.

Para la definicion de los criterios de la elaboracién del plan de accion
nacional, esta directiva cuenta también con el Anexo XVIII: Lista de aspectos
que deberan considerarse para la preparacion del plan de accién nacional
destinado a hacer frente a los riesgos a largo plazo derivados de las
exposiciones al radén que establece los requisitos minimos que ha de contener.

Consta de 14 puntos con las partes clave que cada Estado debe incluir en
su plan nacional como las estrategias para realizar estudios de concentraciones,
para reducir la exposicion al radon en viviendas y facilitar la ejecucién de
medidas correctoras, asi como disponer de programaciones para revisar
periddicamente los planes, y establecer objetivos que permitan reducir el riesgo
de cancer de pulmén asociado al radon.

Las disposiciones detalladas en la Directiva 2013/59/EURATOM, deben ser
traspuestas a las legislaciones de cada estado miembro de la UE antes del 6 de
febrero de 2018 (Articulo 106: Transposicion). En Espafa, y a fecha de
ejecucion de esta tesis, se encuentra en formato de Proyecto de Real Decreto.
No obstante, y siguiendo con esta Directiva, el Codigo Técnico de la Edificacion
ha incorporado las directrices a partir de la publicacion del Real Decreto
732/2019 de 20 de diciembre.

Codigo Técnico de la Edificacion

Con la modificacion del Real Decreto 314/2006, ya obsoleto, se ha actualizado
el Documento Basico BD HE de Ahorro de Energia, y el DB HS de “Salubridad”,
donde se especifican las nuevas exigencias que deben cumplir los edificios de
nueva construccion.

Dado que la Directiva 2013/59/EURATOM obligaba a los estados miembros
a establecer los planes de accion nacionales ya mencionados y a la adopcion
de las medidas necesarias para evitar la inmision del radon en los edificios; a
través del Real Decreto 732/2019, se incluye la exigencia de salubridad HS6:
Proteccién frente al gas raddén. Los edificios, viviendas y lugares de trabajo de
términos municipales con riesgo de exposicién al radén no despreciable, deben
disponer de todos los medios adecuados para limitar el riesgo de exposicion al
gas procedente del terreno, en su interior.

Este documento explica el proceso de inmision del radén en los edificios,
los factores que podrian influir en ello (terreno, climatologia, caracteristicas
constructivas del edificio y comportamiento del usuario). Establece pautas
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generales para la determinacion del promedio anual de las concentraciones de
radon en aire, qué tipo de detectores se utilizan, la duracion de las medidas,
donde y como ubicarlos, qué densidad de detectores se necesitan en cada caso,
etc. Asimismo, propone las soluciones e intervenciones habituales para la
limitacion del raddn en aire y una guia con los criterios de seleccién para decidir
qué elegir en cada caso.

La nueva seccion de salubridad, DB HS6, aplica para los edificios de nueva
construccién que se ubiquen en las zonas clasificadas (zona 1 y 2) por el
Consejo de Seguridad Nuclear como zonas de riesgo de exposicion al radon.
También aplica para aquellos edificios ya existentes en los que una reforma
pueda afectar a elementos constructivos que pudiesen influir en los niveles de
concentraciones de radéon en aire, en ampliaciones de las edificaciones y
posibles cambios de usos de estas.

En funcion de la zona en la que se ubique el edifico, las soluciones varian
segun las necesidades de limitaciéon de radén. Tal y como se muestra en la
Figura 2.12, en términos municipales ubicados en zona 1 (Crn < 600 Bqg-m™3),
pueden incluirse barreras de proteccion del terreno (A) en las cuales se utilizan
materiales impermeables al radén que no permiten su inmisién en la vivienda o
camaras de aire ventiladas (B), sobre las que se asienta la vivienda. En este
caso, la camara de aire 0 espacio de contencidn se situa entre el terreno y el
edificio a proteger que mediante ventilacion mecanica o natural expulsa a el gas
raddn al exterior. En edificios de la zona 2 (Crn> 600 Bg-m-?), se han de incluir
barreras de proteccion de forma obligatoria y, o bien camaras de aire ventiladas
(B) o una despresurizacion del terreno (C), que consiste en producir una
depresion en el suelo subyacente o cercano a la vivienda o edificio favoreciendo
la expulsion del raddn al exterior. Para ello se utilizan sistemas de captacion
bajo solera o en los muros de los sétanos que se conectan a un conducto de
extraccion que comunica en el exterior permitiendo la evacuacion del gas.

ANANA

(Y ¥y /f“

(A) (B) (C)

Figura 2.12. Soluciones para limitacion del radén en edificios de nueva (CTE, DB HS6).
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Para las intervenciones en edificios ya construidos, pueden ademas de las
soluciones para obra nueva, incluirse también, como se muestra en la Figura
2.13, el sellado de los cerramientos en contacto con el terreno (D) y la mejora
de la ventilacion (E).

(D) (E)
Figura 2.13. Soluciones para la limitacién del radén en edificios existentes (CTE, DB HS6).

El sellado (D) limita la inmision del radén que proviene del suelo hacia el
interior de la vivienda o edificio a través dl cerramiento. Se aisla el terreno
evitando que el gas fluya por conveccion en los puntos como grietas, fisuras,
juntas de dilatacion etc. Ademas, una adecuada ventilacion (E) reduce la
concentracion de radon en el interior, pero su efectividad se veria afectada si
las viviendas o estancias estdn conectadas con otras no habitables como
garajes o sotanos.

Las diferentes soluciones planteadas pueden ser combinadas entre si para
mejorar la calidad del aire en interiores con respecto a los niveles de gas radon:
barrera frente al radon + despresurizacion; sellado + ventilaciéon de la camara;
sellado + despresurizacion, etc.

2.3.3. Legislacion referente a los niveles de radén en agua

En este apartado se detalla la normativa vigente respecto al control de radén en
aguas de consumo humano.

En 2013 la Unién Europea present6 la Directiva 2013/51/EURATOM que
incluia los requerimientos que los estados miembros debian llevar a cabo para
el muestreo y analisis de las aguas para la proteccion frente a sustancias
radiactivas, en particular, al radén. El valor paramétrico debia ser fijado por cada
pais, pero debia situarse entre los 100 y los 1000 Bqg-L™".

En 2015 se publicd el Real Decreto 314/2016, una transposicion de la
Directiva en la que se establecian los 500 Bq-L"' como valor paramétrico de
radéon en aguas de consumo humano. Se fijaba también la frecuencia de
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muestreo, asi como el limite de deteccidbn para el método de analisis
seleccionado.

En la

Tabla 2.8 se presenta un resumen de los niveles de referencia establecidos
para las aguas de consumo humano.

Tabla 2.8. Resumen de los valores paramétricos de radén en agua

Ano publicacién Fuente Nivel paramétrico de
radon en agua

2015 Directiva 2013/51/EURATOM 100 - 1000 Bg-L""

2016 Real Decreto 314/2016 500 Bq-L"

A continuacion, se detallan las normativas referentes al control de los niveles
de raddn en agua.

Directiva 2013/561/EURATOM

La Directiva 2013/51/EURATOM establece los requisitos para la proteccion
sanitaria de la poblacién con respecto a las sustancias radiactivas en las aguas
destinadas al consumo humano (Articulo 1: Objeto).

Se considera que las aguas de consumo humano son aquellas que se
utilicen (en estado original o después de tratamiento) para cocinar y preparar
alimentos, para beber o para cualquier otro uso doméstico, asi como las aguas
que se utilizan en la industria alimentaria.

Esta Directiva dicta que deben ser los estados miembros de la UE los que
fijen los valores paramétricos que se apliquen al control de las aguas. Sin
embargo, esta precisa un rango para los niveles de radén en agua: el nivel de
referencia podra ser superior a los 100 Bg-L! pero debera ser inferior a los 1000
Bqg-L™".

Asimismo, en el Anexo Il, se detalla que debe ser cada estado el que realice
los estudios necesarios para conocer los niveles y la naturaleza de las
exposiciones al radén en las aguas de consumo humando, incluyendo geologia
e hidrologia de cada zona, el tipo de pozos o la radiactividad de suelos y rocas.
Se realizaran controles cuando se valore la posibilidad de encontrar zonas con
niveles superiores a los paramétricos establecidos, mediante el muestreo y el
analisis al menos una vez al afio. Si durante cierto periodo de tiempo,
establecido por cada estado, la concentracién de radén en agua se mantiene
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por debajo del nivel paramétrico (entre 100 y 1000 Bq-L"), no estan obligados
a controlar los niveles. Para ello deben disponer de estudios representativos y
datos que ratifiquen su decision.

Segun el Articulo 8: Transposicion al Derecho nacional, esta Directiva
debia ser adoptada ante del 28 de noviembre de 2015.

A nivel nacional, y ya en 2016 se publico el Real Decreto 314/2016 por el
que se establecen los criterios sanitarios de calidad de agua del consumo
humano.

Real Decreto 314/2016

En este Real Decreto 314/2016, y siguiendo con las directrices de la Directiva
2013/51/EURATOM, se ha fijado como valor paramétrico los 500 Bq-L'. Por
encima de este valor, se considera inapropiado, y por debajo, se ha de continuar
con la optimizacion sin suponer riesgo del suministro de agua, considerando
acreditada la aplicacion de medidas correctoras a partir de los 1000 Bq-L™".

Se incluye una Disposicion adicional novena: Caracterizacion de las zonas
de abastecimiento en cuanto a exposicion del radon: que incluye la
obligatoriedad de establecer la caracterizacion de las aguas subterraneas
utilizadas para la produccién de agua de consumo humano segun perspectiva
de exposicion al radéon. Se debe llevar a cabo por autoridades sanitarias
coordinadas con el Ministerio de Sanidad y las orientaciones del Consejo de
Seguridad Nuclear e incluira: escala y naturaleza de las exposiciones al radon
en agua segun la geologia e hidrologia de cada zona, asi como la radiactividad
de suelo o rocas y qué tipo de captacion se realiza, siguiendo las exigencias de
la Directiva 2013/51/EURATOM.

Siguiendo con lo establecido por la UE, no sera necesario el control de radon
si se tiene constancia que durante un periodo de 5 afios los niveles de este
estan por debajo del valor paramétrico establecido. Asimismo, y en funcion del
volumen de agua que se distribuye cada dia por punto de abastecimiento, se
establece la frecuencia minima requerida de muestreo y analisis que permita el
control del agua de consumo humano que se suministra.

Se establece que el método de analisis seleccionado debe disponer de un
limite de deteccion de 10 Bq-L™.

2.3.4. Otras normativas y reglamentos

Existen también otras normativas, asi como colecciéon de informes técnicos de
gran relevancia en el ambito de la proteccion radioldgica y, en particular, del gas
radon. Entre ellas cabe destacar:

56



Capitulo 2. Fundamentos teéricos

UNE-EN ISO 11665

Se trata de una Norma Europea EN ISO, adoptada también por la Norma
Internacional 1ISO. Se basa en la Medicion de la radiactividad en el ambiente.
Aire: rad6n-222, y consta de hasta 11 partes entre las que se incluyen una parte
inicial sobre los origenes del radén y los métodos de medida (UNE EN [ISO
11665-1) o las metodologias para estimar la tasa de exhalacion en superficie
(UNE EN ISO 11665-7).

En esta normativa no se establecen valores limite ni tasas de dosis, pero
presentan diferentes métodos de medicién del radén en aire y su aplicacion en
investigacion, materiales de construccion o materiales impermeables.
Proporciona las pautas necesarias para las medidas, los analisis y la posterior
determinacién de concentracion de radon.

UNE-EN ISO/IEC 17025

Esta norma establece los requisitos generales que han de cumplir laboratorios
de ensayo y calibracion. Permite trabajar bajo unos estandares de calidad,
iguales para todos los centros, garantizando los requisitos de competencia y la
fiabilidad de los resultados. Incluye requisitos técnicos y de gestion: definicién
del personal, instalaciones y condiciones ambientales, equipos utilizados,
trazabilidad de las medidas y muestreo, informes de resultados, etc.

En particular, y siguiendo con la Directiva 2013/59/EURATOM, los
laboratorios que realicen medidas de radon en aire deben estar acreditados por
la entidad correspondiente (ENAC, a nivel nacional) segun esta norma UNE-EN
ISO/IEC 17025.

Informes Técnicos

El Consejo de Seguridad Nuclear (CSN), en colaboracién con universidades y
centros de investigacion, ha elaborado una Coleccion de Informes Técnicos y
publicaciones que ofrecen, tanto a usuarios como a profesionales del sector,
informacién acerca de la exposicion al radon, métodos de medida, proteccion
frente a su inmision en viviendas, etc. Son documentos de elevado interés ya
que permiten conocer los procesos de movilidad del radon, como controlar los
niveles en el interior de viviendas y espacios publicos, y ofrece diferentes
soluciones para prevenir estos niveles que se van actualizando periédicamente.

ElI CSN elabora también los mapas predictivos y potenciales de radén a nivel
nacional.
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Guias de Seguridad del CSN

Se trata de documentos técnicos, de caracter no obligatorio, elaborados por el
Consejo de Seguridad Nuclear mediante los cuales se ofrecen orientaciones a
profesionales del sector y a publico en general respecto de la legislacion en
materia de proteccion radioldgica y seguridad nuclear. Destacan:

» Guia de Seguridad GS 11-01. Directrices sobre la competencia de los
laboratorios y servicios de medida de raddn en aire.

» Guia de Seguridad GS 11-02 Control de la exposicién a fuentes
naturales de radiacion.

= Guia de Seguridad GS 11-04 Metodologia para la evaluacion de la
exposicion al radén en los lugares de trabajo.
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CAPITULO 3

OBJETIVOS

El objetivo principal de la presente Tesis Doctoral consiste en estudiar el
proceso de difusion del gas radén a través del aire y del agua a partir de una
fuente solida, asi como el proceso de transferencia agua-aire. Esto permite
disponer de la metodologia y las herramientas necesarias para predecir las
concentraciones de radén en el medio acuoso y en el aire, para posteriormente
definir la necesidad de adoptar medidas de mitigacion para garantizar la
proteccion radioldgica de la poblacién expuesta.

Para la consecucion del objetivo principal, es necesario desarrollar una serie
de objetivos especificos (OE) que son los siguientes:

= Disefiar y poner a punto un equipo experimental que permita realizar
ensayos a escala laboratorio para estudiar los procesos de transferencia
del gas radon (OE-1).

= Determinar y analizar experimentalmente la transferencia del gas radd,
desde una fuente sdlida al aire y desde el agua al aire (OE-2).

= Analizar el efecto de las diferentes condiciones de ensayo en este
proceso de transferencia (OE-3).

= Desarrollar ecuaciones dinamicas que modelicen el comportamiento del
gas radon para estudiar y analizar los procesos de difusion (OE-4).

= Modelizar matematicamente los procesos de transferencia de radén en
aire y agua (OE-5).

Cada uno de estos objetivos especificos va enlazado con diversas tareas
que permiten alcanzar los resultados y metas propuestas, que se presentan en
la Tabla 3.1.
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Tabla 3.1. Resumen de la relacion objetivos-tareas de la investigacion

Objetivos Tareas a desarrollar

especificos

OE-1 Seleccion de las fuentes generadoras de radon.
Disefio y seleccion del equipo experimental. Calculo de
hermeticidad.

Puesta a punto de los ensayos: determinacion de la
homogeneidad de radén en agua y seleccion del método de
extraccion de las muestras.

OE-2 Medicion del radén en aire generado a partir de una fuente
natural durante acumulacion.

Medicion del radon en agua generado a partir de una fuente
natural durante acumulacion y decaimiento.

Medicidn del raddn en aire a partir de su liberacion desde el
agua durante acumulacién y decaimiento.

OE-3 Variacién de la fuente generadora y variaciéon del volumen de
aire.

Variacién del volumen de agua ensayado: 25y 50 L.
Variacion del estado del agua: estatica y en agitacion.

OE-4 Estudio de los procesos de transferencia del gas radon en aire
y en la interfase agua-aire.

Desarrollo de las ecuaciones dindamicas que modelizan el
comportamiento del gas radén en los distintos medios
estudiados.

OE-5 Aplicacion ecuacion de continuidad. Obtencién de los
parametros de los modelos a partir de los resultados
experimentales.

Determinacion del coeficiente de velocidad de transferencia del
radén en condiciones de agua estatica y agitacion.

Estimacion tedrica de la concentracion de raddn en agua y en
aire durante proceso de decaimiento. Comparacioén con valor
experimental.

Determinacion de la tasa de emanacion de radon en agua.

Estimacion tedrica de la concentracion de radén en agua y aire
durante proceso de acumulacién de radén. Comparacion con
valor experimental.

Comparacion de la tasa de emanacion en agua y aire.
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CAPITULO 4

INSTRUMENTACION

En este capitulo se ofrece una introduccion tedrica sobre las principales técnicas
de medida de los niveles de radodn, los criterios de seleccion, asi como el uso
en funcion del tipo de muestreo a realizar. Se describe el principio de
funcionamiento y las especificaciones técnicas de los detectores utilizados en la
presente Tesis Doctoral para la medicion de la concentracion de radén en
diferentes medios. Se describe, para cada detector seleccionado, los procesos
de calibracion y validacion llevados a cabo.

4.1. Técnicas generales para la medida de radén

El raddn, en condiciones normales, no esta en equilibrio con sus productos de
desintegracion de vida corta, que suelen adherirse al polvo y aerosoles en
suspensioén, dado que una pequefia parte se elimina a través de procesos de
deposicidon y sedimentacion. Pese a que el riesgo asociado a la exposicion al
gas raddn no es debida a su inhalacion sino a la de sus descendientes, muchos
de los sistemas de medicién determinan los niveles de concentracién de radon
en aire y no la de sus productos. Normativa, manuales y recomendaciones
internacionales se expresan en términos de concentracion de 222Rn en aire, que
a su vez se relaciona con la de sus descendientes segun el factor de equilibrio,
F (GS 11.01, 2010) de la ecuacion (4.1)

C

eq

Frn = C,’ (4.1)

donde Fy, es el factor de equilibrio (adim); C,4, la concentracion de radon

equivalente en equilibrio (Bgq-m) y C,, la concentracion de radén en aire en el
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instante de la medicion (Bg-m3). Por defecto, se le asigna un valor de factor de
equilibrio de 0.6 al aire libre y 0.4 en espacios cerrados (UNSCEAR, 2000).

Existen numerosas técnicas que permiten conocer los niveles de radoén y
sus descendientes. La eleccion del tipo de detector que mejor se ajusta a las
condiciones de ensayo y muestreo determinaran la obtencion de resultados
fiables y reproducibles.

Los criterios de seleccion varian segun los siguientes parametros:

» Periodo de integracion requerido: en continuo, instantaneo o integrado.

» Rango de medida: los niveles de raddn varian para viviendas y edificios,
al aire libre o en minas, cuevas y balnearios. Se requiere de detectores
cuyo limite de deteccion esté por debajo del valor minimo de
concentracion de radén en el punto de muestreo y por encima del valor
maximo que se pueda llegar a medir.

» Influencia de condiciones ambientales y meteorolédgicas: se debe tener
en cuenta que cada detector opera a una temperatura, humedad y
presion diferente, que influiran en la medida de radén en cualquier
medio.

= Autonomia del detector: si requiere de conexion con red eléctrica, si
funciona con baterias o si por el contrario funciona de forma pasiva, sin
necesidad de conexiones.

Segun la Norma ISO 11665, el método de muestreo mas apropiado depende
también de otros parametros como la ubicacién en la que se van a llevar a cabo
las mediciones (minas, cuevas, viviendas, lugares de trabajo, aire libre, etc.), la
finalidad de estas mediciones y el nivel de actividad volumétrica de radén
esperada, que varia a lo largo del tiempo para un mismo punto de muestreo.
Debido a la elevada variabilidad del raddn, la seleccidn de la técnica de medida
viene determinada principalmente por la duracion de cada muestreo segun se
muestra en la Tabla 4.1.
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Tabla 4.1. Resumen duracion de cada muestreo en funcion del tipo de muestreo (Norma
ISO 11665:1, 2016).

Tipo de Medicién Duracion Caracteristicas resultado de la
muestreo muestreo  medicion
Muestreo Puntual <1 hora Representativo unicamente de
en unico la actividad volumétrica en punto
punto y momento determinado.
Continua Variable Representativo  durante el
muestreo en un punto dado.
Observacion temporal de
actividad volumétrica de radon.
Duracion de muestreo e
intervalo de integracion, han de
ser compatibles con dinamica
S del proceso analizado.
% Integrada. Pocos dias  Representativo del valor
o Duracién promedio de la actividad
(@) e
corta volumétrica durante todo el

periodo de muestreo en un
punto determinado.

Integrada. Meses Estimacion valor medio anual de

Duracién la actividad volumétrica en el

larga punto determinado. Permite
evaluacion de la exposicion al
radon.

Los periodos de medicion de la Tabla 4.1 se definen segun la Norma ISO
11665-1:

Método de medicion puntual: proporciona directrices para medicion
puntual de la actividad volumétrica del gas, asi como de la concentracion
de energia potencial alfa de sus descendientes, en atmdsferas
confinadas o abiertas, para un punto determinado.

Método de mediciéon en continuo: facilita la evaluacion de la actividad
volumétrica del raddn en el aire debida a cambios temporales, en
viviendas, lugares de trabajo y edificios publicos, como funcién de las
condiciones meteoroldgicas de cada ubicacion y de las condiciones de
ventilacion existentes.

Método de medicion integrada: medicion de actividad volumétrica
promedio del gas radon o de la concentracion promedio de la energia
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potencial alfa de sus descendientes de vida corta en el aire. Los
periodos de tiempo varian desde unos dias hasta un afo (corta o larga
duracion). Los de larga duracion se utilizan para evaluar la exposicion al
radon y sus productos de desintegracion en los humanos.

Siguiendo esta misma clasificacion en funcion del tiempo de exposicion
requerido para la obtenciéon de resultados fiables, el Consejo de Seguridad
Nuclear (GS 11.01, 2010) considera, ademas, que los sistemas de medida en
continuo son sistemas activos que utilizan aire forzado para capturar la muestra;
requieren de una alimentaciéon eléctrica (pilas, baterias o conexién a red
eléctrica); almacenan la concentracion de radén en el tiempo y la lectura de los
datos es directa, a través de una pantalla del soporte electronico. Algunos
ejemplos son: detectores de deposicion electrostatica y espectrometria alfa,
camaras de ionizacién o células de centelleo. Los sistemas integradores se
basan en la lectura de resultados indirecta, requieren de otro equipo para el
célculo de la concentracion de radén y operan sin alimentacion eléctrica. Los
sistemas de deteccion de trazas, electretes y detectores (canister) de carbon
activo pertenecen a este tipo de sistemas.

A continuacién, y de forma general, para las mediciones de radén en aire se
pueden utilizar los siguientes tipos de detectores (Norma ISO 11665-1, 2016):

= Centelleo de sulfuro de zinc activado con plata ZnS (Ag): dispone de un
fotomultiplicador que detecta los fotones de luz emitidos por los
electrones después de su excitacién. Ejemplo: detector tipo células de
Lucas PMT

= Detectores de carbdén activo: basados en la determinacion mediante
espectrometria de rayos gamma de los descendientes gamma del radén
(2"Bi y 2'*Pb) adsorbido en carbdn activo. Ejemplo: canister de carbon
activo.

» lonizacién del aire: las particulas alfa ionizan el aire que puede ser
medido en una camara de ionizacion proporcionando actividad
volumétrica del radon y concentracion de sus descendientes. Ejemplo:
detector de ionizacién AlphaGUARD.

= Semiconductor (deteccion alfa): detector semiconductor que, a partir de
una particula alfa, convierte esa energia en carga eléctrica. Esta a su
vez, se convierte en pulso cuya amplitud es proporcional a la energia
alfa, que emiten tanto el radén como sus descendientes. Ejemplo:
detectores en continuo tipo RAD7, AlphaE, Radon Scout.

» Detectores de trazas alfa de estado solido (SSNTD): al pasar por un
polimero (detector nuclear) la particula alfa incidente provoca una
ionizacioén. Estas trazas, o marcas sobre el polimero son proporcionales
al nimero de particulas alfa que traspasan el detector. Ejemplo: detector
de trazas CR-39.
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Descarga de una superficie polarizada en el interior de una camara de
ionizacion: disco de politetrafluoroetileno con carga positiva que se
inserta en la camara. La ionizacion del aire en su interior debida a las
particulas alfa provoca una descarga del disco, proporcional a los
niveles de radén en aire. Ejemplo: electretes E-PERM.

Las mediciones de radon en agua, aunque pueden realizarse mediante
conversiones a partir de los niveles de radon en aire, suelen llevarse a cabo a
través de métodos de medicion directos basados en el muestreo. Los métodos
principales son:

Centelleo liquido: la muestra de agua que contiene radén se mezcla con
el liquido de centelleo y el radon es absorbido en este cocktail. Se realiza
el conteo de particulas alfa y beta del radén y productos de
desintegracion (2'8Po, 2'“Bi, 2'*Pb, 2'*Po) una vez alcanzado el equilibrio
mediante la emision de luz. Ejemplo: detector de centelleo liquido Hidex
600SL, Quantulus.

Descarga de una superficie polarizada en el interior de una camara de
ionizacion. El proceso de medicion es el mismo que para radén en aire,
aunque, en este caso, se deposita la muestra de agua en el interior de
una jarra impermeable y el gas es transferido al aire desde donde es
medido. En este caso, se utilizan accesorios especificos para detectores
como RAD7 o E-PERM, electretes,

Algunos de los detectores, como se ha comentado, se basan en la
posibilidad de medir los niveles de raddn a través de sus descendientes, a partir
de la deteccion de emisores alfa, retenidos en filtros para su posterior analisis.
En general, se utilizan para toma de muestras en continuo.

Tanto los métodos de medicién y muestreo como el propio uso de los
dispositivos de deteccion deben seguir unos principios de calidad que
garanticen la reproducibilidad y fiabilidad de los resultados obtenidos. Por ello,
laboratorios, centros de investigacion y entidades que realicen medidas de
radén deben disponer de controles de calidad internos y externos, participando
de forma periddica en ejercicios de intercomparacion y/o calibracion de
detectores. A continuacién, se presentan, en términos generales, las principales
técnicas de medida empleadas en esta Tesis Doctoral.
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4.2. Medicién de radén en aire

Las mediciones de radén en aire se basan en los diferentes tipos de deteccion
definidos en el apartado anterior segun la Norma ISO 11665:1. Se puede
requerir de una medicion preliminar, que generalmente sera de corta duracion
para conocer si hay o no radon en una ubicacién dada; se puede realizar un
estudio de la exposicién, con tiempos de muestreo mayores, que determinen el
riesgo para los humanos o un muestreo en continuo si se requiere de medidas
diagndsticas para evaluar la aplicacion de medidas de mitigacidn y correctivas.
Los detectores utilizados pueden ser monitores en continuo, cadmaras de
ionizacion, detectores de trazas (SSNTD), detectores de carbdn activo, etc.

A continuacion, se presenta la Tabla 4.2 que ofrece una vision general de
los diferentes métodos de medida de raddn en aire y ejemplos de los detectores

que se pueden utilizar en funcién de las necesidades del tipo de muestreo
(Manual OMS, 2015).

Tabla 4.2. Métodos para la medida de radon en viviendas (Manual OMS, 2015).

Método Tipo de muestreo Detectores
Medicion preliminar Corta duracién Monitores en continuo
Camara ionizacion con
electretes
Detector de carbon activo
Evaluacion de la Integracion temporal  Detector de trazas alfa
exposicion Camara ionizacion con
electretes
Monitores en continuo
Mediciones En continuo Monitores en continuo

diagndstico: posible
aplicacion medidas
correctivas.

Durante la ejecucion de esta Tesis Doctoral se han llevado a cabo ensayos
preliminares, que incluye mediciones de campo y a escala laboratorio y ensayos
experimentales de transferencia, realizados en el laboratorio. Las mediciones
de campo de raddn en aire se han realizado mediante el sistema de deteccion
E-PERM, electretes. En los ensayos a escala laboratorio, tanto en los ensayos
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preliminares como los experimentales de transferencia, se ha utilizado el
detector en continuo Radon Scout Plus. El detector Radon Scout PMT se ha
utilizado para la verificacion del Radon Scout Plus.

La Figura 4.1 muestra el diagrama de la instrumentacion utilizada en cada
caso.

v v

Mediciones de Mediciones a Mediciones a
campo escala laboratorio escala laboratorio

I | 7 |
Sistem E-PERM
Electretes

Radon Scout Plus

Validacién con
Radon Scout PMT

Figura 4.1. Diagrama de los sistemas de deteccion de radén en aire utilizados en los
ensayos de la Tesis Doctoral.

A continuacion, se describe el principio de funcionamiento de cada detector,
sus especificaciones técnicas y su procedimiento de medida.

4.21. Sistema de medicion E-PERM, electretes

El equipo de deteccién o detector E-PERM esta formado por un electrete que
se enrosca a una de camara de acumulacion de radén. El electrete es un disco
de Teflon (politetrafluoroetileno, PTFE) con carga positiva, alojado en un soporte
de plastico eléctricamente conductor.
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A medida que el radon y sus descendientes se desintegran dentro de la
camara que contiene al electrete, se produce la liberacidon de particulas alfa y
beta. Estas particulas chocan con las moléculas de aire provocando ionizacion.
La molécula de aire resultante en este choque se queda con carga positiva o
negativa. Los iones cargados negativamente son atraidos por la superficie del
electrete, cargado positivamente y se produce la reduccion del voltaje. A partir
de esta descarga de potencial durante un periodo de tiempo de exposicion
conocido, se obtiene la concentracién de radon en el ambiente. Para la lectura
del voltaje se utiliza el lector E-Reader, también ofrecido por el fabricante Rad
Elec. Existen dos tipos de electretes en funcidn de la concentracion de radon a
medir: electretes de corto plazo (ST-Short Term) y electretes de largo plazo (LT-
Long Term). En la Figura 4.2 se muestra un ejemplo de un electrete.

Figura 4.2. Electrete tipo Short Term (ST).

En funcién de los niveles de concentracion de radén a medir, existen dos
tipos de camaras de diferentes volumenes: camara tipo L-OO (58 mL) y tipo S
(210 mL). En la base de la camara se encuentra enroscado el electrete.

La camara S permite el paso de aire a través de un mecanismo de
enroscado de apagado y encendido mientras que la camara L-OO presenta un
sistema de cerrado-abierto en funcion de la posicién de la solapa rectangular.
En la Figura 4.3 se muestran ambas camaras.

(A)

Figura 4.3. Camaras de radon del sistema E-PERM. (A) Camara tipo S; (B) camaras tipo L-
OO0 en posicién cerrada.
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Las especificaciones técnicas del sistema de deteccion E-PERM,
electretes, se muestran en la siguiente Tabla 4.3.

Tabla 4.3. Especificaciones técnicas del detector E-PERM (Manual E-PER, 2011).

Difusion en interior de camara
lonizacion aire por emision de particulas a

De 296 Bg-m-3-dia (configuracion SST) hasta
25160 Bg-m3-dia (configuracién LLT-00)

De 12.65 kBg-m-3-dia (configuracion SST) hasta
979.57 kBg-m3-dia (configuracion LLT-00)

Error +5%

Tipo de medida

Sensibilidad

Rango de medida

Condiciones ambientales 0 - 100% HR sin condensar

Sensor de temperatura 0°C -45°C

Sensor de humedad 0-100% HR

El método de medida se basa en ubicar los detectores a una altura
aproximada de 1 metro sobre el nivel del suelo y también a 1 metro de distancia
de paredes o puertas. No deben colocarse ni en el interior de elementos
cerrados (cajones, vitrinas o armarios) ni préximos a corrientes de aire ni
expuestos directamente al sol. Una vez ubicado, se abre el detector y se anota
la fecha y hora de inicio del ensayo. Pasado el tiempo de exposicion,
dependiendo de si son de corto periodo (entre 3y 7 dias) o de largo (2-3 meses),
se vuelve a cerrar/apagar la camara. Se anota la fecha y hora de finalizacién del
muestreo y se mide el voltaje mediante el lector E-Reader. La caida de potencial
determina la concentracion de radon en aire.

4.2.2. Radon Scout Plus

El detector Radon Scout Plus es un monitor en continuo de radén en aire de
SARAD Company. La cantidad de radon en aire se mide a través del detector
de silicio de estado solido del interior de la camara de difusién. Se cuantifican
las particulas alfa que emiten los productos de desintegracion del radon. El
detector se muestra en la Figura 4.4.
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Figura 4.4. Detector Radon Scout Plus.

El Radon Scout Plus tiene unas dimensiones de 175 x 135 x 55 mm y un
peso de 800 g por lo que este detector es ampliamente utilizado en el campo de
las medidas de radon en aire dado su pequefio tamafio. Puede almacenar hasta
16000 datos de las medidas realizadas que posteriormente pueden ser
descargadas a través del software Radon Vision. En la parte frontal, tal y como
se muestra en la Figura 4.4 el detector tiene una pestafia de apagado y
encendido STOP/RUN y una luz led, en verde cuando estd en marcha y en
naranja cuando se esta acabando la bateria. Justo encima, existen una entrada
tipo HDMI y otra USB para su conexion con el ordenador. En el lateral derecho,
la tapa de plastico negra cubre la zona de las baterias, que ofrecen una
autonomia de funcionamiento de hasta 3 meses. En la parte superior hay una
pequefia ventana que muestra los valores de concentracion medidos en cada
intervalo de medicion seleccionado, el valor promedio durante todo el tiempo de
exposicion, asi como la fecha de inicio del ensayo.

Las especificaciones técnicas de este detector se muestran en la Tabla 4.4.
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Tabla 4.4. Especificaciones técnicas Radon Scout Plus (Radon Scout Plus Manual, 2017).

Tipo de medida Espectrometria a en camara de difusion
Colector de HV (high voltaje) y detector de Si

Sensibilidad 1.8 cpm/kBg/m?

Rango de medida 0 Bg-m3-2 MBg-m-®

Error 1+ 5%

Condiciones ambientales -10 hasta 40 °C;
0..100% HR sin condensar

Sensor de temperatura -20°C -80°C

Sensor de humedad 0-100% HR

Sensor de presion 800 - 1200 mbar

El procedimiento de medicidn se basa seleccionar el intervalo de medicion,
generalmente fijado en una hora, a través del software Radon Vision. Este a su
vez permite fijar un valor de alerta por encima del cual empezara la luz led a
parpadear en verde. Esto se utiliza para las mediciones al aire libre en las que
se pretende determinar si se exceden los limites legislativos, pero para esta
investigacion, este parametro resulta indiferente. Asimismo, permite también
seleccionar el intervalo de muestreo de cada ensayo.

El detector se deposita en la ubicacion en la que se van a realizar todas las
mediciones de raddn en aire. La pestafia RUN inicia los ensayos y, una vez en
marcha, aparece una luz verde parpadeante que se mantendra durante todo el
tiempo de ensayo. Se apaga el detector a través de la pestaina STOP y los
valores de radon en aire quedan registrados en su memoria interna. Después
de cada ensayo, el detector debe volver a encenderse, en un ambiente libre de
radoén, durante al menos 24 horas para su purga, permitiendo que entre aire
limpio y se eliminen los restos de contaminacion que hayan quedado en su
interior. En caso de haber sido expuesto a niveles altos de concentracion, la
purga debe prolongarse tanto como sea necesario hasta que el nivel de radon
medido por el Radon Scout Plus se corresponda con los niveles ambientales
normales. Para ello se puede realizar una inspeccién visual de la concentracion
a través de la ventana de la parte superior del detector que muestra para cada
intervalo de tiempo el valor de la concentracion.

71



Estudio del comportamiento del gas radén en los procesos de transferencia en agua y en aire

4.2.3. Radon Scout PMT

El detector Radon Scout PMT es un monitor en continuo de radén en aire de
SARAD Company. Este detector utiliza una camara de centelleo ZnS(Ag) (celda
Lucas) que convierte la radiacion recibida en pulsos de luz que son detectados
por el tubo fotomultiplicador (Photo Multiplier Tube, PMT) de su interior.

Los detectores de centelleo se basan en que algunos materiales como el
ZnS(Ag) tienen la propiedad de emitir luz tras interaccionar con ellos la radiacién
ionizante. La luz emitida por el centelleador se envia al fotomultiplicador que, a
su vez, convierte la luz incidente en impulsos eléctricos.

Para los ensayos, las celdas Lucas se han utilizado en modo muestreo por
captura (grab sampling mode). Esto supone que, después de llenar la celda con
la muestra de aire, los terminales se cierran y se inicia la medida después de 2
horas, cuando se alcanza el equilibrio del radén con su descendiente 2'4Po.

En este caso, el Radon Scout PMT si dispone de una bomba de membrana
que se puede encender y apagar de forma manual, y que puede utilizarse para
el muestreo continuo de aire o para llenar las celdas de Lucas con la muestra
de aire. El detector se muestra en la Figura 4.5.

Figura 4.5. Detector Radon Scout PMT.

Mediante el analisis continuo de la forma de la sefial, este instrumento de
medida permite medir limites de deteccién bajos eliminando casi por completo
el fondo.

El peso del Radon Scout PMT es de 4 kg aproximadamente y sus
dimensiones 232 mm x 182 mm x 135 mm, lo que también facilita su transporte
y USO.
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Puede almacenar hasta 2047 medidas, pero, sin embargo, la autonomia de
las baterias, aun cuando se conecta a la corriente eléctrica, no supera las 140
horas. Esto limita su uso para periodos largos de exposicion. Dado que el
fabricante es el mismo que Radon Scout Plus, el software a utilizar para la
descarga de datos y ajuste de los parametros de medida es también el Radon
Vision.

El procedimiento de medida es muy similar al del detector Radon Scout Plus
ya que ambos presentan practicamente la misma interfaz. El intervalo de medida
en cada medicion es de 60 minutos.

Ubicado en el punto de ensayo, se inician las mediciones mediante la
pestafa RUN. Finalizado el tiempo de medida, se apaga el detector (pestafa
STOP) y se vuelve a encender para su purga. Tanto los datos de concentracién
como la purga quedan registrados en la memoria interna y pueden descargarse
directamente en formato .txt en el ordenador. En este caso, y dado que se
dispone de una bomba, la purga debe realizarse con bomba encendida y
también apagada, garantizando la limpieza del detector. Dado que las baterias
tienen una autonomia menor, en todos los ensayos realizados en esta Tesis
Doctoral, el detector ha estado conectado a la red eléctrica. Los tiempos
utilizados para las mediciones de radon en aire varian en funcion de la
necesidad de cada ensayo. Las especificaciones técnicas del detector se
muestran en la Tabla 4.5.

Tabla 4.5. Especificaciones técnicas Radon Scout PMT (Radon Scout PMT Manual, 2011).

Tipo de medida Celda Lucas, detector de centelleo
Zns(Ag) con fotomultiplicador
Sensibilidad 22 cpm/kBg/m3
Rango de medida 2 Bg/m3 - 10 MBg/m?
Error +5%
Condiciones ambientales -10 - 40 °C;
0 - 100% HR sin condensar
Sensor de temperatura -20°C-80°C
Sensor de humedad 0-100% RH
Sensor de presion 800 - 1200 mbar
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4.3. Medicién de radén en agua

El contenido de raddn en agua no se debe al radio disuelto en agua sino a su
desintegracion en las rocas y sedimentos. Puede encontrarse también en
sistemas de abastecimiento debido al radio que se ha adsorbido en las
incrustaciones de algunas tuberias conformadas de hierro (Zeeb et al., 2015).

El riesgo y peligrosidad del radon en agua reside principalmente en su
inhalacion cuando es liberado al aire en actividades domésticas o industriales
(industria ceramica, plantas depuradoras de agua, etc.) y no solo durante la
ingesta. Es necesario disponer de técnicas de deteccion en el medio acuoso
que permitan conocer la magnitud de la contaminacion y poder prever asi su
posterior acumulacién en aire.

Existen varios métodos de deteccion como el conteo directo de radiacion
gamma, las camaras de ionizacion, la transferencia a través de membranas, la
medicion a través de la desemanacion y el recuento por centelleo liquido. Estas
dos ultimas técnicas, son las mas habituales en la deteccién de radén en agua
(Zeeb et al., 2015).

= Recuento por desemanacion: el radén disuelto en agua se extrae a un
gas, libre de radoén, que es transferido a un equipo de medicion (célula
de centelleo, monitor en continuo, etc.) La muestra de agua es
transferida a un dispositivo que la burbujea mediante un gas (por
ejemplo, nitrégeno), con un volumen 5-10 veces superior que el del
liquido. Se debe realizar el recuento pasadas las 3 horas, hasta que el
equilibrio entre el radon y sus descendientes se haya alcanzado.

= Recuento por centelleo liquido: técnica de medida utilizada
ampliamente por su exactitud y precisién, que permite gestionar un gran
volumen de muestras sin requerimientos técnicos arduos ni laboriosos.
En este caso, y dado que el raddn presenta cierta solubilidad en medios
organicos, se mezcla con la disolucion del centelleo (cocktail) formando
un sistema de dos fases acuosa/organica. El recuento se realiza a partir
de la emisioén de particulas alfa y beta del radén y sus descendientes
desde el liquido centelleo.

Durante la ejecucion de esta Tesis Doctoral, se han seleccionado diferentes
métodos de medida de raddn en agua. Para los ensayos preliminares, se han
utilizado los detectores RAD7-H20 y el sistema E-PERM de electretes en las
mediciones de campo y el detector Hidex 600 SL en los ensayos a escala
laboratorio. En los ensayos experimentales de transferencia, realizados a escala
laboratorio, se ha utilizado también el detector de centelleo Hidex 600 SL.

En la Figura 5.6. se muestra un esquema de los detectores de radén en
agua utilizados en cada tipo de ensayo.
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v v

Mediciones de Mediciones a Mediciones a
campo escala laboratorio escala laboratorio
¢_k_¢ I I
RAD7-H20 Electretes Hidex 600 SL

Figura 4.6. Diagrama de los sistemas de deteccion de radén en agua.

A continuacion, se detalla el funcionamiento de cada detector, sus
especificaciones técnicas y el procedimiento de medida.

4.3.1. RAD7-H20

El detector RAD7, de Durridge Company, es un monitor rapido, eficaz y versatil
que permite la medida de radén en los procesos de emanacion, exhalacion, en
aire y agua, en funcion del accesorio que se conecte. Tiene unas dimensiones
de 29.5cm x21.5cm x 27.9 cmy un peso aproximado de 4.35 kg lo que permite
su facil transporte a los diferentes puntos de muestreo. En la Figura 4.7 se
muestra el detector RAD7:
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Puerta serial RS-232
Salida de aire

Impresora

Entrada de aire

LED Infrarrojo

Interruptor onvoff

Pantalla LCD /// i

Teclado

Figura 4.7. Detector de radén RAD7 (Durridge RAD7 Manual, 2015 (1)).

El RAD7 detecta las desintegraciones alfa del raddn y sus descendientes
que se producen en el interior del monitor. Esta formado por un detector de un
material semiconductor, generalmente silicio, de iones implantados que
permiten la transformacién de la radiacion alfa que reciben en una sefal
eléctrica. Basado en la espectrometria alfa, el RAD7 determina
electrénicamente la energia de cada particula alfa detectada distinguiendo asi
qué isétopo produce la radiacion. Para ello, sus circuitos electronicos amplian
la sefal y la acondicionan para convertirla posteriormente en formato digital.

Dispone de un microprocesador que recoge esta sefial y la almacena en
funcion de la energia de cada particula, que se muestra en forma de espectro
como la Figura 4.8

Escala de cuentas Indicadores de ventanas A, B, Cy D

Lineas punteadas

| A | B | C | . l/l‘ndican las ventanas

2 3 4 5 6 7 8 9

\ Escala de energia
alfa (MeV)

Pico en ventana A a 6,00 MeV Pico en ventana C a 7,69 MeV
(radén nuevo) (radon viejo)

Figura 4.8. Espectro de energia alfa ofrecido por la impresora del RAD (Durridge RAD7
Manual, 2015).
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El RAD7, por tanto, mide directamente la concentracion de gas radon. Para
ello, extrae las muestras de aire que se han ido bombeando y que pasan a través
de un filtro fino a la entrada del monitor. Este filtro retiene los descendientes y
Unicamente permite el paso del radén. Las muestras las deposita sobre la
camara, donde se desintegran segun su propia constante de desintegracion.
Durante el proceso, los descendientes emisores de particulas alfa son
detectados, sobre todo los is6topos del polonio. EI RAD7 unicamente detecta
las particulas alfa, excluyendo asi beta 0 gamma y, por tanto, es inmune a la
radiacion de fondo. Se trata de un monitor en continuo, lo que permite analizar
la variacién de la concentracion de radon en aire durante el tiempo de muestreo.
Esto facilita el analisis de las posibles oscilaciones y su causa (cambios
climatolégicos, caida de presion, variaciones diurnas y nocturnas, etc.). Opera
a una temperatura que oscila entre los 0 °C y los 40 °C, y una humedad relativa
externa de entre 0 y 95%. Sin embargo, en el interior de la camara la humedad
relativa interna no debe superar el 10% considerando la afinidad del gas radén
por las moléculas de agua. El limite de deteccion varia entre los 4 y los 7.5-10°
Bg-m3.

Adicionalmente, y antes de empezar cualquier medida se debe comprobar
la memoria del detector para poder almacenar los ensayos realizados, asi como
el estado de las piedras drieritas, que deben estar siempre secas antes cada
prueba para eliminar la humedad de la muestra.

El sistema RAD7 dispone también de una impresora, conectada por
infrarrojos al monitor, que puede ser utilizada o no. En caso afirmativo, para
cada intervalo de tiempo muestreado, ofrecera los valores de concentracion e
incertidumbre asociada, humedad, temperatura y el espectro alfa de la muestra
analizada. Todos estos datos quedan registrados en la memoria del detector y
pueden ser descargados directamente al ordenador para su posterior andlisis y
tratamiento. El instrumento de medida se muestra en la Figura 4.9.

Figura 4.9. Detector RAD-H20 (RAD H20 Manual, 2020).
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Las especificaciones técnicas del monitor en continuo RAD7 se muestran
en la Tabla 4.6.

Tabla 4.6. Especificaciones técnicas del RAD7 (Durridge RAD7 Manual, 2015).

Tipo de medida Coleccion electroestatica de particulas alfa
mediante analisis espectro

Detector de silicio

Sensibilidad 0.0067 cpm/(Bg-m=) en modo SNIFF
0.013 cmp/(Bg'm) en modo NORMAL

Rango de medida 4 Bg-m3-0.75 MBg-m3

Error + 5%

Condiciones ambientales 0 - 45 °C;
0 - 100% HR sin condensar

Sensor de temperatura 0-45°C

Sensor de humedad 0-100% HR

El RAD-H20 es el accesorio del monitor RAD7 que permite medir la
concentracion de radon en agua. Este dispositivo consta de tres componentes:
el monitor RAD7, el vial de agua con tapon para la aireacion y la unidad
desecante, que en este caso es un tubo de menor tamafio que también contiene
piedras drieritas y permite eliminar la humedad de la muestra.

Se dispone de dos viales para la toma de muestras: uno de 250 mL y otro
de 40 mL. Para muestras con concentraciones de hasta 300 Bq-L' es
recomendable utilizar el del 250 mL, mientras que, para concentraciones
superiores, se recomienda utilizar el vial de 40 mL. En caso de no conocer los
rangos de concentracion con los que se va a trabajar, el fabricante recomienda
coger muestras de ambos volumenes. Se bombea el agua del vial, lo que facilita
la liberacion del radén del agua al aire, que es capturado por el detector y
succionado hasta su interior. El proceso de deteccién es el mismo que el
detallado en el apartado de la descripcion del monitor RAD7. Los valores de
concentracion son, por tanto, medidos a través del aire al burbujear la muestra
de agua. El propio detector, cuando ofrece los resultados, los convierte de
nuevo, en funcién del volumen de vial empleado, en concentracion de radén en
agua (Bq/L).
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Las dimensiones del RAD7, ya descritas anteriormente, y el facil manejo del
accesorio RAD7-H20 favorecen su uso en cualquier punto de ensayo, en
particular, en medidas de campo.

El procedimiento experimental de medida se basa en el muestreo de agua
en el vial de cristal, que debe rellenarse evitando la formacion de burbujas de
aire. Se enrosca el vial al accesorio H20, que a su vez formara un circuito cerrado
con el monitor RAD7. Se selecciona el protocolo de medida Wat-40 o Wat-250
(segun el vial utilizado) y se deja midiendo 30 min. Antes y después de cada
prueba debe purgarse el monitor RAD7 mediante la captura de aire libre de
radén (aire en condiciones ambientales normales y ausencia de radon).
Asimismo, debe verificarse que la humedad relativa interna es inferior al 15% y
que la torre de desecado permanece en las condiciones Optimas de trabajo: las
drieritas se mantienes de color azul.

4.3.2. Sistema E-PERM-H20

El sistema E-PERM-H20 lo conforma el electrete enroscado a una camara tipo
S que se encuentra suspendido en el interior de una jarra impermeable al radon.
En su interior, sobre la base, se deposita un vial abierto, que contiene la muestra
de agua. El radén es liberado al aire contenido en la jarra que se difunde en el
interior de la camara S, tal y como se ha detallado en el apartado del sistema E-
PERM para la medida de radon en aire. Las especificaciones técnicas de los
electretes se han detallado previamente, en la Tabla 4.3.

En la Figura 4.10 se muestra el sistema de deteccién E-PERM.

Figura 4.10. Detector E-PERM-H20 para la medida de radén en agua.
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El procedimiento de medida se basa también en capturar la muestra de agua
evitando la formacion de burbujas. Se introduce el vial en el interior de la jarra y
se cierra la tapa, con la camara S enroscada al electrete ya suspendida. A través
de la diferencia de voltaje antes y después de la exposicion, se obtiene la
concentracion de radoén en agua mediante la hoja de calculo que ofrece el
fabricante.

4.3.3. Detector de centelleo Hidex 600SL

Uno de los métodos mas utilizados para la medida de radon en agua es el
recuento por centelleo liquido. En este caso se ha utilizado el detector Hidex
600SL, de Hidex Company, que permite detectar los nucleidos emisores de beta
o0 alfa. El equipo se muestra en la siguiente Figura 4.11.

Figura 4.11. Detector de radén en agua Hidex 600 SL.

El detector mide luz de baja intensidad que se produce cuando la muestra
de agua, que contiene radon y emite radiacion beta, se mezcla con liquido de
centelleo. Este esta compuesto por un disolvente y, al menos, un fldor. La luz,
en forma de rafagas (de hasta varios cientos de fotones), se recoge en los
fotocatodos de los tubos fotomultiplicadores (PMT) del interior del Hidex 600SL
y es transformada en sefial eléctrica, en forma de espectro, que permite conocer
la concentracion de radon en agua.

Las muestras de agua, mezcladas con el liquido de centelleo se almacenan
en racks para su posterior analisis. Cada rack dispone de un codigo de barras
identificativo leido por el detector y que se corresponde con un modelo de
calculo ofrecido por el fabricante. Los racks, junto con los viales y el codigo de
barras se muestran en la Figura 4.12.
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Figura 4.12. Racks con viales de muestras de radon en agua.

Este detector presenta unas dimensiones de 125 cm x 69 cm x 64 cm y un
peso de 200 kg. El tamafo del Hidex 600 SL exige que sea instalado en un
laboratorio o espacio fijo y que no sea transportable. Las muestras de agua
deben recogerse en el punto de medida, ser mezcladas con el liquido de
centelleo (a ser posible) y llevadas hasta el Hidex 600 SL. El fabricante facilita
el software MicroWin que ofrece la concentracion de radon en agua (en Bq-L™),
los espectros de la muestra y otros parametros caracteristicos de cada muestra
como las cuentas por minuto.

Las mediciones se basan en el método directo, en el cual la muestra de
agua se mezcla con el cocktail a través de la agitacion del vial que es analizado
posteriormente en el detector. Las especificaciones técnicas del detector Hidex
600SL se muestran en la Tabla 4.7.

Tabla 4.7. Especificaciones técnicas Hidex 600SL (Hidex 600 SL Specifications, 2015)

Tipo de medida Mezcla de agua con liquido centelleo
Sensibilidad 7.5 cpm

Error 5%

Condiciones ambientales 10-40°C

80% de HR maxima T2 <31°C
Disminuye linealmente a HR 50% a 40° C.

El procedimiento de muestreo se basa en extraer una muestra de 8 mL de
agua mediante una pipeta e introducirla en el vial de teflon, que ya contiene 12
mL de liquido de centelleo MaxiLight. La alicuota de agua debe sumergirse por
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debajo del liquido para evitar que el radén se libere al aire que pueda contener
el vial. Se agita durante unos minutos hasta conseguir una muestra homogénea.
Una vez mezclado, se espera 3 horas hasta que el gas radon alcance el
equilibrio con sus descendientes y se pueda determinar la concentracion del
gas. La lectura de los resultados se realiza a través del software MicroWin.

4.4. Determinacion de la actividad de las fuentes generadoras
de radén utilizadas

Las fuentes generadoras de raddn que se han utilizado a lo largo de esta Tesis
Doctoral han sido caracterizadas, de forma previa a su utilizacion, mediante la
determinacién de su actividad. Para ello, se ha utilizado un detector de germanio
(Canberra, modelo BEGe 3830 7500SL en configuracion vertical), que se
muestra en la Figura 4.13.

(B)

Figura 4.13. (A) Blindaje del detector de germanio Canberra. (B) Detector de germanio y
muestra de una placa petri modelo

Se trata de un equipo que detecta la energia que emiten las particulas
gamma de una muestra en un rango de 3 keV a 3 MeV (por espectrometria
gamma). El modelo BEGe esta disefiado con una estructura de electrodo que
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mejora la resolucion a bajas energias y, ademas, se ha fabricado con germanio
con un perfil de impurezas que mejora la recoleccion de la carga y mejora la
resolucion y la forma del pico a altas energias. Esto garantiza una buena
resolucion y la forma del pico en un rango medio de energias, imprescindible en
analisis de espectros complejos. El area del detector es de 38 cm? y tiene un
espesor de 30 mm.

La muestra se introduce en una placa petri de dimensiones conocidas y se
ubica sobre el detector, como se muestra en la Figura 4.13 (B). Las mediciones
se realizan en el interior del blindaje cerrado.

En el detector, se producen interacciones de la radiacion gamma incidente
gue emite la muestra con el cristal semiconductor que lo conforma. Se provoca
la liberacion de carga eléctrica, que se captura mediante la aplicacién de una
elevada diferencia de potencial en el sistema, proporcionada por una fuente de
tensién que esta conectada al detector. Los pulsos eléctricos emitidos son
proporcionales a la energia que emiten los fotones que se representa en un
espectro. Cada radionucleido se determina a través de su pico, en un rango de
energias determinado.

La actividad de raddn se determina a partir de los picos de energia de sus
descendientes 2'*Pb y 2'“Bi obtenidos en el espectro, a través del software
Gamma Acquisition & Analysis. El tiempo de ensayo depende de la actividad de
la fuente.

En la Tabla 4.8 se muestran las especificaciones técnicas de mayor
relevancia del detector de germanio.

Tabla 4.8. Especificaciones técnicas del detector de germanio BEGe 3830 (Broad Energy
Germanium Detectors. Canberra, 2016).

Tipo de medida Espectrometria gamma
Eficiencia relativa (%) 234
Resolucion (keV) A 5.9 keV de energia: 0.45

A 122 keV de energia: 0.75
A 1332 keV de energia: 1.90

Condiciones ambientales  Aislado del exterior mediante blindaje, que
requiere proteccion frente a humedad para
evitar su corrosion.

Se recomienda no trabajar a temperaturas
extremas.
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4.5. Validaciones de los detectores

En este apartado se describen los procesos de validacién de los principales
detectores empleados en este estudio. La validacion confirma, a partir del aporte
de evidencias objetivas, que se cumplan los requisitos particulares (ISO 17025,
2005). En este caso, los procesos de validacion/verificacion se llevan a cabo a
partir de valores conocidos de actividad

4.5.1. Validacion del sistema de electretes E-PERM

El control de calidad del sistema de deteccion de radon en aire E-PERM, se ha
basado en todos los procedimientos de calibracion y verificacion llevados a cabo
mediante la colaboracion del Laboratorio de Radiactividad Ambiental (LRA) y el
grupo de investigacion ISIRYM-Senubio.

Durante la ejecucion de esta Tesis Doctoral, se ha participado de forma
paralela en el proceso de acreditacion en los ensayos de medida de la
concentracion de radén mediante electretes.

La validacion se basa en la participacion en pruebas de aptitud e
intercomparaciones. Se evaluan los parametros de precisién y exactitud.

Precision

Se evalua en condiciones de repetibilidad o reproducibilidad. Se determina
mediante el analisis de la concentracion de actividad del radionucleido, en este
caso radon, en materiales de referencia o bien a partir de los resultados
obtenidos en ejercicios de intercomparacion o calibracion. Los métodos de
calculo mas comunes son:

= Desviacion estandar de la muestra, calculada segun la ecuacion (4.2)

2

o= Z(Crrmedia = Crn) (4.2)
grupo (n _ 1) )

donde Cgry,,.4i, €S 1@ concentracion media total de radon de cada grupo de

exposicion (Bq-m3); Cr, es la concentracion de radén obtenida de cada
electrete (Bg/m?®) y n es el nimero de electretes.
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*» Porcentaje de desviacion estandar (%), calculado segun la ecuacion
(4.3)

Sgrupo

%s = 100.

Canedia (4-3)

Desde 2014, se ha ido participando en 7 pruebas de aptitud y calibraciones.
Los resultados previos a la ejecucion de la tesis y los llevados a cabo durante la
misma, se recogen en la Tabla 4.9.

Tabla 4.9. Resultados obtenidos en las mediciones de radén en aire en intercomparaciones
pruebas de aptitud con electretes.

Prueba-ano n CRnref CRnexp Sgrupo Sgrupo (%)
P1-2014 3 1328 176 £ 13 15.46 8.76
P2 -2018 10 250+ 30 212+ 9 8.11 3.83
P3-2014 3 1184 + 47 1287 + 121 7.16 0.56
P4 - 2018 10 2410+130 2620 + 253 106.80 4.08
P5-2014 5 13217 £ 1609 15254 + 492 23.67 0.15
P6 - 2014 5 17110 £ 1545 16615 + 792 5.44 0.03
P7 - 2014 8 31614 + 632 29645 £ 1351 3.43 0.01

Como se observa, el porcentaje de desviacion estandar no supera en ningun
caso el 15%, valor que se considera aceptable segun los criterios internos
establecidos en el laboratorio.

Exactitud

Este parametro se determina mediante la comparacion del valor obtenido por el
laboratorio y el de referencia ofrecido por la entidad organizadora de la prueba.

= Sesgo, segun la ecuacién (4.4) (Jornadas Calidad, 2010)

Canedia — Crn referencia

Sesgo = ) (4.4)

Crn referencia
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siendo Cgryp,, ..
exposicion (Bq-m-3)

Y Crn referencia

dada por el laboratorio (Bq-m™3).

.. |a concentracién media total de raddn de cada grupo de

es la concentracion media total de radon

» Parametro u,.,; segun la ecuacion (4.5) (Jornadas Calidad, 2010)

Utest =
\/u(CRn referencia)2 + u(Canedia)z

|CRn referencia — Canedial

(4.5)

Los resultados de u,.,; sSe comparan con valores criticos especificados en
tablas estadisticas (t-statistic), para determinar si difieren significativamente de
los de los valores esperados en un nivel de probabilidad dado (IAEA, 2002).

Estos valores se muestran en la Tabla 4.10.

Tabla 4.10. Condiciones de probabilidad del parametro u,., (IAEA, 2002)

Condicidon

Probabilidad

Estado

Utest < 1.64

Mayor que 0.1
(Confianza < del 90%)

Los resultados obtenidos no
difieren del valor esperado
significativamente

1.64 < u,pq, < 1.95

Entre 0.1 y 0.05

(Confianza entre 90% y

95%)

Los resultados obtenidos
probablemente no difieren
significativamente del valor
esperado

1.95 < Uypq, < 2.58

Entre 0.05y 0.01
(Confianza entre 95% y

99%)

No esta claro si los resultados
obtenidos difieren
significativamente del valor
esperado

2.58 < Uppg; < 3.29

Entre 0.01 y 0.001
(Confianza entre 99% y

99.9%)

El resultado obtenido es
probablemente
significativamente diferente
del valor esperado

u> 3.29

Inferior a 0.001

(Confianza
99.9%)

inferior

a

Los resultados obtenidos son
significativamente diferentes
del valor esperado.
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En la Tabla 4.11 se muestran los resultados obtenidos en la validacion de
los electretes E-PERM.

Tabla 4.11. Resumen resultados exactitud del método.

Prueba Crn ref Upef Crnmodia u Sesgo  Ugest
(%)
P1-2014 132 8 176.36 12.7 33.61 2.96
P2 -2018 250 30 211.64 9.435 15.34 1.22
P3-2014 1184 47 1287.33 120.66 8.73 0.79
P4 -2018 2410 130 2620.34 25315 8.73 0.74
P5-2014 13217 1609 15254 492 15.42 1.21
P6 -2014 17110 1545 16615 792 -2.89 0.28

P7-2014 31614 632 29644.63 13515 -6.23 1.32

Tal y como se observa en la tabla anterior, la prueba P1 presentan un valor
de u;, 5 en el rango 2.58 < u < 3.29, por lo que, con una probabilidad entre 0.01
y 0.001, puede afirmarse que el resultado obtenido de radén en aire es
probablemente significativamente diferente del valor esperado, dado por el
organismo organizador. En este caso, los electretes son de nuevo validados
mediante nuevas exposiciones.

En el resto de las pruebas (de P2 a P7) el valor de u;,,; se situa por debajo
de la condicion u,,.s < 1.64, por lo que, con una probabilidad superior al 90% se
puede afirmar que los resultados obtenidos no difieren significativamente del
valor esperado.

4.5.2. Validacién del detector Radon Scout Plus

En este caso, como no se ha participado en intercomparaciones mediante el
detector Radon Scout Plus, su validacion se lleva a cabo a partir de la
comparacion de las concentraciones medidas con otro detector en continuo, el
Radon Scout PMT, comprado y calibrado de fabrica al inicio de esta Tesis
Doctoral.

La validacion se basa en la colocaciéon de los dos detectores, en un mismo
ambiente con una concentracion de raddén creciente. Los resultados
experimentales se muestran en la Figura 4.14
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Figura 4.14. Valores experimentales de radon en aire obtenidos en las mediciones con los
detectores Radon Scout Plus y Radon Scout PMT.

Para validar la equivalencia entre ambos métodos, se ha verificado el sesgo,
tomando como referencia el valor del Radon Scout PMT, recién calibrado. Este
sesgo, se situa por debajo del 30%, valor aceptable para concentraciones de
radén en aire segun criterios internos del laboratorio. El ensayo de validacion se
ha repetido periddicamente para comprobar si el sesgo se mantiene segun los
criterios establecidos en el laboratorio.

4.5.3. Validacion del detector de centelleo Hidex 600 SL

La validacion del detector se basa en la participacion en dos ejercicios de
intercomparacién de radén en agua:

» Ejercicio de Intercomparacion de raddén en agua realizado por
EUROFINS-IPROMA y LaRuc en 2021.

= Ejercicio de Intercomparaciéon de radon en agua realizado por IPROMA
y LaRuc en 2019.
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Ejercicio de intercomparacion afio 2019

En este ejercicio de intercomparacion se disponia de dos muestras de agua,
una de origen continental (Muestra A) y otra preparada en el laboratorio con
2%6Ra y acidificada con HNOs (Muestra B). La Universidad de Cantabria envio a
cada participante una botella con 0.5 L de agua de la muestra A y otra de la B.

Segun el informe final, presentado por LARUC, el tratamiento de los datos
se ha realizado segun la ISO 13528:2015, a partir de un algoritmo iterativo en el
que los valores extremos de la poblacion tienen un menor peso que en un
tratamiento estadistico clasico. En este algoritmo se consideran todos los
valores de todos los participantes en el ejercicio de intercomparacion, excepto
los valores incorrectos. Los valores extremos se reposicionan dentro de los
intervalos de desviacién aceptables y se obtienen estimadores robustos del
valor consensado y de la desviaciéon estandar.

El valor asignado para el parametro de estudio es el valor consensuado. El
objetivo sigma es la desviacién estandar arbitraria, segun el conocimiento del
método empleado y se fija en un 20%. La incertidumbre del valor consensuado
se calcula segun la ISO 13528:2015 mediante la ecuacion (4.6)

*

He = 1.25 ﬁ ) (4.6)

siendo, S* la desviacién estandar robusta de los resultados y p el nimero
de resultados.

La evaluacién de los resultados se lleva a cabo segun el valor asignado
(valor de consenso) que cumple la condicion de que su incertidumbre sea
W < 0.3 0,. Por ello, se utiliza el criterio de Z (Zs,.) para esta evaluacion,
segun la ecuacion (4.7)

x—X
Zscore = , (4.7)

Op

donde x es el resultado de cada participante, X el valor asignado y o, es el
objetivo de la desviacion estandar.
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Los valores obtenidos de Z,.,,. se interpretan segun:
" |Zsorel <2 indica un rendimiento satisfactorio y no genera una sefal.

" 2 < |Zgorel < 3 indica un rendimiento cuestionable y genera sefal de
atencion.

" |Zsorel > 3 indica un desempefio insatisfactorio y genera una sefal para
la accion.

Los valores obtenidos de radén en agua para ambas muestras (A y B) se
presentan en la Tabla 4.12.

Tabla 4.12. Resultados obtenidos en la intercomparacion de radén en agua en las muestras
A'y B medida con Hidex 600 SL (2019).

Identificacion de Resultado e incertidumbre Numero de Tiempo de

la muestra (Bg-L™) medidas medida (s)
Muestra A 259 + 14 15 1800
Muestra B 83 +12 15 1800

Los parametros del ejercicio de intercomparacion, ofrecidos por LARUC se
muestran en la Tabla 4.13.

Tabla 4.13. Resultados ofrecidos por la entidad organizadora de la intercomparacion (2019).

Muestra Valor Desviacion  Sigma Incertidumbre  N° de
asignado estandar objetivo  (u,) resultados
(X) robusta (o) (p)
(aejer)
A 305 33 61 7 32
B 91 8 18 2 29

En la Tabla 4.14 se presentan los resultados obtenidos por el laboratorio en
el ejercicio de intercomparacion para el detector Hidex 600 SL.
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Tabla 4.14. Resultados finales del ejercicio de intercomparacion (2019).

Muestra A Muestra B
Resultado 259 83
Zscore -0.76 -0.46

A partir de los resultados obtenidos, y segun la interpretacién del valor
Zscore, iNferior a 2 tanto para la muestra A como para la muestra B, se concluye
que el rendimiento del detector de radén en agua Hidex 600 SL es satisfactorio
y no requiere de ninguna accion para su ajuste y recalibracion.

Ejercicio de intercomparacion afio 2021

En este ejercicio se ha seguido el mismo procedimiento que en el afo 2019,
considerando que Unicamente habia una botella con una muestra de agua
continental a analizar. La Universidad de Cantabria envié una botella de cristal
con 0.5 L de agua. Los resultados obtenidos por el laboratorio se muestran en
la Tabla 4.15.

Tabla 4.15. Resultados obtenidos por el laboratorio en la intercomparacion de radon en agua
(2021).

Resultado e incertidumbre (Bq-L-')  N° medidas Tiempo de medida (s)
385.07 £ 38 10 1800

Los parametros del ejercicio de intercomparacion, ofrecidos por LARUC se
muestran en la Tabla 4.13.

Tabla 4.16. Resultados ofrecidos por la entidad organizadora de la intercomparacion (2021).

Valor asignado Desviacion Sigma Incertidumbre  N° resultados
(X) estandar objetivo  (Hx) (»)

robusta (g¢jer) (o)
409.13 48.45 82 9 43
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En la Tabla 4.17 se presentan los resultados obtenidos por el laboratorio en
el ejercicio de intercomparacion para el detector Hidex 600 SL.

Tabla 4.17. Resultados finales del ejercicio de intercomparacion (2021).

Resultados de la intercomparacion 2021
Resultado 385.1
Zscore -0.29

En esta segunda intercomparacion, y segun los resultados obtenidos, se
valida que el rendimiento del detector de radon en agua sigue siendo
satisfactorio y que no requiere de ninguna accion para su ajuste y recalibracion.

4.5.4. Validaciéon del RAD7-H20

La validacion del detector en continuo RAD7-H20 utilizado en las medidas de
campo de radon en agua se ha basado en la participacién del ejercicio de
intercomparacion organizado por IPROMA y LaRuc en 2019.

Las condiciones de ensayo son las mismas que las especificadas en el
apartado anterior pero unicamente se analizd la botella de 0.5 L de agua
continental (Muestra A).

El tratamiento de datos sigue también la ISO 13528:2015 y, de nuevo,
analiza el valor obtenido de la Z,,,.. segun la ecuacion (4.7).

La concentracion de radon en agua en las muestras (A), medida con el
detector RAD7-H20 se presentan en la Tabla 4.18.

Tabla 4.18. Resultados obtenidos por | laboratorio en la intercomparacion de radén en agua
en las muestras A y B, medida con RAD7-H20 (2019).

Identificacion de Resultado e incertidumbre N°medidas Tiempo de
la muestra (Bg-L™) medida (s)
Muestra A 246 + 20 3 1500
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Los parametros del ejercicio de intercomparacion de la Muestra A son los
que se han presentado en la Tabla 4.13 y se comparan con los resultados
obtenidos en el ejercicio de intercomparacion, que se muestran en la siguiente
Tabla 4.19.

Tabla 4.19. Resultados finales del ejercicio de intercomparacién, mediante RAD7-H20
(2019).

Resultado de la intercomparacion 2019
Resultado 246
-0.97

Zscore

El resultado de Z..,., inferior a 2 en valor absoluto, indica que el
rendimiento también es satisfactorio y que no se requiere accion de correccion.
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CAPITULO 5

ENSAYOS PRELIMINARES

En este capitulo se detalla el punto de partida de la investigacion: la
problematica de la transferencia de radon agua-aire y la puesta a punto del
montaje experimental que permite analizar este proceso a escala laboratorio.

5.1. Introduccion sobre los estudios preliminares

En este capitulo se describe el punto de partida de esta Tesis Doctoral, la
problematica frente al radon en la Marjal de Pefiscola. Se optd por analizar los
niveles en agua siguiendo con investigaciones previas en las que ya se habian
observado variaciones significativas de concentracion de radon exhalado a lo
largo de este humedal (Noverques, 2017).

De acuerdo con la clasificacion de municipios en funcién del potencial de
radén publicado en el CTE (Documento Basico HS, CTE, 2020), Pefiscola no
se encuentra entre los municipios con riesgo asociado al radon.

Dado que parte del grupo de investigacién ya estaba realizando campafas
de medida de raddén en aire en una Estacion de Pretratamiento de Aguas
Residuales (EPAR) cercana, se favorecio la medicion de radodn, tanto en agua
como en aire, en esa misma instalacién, un espacio cerrado y aislado del
exterior con poca ventilacion.

Los resultados hallados no permitian determinar una correlacion entre
concentracion en agua, cuyos valores se situaban muy por debajo del limite
legislativo, y la concentracidon en aire, cuyos niveles si excedian la normativa
vigente.

La elevada variabilidad del radén (estacional y diaria), y su dificultad para
ser analizado de forma simultanea y continua (en agua y aire), asi como las
dimensiones de la EPAR, entre otros factores, propiciaron el traslado de la
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investigacion de la transferencia del gas radon a escala laboratorio. El principal
objetivo era reproducir situaciones en las que el radén se difundia de un medio
a otro y que podrian tener lugar en una instalacion (depuradoras de agua,
industria ceramica, etc.) o en una vivienda real. Se plantearon diferentes
condiciones de ensayo como la acumulacion de radén en aire, la acumulacién
en agua, la transferencia agua-aire, etc. El siguiente paso era, por tanto, la
puesta a punto de los ensayos a escala laboratorio.

Para ello, era necesaria tanto la seleccion de las fuentes generadoras de
radon, para obtener su acumulacién en aire y en agua, como la seleccion del
equipo experimental en el que se llevarian a cabo los ensayos, y ciertos ensayos
previos para el inicio de cada experimento. En estas actividades se incluye:

= Calculo de las actividades de las fuentes y seleccion de la utilizada en
la investigacion.

= Disefio del equipo experimental y determinacién de su hermeticidad
para evitar fugas de radon.

» Analisis de la homogeneidad del radon en agua en el interior del tanque
para los ensayos en el medio acuoso.

= Determinacion del método mas adecuado para la extraccién de
muestras de agua.

A continuacion, en la Figura 5.1 se muestra la configuracién de los ensayos
preliminares llevados a cabo en esta investigacion. En cada casilla se incluye el
numero del indice de cada apartado.
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Capitulo 5. Ensayos preliminares Capitulo 6. Capitulo 7
Punto de
partida
|
|
Ensayos a
escala
laboratorio

|
[ [ ]
Puesta a punto de los

Marjal de EPAR Seleccion de

Pefiiscola Selecci6n equipo ensayos experimentales
(5.2) las fuentes experimental (5.4)
(5.2) (5.3) (5.5y5.6)
Disefio y Analisis Andlisis método
montaje del Evaluacion de la homogeneidad de extraccién de
equipo hermeticidad del radén en las muestras de

experimental agua agua

Figura 5.1. Mapa conceptual de los ensayos preliminares llevados a cabo.

En los siguientes apartados se describe el procedimiento experimental
llevado a cabo en cada ensayo, los resultados obtenidos y las conclusiones a

las que se ha llegado.
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5.2. Anadlisis de radén en la Marjal de Peiiscola

Las primeras medidas de campo se llevaron a cabo entre finales del afio 2016
y principios del 2017 en la Marjal de Pefiscola. Situada en la costa mediterranea
y a apenas 150 km de la ciudad de Valéncia, es uno de los humedales
protegidos de la Comunitat Valenciana, considerado Lugar de Interés
Comunitario (LIC) desde el 10 de julio de 2001. Catalogado como microreserva
de flora del municipio, es una de las zonas donde confluyen aguas de diversa
procedencia.

En la Figura 5.2 se muestra la ubicacion de la Marjal de Peniscola
(Noverques, 2017):

Pefiiscola
Comunidad Valenciana

Pt
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&

ol i
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i
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_ /
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Figura 5.2. Geolocalizacion de la Marjal de Pefiscola.

Estudios previos llevaron a cabo muestreos en diferentes puntos del
humedal y en instalaciones cercanas para determinar las concentraciones de
radon tanto en exteriores como en interiores. Se detectaron valores
considerablemente altos al aire libre, superiores a los 50 Bq-:m-3, asociados a la
concentracion de ?°Ra en el suelo de la Marjal, asi como al contenido de 22?Rn
en el agua salobre que circula por la zona, ligeramente por encima de lo que se
considera una muestra libre de radon. De entre las instalaciones analizadas en
este estudio, destacaba la Estacién de Pretratamiento de Aguas Residuales
(EPAR) de la localidad.

La concentracion de radén en aire en interiores medida con detectores
pasivos (Makrofol) variaba entre los 341+ 30 y los 2729 + 400 Bg-m3, mientras
que mediante el detector en continuo RAD7, con medidas de corto plazo, se
llego a alcanzar los 63719 + 11928 Bq-m™ (Cherta et al., 2009). Sin embargo,
en medidas de larga duracion, el valor promedio era de 2845 + 243 Bq'm™
(Cherta et al., 2009).
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Afos mas tarde, se siguié midiendo la concentracion de radon en aire en el
interior de la EPAR, siendo superior al limite legislativo. Una mejora en el
sistema de ventilacion permitio la disminucién de la exposicién ocupacional de
las diferentes salas de la planta en casi un 80% (Juste et al., 2015).

Nuevas investigaciones (Noverques, 2017) se volvieron a centrar en el
muestreo de los niveles de radon en el suelo de la Marjal, colindante con la zona
acuatica. En algunos puntos, la concentracion de gas de suelo medida oscilaba
cerca de los 9000 Bg-m3. Con el objetivo de conocer la procedencia de este
gas, y partiendo de una exhaustiva revision bibliografica de la zona, se
seleccionaron diferentes puntos de muestreo para la determinacion de radén en
agua.

El objetivo de estos ensayos era medir y analizar la concentracion de radon
en agua en diferentes puntos de la Marjal, y analizar los niveles de radén en
agua y aire en el interior de la estacion de Pretratamiento de Aguas Residuales
(EPAR).

Las mediciones in situ de la Marjal se llevaron a cabo mediante dos sistemas
de deteccion: RAD7-H20 y electretes, con la finalidad de comparar resultados y
seleccionar, para medidas de campo, el equipo mas apropiado.

5.2.1. Procedimiento experimental

En estos ensayos, la seleccién de los métodos de medicidén del radon y sus
descendientes depende principalmente de la facilidad de transporte de los
detectores, debido a la accesibilidad de la zona y de la distancia al laboratorio,
asi como de la duracién de los tiempos de medida que requiere cada uno. Para
las mediciones de campo realizadas in situ, las mediciones de radon en agua
se realizan mediante el detector RAD7-H20 y electretes. Los ensayos de radon
en el interior de la planta de pretratamiento se han llevado a cabo mediante los
mismos sistemas de deteccion.

Medidas in situ de radén en agua en la Marjal de Pefiiscola

De entre la variedad de protocolos de medida que ofrece el detector RAD7-H20
y, segun investigaciones previas que mostraban valores de radén en agua por
encima de los 100 Bg-L™" en la Marjal, se seleccionaron los viales de 40 mL y el
protocolo Wat40.

Cada vial se introduce en el agua hasta su enrase, evitando la formacion de
burbujas. Se debe esperar 3 horas antes del inicio de los ensayos, tiempo
suficiente para que el radon alcance el equilibrio con sus descendientes. Cada
vial se conecta al circuito de deteccién y el monitor bombea la muestra de agua
a través del circuito cerrado. Esto permite, mediante el burbujeo, que el radén
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se transfiera al aire para su transporte y deteccién en su interior. La humedad
del aire se elimina mediante el tubo de secado y las pequefias particulas
generadas se depositan sobre el filiro de entrada. El tiempo de medida se fija
en 30 minutos para cada muestra. Antes y después de cada ensayo debe
realizarse una purga del sistema para eliminar los restos de aire con radén del
interior del sistema.

Las mediciones llevadas a cabo mediante los electretes (E-PERM System)
consisten en introducir el vial de muestreo (67 mL) en agua hasta su enrase,
evitando de nuevo la formacion de burbujas que facilitarian la liberacion del
radon. En este caso, las muestras se devuelven al laboratorio y, a las 3 horas,
se inician los ensayos, una vez alcanzado el equilibrio entre el radon y sus
descendientes. El vial se deposita en el interior de la jarra de cristal,
impermeable al radon y cuyo cierre garantiza su hermeticidad. Tal y como se ha
detallado en el Capitulo 5: Instrumentacion, el detector queda suspendido en el
interior de la jarra. La diferencia de voltaje durante la exposicién determinara la
concentracion de radon en agua. El tiempo de muestreo utilizando los electretes
es de 3 dias.

Con el objetivo de disponer de una distribucion geografica del radén a lo
largo de la Marjal, se seleccionaron 9 puntos de muestreo diferentes,
distribuidos en menos de 400 metros de longitud, tal y como se muestra en la
Figura 5.3.

Figura 5.3. Ubicacién de los puntos de muestreo en la Marjal de Pefiscola.

En los nueve puntos se han tomado y analizado las muestras de agua
mediante el detector RAD7-H20. Tres de ellos (puntos 5, 7 y 8), se corresponden
con las ubicaciones donde mayores concentraciones de radén exhalado y en
suelo se habian medido con anterioridad (Noverques, 2017).

100



Capitulo 5. Ensayos preliminares

El resto de los puntos se han seleccionado segun la orografia y su
accesibilidad para la medicion. En los puntos 4 y 8 la concentracion de radon en
agua se ha medido también con electretes, en un mismo dia y condiciones de
ensayo, para comparar ambas metodologias. No se han seleccionado mas
puntos de muestreo para la comparacion debido a que los electretes requieren
un tiempo de medida mayor (3 dias) y no es técnicamente viable.

Medidas in situ de radén en agua y en aire en la planta de pretratamiento de
aguas residuales

Los ensayos de radon en agua se han llevado a cabo mediante el sistema de
deteccion RAD7-H20, siguiendo el mismo protocolo que en las medidas en la
Marjal: el vial se introduce en el agua de la tuberia de entrada a la EPAR que
circula por el interior de la planta, evitando burbujeo, y es analizado a través del
circuito cerrado que conforma el detector. En este caso, el protocolo de medida
es el Wat250, y el vial, de 250 mL, ya que se esperan valores de concentracion
en agua inferiores. Los tiempos de ensayo son también de 30 minutos. El
periodo de muestreo se situa entre los meses de febrero a abril de 2018.

La concentracion de radon en aire se ha determinado mediante la
instalacion del sistema de deteccion E-PERM, los electretes. En este caso, el
tiempo de exposicion es de 3 meses, segun recomendaciones del CSN. Tal y
como se detalla en el Capitulo 5: Instrumentacion, los electretes se enroscan a
la camara y, por parejas, se introducen en una caja que permite la difusion del
radén en su interior. La diferencia de voltaje antes y después de la exposicion
determinara el nivel de radén en aire.

5.2.2. Resultados

En este apartado se muestran los resultados obtenidos de la concentracion de
radén en agua en la Marjal de Pefiscola, la comparacion entre los dos métodos
empleados, asi como los niveles de raddn en agua y en aire en el interior de la
planta de pretratamiento de aguas residuales.

Concentracion de radén en agua en la Marjal de Pefiiscola

Los niveles de radén en agua medidos en los 9 puntos de la Marjal de Pefiscola
se muestran en la Tabla 5.1. Con el objetivo de comparar las dos metodologias
para la medicion de radén en agua, se han analizado las muestras en los puntos
4 y 8 también con el sistema de deteccion E-PERM. Se ha calculado el sesgo
asociado a ambas metodologias, tomando como referencia el RAD7, segun la
ecuacion (5.1)
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CRnelectretes B CR”RAD7 100
)

Sesgoradc’m Marjal (%) = (5.1)

CRnRAm

siendo, Crpp,p, 1@ concentracion de raddn medida con el RAD7-H20 vy

CRuplectretes 1@ ObtENIda coN €l sistema de electretes E-PERM.

Tabla 5.1. Concentracion de radén en agua en la Marjal de Pefiiscola.

Punto de Concentracion (Bq-L-")  Concentracion Sesgo (%)
muestreo (RAD7-H20) (Bg-L") (E-PERM)

102 £ 121 -

57 +3.8 -

107 £ 10.2 -

121+ 8.4 138.70 £ 10.3 14.63 %
387 £27.3 -

120+ 5.7 -

121+ 84 -

228 +13.0 217.04 £ 12.6 4.80 %
179 £ 13.0 -

O O N O O B W N =

Segun los resultados obtenidos, la concentracion de radén en agua medida
con el detector RAD7-H20 oscila entre 57 + 3.8 Bq-L"' y 387 + 27.3 Bq-L™".
Destacan los puntos 5 y 8, por presentar niveles superiores, y el punto 2 por ser
el valor mas bajo, casi la mitad del resto de puntos.

Los puntos 5 y 8 presentan valores superiores de concentracion de radén
en agua, del mismo orden de magnitud que investigaciones previas, cuya
concentracién oscila entre los 100 y los 200 Bg-L" (Rodellas, 2008) y a su vez,
en los mismos puntos en los que el terreno presentaba mayor tasa de
exhalacion (Noverques, 2017).

El punto 7 no sigue la misma tendencia y presenta valores inferiores a lo
esperado. Se considera que esta disminucion en la concentracion se debio a la
limpieza de la zona en el momento del muestreo, que habria agitado el agua y
los sedimentos de la zona. Los resultados obtenidos muestran una elevada
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variabilidad para distancias cortas (inferiores a los 100 metros entre dos puntos
de muestreo).

El punto 2 muestra el valor mas bajo de concentracién de radén en agua,
debido a la poca cantidad que circula por esa zona. La poca profundidad y el
volumen de agua facilitan la liberacién del radén a la atmosfera. El resto de los
puntos de muestreo no pueden ser comparados con otros estudios porque no
hay valores de referencia. Sin embargo, se observa una disminucién de la
concentracion respecto al punto anterior en el punto 9, donde se produce un
ensanchamiento de la marisma y una confluencia de agua del punto 8 y de agua
estanca. Esto provoca una dilucién del agua y un ligero descenso del nivel de
radon.

En los puntos 4 y 8, tal y como se observa en la anterior Tabla 5.1, la
concentracion de radén en agua es de 121 + 8.4 y 228 + 13.0 Bg-L™!, medida
con el detector RAD7-H20, frente a los 138.70 + 10.3 y 217.04 + 12.6 Bq-L™"
obtenidos por el sistema E-PERM. El sesgo asociado a la medida de raddn en
agua mediante el detector RAD7-H20 y los electretes se fija en un 14.63% en el
punto 4 y 4.80% en el punto de muestreo 8. Se constata una mayor diferencia
de resultados, y por tanto un mayor error, para concentraciones inferiores de
radén en agua. Estos valores pueden deberse a la sensibilidad de cada equipo
que, pese a detectar en rangos inferiores segun las especificaciones de cada
fabricante, miden con mayor precisién cuanto mas radon presenta una muestra
de agua. En ambos casos, el error no supera el 15 %, valor de precision
considerado como aceptable segun criterios internos del laboratorio.

La similitud de los resultados obtenidos y su error asociado confiere una
mayor fiabilidad de los métodos, lo que permite considerar la equivalencia de su
utilizacion en las medidas de campo.

También se han comparado los resultados con los limites establecidos en
la legislacion espaiiola, fijados entre 500 y 1000 Bq-L-'(Real Decreto 314/2016).
Cabe sefnalar que, si bien la Marjal de Pefiscola muestra valores anormalmente
elevados en comparacion con otras localidades y con las viviendas
(concentraciones de radon en agua < 1 Bq-L™), en ninguno de los puntos
muestreados se supera el valor maximo marcado por la legislacion.
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Concentraciéon de radén en agua y en aire en la planta de pretratamiento de
aguas residuales

Adicionalmente, se ha realizado un analisis de los resultados de las
concentraciones de radén en agua y en aire en la EPAR, extraidos de informes
anuales previos (Juste et al., 2015). Las mediciones en agua fueron realizadas
mediante el RAD7-H20 a la entrada de la estacion, y las mediciones de aire
mediante electretes E-PERM (con camaras SLT y LLT) en diferentes estancias,
siguiendo con las directrices establecidas por el CSN. Estos valores se
muestran en la Tabla 5.2.

Tabla 5.2. Resultados de informes anuales de las medidas de radén en la planta de
pretratamiento de aguas residuales.

Periodo exposicion Concentracion en agua Concentracion en aire
(Ba-L™) (Bq-m™)

2013  Febrero — Abril 27+£19 4702 + 249

2014  Marzo — Junio 415128 677 £ 34

2015  Febrero — Abril 34+22 634.3 £43

Como se observa en la Tabla 5.2, los valores de radon en agua oscilan entre
27 £+ 1.9y 41.5 + 2.8 Bg-L™", muy por debajo de los medidos en la Marjal de
Peniscola, mientras que la concentracion de radon en el aire supera el limite de
exposicion en cada medida. La disminucién en aire de 2014 frente a la medida
en 2013 es debida a la instalacion de sistemas de ventilacion forzada que
renuevan el aire 10 veces por hora, eliminando asi parte del radén presente.

Se observa que, para espacios cerrados con poca ventilacion, como sucede
en esta planta, incluso niveles bajos, muy inferiores al limite legislativo (1000
Bqg-L") de radon en agua suponen un incremento notable en la concentracion
del gas en el aire. El agua que entra en la depuradora esta en continuo
movimiento y agitacion, facilitando la liberacion de gas al aire. Este fendmeno
podria compararse con el muestreo realizado por el RAD7-H20: |la muestra de
agua, agitada y burbujeada libera el radon que es transferido al aire. EI mismo
proceso sucede en las viviendas, donde existe un mayor riesgo asociado a la
inhalacion de radon cuando el agua esta en movimiento (en la ducha o cocina
cuando se friegan los platos), que por la ingesta de esa misma agua (OMS,
2021).
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Estos ensayos evidencian que existe una relacién entre la concentracion de
radén en aire y la concentracién de radon en agua en un emplazamiento
cerrado. Se recalca la importancia de disminuir los niveles de radon en agua a
valores practicamente nulos para evitar asi su liberacion al aire. Actualmente,
no hay una solucién clara para disminuir la concentracion de radén en agua. Se
propone su tratamiento para la eliminacién del radon en los puntos de entrada
de agua mediante gasificacion (aireacion y/o adsorcién y decaimiento con
carbdn activo). Sin embargo, las técnicas mas avanzadas y comunes son las de
mitigacion de la concentracion de radén en aire, en interiores de viviendas y
lugares de trabajo.

Para disponer de un orden de magnitud de la cantidad de raddon que se
puede encontrar en un espacio considerado libre de radoén, se realizd la
medicion de radon en agua y aire en una vivienda ubicada en la localidad de
Catadau, en la provincia de Valencia. Este municipio se encuentra en zona sin
clasificar segun el mapa del CTE. Los resultados obtenidos se muestran en la
Tabla 5.3.

Tabla 5.3. Niveles de radon en agua en una vivienda.

Periodo de exposicion Concentracion promedio  Concentracion en

de radén en agua con aire, con electretes
RAD7-H20 (Bqg-L™") LLT E-PERM (Bg-m-3)
2018 Febrero - Abril 0.149+ 01 27 £4

Tal y como se muestra en la tabla anterior, la concentracion de radon en
agua es de 0.149 + 0.1 Bq-L'y 27 + 4 Bg:m3 en aire. En ninguin caso se excede
el limite legislativo y los valores obtenidos son muy inferiores a los analizados
en la planta de pretratamiento de aguas residuales.

5.2.3. Discusion de resultados

Con el objetivo de caracterizar la zona de la Marjal de Pefiiscola, donde se
considera que podria existir riesgo radiolégico derivado de la inhalacion de gas
radon, se tomaron muestras de agua en 9 puntos, ubicados a lo largo de la
misma y en la zona mas accesible al publico.

Se ha observado que la concentracion de radén en agua oscila desde los
57 + 3.8 Bq-L™" hasta los 387 + 27.3 Bq-L™, lo que verifica la elevada variabilidad
del gas.
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Algunos de los puntos muestreados presentan niveles que se encuentran
en el mismo rango que los analizados por otros grupos de investigacion
previamente. En ningun punto se excede el limite legislativo para
concentraciones de radén en agua potable.

Asimismo, analizando y comparando dos metodologias diferentes para la
medicién de radon en agua in situ: RAD7-H20 y electretes E-PERM se observa
que el sesgo calculado esta por debajo del 15%, valor fijado como aceptable en
el laboratorio.

La concentracién de radon en agua dentro de la EPAR, aun siendo baja,
podria ser la causa de un aumento en la concentracion de radon en el aire. El
agua agitada favorece la liberacion del radén hasta el aire, donde se acumula
debido a la poca ventilacidn de la estacion. Estos ensayos se trasladan a escala
laboratorio para validar la posible correlacion entre ambos medios.

En esta investigacion se constata la necesidad de analizar el proceso de
transferencia de radén de agua a aire dada la importancia que tiene la liberacién
del gas en su acumulacién en espacios cerrados o con poca ventilacion. Se
define asi el punto de partida del desarrollo experimental de esta tesis.

5.3. Seleccion de las fuentes generadoras de radén

En los ensayos llevados a cabo a escala laboratorio se ha utilizado como fuentes
generadoras de radon tres piedras pechblenda de diferentes actividades. Se
trata de una variedad de uraninita, un mineral radiactivo rico en uranio que se
forma en pegmatitas graniticas y vetas hidrotermales a temperaturas medias
(GeologiaWeb, 2021). Como producto de la desintegracion radiactiva del uranio,
contiene radio, cuyo periodo de semidesintegracion es de 1602 afios. Este a su
vez, se desintegra en raddn vy, por tanto, es considerado como una fuente
natural de generacion de gas radon. En la Figura 6.5. se muestra una de las
fuentes utilizadas.

Figura 5.4. Ejemplo de una de las piedras pechblendas utilizadas.
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La determinacién de la actividad de la fuente se ha llevado a cabo mediante
un detector de espectrometria gamma, detector de germanio. Este equipo
requiere previamente de una calibracion en energias, una identificacion de los
diferentes radionucleidos del espectro gamma obtenido, determinando la
energia de cada fotopico. A partir de fuentes patron, se establece la relacion
entre la energia que emite cada radionucleido (*?Ra; 6°Co, etc.) con el canal del
espectro. Una vez calibrado, se introduce la muestra en el detector y se procede
a su medicion en una placa petri de geometria conocida. El tiempo de ensayo
para la caracterizacion es de 10 minutos. El espectro obtenido se muestra en la
Figura 5.5.

Figura 5.5. Espectro de la muestra de la fuente de radoén.

En el espectro anterior se observan los tres picos del radionucleido 2'4Pb en
un rango de energias desde 220 hasta 396 keV, y el pico del 2'Bi, desde los
565 hasta los 655 keV.

La actividad de 2'"Pb de esta muestra, siguiendo la calibracion en
eficiencias, es de 93 kBq-kg™'. En la Tabla 5.4 se muestra la codificacion de cada
fuente, su peso en kg y la actividad de ??2Rn, en equilibrio con su descendiente
214Pp determinado por espectrometria.

Tabla 5.4. Caracterizacion de las tres fuentes generadoras de radén.

Fuente Peso (kg) Actividad ?22Rn
Fuente 1 (F1) 19.756-10°3 1.84 + 0.12 kBq
Fuente 2 (F2) 45.939-103 4.27 £ 0.27 kBq
Fuente 3 (F3) 489.900-10°3 45.10 + 2.84 kBq

107



Estudio del comportamiento del gas radén en los procesos de transferencia en agua y en aire

Estas tres fuentes se almacenan en la Instalacion Radiactiva unica (IRA-
UPV), en las dependencias del Departamento de Ingenieria Quimica y Nuclear
de la ETSII.

La actividad de cada fuente permite disponer del orden de magnitud para
seleccionar de forma eficiente en qué tipo de ensayos se utilizara cada una de
ellas segun las necesidades del laboratorio, los tiempos de ensayos necesarios
o el tipo de muestreo realizado.

Las tres fuentes, (F1, F2 y F3) se han utilizado en el analisis de la
transferencia de radon desde la misma fuente hasta el aire y su acumulacion en
el interior del tanque experimental. Por cuestiones operativas y organizativas
del laboratorio, se ha determinado la homogeneidad del radén en agua mediante
la fuente F2, de actividad intermedia; y para la validacion de los métodos de
extraccion, se ha ensayado con la fuente F3, de mayor actividad, ya que se
requeria de un enriquecimiento mayor del agua.

Posteriormente, para los ensayos agua-aire, se ha seleccionado una unica
fuente, de actividad intermedia, Fuente 2 (F2), que permite alcanzar
concentraciones elevadas para diferentes periodos de tiempo sin llegar al limite
de deteccion de los equipos de analisis de raddn en aire.

5.3.1. Discusioén de resultados

En este apartado se ha determinado la actividad de tres fuentes generadoras
de radon, tres piedras pechblendas de origen natural. La validacién del método
de extraccion se ha llevado a cabo con la fuente de mayor actividad, la F3, que
permite un enriquecimiento del agua mas rapido. En los ensayos de radén en
aire se han utilizado las tres fuentes para validar el comportamiento del gas
independientemente de la actividad de la fuente que lo genera. En las medidas
llevadas a cabo cuando coexisten dos fases (agua y aire) se ha utilizado
unicamente la fuente F2.

5.4. Seleccion del equipo experimental. Disefio y montaje del
equipo experimental y evaluacion de la hermeticidad

La seleccion del material para el disefo del equipo experimental se ha basado
en la revision bibliografica de diferentes estudios que analizan la eficacia de
materiales aislantes. En muchos casos, son utilizados para limitar y disminuir la
entrada de gas radon en viviendas y edificios.
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Algunos ejemplos empleados para la proteccion de la inmision del radon son
las laminas de polietileno, laminas de PVC, laminas de caucho o laminas
bituminosas. En general, su combinacion, la adicion de diferentes capas y el
aumento del grosor permiten mejorar las caracteristicas necesarias de
impermeabilidad y estanqueidad requeridas (Vazquez et al., CTl, 2010).

Segun el Cdédigo Técnico de la Edificaciéon, para que una barrera sea
considerada como valida el coeficiente de difusion al radon debe ser inferior a
10" m2-s' y su espesor, de 2 mm (Documento Basico HS, CTE, 2019). Este
coeficiente determina la facilidad con la que el gas radén se desplaza a través
de los materiales y puede obtenerse experimentalmente a partir de los
diferentes procedimientos descritos en la ISO 11665-13:2017 o enla ISO 11665-
12:2018.

La determinacion de los coeficientes de difusién de diversos materiales
muestra grandes variaciones de unos a otros: desde los 10-'® m?:s™! hasta los
10" m2-s-! para membranas bituminosas de asfalto oxidado (BM); laminas de
polietileno de alta y baja densidad (HDPE y LDPE); laminas flexibles de polieti-
leno clorado (PCV) e incluso revestimiento de asfalto modificado (MAC). De
entre todos ellos, se ha verificado que uno de los que presenta un coeficiente
de difusion de radon menor son las laminas de polietiieno (High Density
Polyethylene), en un rango que varia entre 5:10-2 y 10:10-'2 m2-s' (Jiranek et
al., 2001). Se ha demostrado que disponer de este parametro es también una
herramienta para la verificacion de la hermeticidad y estanqueidad de las juntas
(tuberias, suelos, etc.) (Jiranek et al., 2011).

Estos estudios constatan la necesidad de la adecuada y optima seleccion
del material utilizado para el equipo experimental donde se realizaran los en-
sayos a escala laboratorio, evitando asi fugas del sistema y pérdidas del raddn
en la parte experimental.

Por ello, para la ejecucion de esta Tesis Doctoral, el equipo empleado es un
tanque de polietileno de alta densidad (HDPE), cuya descripcion se muestra a
continuacion.

5.4.1. Descripcidon general del montaje experimental inicial

Con el objetivo de simular los procesos que podrian llevarse a cabo en
diferentes procesos industriales que trabajan con elevadas cantidades de agua,
en muchos casos en agitacion, se seleccionaron dos contenedores de
polietileno de alta densidad (HPDE): uno de 120 L (bidén grande, BG) y otro de
30 L (bidon pequerio, BP).

Ambos depésitos son impermeables al radén y con las dimensiones
adecuadas como para trabajar con diferentes volimenes de agua dejando
espacio libre suficiente para introducir los detectores de radén en aire.
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En la Figura 5.6 se muestran los dos tanques utilizados.

(A) (B)

Figura 5.6. Imagen de los dos bidones en los que se realizan los ensayos. (A) Bidon BG, de
120 L. (B) Bidén BP, de 30 L.

Las dimensiones de cada uno se muestran en la Figura 5.7.
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Figura 5.7. Dimensiones (en mm) de los dos bidones de HPDE.

El bidon BG, de 120 L de capacidad, mide 80 cm de altura y 34.8 cm de
base. La zona central se ensancha ligeramente hasta los 49.6 cm. Este tanque
se utiliza para analizar la acumulacién de radén en aire cuando Unicamente esta
la piedra en su interior, asi como para el estudio de los procesos de
transferencia de radon agua-aire.
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El segundo equipo experimental, el bidén pequeio, BP, tiene una capacidad
de 30 L. Su altura es de 51.1 cm, su base es de 23 cm de diametro y en la parte
central se produce un ensanchamiento del tanque, alcanzando un diametro de
31.5 cm. Este bidon se ha utilizado unicamente para determinar la acumulacion
de radon en aire.

Para verificar la hermeticidad del cierre y estanqueidad del sistema, dado
que se necesita que el intercambio de aire entre el exterior y el interior sea
minimo, se han aplicado dos procedimientos de validacién de su aislamiento:

= Meétodo 1: Instalacion de detectores de E-PERM, electretes, alrededor
del bidon para determinar la concentracion de radon en sus
proximidades, analizando si se ha producido un incremento de los
niveles de radon en aire durante periodos de tres meses en los que se
llevan a cabo distintos ensayos experimentales.

= Meétodo 2: Determinacion de la constante efectiva. En este caso, se
introduce una de las fuentes en el recipiente y se cierra. Se monitorea
la acumulacién de raddn en aire hasta alcanzar una concentracion alta.
Se retira la fuente y se monitoriza la disminucién de la concentracion en
el interior del tanque. Los resultados obtenidos se ajustan a la ley de
decaimiento de la ecuacion (5.2) que permite determinar el valor de la
constante efectiva 4, (ISO 11665-13, 2017)

Crn () = Coe™ert, (5.2)

donde C,es la concentracién de radén en aire medida (Bg:m3), A.rla
constante efectiva (h") y t el tiempo de exposicion (h). Se define la constante
Aer COMO

Aef = A+ 4y, (5.3)

siendo 1 es la constante de desintegracion del radén (h'), y 1, la constante
de pérdidas del sistema.

Segun la ISO 11665-13 (2017), para garantizar la estanqueidad del
recipiente, las pérdidas del sistema deben ser inferiores a 0.00378 h™1, la mitad
de la constante de desintegracion del radén (Ag,, = 0.00756 h™1)

A continuacion, se presentan los resultados obtenidos para la evaluacion de
la hermeticidad mediante ambos métodos.
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Aplicacion del método 1: instalacion de detectores

Se ha determinado el nivel de fondo del laboratorio mediante la instalacion de
detectores E-PERM alrededor de cada equipo en dos periodos de tres meses,
en los que sen han llevado a cabo diferentes ensayos experimentales. Estos
detectores permiten medir el incremento de la concentracion de radén en caso
de haber fugas en los depodsitos mientras se realizan los ensayos con las
fuentes. Los resultados se muestran en la Tabla 5.5.

Tabla 5.5. Nivel de radén en aire de fondo en el laboratorio durante la realizaciéon de los
ensayos experimentales.

Detector  Concentracion Detector Concentracion de
Periodo 1 raddn en aire (Bq'm)  Periodo 2 radon en aire (Bg-m3)
SST1 56 +7 SST5 58 +9

SST2 44 + 6 SST6 55+ 6

SST3 56 + 11 SST7 43+5

SST4 6317 SST8 55+ 6

Se observa que la concentracion de radon en aire medida cuando se llevan
a cabo los diferentes ensayos experimentales entre los 43 + 5y 63 + 7 Bq'm
en los dos periodos de tiempo muestreados.

Sabiendo que la concentracion en aire promedio del laboratorio en
condiciones normales (ausencia de ensayos ni perturbaciones ambientales) es
de 51+ 5 Bg-m3, se considera que los ensayos experimentales llevados a cabo
con las diferentes fuentes generadoras de radén no suponen un incremento de
los valores en aire, considerados como niveles de fondo, en el laboratorio.

Aplicacion del método 2: determinacion de la constante efectiva

Para determinar la constante de pérdidas del sistema (1, ,segun la ecuacion
(5.3)), es necesario previamente disponer de aire enriquecido con radon,
contenido en un equipo experimental (depdsito o tanque) que permita analizar
la disminucidn de la concentracion en funcién del tiempo.

Se determina si ésta se produce debido al decaimiento del radén (segun la
ley de desintegracion) o si, por el contrario, la caida de concentracion es mas
rapida, debido a las posibles pérdidas del sistema.
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Para el enriquecimiento y acumulacion del radén en aire, se ha depositado
la fuente F2 en el interior del bidén de 30 L durante 4 dias, del de 120 L durante
casi 2 dias y se ha instalado dentro el detector Radon Scout Plus. Se monitoriza
el incremento de la concentracién de radén en aire durante todo el periodo de
exposicion. Se retira la fuente generadora de raddn y se sigue midiendo la
concentracion de radon en aire en continuo mediante el detector Radon Scout
Plus durante el proceso de decaimiento. Los resultados obtenidos de
concentracion de radon en aire para ambos bidones se muestran en la Figura
5.8.
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Figura 5.8. Decaimiento tedrico y experimental del gas radoén en el interior del tanque de
120 (A) y 300 L (B) para la validacién de su hermeticidad.

Tal y como se observa en la figura anterior (A), la concentracion de radon
en el bidon de 120 L registra una disminucién desde los (1.59 £ 0.016)-10° Bg-m-
3 hasta (1.14+ 0.011)-10° Bg-m™ en 42 horas de ensayo.

Los valores experimentales se han ajustado a la ecuacion (5.2) fijlando como
valor de concentracion de radén inicial, C,, de (1.59 + 0.016)-10° Bg-m. El
valor de la constante efectiva es: A, = 0.008139 h~1, por lo que, segun la
ecuacion (5.3, el valor de la constante de pérdidas resulta ser 4, =
0.000579 h~1, inferior a 0.00358 h™', considerado como aceptable segun la ISO
11665-13.

En la figura (B), se observa una disminucion de la concentracion de radon
en aire desde los (3.50+ 0.035)-10° Bq':m™ hasta (2.8 + 0.028)-10% Bg'm en el
bidén de 30 L. Inicialmente, el decaimiento experimental se situa por debajo del
tedrico, representado por la linea negra (segun ley de desintegracion radiactiva),
debido a las posibles pérdidas del sistema. Entre las 10 y las 20 horas de
ensayo, el decaimiento experimental es similar al teédrico.
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Los valores experimentales se ajustan a la ecuacion (5.2), considerando que
el valor de concentracion de radén inicial C, es (3.50+ 0.035):10° Bg'm3, y se
obtiene un valor de 4, = 0.01106 A",

Sabiendo que la constante desintegracion del radon es de A= 0.00756 h™1,
a partir de la ecuacion (5.3) se determina que el valor de la constante de
pérdidas tiene un valor de 0.00350 h™', inferior a 0.00358 h™', valor aceptable
segun la ISO 11665-13. Se valida asi la hermeticidad del bidon de 30 L de
capacidad.

5.4.2. Discusion de resultados

Los equipos experimentales seleccionados para los ensayos de radon son dos
bidones de polietileno de alta densidad de 30 y 120 L de capacidad. En ambos
casos se ha determinado su hermeticidad mediante dos métodos: instalacion de
detectores pasivos (electretes E-PERM) cerca de los bidones, que permiten
analizar si ha habido un incremento de la concentracion de radén en aire durante
los ensayos y determinacién de la constante efectiva, segun se establece en la
normativa 1ISO 11665-13 (2017).

Ambas metodologias verifican las condiciones de hermeticidad en las que
se va a llevar a cabo la investigacion.

5.5. Puesta a punto de los ensayos experimentales. Analisis
de la homogeneidad del radén en agua

En este ensayo se realiza un estudio de la concentraciéon de radén en agua con
el objetivo de conocer si el gas se distribuye de forma homogénea, en el interior
del depésito, a dos alturas diferentes. Los resultados determinan la altura 6ptima
para la extraccion de las muestras de agua.

5.5.1. Procedimiento experimental

El procedimiento experimental de este estudio se basa en la instalacidon de dos
grifos a dos alturas diferentes del tanque de polietileno de alta densidad de 120
L de capacidad.

El grifo A se encuentra a una altura de 24 cm sobre la base del tanque y el
grifo B a 16 cm. En el interior de este, se deposita la fuente generadora F2, con
una actividad de 4.27 £ 0.27 kBq. La piedra pechblenda se encuentra en el
interior de una bolsa tipo zip, sellada herméticamente, que no permite la entrada
del agua, pero si la difusion del radon al exterior.
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El bidén se rellena con 50 L de agua, hasta una altura aproximada de 32
cm, 8 cm por encima del grifo A. Esto permite el muestreo de agua casi en la
zona de contacto agua-aire. La extraccion a través del grifo B posibilita conocer
los niveles de raddn en un punto intermedio del nivel de agua. En la Figura 5.9
se muestra el tanque empleado y su dimensionado.

Figura 5.9. Esquema y dimensionado (en mm) del tanque para el analisis de la
homogeneidad del gas radén en el agua.

El muestreo se basa en la extraccion de agua mediante los dos grifos.
Primero se toma una muestra de agua desde el grifo A, en un vaso de
precipitados y se pipetean los 8 mL necesarios. Se mezclan con 12 mL de
liquido de centelleo en el vial de Teflon y seguidamente se repite el mismo
proceso con el muestreo de agua del grifo B. Una vez estén las dos muestras
de agua en sus respectivos viales, se agitan durante aproximadamente un
minuto para homogeneizar la mezcla agua-liquido de centelleo. Ambas
muestras se insertan en el rack del detector y se espera 3 horas para el inicio
de las medidas, tiempo requerido para que el gas radon alcance el equilibrio con
sus descendientes. El tiempo de conteo en el detector es de 1800 s (30 min).
Se realiza la correccidon de la actividad en ambos casos, considerando que
ambos grifos presentan un retardo (delay) de 3 horas

Los ensayos correspondientes al estudio de la homogeneidad del radén se
han dividido en dos etapas: una inicial en la que se produce el enriquecimiento
del agua durante aproximadamente 13 dias y una segunda fase de decaimiento
del gas durante 4 dias.
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En la primera fase, la fuente esta situada sobre la superficie del fondo del
tanque mientras que, en la segunda, la fuente generadora se ha extraido y
unicamente se dispone del radon residual que queda en el agua del interior del
tanque. La concentracion ird decayendo de acuerdo con su periodo de
semidesintegracion.

Este estudio permite analizar la evolucién de la concentracién de radén en
agua tanto en presencia como en ausencia de una fuente generadora y
comprobar si existen diferencias de estos niveles de gas a diferentes puntos de
muestreo. Es decir, si el radon se distribuye de forma homogénea en el agua
del interior del tanque. En la Tabla 5.6 se presenta el resumen de las
caracteristicas principales del procedimiento experimental.

Tabla 5.6. Resumen caracteristicas procedimiento experimental del estudio de la
homogeneidad del raddn en el interior del depdsito.

Caracteristicas procedimiento: analisis de la homogeneidad del radén en el agua

Detector Hidex 600 SL

Tipo de medida Centelleo liquido

Medio analizado Agua

Duracion ensayo 13 dias (enriquecimiento)

4 dias (decaimiento)

5.5.2. Resultados experimentales

La concentracion de radon en agua se ha analizado mediante el muestreo desde
dos puntos diferentes: grifo A y grifo B durante el proceso de enriquecimiento
del agua y durante el decaimiento del gas en el medio acuoso. Para verificar la
dispersion entre los valores de concentracidon obtenidos en ambos grifos, se ha
calculado su ratio segun la ecuacion (5.4).

i Concentracion Rn medida en grifo A
Ratio = — . . - (5.4)
Concentraciéon Rn medida en grifo B
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Los resultados de radén en agua para ambos grifos y la ratio calculada se
muestran en la Figura 5.10.

1300 : : 2

L]
o
m L]
(:“250 r " =
g . . ° 15¢F
£200 o 5 @ e 5]
c ] = < . . D
) o ® . .

L o = . .
5150 . H £ ettt o e
g S

2 L]
2100} * ke
3 ° s Sosf
£ s0; ]
|5} ® Grifo A
S o® . ‘ ‘ 0 : : :
(&) 0 100 200 300 400 0 100 200 300 400
Tiempo(h) Tiempo (h)
(A) B)

Figura 5.10. (A) Concentracion de radon en agua muestreados en grifo A y grifo B.
(B) Ratio de la concentracion de radén en agua para ambos grifos.

Como se puede observar en la figura anterior (A), se produce un incremento
de la concentracion de gas radén hasta las 306 horas (~13 dias) y, una
disminucion de la concentracion durante 94 horas (=~ 4 dias).

Inicialmente la concentraciéon de raddon en agua es practicamente nula,
valores normales para un agua de grifo en la ciudad de Valéncia, y se va
enriqueciendo hasta alcanzar los 225.07 + 22.5 Bq-L™" y 200.26 + 20.02 Bqg-L"
con el grifo B, en 306 horas, para el grifo Ay el B, respectivamente.

Una vez se ha extraido la fuente generadora de raddn, la concentracion
disminuye hasta los 75.70 + 7.60 Bq-L™" para el grifo A, y hasta 78.95 + 7.90
Bq-L" para el grifo B después de 94 horas aproximadamente desde la retirada
de la fuente.

Analizando el sesgo de la concentracién medida a través de la extraccion
del grifo A y del grifo B, tomando como referencia el grifo A, se comprueba que
hasta las 187 horas el promedio de esta variacion es inferior al 7%. Desde ese
punto hasta las 360 horas, la dispersion de resultados aumenta ligeramente en
un rango de entre 9y 14%. En el ultimo tramo de muestreo, desde las 360 hasta
las 400 horas la dispersién vuelve a disminuir hasta valores inferiores al 10%.
La variacion observada entre las concentraciones medidas en ambos grifos se
encuentran dentro del rango de incertidumbre de medida, en torno al 6-9%.
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Asimismo, analizando los valores de ratio calculada de la Figura 5.10 (B),
se observa que, en cada instante de tiempo y para cada grifo, oscila ligeramente
entre 0.88 y 1.12. Esta ratio verifica que los resultados del muestreo de agua a
diferentes alturas son similares y que, por tanto, la concentracion de radén en
agua se puede considerar homogénea.

5.5.3. Discusion de resultados

De los resultados obtenidos de la concentracién de radon en el agua del interior
del tanque, se observa que los valores alcanzados son muy similares a ambas
alturas (grifo A y grifo B) para un mismo tiempo de medida, tanto en la fase de
enriquecimiento como en la de decaimiento.

Se ha calculado también el sesgo, tomando como valor de referencia el grifo
A y se sitia por debajo del 15%. Este valor de sesgo es considerado como
aceptable segun los criterios internos del laboratorio. A partir de la ratio
calculada (grifo A/grifo B) se observa que esta varia entre ligeramente entre 0.88
y 1.12.

Dado que el sesgo calculado es inferior al 15%, se considera que la
distribucién de radén en agua es homogénea verticalmente en el interior del
depdsito y que podrian utilizarse, indistintamente, cualquiera de las dos alturas
para la extraccion de agua. A efectos practicos y para una mayor comodidad en
el muestreo de agua, se seleccionada, para todos los ensayos posteriores, el
grifo A, insertado a 24 cm sobre la base.

5.6. Puesta a punto de los ensayos experimentales. Analisis
del método de extraccidon de muestras de agua.

En este ensayo se analizan dos métodos de extraccién del agua del interior del
tanque con el objetivo de conocer su influencia en los resultados de las
concentraciones de radon obtenidas, y comprobar si ambos métodos pueden
considerarse como validos y se pueden utilizar para el muestreo de agua
indistintamente.

5.6.1. Procedimiento experimental

El procedimiento experimental se basa en la extraccion de muestras de agua a
través de un grifo (grifo A) y una jeringa, ambos a una altura de 24 cm sobre la
base del bidén. En el interior de éste se ha depositado la fuente generadora F2,
de 45 + 2.84 kBq, también dentro de una bolsa tipo zip.
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El biddn, igual que en el estudio de la homogeneidad del radon en agua, se
ha rellenado con 50 L de agua de grifo, libre de radon.

En la Figura 5.11 se muestra el esquema del tanque y la posicion de ambas
herramientas para la extraccion del agua del interior del tanque.

Figura 5.11. Esquema del tanque para el analisis del método de extraccion de muestras de
agua.

La muestra de agua extraida desde el grifo es vertida a un vaso de
precipitados, pipeatada la alicuota de 8 mL y mezclada con 12 mL de liquido de
centelleo en el vial. Por su parte, la jeringa esta insertada en el bidén, lo que
permite la extraccion de agua directamente desde su interior evitando el paso
intermedio del vaso de precipitados como sucede con el grifo A. La muestra,
una vez extraida con la jeringa, se mezcla con el liquido de centelleo evitando
también el burbujeo.

En ambos casos, tanto si la muestra ha sido extraida mediante jeringa o a
través del grifo, se agitan los viales durante 1 minuto y se espera 3 horas hasta
alcanzar equilibrio entre radén y sus descendientes. El periodo de conteo es de
1800 s (30 min) y se realiza una correccion de la actividad obtenida segun el
tiempo de retardo de cada caso. Estos ensayos se han llevado en una unica
fase de enriquecimiento de agua durante 42 horas.

En la siguiente Tabla 5.7 se muestra un resumen de las caracteristicas
principales del procedimiento experimental.
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Tabla 5.7. Resumen caracteristicas procedimiento experimental del ensayo.

Caracteristicas procedimiento: determinacion método de extraccion de agua

Detector

Hidex 600 SL

Tipo de medida

Centelleo liquido

Medio analizado

Agua

Duracion ensayo

42 horas

5.6.2. Resultados experimentales

Los resultados obtenidos en el muestreo de agua extraida a través de un grifo
o directamente de una jeringa se muestran en la Figura 5.12. Para la
comparacién de los resultados, se ha calculado también el valor de ratio,
tomando como referencia la extraccion mediante grifo, segun la ecuacion (6.5)

Concentracion Rn medida en jeringa

Ratio = — - -
Concentracion Rn medida en grifo (5.5)
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Figura 5.12. Concentracion de radon en agua en funcion del método de extraccion
utilizado. (A) Concentracion de radén en agua medida mediante el grifo y la jeringa. (B)
Ratio calculada (Jeringa/Grifo A)
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Tal y como se observa en la figura anterior, se produce un enriquecimiento
del agua con radon que varia desde una concentracion cercana a los 0 Bg-L-'
hasta 271.79 + 27.20 Bq-L™" para el grifo, y hasta 309.89 + 30.91 Bq-L™" para la
jeringa, durante el tiempo de exposicion a la fuente generadora.

Inicialmente, para concentraciones de raddn relativamente bajas, ambos
métodos de extraccion ofrecen resultados simulares con un sesgo inferior al 1%.
Esta se ve incrementada para un periodo de enriquecimiento del agua de 20 a
42 horas, con un sesgo promedio inferior al 25%. Esto se debe principalmente
a que, en el caso de utilizar la jeringa, el agua se extrae directamente del tanque
y se inyecta en el vial de centelleo mientras que, si se muestrea a través del
grifo, se deposita en un vaso de precipitados y de ahi se pipetea, incrementando
el proceso de burbujeo y, por tanto, la posible pérdida de radén. Por ello, los
valores de radon obtenidos mediante la extraccion con la jeringa son
generalmente, mayores. Cabe destacar que, en el proceso d de inyeccién de la
muestra de agua en el vial de teflén (tanto para el grifo como para la jeringa),
las pérdidas de gas se consideran nulas ya que se introduce directamente en el
seno del liquido de centelleo.

En cuanto a la ratio calculada, esta oscila entre 0.87 y 1.33, validando los
valores del sesgo calculados. El primero de los puntos, corresponde con un
valor de concentracién 0 en por ambos métodos de extraccidon por lo que en esa
figura aparece un punto de muestreo menos que en la figura (A).

En otras investigaciones (Gruber et al., 2009), se ha observado que el
muestreo directo de extraccion de agua y su pipeteo permiten obtener valores
ligeramente superiores de radon en agua respecto a otros métodos en los que
el grado de burbujeo de la muestrea es superior. Esto se ha verificado a través
de los resultados obtenidos a escala laboratorio, en los que se ha observado
que cuanto mas enriquecida esta el agua, mayor es la concentracion medida
utilizando la jeringa como método de extraccion.

A nivel operativo y experimental, se observé que las jeringas podian sufrir
un mayor taponamiento y que en algunos casos el muestreo del agua se hacia
de forma ineficiente, dado que no siempre se podia aplicar la misma presion
sobre la jeringa. Por esto, se ha seleccionado como método de extraccion de
las muestras de agua el grifo situado a 24 cm de la base.
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5.6.3. Discusion de resultados

En este ensayo se han analizado dos métodos de extraccién de agua para
determinar la concentracion de radon en las muestras.

La dispersién de los resultados obtenidos mediante los dos métodos de
extraccion oscila entre el 1 y el 20%, valores admisibles en laboratorios de
radiactividad ambiental. Se calcula también la ratio de concentracion
(grifo/jeringa) que varia entre 0.87 y 1.33.

Pese a que el sesgo se encuentra entre los valores aceptables para el
laboratorio, y que podrian extraerse las muestras de agua tanto a través de la
jeringa como del grifo, se ha seleccionado el grifo como método de extraccion
de agua para todos los ensayos posteriores. Se evitarian asi las posibles
obstrucciones en la extraccion de agua en la jeringa, observadas a nivel
experimenta.
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CAPITULO 6

ENSAYOS EXPERIMENTALES
DE TRANSFERENCIA DE
RADON

En este capitulo se presentan los resultados experimentales obtenidos en los
diferentes ensayos de transferencia de radén, tanto en aire como en la interfase
agua-aire. En cada caso, se detalla el procedimiento experimental seguido, los
resultados y las conclusiones parciales asociadas a cada tipo de ensayo.

6.1. Introduccion

En este capitulo se presentan los resultados obtenidos en los ensayos
experimentales realizados en los depdsitos de polietileno de alta densidad de
30 Ly 120 L de capacidad. El analisis de la transferencia de radén en agua y en
aire se ha dividido en tres bloques:

1) Estudio de la acumulacién de raddn en aire, generado por las fuentes
F1,F2y F3.

2) Estudio del comportamiento de radén en agua y en aire en
condiciones de agua estaticas.

3) Estudio del comportamiento de radén en agua y en aire en
condiciones de agua en agitacion.

El primer bloque consiste en analizar la acumulacion de radén en aire
generado por las tres fuentes (F1, F2 y F3) en el interior de los dos tanques
experimentales (30 L y 120 L). Se determina la concentracion maxima en aire
alcanzada y se verifica si la acumulacién del 22°Rn sigue una misma tendencia,
independientemente de la actividad de la fuente y del volumen de aire
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muestreado. El proceso de decaimiento de raddn en aire se ha analizado en el
Capitulo 5, en los ensayos de hermeticidad de ambos tanques.

En segundo lugar, se analizan los resultados obtenidos de concentracién de
radén en agua, en estado estatico, durante el proceso de enriquecimiento
(fuente F2) para volumenes de 25 L y 50 L de agua. En esas mismas
condiciones de ensayo, se analiza también la acumulacion de radén en aire en
el interior del tanque, producida por la liberacion del gas desde el agua.
Posteriormente, se extrae la fuente F2 del equipo y de nuevo se monitoriza el
decaimiento del gas raddn en agua y en aire. Estos ensayos se llevan a cabo
Unicamente con 25 L de agua ya que se habia observado que cuando se
utilizaban 50 L el enriquecimiento era mucho mas lento y se requerian tiempos
experimentales muy elevados, no viables a escala laboratorio.

En el tercer bloque se pretende conocer los procesos de transferencia de
radon también en condiciones de turbulencia de agua, fendmeno habitual en
cualquier industria o vivienda. Para ello, se ha afadido una pequefia bomba de
agitacion al montaje experimental que mantiene constante la turbulencia
durante toda la investigacion. Siguiendo el mismo procedimiento experimental
que para condiciones de agua estatica, se analiza el comportamiento del gas
radén en el medio acuoso y en aire durante su acumulacion y durante su
decaimiento, una vez retirada la fuente que lo genera.

Por ultimo, se realiza una comparacion entre los niveles de concentracion
de raddn en estado estatico y en agitacion, tanto para agua como para aire.

En la Figura 6.1 se presenta un esquema de los ensayos llevados a cabo.
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** Los ensayos experimentales de radén en aire en condiciones de decaimiento se han utilizado para el anéalisis de la hermeticidad de
los depésitos. (apartado 5.4)

Figura 6.1. Esquema conceptual de los ensayos experimentales llevados a cabo a escala
laboratorio.
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En los siguientes apartados se detalla el procedimiento experimental de
cada bloque de ensayos, se analizan los resultados obtenidos y se establecen
las conclusiones parciales en cada caso.

6.2. Determinacion de la concentracion de radén en aire

El objetivo principal de esta parte es el analisis del comportamiento del radon
que emana de las tres fuentes naturales en dos tanques de polietileno de alta
densidad de 30 L y 120 L de capacidad.

En este estudio se plantea si, independientemente de la fuente generadora
y del volumen de aire empleado, el comportamiento del gas sigue una misma
tendencia. Asimismo, se predicen los niveles de radén en el aire que se
alcanzaran en cada tanque en funcién del tiempo.

6.2.1. Analisis de la acumulacion de radén en aire

Procedimiento experimental

Las tres fuentes de radodn, cuyas actividades se han determinado en el capitulo
anterior, son:

= Fuente 1 (F1): 1.84 + 0.12 kBq
= Fuente 2 (F2): 4.27 + 0.27 kBq
= Fuente 3 (F3): 45.10 + 2.84 kBq

Las camaras de aire donde se acumulara el radon son los dos tanques de
polietileno de alta densidad, de 120 L y 30 L de volumen respectivamente,
ambos impermeables al radon y sellados herméticamente del exterior.

En el interior del tanque se deposita la fuente de radén sobre la base y se
inserta un soporte metalico justo en el centro del depdsito y por encima de la
fuente. En él se ubica el detector en continuo de radén en aire, tal y como se
muestra en la Figura 6.2.
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Figura 6.2. Imagen de los dos bidones con sus respectivos soportes metalicos y el
detector Radon Scout Plus.

El diagrama de cada montaje experimental y sus dimensiones se muestra
en la siguiente Figura 6.3.
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Figura 6.3. Esquema del depdsito experimental para el analisis de las fuentes en aire.
Tanque de 120 L (A); tanque de 30 L (B).
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En todos los ensayos, el detector utilizado para medir la concentracion de
radén en aire es el Radon Scout Plus (SARAD Company), descrito
anteriormente en el Capitulo 4. En funcién de la actividad de la fuente, los
tiempos de exposicidn varian: se utilizan periodos mayores cuanto menor es la
actividad de la fuente dado que la acumulacion del gas en el interior del equipo
es mas lenta. Los tiempos de ensayo se muestran en la siguiente Tabla 6.1

Tabla 6.1. Tiempos de ensayo para cada fuente generadora de radon.

Fuente Tiempos de ensayo (h)
Fuente F1 (1.84 + 0.12 kBq) 138

Fuente F2 (4.27 + 0.27 kBq) 97

Fuente F3 (45.1 £ 2.84 kBq) 48

Una vez depositada la fuente en el equipo experimental, se introduce el
soporte metalico y se emplaza el detector, previamente purgado, sobre él. Se
enciende mediante la pestafia Run y se sella el tanque mediante el cierre de
ballesta. Finalizada la exposicién, se abre el tanque, se extrae el detector y
mediante la pestafia Stop se da por finalizada la medicién de radén en aire. Los
datos quedan ya registrados en la memoria del monitor, que se vuelve a poner
en marcha para su purga.

En funcién de la actividad maxima alcanzada, el tiempo de purga variara.
Para estos muestreos, se ha fijado como tiempo minimo las 24 horas, hasta que
alcance valores de raddn en aire tipicos para el laboratorio (alrededor de 50 y
60 Bg-m-3). El software utilizado para la descarga de datos es el Radon Vision,
que permite una visualizacion previa de los resultados y su almacenamiento en
formato .txt.

A partir de los resultados obtenidos, se va a representar graficamente la
concentracion de radon en aire de cada fuente muestreada, en cada uno de los
depositos. Asimismo, se mostraran las diferencias entre los valores mediante el
calculo del sesgo tomando como valor de referencia el bidon pequefo, se
calcula segun la ecuacion (6.1) particularizada para estos ensayos

Crn-6 — Crn-
5e5G0piaanes () = 1oxn=pe — Crncprl gy (6.1)

CRn—BP
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siendo Cg,,_gp €l valor de la concentracion de radon en aire en el bidon
pequefio (BP), y Cr,_g €l valor de la concentracion de radon en aire en el bidon
grande (BG).

Enla Tabla 6.2 se muestran las caracteristicas principales del procedimiento
experimental.

Tabla 6.2. Resumen caracteristicas procedimiento experimental de la acumulacion de
radon en aire.

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en aire

Detector Radon Scout Plus
Tipo de medida Difusién

Medio analizado Aire

Duracion ensayos 138 horas (F1)

96 horas (F2)
48 horas (F3)

A continuacioén, se presentan los resultados obtenidos en el analisis de la
evolucién de la concentracidon de raddn para diferentes fuentes y en diferentes
volumenes de aire.
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Resultados de concentracién de radon en aire para la fuente F1

La concentracion de radon en aire generada por la fuente F1 (1.84 + 0.12 KBq)
en los depdsitos de 30 y 120 L durante 138 horas, se muestran en la Figura 6.4.
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Figura 6.4. Radon en aire generado por la fuente F1 en los depdsitos de 30 Ly 120 L.

La concentracion de raddn en aire, durante las 138 horas de exposiciéon de
la fuente generadora, alcanza los (2.22 + 0.22)-10° Bg-m™ en el depdsito
pequefio (BP) y (6.21 + 0.62)-10* Bq-m= en el de mayor volumen (BG). Como
se observa, cuanto mayor es el volumen de aire en el que puede diluirse el radon
(120 L frente a 30 L), menores concentraciones se alcanzan.

Asimismo, se calcula la ratio de las concentraciones de radén en aire
(Relacion entre concentracion en bidén pequefio y en bidon grande) para
analizar si existe relacion entre el volumen de aire muestreado y la
concentracion de radon acumulada. Se observa que, inicialmente, para las
primeras dos horas de ensayo, la ratio se situa por encima de 50. Es decir, la
concentracion de radon en aire en el bidén pequefio es 50 veces superior a la
del bidén grande. A partir de la tercera hora de ensayo, la ratio va disminuyendo,
partiendo de una ratio 18 veces superior en el bidon de 30 L, hasta situarse en
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torno a 5 veces superior a las 19 horas. A partir de este momento, y hasta
finalizar el ensayo a las 138 horas, la ratio oscila alrededor de 4. Estos
resultados reflejan que, transcurridas 19 horas, la distribucion del radén en aire
es homogénea y se mantiene constante a lo largo de todo el muestreo.

Se evidencia que la relacion entre el volumen de aire muestreado (30 L
frente a 120 L) y la de acumulacion de radén en aire son similares e iguales a
una ratio de 4:1.

La acumulacién de radén en aire presenta una tendencia similar a la
observada en otras investigaciones, utilizando el mismo detector en continuo
para la medicién de ??°Rn (Fuente, 2015 y 2018; Celaya, 2017). Sin embargo,
en este caso, y debido a la actividad de la fuente utilizada es menor que en otros
estudios, los valores de concentracién alcanzados son también menores.

Tomando como valor de referencia el depdsito de menor volumen, se ha
calculado el sesgo de las concentraciones en ambos depdsitos para cuatro
tiempos de exposicion diferentes para validar que cuanto menor es el volumen
de aire ensayado, mayor es la concentracién de radon en aire alcanzada. Los
resultados de dicha diferencia se muestran en la Tabla 6.3.

Tabla 6.3. Calculo de la variacién de concentracion de radén en aire en ambos depdsitos
para la fuente F1.

Concentracién de radén Concentracién de radén Sesgo
en aire en BP (Bg-m®) en aire en BG (Bg:m™) (%)

t=1h (1.32 £ 0.13)-10 67 6.7 99.49
t=30h  (8.52 +0.85) 10 (1.89 + 0.19)-10* 77.81
t=96h  (1.85+0.18)-10° (5.24 + 0.52)-10* 71.75
t=138h  (2.22 £ 0.22)-105 (6.21 + 0.62)-10° 72.01

Segun los valores obtenidos, para un mismo tiempo de muestreo, la
acumulacién en el bidon pequefio es casi 10 veces superior respecto al bidon
grande, donde hay un mayor volumen de radén en el que difundirse, como
cabria esperar. Durante un periodo de hasta 30 horas, esta variacion es mucho
mas pronunciada por el efecto del volumen del aire mientras que a partir de ese
momento, la diferencia entre ambas concentraciones empieza a equilibrarse y
se mantiene constante en el tiempo. En ese periodo se produce por un lado un
incremento de la concentracion del radén generado por la fuente F1 pero
también el propio decaimiento del gas.
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Resultados de concentracién de radon en aire para la fuente F2

Los valores de la concentracion de radon en aire, generada a partir de la fuente
F2, de 4.27 + 0.27 kBq, durante un periodo de exposicién de 96 horas, se
muestran en la Figura 6.5
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Figura 6.5. Radon en aire generado por la fuente F2 en los depédsitos de 30 Ly 120 L.

De nuevo, se observa una mayor acumulacién de radon en el depésito de
menor volumen, debido a la menor dilucion del gas en el aire. Se alcanza una
concentracion final de (3.30 + 0.33):10°Bg-m en el bidon de 30 L mientras que
en el de 120 L el valor final es de (7.28 + 0.72)-10* Bq-m™. La pendiente de las
rectas es mucho mas pronunciada para un volumen de aire inferior, dado que,
a menor capacidad, se produce una acumulacion de radéon mucho mas rapida.

En este caso, la concentracion de radon en aire en el bidén de 30 L y el de
120 L es mas similar y la ratio calculada se situa en torno a 2:1 hasta las 20
horas de ensayo, cuando la ratio es de 3:1. Entre las 20 y las 30 horas, la ratio
crece ligeramente hasta 3:1. A partir de ese momento, la ratio se fija y se
mantiene en 4:1. Es decir, la concentracion de raddon en aire en el bidén
pequefio de 30 L es 4 veces superior a la del bidon de 120 L.
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El valor de la ratio obtenida se corresponderia con la relacién de los
volumenes de aire muestreados, que también es 4:1.

De igual manera que en el caso anterior, el radon se acumula en aire segun
el comportamiento ya descrito en investigaciones anteriores (Fuente, 2015;
Celaya, 2017) por lo que se verifica su comportamiento condiciones
controladas.

Asimismo, se seleccionan tres tiempos de medida para calcular el sesgo en
ambos depdsitos segun la ecuacion (6.1). Los resultados obtenidos se muestran
en la Tabla 6.4.

Tabla 6.4. Calculo de la variacién de concentracion de radén en aire en ambos depdsitos
para la fuente F2.

Concentracion de radén Concentracién de radén Sesgo (%)

en aire en BP (Bg-m) en aire en BG (Bg-m)
t=3h (1.57 £ 0.16)-104 (9.86 £ 0.99)-103 37.05
t=30h  (1.26 +0.13)-10 (3.34 + 0.33)-10 73.51
t=96h  (3.30 £ 0.33)-10 (7.28 + 0.73)-10 77.92

La concentracion medida en ambos bidones varia inicialmente un 37.05%.
Este sesgo se incrementa hasta estabilizarse entre 70 y 80%. Se observa de
nuevo que, para tiempos inferiores a 30 horas, la diferencia de concentraciones
es mayor ya que se produce una acumulacion de radén mas rapida para un
volumen de aire menor.

135



Estudio del comportamiento del gas radén en los procesos de transferencia en agua y en aire

Resultados de concentracion de radén en aire para la fuente F3

La tercera fuente generadora de radon se expone durante un periodo de 48
horas, en los depdsitos de 30 y 120 L. Los resultados obtenidos se muestran en
la Figura 6.6.
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Figura 6.6. Radon en aire generado por la fuente F3 en los depédsitos de 30 Ly 120 L.

Tal y como sucedia en los ensayos anteriores, hay una acumulacién mayor
de la concentracion de radon en aire cuanto mayor es la actividad de la fuente
y menor es el volumen de aire en el que se puede difundir el gas. En el deposito
pequefio, se alcanzan (3.21 + 0.32)-108 Bq':m, mientras que en el grande la
concentracion llega hasta (0.93 + 0.093):108 Bq-:m en apenas 48 horas.

Si se calcula la relacién entre la concentracion entre ambos bidones, la ratio,
se observa que va aumentando desde 2:1 hasta 4:1 durante las primeras horas
de ensayo. A partir de ese momento la ratio oscila ligeramente, por lo que la
concentracion de radén en aire en el bidon pequeio es entre 4 y 4.5, veces
superior a la del bidon grande.

De nuevo se observa que existe una relacion entre el volumen de aire
muestreado y la relacion de la cantidad de raddn que se acumula en cada caso.

136



Capitulo 6. Ensayos experimentales de transferencia

En estos ensayos, utilizando una fuente de mayor actividad, se ratifica el
comportamiento del gas radén en aire, con una misma tendencia a las
mediciones anteriores y segun investigaciones previas consultadas (Fuente,
2015; Celaya, 2017).

Tal y como se ha hecho con las anteriores fuentes, se seleccionan tres
tiempos de medida para calcular el sesgo de las concentraciones segun la
ecuacion (6.1) en los dos depdsitos. Los resultados obtenidos se muestran en
la Tabla 6.5.

Tabla 6.5. Calculo de la variacion de concentracion de raddn en aire en ambos depdésitos
para la fuente F3.

Concentracion de radon Concentracién de raddén Sesgo (%)
en aire en BP (Bg-m) en aire en BG (Bq'm™)

t=1h  (2.64 +0.26)-10° (1.10 £ 0.11)-102 99.58
t=30h (2.18+0.22)-106 (6.41  0.64)-10° 70.63
t=48h (3.21+0.32)-106 (9.28 + 0.93)-10° 71.12

Cuanto mayor es la fuente generadora de radén, como en estos ensayos
con una actividad de 45.1 + 2.84 kBq, mayor es la concentracién de radon en
aire que se alcanza.

Se ha calculado también el sesgo, que oscila desde 99.50% hasta 71.12%.
Inicialmente, debido a la elevada actividad de la fuente, la concentracién en el
bidén pequeno crece con una pendiente mucho mas pronunciada en menos de
30 horas debido a la acumulacién en un volumen mas reducido. Posteriormente,
la variacion entre ambos depdsitos se mantiene constante, creciendo en una
misma proporcion al hacerse mas relevante el propio decaimiento del radén.

6.2.2. Anadlisis comparativo de las diferentes fuentes generadoras de
radén

En este apartado se presenta una comparacion de la concentracion de radén
en aire para un montaje experimental (Depdsito pequefio o depdsito grande)
con las tres fuentes.

En la Figura 6.7 se muestran los resultados experimentales de raddn en aire
generados por F1, F2 y F3 en el bidén de 30 L.
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Figura 6.7. Radén en aire generado por las fuentes F1, F2 y F3 en el depdsito de 30 L.

Tal y como se observa en la figura anterior, para un mismo volumen de aire,
en el interior del depésito, la acumulacién de radon presenta una pendiente mas
pronunciada cuanto mayor es la actividad de la fuente.

Comparando los resultados para las fuentes F1 y F2 destaca que, la ratio
F2:F1 es inferior a 2:1 en los diferentes tiempos de ensayo. Es decir, la
concentracion de radén generada por la fuente F2 es entre 0.87 y 1.87 veces
superior a la generada por la fuente F1 en el bidén de 30 L. Esto puede deberse
a que ambas fuentes presentan una actividad del mismo orden de magnitud, un
poco mas del doble para la F2.

Se observa que la concentracion de radén en aire acumulada es mayor
cuanto mas elevada es la actividad de la fuente generadora, por eso se alcanzan
niveles superiores con la fuente F3, que presentan una pendiente mas
pronunciada.

Se comparan también los resultados experimentales obtenidos en el bidén
grande para las tres fuentes. Los resultados de la acumulacién de radén en aire
en el interior del depdsito de 120 L se muestran en la Figura 6.8
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Figura 6.8. Radén en aire generado por la fuente F1, F2 y F3 en el depésito de 120 L.

Segun lo observado en los resultados del bidon pequeno, la acumulacién de
radén en aire en el bidén grande se produce de forma analoga: cuanto mayor
es la actividad de la fuente, mayor es la concentraciéon de radén para un mismo
tiempo de ensayo.

A partir del calculo de la ratio F3:F1 se observa que, para el depdsito de 120
L de capacidad, la concentracion de radén en aire generado por la F3 es mas
de 30 veces superior a la generada por la F1 (ratio > 30:1). De igual manera, se
analiza la ratio F3:F2 que en este caso se sitla, a partir de las 20 horas de
ensayo, en 19:1. Sin embargo, la tendencia de los resultados de la fuente F3
indican un posible aumento de la ratio si el tiempo de ensayo fuese mayor.

La ratio F2:F1, oscila en torno a 2 (ratio 2:1) a lo largo de periodo de
exposicion de las fuentes, igual que sucedia para un volumen de 30 L de aire.
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6.2.3. Discusion de resultados

En este ensayo se han utilizado tres fuentes con actividades diferentes para
analizar la acumulacion de radén generado en dos depésitos de 30 Ly 120 L.

Segun los resultados experimentales, se ha verificado que, para una menor
actividad de la fuente menor es la concentracion alcanzada en el interior del
tanque debido a una inferior capacidad de emision.

Se ha calculado el sesgo de la concentracion de radén en aire en ambos
bidones y se concluye que, a partir de las 30 horas de exposicion, para las tres
fuentes y en los dos tanques ensayados se situa en torno al 70-80%. Esto podria
deberse a que la velocidad de difusiéon del radén empieza a mantenerse
constante en el tiempo. El valor de la ratio calculada verifica la relacién 4:1 entre
la concentracion y el volumen de aire del interior de los bidones.

Se ha observado que, independientemente de actividad de la fuente
generadora y del volumen de aire analizado, la transferencia de radon desde la
fuente emisora y su acumulacién en aire sigue una misma tendencia.

6.3. Determinacién de radén en agua. Ensayos con agua en
estado estatico

En este apartado se analiza la concentracién de radén en agua, generada por
una fuente que la enriquece, en el interior de un depdsito sellado de 120 L de
capacidad. Se estudia el efecto que tiene este proceso en dos volumenes de
agua diferentes (25 L y 50 L).

Asimismo, cuando el agua ya esta enriquecida, se retira la fuente y se
realizan las mediciones de raddén en agua durante la disminucién de la
concentracion.

6.3.1. Analisis de la acumulacion de radén en agua

Procedimiento experimental

El procedimiento experimental de este ensayo se basa en depositar en el fondo
del tanque, sobre la base, la fuente generadora de radén, F2, con una actividad
de 4.27 + 0.27 kBq.

El depdsito se rellena con 25 o con 50 L de agua y se instala un soporte
metalico, de mayor altura que el nivel de agua, sobre el que se deposita el
detector de raddn en aire. El muestreo de agua se realiza a través del grifo A, a
una altura de 240 mm sobre la base.
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El esquema del montaje de los dos ensayos se muestra en la Figura 6.9.

Ensayo con 25 L agua (A) Ensayo con 50 L agua (B)

Figura 6.9. Equipo experimental dimensionado para la determinacion del efecto del
volumen de agua en los niveles de radén. (A) 25 L de agua. (B): 50 L de agua.

Los dos volumenes de agua, 25 y 50 L, permiten determinar el efecto del
volumen de agua sobre los niveles de radén en el medio acuoso. En ambos
casos, el agua se encuentra en estado estatico, sin agitacion. Los niveles de
radon en agua se han analizado mediante el detector Hidex 600 SL, extrayendo
una alicuota de 8 mL de muestra y mezclandola con 12 mL de liquido de
centelleo, ya introducido en el vial de Teflon, tal y como esta descrito en el
Capitulo 4. .

Siguiendo el mismo procedimiento que en los ensayos preliminares, la
muestra de agua debe insertarse en el seno del centelleador, evitando la
formacion de burbujas de aire que supongan un camino preferencial para el
radon. Se agita el vial durante 1 minuto y se espera 3 horas antes de empezar
su recuento. El tiempo de medida de cada vial en el detector es de nuevo 1800
s, valor que ha de tenerse en cuenta para la correccion de la actividad.

La determinacioén de la concentracion de radon en aire se ha llevado a cabo
mediante el detector Radon Scout Plus. Una vez introducida la fuente y el agua,
justo antes de cerrar herméticamente el tanque, se emplaza el detector sobre el
soporte y se enciende mediante la pestafia Run. El intervalo de muestreo para
estos ensayos es de 60 minutos, seleccionado de forma previa a través del
software Radon Vision.
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Antes y después de cada ensayo el detector debe ser purgado, en un
espacio libre de radon, durante al menos 24 horas para eliminar posibles
impurezas y restos de los descendientes del radon en el interior.

La purga debe prolongarse hasta que los niveles de radén medidos se sitien
entorno a los 50-60 Bg-m-3, valor de fondo en el laboratorio. El resumen de las
caracteristicas principales de los ensayos se muestra en la Tabla 6.6.

Tabla 6.6. Resumen caracteristicas del procedimiento experimental de la acumulacién de
radon en agua en estado estatico.

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en agua estatica

Detector Hidex 600 SL
Tipo de medida Centelleo liquido
Medio analizado Agua

Duracion ensayo 101 horas (25 L)

115 horas (50 L)

Resultados

En este apartado se presentan los resultados obtenidos para la concentracion
de radon en agua acumulada en el interior del tanque, tanto para 25 como para
50 L.

En la Figura 6.10 se muestran los resultados obtenidos en las mediciones
de raddn en agua en el interior del tanque para los ensayos realizados con 25 L
y 50 L.
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Figura 6.10. Comparacioén de la concentracion de radén en agua medida durante el
enriquecimiento para volumenes de 25 y 50 L de agua en estatico en el interior del tanque.

Para un volumen de 25 L, y después de 101.25 horas desde la introduccion
de la fuente en el tanque, la concentracion de radon en agua alcanzada es de
(338.63 + 33.8 Bg-L™"). En el segundo ensayo, para 50 L de agua, y un tiempo
de 114.25 horas, el enriquecimiento de radén es inferior, alcanzando una
concentracién de (164.71 + 16) Bq-L"'. En ambos casos el comportamiento del
gas radon sigue una tendencia de crecimiento similar a investigaciones previas
(Celaya, 2018).

Inicialmente, la concentracion medida es muy similar en ambos casos y, por
tanto, el agua se enriquece en una misma proporcion. Sin embargo, entre las
40 y las 50 horas se observa una diferencia, siendo la concentracién en 25 L de
agua es de 1.6 veces superior a la de 50 L. La diferencia entre ambos ensayos
se agudiza a partir de las 80 horas, donde practicamente se duplica el valor de
concentracion de radén en agua cuando el volumen del interior del tanque es
de 25 L frente ala medida en 50 L. Se observa que, en unas mismas condiciones
de ensayo, a partir de las 50 horas, la concentracion de radén en 25 L de agua
es aproximadamente el doble que en 50 L, lo que corresponde a una ratio igual
a la de los respectivos volumenes de agua.
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6.3.2. Analisis del decaimiento de radén en agua

En este apartado se analiza la disminucion de la concentracion de radon en
agua previamente enriquecida.

Procedimiento experimental

Todas las medidas de radon se han llevado a cabo en el tanque de polietileno
de alta densidad de 120 L. Los ensayos se han realizado considerando 25 L de
agua en estado estético del agua.

Inicialmente, se ha enriquecido el agua mediante la fuente F2, se retira la
fuente y se analiza la disminucion del radén en el medio acuoso, causada por
su desintegracion radiactiva. En la siguiente Figura 6.11 se muestran el
esquema del equipo experimental utilizado cuando el agua se encuentra en
estado estatico.

Ensayo: 25 L agua con fuente

Ensayo: 25 L agua sin fuente

Figura 6.11. Equipo experimental dimensionado para el analisis del decaimiento del gas
radén con agua en estado estatico. Ensayo: 25 L con fuente. Ensayo: 25 L agua sin fuente.

Se extrae una muestra de agua mediante el grifo, tal y como se ha explicado
anteriormente. Los 8 mL de agua se insertan en el vial de Teflon, justo por
debajo del liquido de centelleo, evitando la formacion de burbujas. Se agita 1
minuto y se analiza en el detector Hidex 600 SL pasadas 3 horas, hasta que el
raddén alcance el equilibrio con sus descendientes.
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Las caracteristicas técnicas de los ensayos llevados a cabo se muestran en
la Tabla 6.7.

Tabla 6.7. Resumen caracteristicas procedimiento experimental decaimiento de radén en
agua estatica.

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en agua estatica

Detector Hidex 600 SL

Tipo de medida Centelleo liquido

Medio analizado Agua

Duracion ensayo 78 horas (25L)
Resultados

A continuacién, se presentan los valores de concentracion de radén en agua
analizados durante el decaimiento cuando se dispone de 25 L de agua en
estado estatico en el interior del tanque.

En este ensayo se ha enriquecido la muestra de 25 L de agua hasta una
concentracién de (355 + 35.5) Bg-L'. En este instante se retira la fuente
generadora de radon y empieza el decaimiento del medio acuoso durante casi
78 horas, disminuyendo la concentracion hasta los (75.83 + 7.58) Bqg-L', tal y
como se muestra en la Figura 6.12
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Figura 6.12. Concentracion de radon en agua para decaimiento del radén en agua en
estado estatico.

A partir de los resultados experimentales, se analiza la velocidad a la que
decae el raddn, y por tramos se observa que inicialmente, hasta las 20 horas, la
pendiente es mucho mas pronunciada y se produce una mayor disminucion de
la concentracion, mientras que entre las 20 y las 30 horas practicamente no
varia. De igual manera sucede entre las 50 y las 55 horas de exposicién, cuya
disminucion es inferior al 7%. Finalmente, entre las 72 y las 78 horas, sigue
decayendo el radén con una tendencia mas suave.

Esta tendencia de decaimiento coincide también con investigaciones
previas sobre las descargas de los acuiferos en los que en pocas horas se
reduce la concentracién de radon en agua (Celaya, 2018).

6.3.3. Discusion de resultados

En el primer bloque de ensayos se ha analizado el efecto del volumen de agua
(25 y 50 L) sobre los niveles de radon en el interior del equipo experimental
durante el proceso de enriquecimiento de la muestra acuosa.
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Este proceso se lleva a cabo a partir de la fuente generadora F2. Todas las
muestras de radon en agua se han medido con el detector Hidex 600 SL.

Se observa que, pese a enriquecerse de forma similar durante las primeras
horas de exposicion, se produce un incremento mayor de la concentracion de
radon en agua cuanto menor es el volumen del medio. Se verifica que, a doble
de volumen, la concentracion de radén en agua es menor, aproximadamente la
mitad.

Posteriormente, se ha analizado la disminucion de la concentracion de
radén en 25 L de agua estatica enriquecida. Se observa un decaimiento mas
pronunciado durante las primeras horas de ensayo.

6.4. Determinacion de la concentracion de radon en aire.
Ensayos con agua en estado estatico

En estos ensayos se monitoriza la acumulacion de la concentracién de radén
en aire, a partir de su liberacién desde el agua.

6.4.1. Analisis de la acumulacion de radén en aire

Procedimiento experimental

El montaje experimental utilizado se ha detallado en el apartado anterior 7.3.7.
El agua se enriquece debido a la emisién de la fuente F2 y el raddn se va
liberando al aire contenido en el interior del depodsito. Como este se encuentra
sellado herméticamente y no hay intercambio de aire con el exterior, se produce
la acumulacion de gas raddn en el aire.

La medida de la concentracion de raddn en aire se ha llevado a cabo
mediante el detector Radon Scout Plus. En este caso, una vez introducida la
fuente y el agua, justo antes de cerrar herméticamente el tanque, se emplaza el
detector sobre el soporte y se enciende mediante la pestafia Run. El intervalo
de muestreo para estos ensayos es de 60 minutos, seleccionado de forma
previa, a través del software Radon Vision.

Antes y después de cada ensayo, el detector debe ser purgado, con
mediciones en un espacio libre de radén durante al menos 24 horas, para
eliminar posibles impurezas y restos de los descendientes del radén en el
interior. La purga debe prolongarse hasta que los niveles de radén medidos se
sitien entorno a los 50 Bg-m3, valor considerado como fondo en el laboratorio.

El resumen de las caracteristicas principales de los ensayos se muestra en
la Tabla 6.8.
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Tabla 6.8. Resumen caracteristicas del procedimiento experimental del estudio del radén
en aire en condiciones de agua estatica

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en aire liberado
desde agua estatica

Detector Radon Scout Plus
Tipo de medida Difusion

Medio analizado Aire

Duracion ensayo (volumen de agua) 117 horas (25L)

114 horas (50 L)

Resultados

A continuacion, se muestran los valores de concentracion de radén en aire,
medidos mediante el detector Radon Scout Plus.

Las mediciones de radén en aire para 25 L de agua se han prolongado
durante 117 horas y se ha alcanzado una concentracion de (3.04+ 0.030)-104
Bg-m3. Para un volumen de 50 L de agua, pasadas las 114 horas, el valor de
concentracién acumulado en el interior del tanque es de (2.65-+ 0.026)-10*
Bg-m3. Estos resultados experimentales se muestran en la Figura 6.13.
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Figura 6.13. Comparacion de la concentracion de radén en aire creciente medida para
volumenes de 25 y 50 L de agua en estatico en el interior del tanque.

Las concentraciones medidas en ambos casos presentan diferencias muy
pequefias. Esto podria deberse a que, aunque en el primer caso, el volumen de
agua (25 L) es la mitad, en ese mismo depdsito, el volumen de aire es mayor y
su acumulacion es mas lenta. El volumen de agua y aire se compensan dando
lugar a concentraciones similares en los dos ensayos.

Si se analiza la variacion de las concentraciones, se observa que durante
las primeras 17 horas de muestreo, la diferencia en ambos ensayos oscila en
un 15% practicamente en todo el ensayo. En ambos casos e
independientemente del volumen de agua utilizado, la concentracién de radon
en aire sigue una misma tendencia creciente.

En este caso, el crecimiento no se produce con la misma tendencia que en
el apartado anterior en el que Unicamente se disponia de aire en el interior del
bidén debido al efecto del agua. La pendiente es mas suave y los resultados
son dificiimente comparables con otros estudios dado que sonensayos
experimentales con unas condiciones muy especificas de volumenes (agua y
aire).
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6.4.2. Analisis del decaimiento de radén en aire

En este apartado se analiza la concentracion de radén en aire liberado desde el
agua, antes y después de extraer la fuente que lo genera. Los niveles en aire
se incrementan mientras la piedra pechblenda esta en el interior del depdsito,
pero una vez retirada, los valores de concentracion son debidos al radén
residual del medio acuoso. A continuacion, se detalla el proceso de disminucion
y decaimiento de este gas.

Procedimiento experimental

Para las mediciones de radon en aire se utiliza el detector Radon Scout Plus,
ubicado en el soporte metalico, sobre la fuente F2 generadora de radon, tal y
como se muestra en la Figura 7.8.

Tal y como se ha explicado en el apartado 7.1., los ensayos se llevan a cabo
Unicamente con 25 L, ya que requieren tiempos experimentales de ensayo
menores.

Las caracteristicas técnicas de los ensayos llevados a cabo se muestran en
la Tabla 6.9.

Tabla 6.9. Resumen caracteristicas del procedimiento experimental del analisis del proceso
de decaimiento y disminucion de la concentracion de radon en aire.

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en aire liberado
desde agua estatica

Detector Radon Scout Plus

Tipo de medida Difusion

Medio analizado Aire

Duracion ensayo 76 horas (25L)
Resultados

En la Figura 6.14 se muestran los resultados obtenidos durante un primer
enriquecimiento y posterior disminucion de la concentracion de radén en aire
cuando en el interior del depdsito hay 25 L de agua en estado estatico.
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Figura 6.14. Concentracion de radon en aire para enriquecimiento y decaimiento del
radon en agua en estado estatico.

En esta figura se muestra el proceso de decaimiento del radén en aire en el
interior del bidon con 25L de agua enriquecida en estatico. Inicialmente, la
concentracién es de (8.18 + 0.82)-10* Bg-m-3, debido a la transferencia que se
ha estado produciendo durante el enriquecimiento del agua. Posteriormente, se
observa una fuerte caida debido a la apertura del bidon y a la retirada de la
fuente.

La disminucion se produce hasta las 30 horas, momento en el cual se
evidencia un pequefio crecimiento del nivel de radén en aire, alcanzando los
(4.88 £ 0.49)-10* Bg'm3, debido al raddn residual que se sigue liberando desde
el agua.

Hasta finalizar el ensayo a las 76 horas, el efecto de la transferencia del
radon del agua al aire es menor que el del propio decaimiento del radoén, por lo
que la concentracion disminuye hasta (4.33 + 0.43)-10* Bg-m-.
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6.4.3. Discusion de resultados

Inicialmente, se ha analizado el efecto del volumen de agua (25 Ly 50 L) en
condiciones estaticas en los niveles de radén en aire en el interior del montaje
experimental. Las mediciones se han llevado a cabo mediante el detector Radon
Scout Plus.

Se ha observado una tendencia a la acumulacién de radén en aire muy
similar para ambos volumenes de agua. Para una misma fuente, que emite la
misma cantidad de radon, se compensa la relacion entre el volumen de agua,
que es el doble, con el volumen de aire, que es un % menor. Es decir, para 25
L, pese a que el volumen es exactamente la mitad de los 50 L, también hay una
mayor cantidad de aire, por lo que el gas radén tarda mas en acumularse. El
volumen de agua y el de aire se compensan dando lugar a concentraciones
similares para ambos ensayos de 25 y 50 L.

Posteriormente, se ha analizado el comportamiento del gas radon en aire
en los procesos de decaimiento cuando se dispone de 25 L de agua estatica.

Una vez retirada la fuente, cuando el agua ya esta enriquecida, se produce
una caida brusca del nivel de raddn en aire debido a la apertura del tanque para
extraer la fuente, y, posteriormente, un ligero incremento de la concentracion,
debido al efecto de la liberacién del radon residual que queda en el agua
estatica. Como ya no hay fuente que aporte radon al agua, la concentracion
disminuye tanto en el medio acuoso como en el aire.

6.5. Determinacion de radén en agua. Ensayos con agua en
agitacion

En este ensayo se analiza la concentracion de radén en agua cuando esta se
encuentra en agitacion, tanto en el proceso de acumulacion como en
decaimiento. Se comparan los resultados con condiciones estaticas para
determinar el efecto que tiene la turbulencia en la acumulacién de gas radén.

6.5.1. Analisis de la acumulacion de radén en agua
En este apartado se presentan y analizan los resultados obtenidos de radon en

agua cuando esta se encuentra en agitacion durante el proceso de
enriquecimiento y acumulacion en el medio acuoso.

152



Capitulo 6. Ensayos experimentales de transferencia

Procedimiento experimental

Estos ensayos se basan en medir la concentracion de radén en agua para los
volumenes de 25 L y 50 L cuando se dispone de una bomba modelo MGZ3200
que genera una agitacion del agua.

Las mediciones se llevan a cabo en el interior del tanque de 120 L,
empleando la fuente F2 de 4.27 + 0.27 kBq de actividad. El muestreo se basa
en la extraccion de 8 mL de agua, a través del grifo y se inserta en el vial de
teflén, que ya contiene liquido de centelleo. Se agita durante 1 minuto para
homogeneizar la muestra y 3 horas después se inicia la medida en el detector
Hidex 600 SL.

El montaje experimental para el andlisis de radon en agua es el mismo que
en apartados anteriores, incluyendo una bomba conectada a la red eléctrica. La
velocidad de agitacion se mantiene constante durante todos los ensayos. La
duracion de los ensayos varia en funcion de volumen de agua a analizar.

El esquema del montaje se muestra en la en la Figura 6.15.

605

o 240 ——=]

Ensayo con 25 L agua Ensayo con 50 L agua

Figura 6.15. Equipo experimental dimensionado para la determinacion del efecto del
estado del agua en los niveles de radén. Ensayo con 25 L de agua. Ensayo 50 L de agua.

Las caracteristicas técnicas de los ensayos llevados a cabo se muestran en
la Tabla 6.10.
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Tabla 6.10. Resumen caracteristicas procedimiento experimental para el analisis del

enriquecimiento del agua en estado turbulento

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en agua en

agitacion

Detector

Hidex 600 SL

Tipo de medida

Centelleo liquido

Medio analizado

Agua

Duracion ensayo

261 horas (25 L)
94 horas (50 L)

Resultados

En este apartado se presentan todos los resultados obtenidos en el estudio del
efecto que tiene el estado del agua sobre los niveles de radon en agua.

En la Figura 6.16 se

representan los valores experimentales de

concentracion de radon en agua cuando esta se encuentra en agitacion, tanto
para ensayos de 25 L de volumen como 50 L.
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Figura 6.16. Comparacion de la concentracion de radon en agua en volimenes de 25 L y
50 L en agitacion.

Los ensayos realizados con un volumen de 25 L de agua, tal y como se
muestra en la figura anterior, se han prolongado hasta las 261 horas y se ha
alcanzado una concentracion de (87.98 + 8.78) Bq-L™". Para un volumen de agua
de 50 L y un tiempo de ensayo de 94 horas, la concentraciéon en agua alcanzada
es de (46.04 + 4.60) Bq-L".

Inicialmente y hasta las 50 horas, la concentracién en 25 L de agua en
agitacion es en torno a 2.5 veces mayor que la de 50 L. Posteriormente, la
relacion entre concentraciones disminuye, con una ratio 2:1, hasta finalizar el
ensayo. Los ultimos valores obtenidos, y la tendencia observada en la figura
anterior sugieren que la diferencia de concentraciones podria disminuir, debido
al efecto de la agitacion del agua, que permitiria una homogeneidad de la
concentracion de radon en agua, ademas de facilitar su liberacion al aire.
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6.5.2. Analisis del decaimiento de radén en agua

En este apartado se analiza la concentracion de raddn en agua una vez se ha
retirado la fuente generadora de radon y el proceso que rige el comportamiento
del gas es su propio decaimiento.

Procedimiento experimental

Los ensayos de radon en agua se llevan a cabo en el mismo montaje
experimental que casos anteriores, utilizando la fuente F2 y para un volumen de
agua de 25 L. En este caso, de igual manera que para los ensayos en estatico,
unicamente se han utilizado 25 L de agua y no 50 L por las cuestiones operativas
ya comentadas (tiempo experimental requerido excesivo). La fuente F2 permite
el enriquecimiento del agua y cuando se alcanza un valor de concentracién alto,
como minimo 10 veces superior a los valores de agua potable, se extrae la
fuente y se analiza el decaimiento de la concentracion de radon en agua.

El dimensionado y los elementos que conforman la segunda parte de los
ensayos de analisis del decaimiento se muestran en la siguiente Figura 6.17

Ensayo con 25 L agua con fuente Ensayo con 25 L agua y sin fuente

Figura 6.17. Equipo experimental dimensionado para el analisis del decaimiento del
gas radén con agua en agitacion. Ensayo con 25 L con fuente. Ensayo con 25 L de agua y
sin fuente.
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La toma de muestras de agua se lleva a cabo a través de su extraccién
mediante el grifo A, segun se muestra en las figuras anteriores. Los 8 mL de
agua se insertan en el vial de Tefldn, justo por debajo del liquido de centelleo,
evitando la formacién de burbujas. Se agita durante 1 minuto y se analiza en el
detector Hidex 600 SL. Se debe esperar 3 horas antes de su medicion, hasta
que el radon alcance el equilibrio con sus descendientes.

Las caracteristicas técnicas de los ensayos llevados a cabo se muestran en
la Tabla 6.11.

Tabla 6.11. Resumen caracteristicas procedimiento experimental del estudio del
decaimiento de la concentracion de radon en agua en agitacion

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radon en agua en
agitacion

Detector Hidex 600 SL

Tipo de medida Centelleo liquido

Medio analizado Agua

Duracion ensayo =~ 55 horas (25 L)
Resultados

A continuacion, se presentan los valores de concentracion de radén en agua
analizados cuando se dispone de 25 L de agua en agitacion en el interior del
tanque. Los resultados de concentracion de radén en agua se muestran en la
Figura 6.18.
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Figura 6.18. Concentracion de raddn en agua para decaimiento del radén en agua en
estado agitacion.

En la figura anterior se muestra la concentracién de radén en agua cuando
ésta se encuentra en agitacion. Inicialmente, el agua muestreada esta
enriquecida, con un valor de concentracion, de 87.89 + 8.79 Bg-L". Una vez
retirada la fuente, como no hay aporte de radén, se produce el decaimiento del
mismo en el medio acuoso, hasta alcanzar los 12.32 + 1.23 Bq-L™" a las 55.25
horas, lo que supone una disminucion de mas de un 60%.

Si se observa la figura anterior, se evidencia una pendiente mas
pronunciada entre el primer y el segundo valor muestreado, por lo que la
velocidad de desintegracion es mayor, mientras que esta se suaviza segun
transcurre el tiempo. La pendiente es mucho mas suave entre las 27 y las 55
horas, cuando apenas va quedando radon en el agua.
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6.5.3. Comparacion de resultados de radén en agua. Agua estatica vs.

Agua en agitacion

A continuacion, se presenta una comparacion entre los niveles de radén en agua
para 25 L y 50 L en estado estatico y en agitacion durante el enriquecimiento.
Los tiempos de ensayo se muestran en la Tabla 6.12.

Tabla 6.12. Resumen de las condiciones de ensayo para un volumen de 25 L de agua en
estado estético y en agitacién, durante el enriquecimiento.

Comparacion entre estado estatico y agitacion

Raddn en agua

Estado agua

Tiempo ensayo

Ensayos con 25 L Estatico 221.25h
Agitacion 261 h

Ensayos con 50 L Estatico 162.25 h
Agitacion 94 h

A continuacion, se presentan los resultados obtenidos en los ensayos con
ambos volumenes de agua en el interior del tanque. Se compara la
concentracion de radon en agua cuando esta se encuentra en estado estatico y

cuando esta en agitacion.
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Figura 6.19. Comparacion de la concentracion de radén en agua en estado estatico y en
agitacion. (A) Ensayos con 25 L de agua. (B) Ensayos con 50 L de agua
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La gréfica anterior, figura (A), muestra que, para un tiempo de ensayo de
221.25 horas, la concentracion de radén alcanzada cuando el agua esta en
estado estatico es de 540 + 54 Bqg-L"'. Cuando el agua esta en agitacion y
después de 261 horas de exposicion, la concentracién de radén es de 87.98 +
8.79 Bg-L™.

Inicialmente, la concentracion de radon en 25 L en estatico es 0.08 veces
superior a la concentracion en agitacion. Esta ratio va aumentando segun
avanza el ensayo hasta que finaliza el ensayo y la concentracion en estatico es
=~ 2 veces superior a la de agitacion. Esta diferencia en las concentraciones se
debe al proceso de agitacion del agua. Cuando esta se produce, el radon es
liberado rapidamente del agua que lo contiene y se difunde en el aire. Por tanto,
el proceso de turbulencia aumenta la velocidad de transferencia del radén del
agua al aire y se acumula una menor cantidad en el medio acuoso.

La concentracion de radén en agua para un volumen de 50 L, figura (B),
cuando se encuentra en estado estatico es de 164.71 + 16.47 Bq-L-", para un
tiempo de ensayo de 114.25 horas desde la introduccion de la fuente en el agua.
En cambio, si se introduce la bomba y el agua se encuentra agitada, la
concentracion crece por debajo de los 100 Bg-L' hasta estabilizarse en 92.1 +
16.47 Bq-L" a las 187.48 horas.

Se observa un comportamiento similar para las diferentes condiciones del
agua. La concentracion de radon es inferior si esta se encuentra en agitacion
dado que se produce el burbujeo y aireacion que facilitan la liberacién del gas
al aire del interior del tanque. Para 50 L de agua, la concentracién de radon en
agua estatica es, como minimo 1.17 veces la concentracion en agitacion. Poco
antes de las 100 horas, esta ratio asciende a 2. De nuevo se evidencia que la
agitacion del medio acuoso facilita su transferencia al aire, disminuyendo su
acumulacién en el agua.

Por ultimo, se presenta una comparacion entre los valores experimentales
de radon en agua, en 25 L, en los ensayos en los que inicialmente se dispone
de fuente generadora y, posteriormente, es retirada del montaje experimental.

Las condiciones de cada ensayo se muestran, a modo de resumen, en la
Tabla 6.13.
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Tabla 6.13. Resumen de las condiciones de ensayo para un volumen de 25L de agua en
estado estético y en agitacién incluyendo decaimiento.

Ensayos de radon en 25 L de agua

Estado del agua Tiempo total de Tiempo ensayo
ensayo decaimiento

Estatica 338 h 96 h

Agitacion 332h 71h

A continuacion, en la Figura 6.20, se recogen los valores experimentales
obtenidos, representando solo la parte de decaimiento (sin considerar el efecto
de la apertura del tanque para la retirada de la fuente).
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Figura 6.20. Comparacioén de la concentracion de radéon en 25 L de agua en estado estatico
y agitacion durante el proceso de decaimiento.
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Tal y como se observa, la concentracion de radén en agua en condiciones
de agitacion es inferior al estado estatico. El efecto de la turbulencia disminuye
la acumulacién de radén en el medio acuoso dado que se produce su aireacion
y, por lo tanto, una mayor liberacion del gas al aire.

Inicialmente, la concentracidn de raddn en agua estatica es 4 veces superior
a la muestra en agitacién. Posteriormente, para tiempos similares, entre 27 y 28
horas y entre 53 y 55 horas, esta ratio aumenta, y el valor de la concentracion
de radon en agua estatica es 9 veces superior.

Se evidencia que, en condiciones de agitacion, la acumulacion de radon en
agua es inferior debido al proceso de turbulencia, que crea burbujas de aire y
facilita el transporte del gas radén hacia el aire.

Estos ensayos pueden compararse con resultados obtenidos en las
descargas rapidas y lentas de acuiferos (Celaya, 2018), en los que la
concentracion decae de forma mas lenta cuanta menor agitacion presenta la
muestra de agua.

6.5.4. Discusion de resultados

En este estudio se ha analizado el proceso de enriquecimiento y acumulacion
de radon en agua en agitacion para volumenes de 25 y 50 L, y la acumulacién
y decaimiento del raddn para un volumen de 25 L de agua en estado turbulento.

Inicialmente, durante el proceso de enriquecimiento se observa que con un
volumen inferior de agua (25 L frente a 50 L) se produce una mayor acumulacién
de raddn en aire.

En el segundo de los ensayos, analizando la acumulacion y decaimiento del
radén en agua, se observa que, una vez retirada la fuente, la concentracion se
reduce practicamente a la mitad en menos de un dia, coincidiendo con el valor
en el momento inicial de los ensayos.

Comparando la concentracion de radén en agua estatica y en agitacion para
un mismo volumen ensayado (25 o 50 L), se verifica que los niveles son
mayores cuando el agua se encuentra en estado estatico. El burbujeo y
agitacion disminuyen la acumulacion del radén en el agua y favorecen su
liberacion al aire.

Por ultimo, analizando la disminucién de la concentracion, en 25 L de agua
en estatico y agitaciéon se observa que cuando el agua esta agitada la
acumulacioén de raddn es hasta 9 veces inferior.
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6.6. Determinacioén de la concentracion de radon en aire.
Ensayos con agua en agitacion

Una vez analizada la concentracion de radon en agua en el interior del equipo
experimental, se estudia el comportamiento de este gas en aire, para las
mismas condiciones de ensayo detalladas en el apartado 7.5.1.

6.6.1. Analisis de la acumulacion de radén en aire

El analisis del proceso de acumulacion de radodn en aire se basa en monitorizar
su concentracion a partir de la liberacidon de gas desde el medio acuoso, que se
encuentra en agitacion.

Procedimiento experimental

El radén en aire se analiza mediante el detector Radon Scout Plus, ubicado en
el soporte metalico, sobre la fuente F2, generadora de radon. EI montaje
experimental se muestra en la Figura 6.15. El detector toma muestras de aire
cada 60 minutos, de forma continua.

En la Tabla 6.14. se muestran las caracteristicas técnicas de los ensayos
llevados a cabo.

Tabla 6.14. Resumen caracteristicas procedimiento experimental del anadlisis de la
acumulacién de raddn en aire en contacto con agua en agitacion

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en aire liberado
desde el agua en agitacion

Detector Radon Scout Plus
Tipo de medida Difusion alfa
Medio analizado Aire

Duracion ensayo 260 horas (25 L)

95 horas (50 L)
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Resultados

Los resultados experimentales de radén en aire para 25y 50 L en agitacién se
muestran en la Figura 6.21.
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Figura 6.21. Concentracion de radon en aire en 25y 50 L de agua en agitacion.

Tal y como se observa en la figura anterior, la concentracion de radén en
aire cuando se dispone de 50 L de agua en agitacion en el montaje experimental
alcanza (87.94 + 0.08)-10* Bq-m a las 95 horas de ensayo. Cuando el volumen
de agua del ensayo es menor, 25 L, la concentracion de raddn alcanza un valor
de (7.56 + 0.075)-10* Bq'm™ para ese mismo tiempo de 95 horas. Dado que
este muestreo se prolonga hasta las 260 horas, el radén acumulado supone una
concentracién de (1.76 + 0.017)-10% Bq-m. En ambos casos se observa una
tendencia creciente debido a la liberacion de radén desde el agua, que se
acumula en el aire del interior del tanque.

Estos resultados son coherentes comparados con otras investigaciones en
las que se dispone también de una corriente de bombeo continua y donde se
produce la desgasificacion del depdsito de agua al aire de manera ilimitada
(Schmidt et al., 2008). Generalmente, cuanto mayor sea el caudal de agua,
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menos tiempo se requiere para alcanzar el equilibrio de concentracion de radon
en agua y en aire (Schmidt et al., 2008).

En los ensayos experimentales llevados a cabo en este caso y dado el
elevado volumen de agua utilizado, la concentracion de radon en aire sigue
creciendo y no se puede conseguir este equilibrio.

La tendencia de acumulacion en la concentracion de radon en aire es
ligeramente similar a cuando unicamente se dispone de aire en el bidon debido
a que la agitacion del agua favorece su liberacion y transferencia.

6.6.2. Analisis del decaimiento de radén en aire

A continuacion, se presentan los resultados de concentracion de radén en aire
cuando se dispone de 25 L de agua en agitacion, una vez se ha retirado la fuente
generadora y el proceso de decaimiento rige las condiciones de ensayo.

Procedimiento experimental

El ensayo de radon en aire se realiza siguiendo el montaje experimental de la
Figura 6.17. Inicialmente, la fuente de raddn se deposita en el fondo del depdsito
y se rellena con 25 L de agua, que se ira enriqueciendo. Se aflade una bomba,
que permite la agitacion constante de agua, y se ubica el detector de radon en
el aire sobre el soporte metalico. El detector Radon Scout Plus tomara muestras
de aire cada 60 minutos, ofreciendo la concentracion de raddn en aire en el
interior del equipo experimental.

Una vez enriquecida el agua, se extrae la fuente y se sigue analizando la
concentracion de radon en aire en el interior del depdsito. En este caso, las
mediciones permiten determinar la cantidad de radén en aire que decae en
funcion del tiempo de ensayo.

Las caracteristicas técnicas de los ensayos llevados a cabo se muestran en
la Tabla 6.15.
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Tabla 6.15. Resumen caracteristicas del procedimiento experimental del estudio del
decaimiento de la concentracion de radén en aire en contacto con agua en agitacion

Caracteristicas procedimiento: analisis de la acumulacion de radén en aire liberado
desde el agua en agitacion

Detector Radon Scout Plus

Tipo de medida Difusion alfa

Medio analizado Aire

Duracion ensayo 50 horas (25L)
Resultados

La concentracion de raddn en aire en el interior del depésito para un volumen
de 25 L de agua en agitacion se muestra en la Figura 6.22.
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Figura 6.22. Concentracion de raddn en aire para enriquecimiento y decaimiento del radon
en agua en estado de agitacion.
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En la figura anterior se observa una disminucién de la concentracion de
radén en aire cuando en el interior del depdsito hay 25 L de agua en agitacion.
El agua enriquecida libera radon al aire, que se va acumulando hasta alcanzar
una concentracion de radon en aire de (1.48 £ 0.0015)-10° Bg-m3, momento en
que se abre el depdsito y se inicia el proceso de decaimiento.

Durante las tres primeras horas se observa una caida brusca de la
concentracion, debido a que, en la apertura del tanque, parte del radon
contenido en su interior es liberado al exterior. Posteriormente, se estabiliza el
decaimiento del gas radén hasta finalizar el ensayo a las 50 horas, con una
concentracién de (0.648 + 0.00065)-10° Bg-m-3.

6.6.3. Comparacion de resultados de radén en aire. Agua estatica vs.
Agua en agitacion

A continuacion, se realiza una comparativa entre los niveles de radén en aire
cuando este es liberado a partir de 25 o 50 L en condiciones estaticas o de
agitacion del medio acuoso. Los tiempos de ensayo, para ambos volumenes de
agua, se muestran en la Tabla 6.16.

Tabla 6.16. Resumen de las condiciones de ensayo para un volumen de 25 L de agua en
estado estatico y en agitacion.

Comparacion entre estado estatico y agitacion

Radén en aire Estado agua Tiempo ensayo
Ensayo con 25 L Estatico 162 h
Agitacion 95 h
Ensayo con 50 L Estatico 162.25 h
Agitacion 94 h

Los resultados obtenidos de medicion de radén en aire en el interior del
deposito, liberado desde los 25 L y 50 L de agua en agitacion y estatico
respectivamente, se muestran en la Figura 6.23.
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Figura 6.23. Comparacion de la concentraciéon de radén en aire cuando el agua esta
estatica y en agitacion. (A) Ensayos con 25 L de agua. (B) Ensayos con 50 L de agua.

En la grafica (A) de la Figura 6.23 se observa que los niveles de radon en
aire son superiores cuando el agua del interior del tanque esta en agitacion.
Esto es debido a que este proceso favorece el burbujeo y la liberacion del radon
de un medio a otro. La concentracion varia en un rango de entre 2 y 4 veces
superior cuando se dispone de agua en agitacion. Esto corrobora que cuanto
mayor es la agitacion del agua, mayor cantidad de radon se transfiere al aire.

La concentracion de raddn en aire para un volumen de 50 L de agua en
estado estatico alcanza los (4.43 + 0.043)-10* Bq'm™ en 162 horas, mientras
que cuando el agua esta agitada, el nivel de radén en aire en apenas 95 horas
es de (7.97 + 0.079)-10* Bq-m™3. Es decir, para un volumen de agua menor, la
concentracion en aire es casi el doble.

De nuevo se verifica el efecto que tiene la turbulencia del agua en la
acumulacién de radon en aire. Comparando con la concentraciéon en agua, se
observa que, tal y como sucedia con 25 L de agua, cuando el medio acuoso
esta en agitacion, se acumula menos radon, que se traduce en una mayor
cantidad liberada al aire. Segun se observa en la figura anterior, la pendiente de
la concentracion de raddn en aire cuando el agua esta en agitacion es mucho
mas pronunciada.

Las variaciones observadas en la figura anterior pueden deberse a cambios
en las condiciones atmosféricas, como la presion. Esto sucede también en
diversas investigaciones en las que coexisten agua y aire (Celaya, 2018).

Por ultimo, se comparan los resultados obtenidos de radon en aire cuando
se dispone de 25 L de agua con y sin fuente generadora. Los tiempos de ensayo
se muestran en la Tabla 6.17.
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Tabla 6.17. Resumen de las condiciones de ensayo para un volumen de 25L de agua en
estado estético y en agitacién incluyendo decaimiento.

Ensayos de radon en 25 L de agua

Estado del agua Tiempo decaimiento aire
Estatico ~55h
Agitacion 50 h

En la Figura 6.24 se muestran los resultados obtenidos.
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Figura 6.24. Comparacioén de la concentracion de radén en aire con 25 L de agua en
estado estatico y agitacion incluyendo el proceso de decaimiento.

La concentracion de radén en aire, tal y como se observa en la figura
anterior, es superior cuando el agua se encuentra agitada. Segun lo detallado
anteriormente, el proceso de turbulencia favorece la liberacion del radon del
agua al aire, donde tiende a acumularse.
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En ambos casos, se observa una caida brusca causada por la apertura del
depdsito. En los ensayos con agua en estatico, se observa un ligero incremento
en la concentracion debido al radon residual del agua que sigue liberandose al
aire para posteriormente decaer. En condiciones de agua estatica, la
concentraciéon de raddén en aire se reduce a la mitad en menos de 5 horas
mientras que en agitacion, se reduce en aproximadamente 30 horas. Esto se
debe a que en condiciones de turbulencia, el agua sigue liberando radén al aire
y tarda mas en disminuir el nivel.

Estos resultados coinciden con los obtenidos de radén en agua de la Figura
6.20. Los niveles de radon en agua en estatico son mayores que cuando hay
agitacion dado que el gas se transfiere al aire mas facilmente.

6.6.4. Discusion de resultados

En el primer ensayo, se analiza la concentracion de radon en aire, liberado
desde el agua en agitacion para los volumenes de 25 y 50 L. Se observa que,
inicialmente, la concentracion de radon en aire para 25 L de agua es mayor
debido a la liberacién de gas radon desde el medio acuoso. Para tiempos de
ensayo similares, las concentraciones de radén en aire en ambos casos (25 y
50 L) presentan un mismo orden de magnitud, (7.56 + 0.075)-10* Bq-m- frente
a (7.94 £ 0.079)-10* Bq'm=.

En el segundo ensayo, para un volumen de 25 L de agua, se han realizado
las mediciones de radon en aire antes y después de retirar la fuente en
condiciones de agua en agitacion. Cuando se retira la fuente, se produce una
caida brusca de la concentracion debido a la apertura del tanque y
posteriormente, una disminucion paulatina de la concentracién de radén en aire
debido a su propio decaimiento.

Asimismo, se comparan los resultados experimentales obtenidos para 25 L
y 50 L en estatico y agitacion y se observa que, en los ensayos en los que el
agua se encuentra en movimiento, la concentracion de radon en aire es entre 2
y 4 veces superior.

Por ultimo, analizando los valores de concentraciéon de radén en aire cuando
el agua ya esta enriquecida, durante el proceso de decaimiento se observa una
disminuciéon mas pronunciada cuando el agua se encuentra en agitacion.
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6.7. Introduccion al Capitulo 8: Modelizacion de la difusiéon de
radon

En este capitulo se han presentado y analizado todos los resultados obtenidos
en los ensayos experimentales llevados a cabo: cuando la emanacién de radén
desde la fuente produce su acumulacion en aire y cuando enriquece el agua,
desde donde se libera al aire. Se ha ensayado y estudiado el proceso de
decaimiento de radon en agua y en aire cuando se extrae la fuente del bidén de
HDPE.

Esta parte experimental de la investigacion ofrece la posibilidad de entender
cémo se acumula el gas radén en dos medios (aire y agua) y como disminuye
en ausencia de una fuente generadora. Estos resultados se utilizan en el
siguiente capitulo para analizar la transferencia del gas radén en diferentes
medios (aire y agua-aire) y bajo distintas condiciones de régimen del agua:
estatico y agitacion.
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CAPITULO 7

PROCESAMIENTO PREVIO A
LA MODELIZACION DE LA
DIFUSION DE GAS RADON

El estudio de la transferencia de materia, en cualquier sistema, requiere de unos
conocimientos previos acerca del comportamiento del compuesto a analizar. En
este caso, se presenta una breve introduccion sobre el transporte molecular y
se particulariza en el estudio del comportamiento del radén en procesos de
fransferencia en aire y durante el intercambio agua-aire.

7.1. Introduccion

La difusion o transporte molecular se define como la transferencia de las
moléculas a través de un fluido mediante su movimiento individual, generado
por una fuerza impulsora: presion, temperatura o gradiente de concentracion.
Este movimiento se produce de forma desordenada, lo que conlleva una mezcla
completa a cualquier temperatura excepto cero absoluto (Rebour et al., 1997).

Los procesos de difusion molecular se aplican en diversas areas como la
nuclear (espectroscopia de resonancia magnética nuclear, analisis del
comportamiento de los neutrones, etc.), en el secado de papel y textiles o en
procesos de agricultura (modelizaciones del transporte de solutos en suelos).
Para compuestos gaseosos, la difusién avanza a una velocidad de 10 cm en un
minuto; en liquidos, 0.05 cm-min-'y en sdlidos, Gnicamente 0.00001 cm-min-"’
(Othman et al., 2006; Masaro et al., 1999).
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El transporte por difusion esta condicionado por diferentes parametros entre
los que se encuentran las propiedades del medio en el que se produce la
transferencia, que determinan la distancia que puede recorrer el radon antes de
desintegrarse. Dicha distancia varia mucho en funcion del material en el que se
difunda: para suelos humedos de grano fino, la distancia varia de 0.2 a 0.5 m;
mientras que para arenas gruesas Yy secas puede alcanzar los 1.5 m. En
materiales densos, como el granito, la distancia de difusién es menor, entre 0.1
y 0.15 m. En aire, esta longitud puede alcanzar los 2.2 m (IAEA, 2013) y en
agua, entre 0.2 y 0.3 m (Hassan, 2009; Singh, 1993).

Estudios experimentales muestran que la difusion de radon disminuye al
aumentar la densidad del material por el que circula, y, en el caso de materiales
solidos, es inversamente proporcional a su porosidad. En aire, el coeficiente de
difusion del radon es del orden de 2.11-10"' cm?-s™' para una densidad de 0.11
g-cm3; en tierra es de 4.41:102 cm?-s™ (porosidad 50.42% y densidad de 2.27
g-cm3)y en agua 1.97-10* cm?-s™! para una densidad 1 g-cm (Singh, 1993).

En esta investigacion, se analiza el proceso de transferencia de radén a
través de distintos medios: primero a través de aire y, posteriormente, en agua
y aire de forma simultanea, tanto en condiciones estaticas como de régimen
turbulento para el medio acuoso. En el primer caso, se produce una emanacion
de raddn directa desde la fuente y este se va acumulando en aire. En el segundo
caso, la fuerza impulsora del flujo del radén es causada por el gradiente de
concentracion en ambas fases (agua-aire), difundiéndose del punto con mayor
concentracion (el agua) al de menor concentracion (aire). Los atomos de radén
se van liberando desde el agua enriquecida a través de la interfase y se van
acumulando en el aire, considerando también el propio decaimiento del
elemento radiactivo.

El analisis de la difusién de radon en distintos medios como agua y aire se
lleva a cabo a partir de las ecuaciones de balance de materia desarrolladas en
este capitulo, que permiten modelizar su comportamiento y estudiar los
diferentes parametros que lo caracterizan.

En la siguiente Figura 7.1. se muestra un esquema del proceso seguido en
este capitulo.
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Transferencia de

 radén en agua (I)

Transferencia -
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Figura 7.1. Esquema resumen de la distribucion del capitulo 7

A continuacién, se presentan las ecuaciones de transporte aplicadas al
analisis del comportamiento del gas radén y su transferencia en diferentes
medios. En el primer caso, se describen las ecuaciones que representan la
difusion de radén en aire en el interior del tanque experimental, cuando
unicamente se ha depositado la fuente generadora y, por tanto, se produce la
acumulacién de raddén. En el segundo caso, se describen las ecuaciones
correspondientes a la transferencia de radén en agua y en aire cuando
inicialmente ya se dispone de agua enriquecida con radon y cuando se dispone
inicialmente de agua libre de radén y una fuente la enriquece, tal y como se ha
mostrado en la figura anterior.

7.2. Transferencia de radén en aire
En ese apartado se detalla el proceso de acumulacion de radén en aire en el

interior de un recipiente cerrado, aislado del exterior.

A nivel matematico, el proceso difusivo de transferencia de radon viene
determinado por la Ley de Fick segun la cual el flux es proporcional al gradiente
de concentracion, segun la ecuacion (7.1)

Jrn = —Dya - VCq, (7.1)
siendo Ees el vector de densidad de flujo efectiva del radén (Bq:-m2-s),

Dy, 4 es el coeficiente de difusion del gas (m?'s™') y C, es la concentracion de
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radon (Bg-m3). Dado que, en procesos difusivos normales, las particulas no se
crean ni se destruyen, el flujo en una region es la suma del flujo de las particulas
que fluyen en los alrededores de las regiones.

Esto se expresa matematicamente segun la ecuacion de continuidad (7.2)

aC — —_—
a—t“ + V- Jen =0. (7.2)

El primer término representa la variacién de concentracion en funciéon de
tiempo y el segundo término, el gradiente del flujo J. Sustituyendo las
ecuaciones (7.1) y (7.2), y considerando que el coeficiente D no varia de
posicion, se obtiene la segunda Ley de Fick

ac,
ot

= D V3C,. (7.3)

Expandiendo la ecuacion anterior y escrita en coordinadas espaciales, se
obtiene la ecuacion (7.4)

(7.4)

0o _  (0%Ca, 0%Ca , 9°Ca)
ot ox? = 9y?  9z?

La ecuacion (7.4) se puede aproximar a un problema unidimensional porque
el radon permanece siempre uniformemente distribuido en el plano horizontal
(Calugaru, 2002). Y, por tanto, se pueden despreciar los ejes x e y. Se asume
que la difusidn se produce Unicamente en el eje z, seleccionado para la columna
vertical de agua. La ecuacion anterior se simplifica en la ecuacion (7.5)

ac, _(9%C,
ot~ P\az ) (7.9)

Esta ecuacion (7.5) no modeliza completamente el comportamiento difusivo
del radén, ya que se requiere de otro término que considere también la
desintegracion del raddén. Para ello, se debe afiadir un término que lo
caracterice, tal y como se muestra en la ecuacion (7.6)
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ac, 92¢,
R 7= e

donde 1 es la constante de desintegracion del gas radén (h™).

Particularizando al caso de estudio en esta investigacion, en la Figura 7.2
se muestra un esquema de la dinamica de las variaciones de radon.

Pérdidas: -Av Ca

Decaimiento Rn en aire:
Rn -\ Ca

i

Generacion Rn: @

Fuente Rn

Figura 7.2. Esquema de las variaciones de radon en aire en el tanque experimental.

La acumulacién de radén en el interior del recipiente viene dada por la
ecuacion de conservacion de la materia (radon, en este caso) aplicada al
volumen de control total del depdsito, que corresponde a la ecuacion diferencial
que presenta la forma de la ecuacion (7.7)

dc,
dt

=¢ - ACq, (7.7)

. dac L .y . .
siendo d—:la variacion de la concentracion (C,, de radén en aire (Bq-m-)

respecto al tiempo; ¢ la tasa de generacion de radon (Bg:m=3:h''), y 1 la
constante que tiene en cuenta tanto la constante de desintegracion del radon
como las pérdidas del gas del sistema.

La tasa de generacion, ¢, viene definida por la ecuacion (7.8)
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_ E’Sfuente
¢ = . (7.8)

donde E’ es la tasa de emanacion por unidad de superficie de la fuente
(Ba:m2-h"); Sryente la superficie de la fuente (m2) y V, el volumen de aire del
interior del tanque (m™)

Reordenando los términos y multiplicando a ambos lados por e ¢, se obtiene

dc,

6“(74'/1%) =p et (7.9)
d(Cert
(%) = ¢ et (7.10)

Integrando entre un tiempo O y T se obtiene

Td Ca elt T
j %=J ¢ et dt. (7.11)
0 0

Resolviendo la ecuacién anterior

¢
Ca el = Cao =~ (" = 1). (7.12)

Reordenando términos y deshaciendo el cambio de variables oportuno, se
obtiene la ecuacion que define el comportamiento del gas radon, segun se
muestra en la ecuacion (7.13)

Ca(t) = Cqo e + % (1-ef). (7.13)

Dado que la concentracion inicial de radén en aire C,, es nula, el modelo
que permite predecir el comportamiento de este gas sigue la forma de la
ecuacion (7.14)
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=2 (1), (7.14)

. . s L. dc,
Aplicando la condicién de maximo contorno, d—t‘l = 0, se puede obtener el

valor de la concentracion maxima del sistema cuando se alcanza el equilibrio
segun la ecuacion (7.15)

Camax =7 (7.15)

siendo C, 44 1@ concentracion maxima de radén que se alcanza en el aire
(Bq-m=).

7.3. Transferencia de radén del agua al aire

La transferencia de radén del agua al aire es un proceso importante que analizar
dado que, en la mayoria de los casos, el riesgo asociado a la exposicion al radon
en agua reside principalmente en su inhalacién cuando el gas es liberado en el
aire y no en su ingesta.

El radon, escapa desde el agua atravesando la interfase agua-aire hasta
alcanzar el aire, donde se difunde. El transporte en este punto no ha sido
estudiado ampliamente, pese a disponer de alguna investigaciéon en la que se
modeliza la transferencia entre ambos medios (Calugaru et al., 2002). El flujo
de radon en la interfase se define en funcidon de su concentracion en ambas
fases (condicién de Robin). Esta condicion tiene en cuenta dos constantes: el
coeficiente de Ostwald (a) y el coeficiente de velocidad de transferencia (k). El
coeficiente de Ostwald representa la relacién entre la concentracion de radon
en agua y en aire, lo que define la solubilidad del radén en el agua, tal y como
se muestra en la Ecuacién 2.17. Este coeficiente se define segun la Ecuacién
2.18, para unrango de 0 a40°C y a 1 atm de presion. El valor oscila entre 0.525
para 0°C y 0.157 para 40°C. Por su parte, el coeficiente de transferencia de
materia representa la velocidad de transferencia de radon, y tiene érdenes de
magnitud entre 10 m-s~'(Vinson et al, 2008) y 106 m-s-! (Ongori et al., 2015).
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En algunas investigaciones se analizan las particulas de gas radén en la
interfase agua-aire cuando se difunde del medio acuoso al aire. En este caso,
la difusién molecular que gobierna el flux de atomos de radon a través de la
interfase se describe segun la ecuacion (7.16) (Calugaru et al., 2002):

F(t) = k[Cy () — aCy(t)], (7.16)

siendo F(t) el flux del gas radon desde el agua hasta el aire (Bq'm2-h'"); k,
el coeficiente de velocidad de transferencia (m-s™); C, (t) la concentracion de
radon en agua (Bg-m); a el coeficiente de Ostwald (adimensional) y C,(t), la
concentracién de radon en aire (Bq-:m-3).

Esta ecuacion, que define la transferencia de radon a través de la interfase
agua-aire, se aplicara a continuacion para determinar la ecuacion que defina el
comportamiento del gas radén en dos casos particulares en los que coexisten
las dos fases agua vy aire:

= (Caso 1: se dispone de agua enriquecida con radon, desde donde se
libera, hasta difundirse en aire. Con el paso del tiempo, se produce una
disminucion de la concentracion dado que el proceso principal que rige
el comportamiento del raddn es su propio decaimiento. Los ensayos en
estas condiciones permiten determinar el coeficiente de velocidad de
transferencia, k, del agua al aire.

= Caso 2: se dispone de agua libre de radon y se sumerge una fuente
generadora de radén que lo emana de forma continua, de manera que
el medio acuoso se va enriqueciendo. El radén acumulado en el agua
se va liberando continuamente al aire, donde también se acumula. Este
caso permite determinar la tasa de emanacion, E, de gas radon en agua.

A continuacion, se describen las ecuaciones correspondientes a cada caso
de estudio. El fendbmeno de transferencia de radon agua-aire se analiza
inicialmente cuando ya se dispone de agua enriquecida, lo que permite obtener
el coeficiente de velocidad de transferencia entre ambas fases. Este parametro
es utilizado posteriormente para determinar la tasa de emanacion cuando se
dispone de agua libre de radon y existe una fuente que la va enriqueciendo.
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7.3.1. Transferencia de radon agua-aire. Condiciones de decaimiento de
radén

En este apartado se desarrolla el modelo analitico que determina el
comportamiento del gas radon en su liberacién al aire cuando se dispone de
agua ya enriquecida. Dado que el proceso que rige su comportamiento es el
decaimiento, sin alteraciones externas, se puede determinar el coeficiente de
velocidad de transferencia del radon.

En la Figura 7.3 se muestra el diagrama del proceso de transferencia de
liberacion de radén del agua al aire cuando se dispone de agua enriquecida.

Aire
A I
2ipn T Decaimiento Rn en aire:
-ac,
| -Ca
z

_El'ltEl'fﬂSE

agua-aire

Cw
Decaimiento Rn en agua:

Agua
enriguecida

Figura 7.3. Esquema de las variaciones de radén en agua y aire en el tanque
experimental cuando el agua ya esta enriquecida previamente.

Se plantea el balance de materia, considerando como volumen de control el
medio acuoso, segun se muestra en la siguiente ecuacion

dCy  SF(t)
o= A ®, (7.17)
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siendo C,,(t) la concentracion de radén en agua (Bq-m-); S la superficie de
contacto de la interfase agua-aire (m?); F(t) el flux del gas radon desde el agua
hasta el aire (Bq-m=2-h""); 1 la constante de desintegracion de radén (h'') y V,, el
volumen de agua (m?3).

El primer término es la variacion de la concentracion de radon en agua
respecto del tiempo; el segundo, el flujo de radén que se libera al aire a través
de la interfase y el tercero, el decaimiento de su concentracion.

Considerando la definicion del flux, segun la ecuacion (7.16), se sustituye
este parametro en la ecuacion anterior

dCy  Sk[C,(t) —a Cu(t)]
o= - — ACy (). (7.18)

Reajustando los términos, se obtienen las siguientes ecuaciones del
balance de materia aplicado al sistema de la Figura 7.3

dCy (Sk Ska
= —+/1> Cw (6 + C, (1),
dt Vi w(®) V, a(®) (7.19)
dc,, (Sk Ska
—+ —+/1>C ="——C,(0).
dt '\, vy, a() (7.20)

Se multiplican ambos lados de la igualdad por el parametro exponencial

ﬂ
e(VWH) ¢ y se integra en un intervalo de tiempo entre T, y T}

Sk
nfc, ewY  (Tisk sk
f 27 ] =f © et g
i dt TS (7.21)
0 0

Resolviendo la integral, se obtiene la siguiente ecuacion (7.22)
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Sk Sk
G (1) e ™ g, (1) T T
Sk

Sk
_Ska (e T ™ 4 ¢yt
W, 2

)T
(7.22)

Se reordenan los términos de la ecuacién anterior y se obtiene la ecuacion
(7.23)

Sk

Cw(T e (WM) £

Sk
= Cy(To) e(VWH) fo
Sk

Sk
N Ska Ca(Tl)e(WM) ny Ca(TO)e(W+
v, 2

) (7.23)

Para despejar el valor de la concentracion de radon en agua estimada
C,(T,), ambos lados de la igualdad se dividen entre el factor exponencial

Cw(T1) ;
s
= G, (1) ¢ ) 7T
Sk Sk
N Ska Ca(Tl)e(W”) Ty + Ca(To)e(W”) To e‘(%”) T (7.24)
Vi, 2

siendo C,,(Ty) y C,, (T,) la concentraciéon de radén en agua (Bq-m3) en el
instante de la iteracion (T1) y en el instante anterior (T0), respectivamente; S la
superficie de contacto agua-aire (m?); k el coeficiente de velocidad de
transferencia del gas radén (m-h"); ¥, el volumen de agua (m3); A la constante
de desintegracion del raddn (h''); a el coeficiente de Ostwald (adimensional); y
C,(T,) y C,(T,) las concentraciones de radén en aire (Bq-m3) en el instante de
la iteracion y en instante anterior. El valor de la integral correspondiente a la
concentracion de radén en aire C,(t) se ha calculado segun la regla del trapecio,
un método que permite calcular de forma aproximada el valor de la integral
definida. Se aproxima el area bajo la curva en el intervalo dado a partir de la
suma de las areas de los trapecios. En este caso, se obtiene el valor medio para
el paso de tiempo T; y Tj.
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Esta ecuacion permite obtener el coeficiente de velocidad de transferencia,
(k), que determina cémo se produce la liberacion del gas radén del agua al aire,
es decir, la velocidad de transferencia de un medio a otro (Vinson et al., 2008;
Lindsay et al., 2015). El coeficiente k se calcula mediante la minimizacién de
errores cuadraticos entre la concentracion de raddn estimada (iterativa) y la
concentracion de raddn experimental. Para ello se utiliza la funcién fminsearch
de Matlab, tal y como se detalla en el Capitulo 8.

A partir de la ecuacién (7.21), se despeja el valor de la concentracion de
radoén en aire e integrando, y de forma analoga al procedimiento seguido para
obtener C,, se puede estimar la concentracion de radon en aire segun la
ecuacion (7.25)

Co(Ty) )
Ska
= (1) T ) T
_(Sk_a+ ,1) T, _(Sk_a+ ,1) T (7.25)
+ﬁ C, (Te \'Va +Cy (Ty)e \ Va —(Sl’,‘—aau)rl
7 2 '

siendo C,(Ty) y C,(T,) la concentracién de radon en aire (Bq-m2) en el
instante de la iteracion y en el instante anterior respectivamente; S la superficie
de contacto agua-aire (m?); k el coeficiente de velocidad de transferencia del
gas radon (h'); V, el volumen de aire (m®); 1 la constante de desintegracion del
radon (h'); a el coeficiente de Ostwald (adimensional); y C,,(T;) y C, (T,) las
concentraciones de radon en agua (Bg-m=) en el instante de la iteracién y en
instante anterior.

7.3.2. Transferencia de radén agua-aire. Condiciones de acumulacién de
radén

En este apartado se desarrolla el modelo que rige el comportamiento del gas
radén cuando coexisten dos fases (agua y aire) y existe una fuente, emisora de
radon, en contacto con el agua. El esquema se muestra en la Figura 7.4.
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Aire

Decaimiento Rn en aire:

-\ Ca '_T T

| -Ca

Interfase
agua-aire

. Cw
Decaimiento Rn en agua:

-A Cw

E
Vi

Agua

Fuente Rn

Figura 7.4. Esquema de las variaciones de radén en agua y aire en el tanque experimental
con aporte de radén.

Inicialmente, se dispone de una fuente generadora de radén, que enriquece
el agua que la contiene. Se aplica un balance de materia al sistema, teniendo
en cuanta que la acumulacion que se produce es igual a lo que se va generando,
lo que se libera al aire y lo que va decayendo segun la propia desintegracion del
radon, segun se muestra en la ecuacion (7.26)

dCy E SF()
a  Vw Wy

— ACy (2),
(7.26)

donde C,, (t) es la concentracion de radon en agua (Bg-m3); S la superficie
de contacto de la interfase (m?); F(t) el flux del gas radon desde el agua hasta
el aire (Bq'm2-h'); A1 la constante de desintegracién de radén (h'); v, el
volumen de agua (L convertidos a m®); y E la tasa de emanacién de gas radon
en el agua (Bg-h™).

Teniendo en cuenta la definicidn del flujo, ya mostrada en la ecuacion (7.16),
se reajustan y reordenan los términos segun las siguientes ecuaciones.
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dCy E  SK[C,() —aCa(®)]

i - —ACy, (D), (7.27)
dCy E (Sk Ska

= —+,1)C t) + ——C, ().

at Vv, \Vy w(®) v, a(8) (7.28)

Se multiplican ambos lados de la igualdad por el parametro exponencial

Sk
—+A|t . . . . : 2
e(Vw ) y se integra en un intervalo de tiempo entre T, y T; segun la ecuacion

Sk

T (77, +2) ¢ T. Sk T. Sk
flM:f 1£ B(W-F)L)tdt{-f tSka Ca(t)e(m-'-l)tdt.

T, dt 7, Yw , VYw

(7.29)

Se resuelve la integral anterior y se obtiene la siguiente ecuacion (7.30)

Sk Sk
Cu(ry) T )T g, (1) et

e(ﬂﬂ) T, e(ﬂu) T

E w Yw
TV, sk
Sy}
(Vw Sk) Sk (7.30)
N Ska Ca(Tl)e(WM) By Ca(TO)e(WM) fo
v, 2

Para despejar y calcular el valor de C,, (T;) se divide, en ambos lados, por el

Sk
. —+A|T
factor exponencial e(VW ) !
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C,W(Tl) Sk
= C,(To) ¢ ()T
Sk Sk
ska |c, e 4 ¢ (1)) WELIVYPA
+ V > e Y'w
v 7.31
. (7.31)
Elio e—(m+l)(T1—To)
+ R
%4 sk
" (W +2)

siendo (', (Ty) y C, (T,) la concentracién de radon en agua (Bg-m-) en el
instante de la iteracion y en el instante anterior, respectivamente; S la superficie
de contacto agua-aire (m?); k el coeficiente de velocidad de transferencia del
gas radon (h™); ¥, el volumen de agua (m3); 1 la constante de desintegracion
del radon (h'); a el coeficiente de Ostwald (adimensional); y E, la emanacion de
radon de la fuente en el agua (Bg-h') C,(T,) y C,(T,) las concentraciones de
radon en aire (Bq-m3) en el instante de la iteracion y en instante anterior.

El valor de la integral correspondiente a la concentracion de radon en aire
C,(t) se ha calculado también segun la regla del trapecio que permite obtener
una mejor aproximacion, para los instantes de tiempo T; y T,.

La ecuacion anterior permite obtener el valor de emanacion de gas radon
en el agua también mediante la minimizacion de errores cuadraticos entre la
concentracion de radon estimada (iterativa) y la concentracion de radon
experimental. De nuevo, se utiliza la funcion fminsearch de Matlab, detallada en
el Capitulo 8.

A partir de la ecuacion (7.29), se despeja el valor de la concentracion de
radon en aire y se integra. Se obtiene asi la estimacion de la concentracion de
radon en aire.

C'a(Th)

_ ¢ (1y) e G
+ % Cy (Tl)e(%c—aa+a) T _; C, (To)e(sx’f—aau) T, _(SI’;_:M) i
a
E|1- e‘(sllz(—aa”)(Tl—To) (7.32)
¥ W (s l[;aa L /1)

donde V, es el volumen de aire (m3).
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CAPITULO 8

MODELIZACION DE LA
DIFUSION DE RADON

En este capitulo se presentan los ajustes y modelizaciones llevadas a cabo para
analizar la difusién del gas radon en aire y a través de la interfase agua-aire a
partir de los resultados experimentales obtenidos en el Capitulo 6. Se
determinan los parametros que definen el comportamiento del gas radén en
diferentes medios y diferentes condiciones de ensayo.

8.1. Introduccion

La modelizacion de los resultados experimentales obtenidos en el Capitulo 6 se
ha llevado a cabo aplicando los diferentes modelos matematicos desarrollados
alo largo del Capitulo 7, segun las diferentes condiciones ensayadas. El objetivo
principal es analizar la transferencia de gas raddon para poder predecir su
comportamiento en condiciones diferentes a las ensayadas inicialmente.

El analisis de la transferencia del gas radén en varios medios (aire e
interfase agua-aire) se ha dividido en tres bloques:

= Difusion de raddon en aire: modelizacién de la acumulacion del gas
generado por las fuentes F1, F2 y F3 en el interior de los depdsitos de
30 Ly 120 L. Se aplica la ecuacion correspondiente para cada condicion
de ensayo y se obtienen los parametros caracteristicos: concentracion
maxima (Bq-m) y tasa de emision de la fuente (Bq-:m=-h-").

= Transferencia de raddn agua-aire: modelizacién de los resultados
experimentales en decaimiento. A partir de los resultados
experimentales obtenidos, se modeliza el comportamiento del gas radén
cuando el agua ya esta previamente enriquecida y no existe fuente en
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el interior del depdsito. Se obtiene el coeficiente de velocidad de
transferencia, k, tanto para agua estatica como cuando esta en
agitacion. Para validar el coeficiente de velocidad, se modeliza la
concentracion de radon en aire estimada, que se compara con el valor
experimental medido.

Transferencia de radén agua-aire: a partir de los resultados
experimentales obtenidos en el Capitulo 6 y del valor del coeficiente de
transferencia k obtenido en decaimiento, se modeliza el
comportamiento del gas radén cuando se dispone de una fuente dentro
del agua segun las ecuaciones planteadas en el Capitulo 7. Se obtiene
la tasa de emanacion de la fuente E (Bg-h") y la concentracion estimada
en agua, C,. Se determina la concentracién de radén en aire (C,)
estimada y se compara con el valor experimental, validando asi la tasa
de emanacion calculada.

La herramienta utilizada para la ejecucion de este capitulo es el software
matematico Matlab (MATLAB & Simulink — MathWorks), una plataforma de
programacion y computacion que permite analizar datos, desarrollar diferentes
algoritmos y crear modelos y visualizar los resultados como los requeridos en
esta Tesis Doctoral. Los programas desarrollados para este trabajo se adjuntan
en los Anexos.

A continuacion, se muestra el esquema del proceso seguido en el capitulo.

Capitulo 6 Capitulo 7

Modelizacion

I e
I Cw estimada I W estimada

Difusién de feSEJ"ad?:I Conax (Bg-md)
do . experimentales -
radén en aire —p> sy et 0 Tasa emision (Bq-m3-h-)
8.2)
_—— e e
| Coeficiente de | I em-zl;i:?:igﬁ en
AU foocdadd® | Modelizacien | agua EBah) |
: | transferencia,
Transferencia resultados k (m-h-1) resultados |
de radén —p- experimentales _g, I_> epeliEnEs - L
agua-aire en decaimiento o eI B e | :
®.3) | | 84) |
-

—— = e = = =

Figura 8.1. Esquema conceptual del Capitulo 8.
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8.2. Transferencia de radon en aire: modelizacion resultados
experimentales.

En este apartado se modelizan los resultados experimentales de radén en aire
obtenidos en el apartado 7.2.1 del Capitulo 7, analizando su acumulacion en el
interior de los montajes experimentales. Se trata de obtener una expresion
analitica que reproduzca los resultados experimentales, basandose en el
comportamiento fisico de decaimiento radiactivo y acumulaciéon de radon en
aire.

8.2.1. Procedimiento experimental

La metodologia seguida se basa en modelizar las concentraciones de radon en
aire generadas por las fuentes F1, F2 y F3 en el interior de los depdsitos de 30
L y 120 L. Para ello, se ajustan los resultados experimentales a la siguiente
ecuacion ya planteada en el Capitulo 4

e b
Ca(t) = Coe™** + (1 —e7*1). (@.7)

Para cada uno de los ensayos realizados de radon en aire, generado por las
diferentes fuentes, se analiza el ajuste de los resultados experimentales, se
presenta la ecuacion del ajuste que modeliza su acumulacion en el interior de
los depdsitos y se obtienen los parametros caracteristicos de concentracion
maxima (C, max) Y tasa de emision (P).

Se considera que inicialmente la concentracion de raddn en aire es nula
(Cob,=0) y que las pérdidas del sistema (montaje experimental) son
despreciables segun los resultados del Capitulo 6, por lo que se fija el valor de
A = 0.00756 h™", la constante de desintegracion del gas radén. La ecuaciéon que
modeliza el comportamiento del gas radon es, por lo tanto,

¢

Ca(t) = 500756

(1- @—0.00756 t)_ (8.1)

La bondad del ajuste del modelo planteado a la variable concentracion C,(t)
se analiza a través del coeficiente de determinacion R?, que oscila entre 0 y 1,
siendo este ultimo el ajuste lineal perfecto.
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8.2.2. Resultados

A continuacion, se presentan los resultados obtenidos para cada una de las
fuentes generadoras de radén en cada uno de los depdsitos de polietileno de
alta densidad.

Concentracion de radon en aire para la fuente F1

En la Figura 8.2 se muestran los valores de la concentracion de radén en aire
generado por la fuente 1 (1.84 + 0.12 KBq) en los depésitos de 30 y 120 L
durante 138 horas.

5
2.5 219 w x x ] ;
J Depdsito pequefio, BP (30 L)
Ajuste BP (30 L) s
Deposito grande, BG (120 L) gl (g
oL Ajuste BG (120 L) 1

-
- o

o
S}

Concentracion de radon en aire (Bq-m'3)

O 1 1 1 1 1
0 25 50 75 100 125 150

Tiempo (h)

Figura 8.2. Acumulacién de raddn en aire generado por F1 en los depésitos de 30 y 120 L.

La concentracion de raddn en aire, durante las 138 horas de exposiciéon de
la fuente generadora, alcanza los (2.22 + 0.22)-10° Bg'm2 en el depdsito
pequefio (BP) y (0.62 + 0.062)-10° Bq-m= en el de mayor volumen (BG). La
pendiente de las rectas es mas pronunciada para un volumen de aire inferior,
ya que se produce una acumulacion de radon mayor.
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En ambos casos, los resultados experimentales se han ajustado a la
ecuacion (8.1) que representa la variacion de la concentracion de radon en el
aire. Se verifica, en ambos casos, el crecimiento exponencial del radon en el
interior de los dos depositos. El ajuste se produce con una R? superior a 0.98.

El ajuste exponencial viene determinado por los siguientes parametros
de la Tabla 8.1.

Tabla 8.1. Ajuste exponencial de concentracion de radén en aire para la fuente F1.

Fuente de radén F1 (1.84 kBq) R?
Deposito pequeiio ¢, (Bg-m™3) = 3.58 - 105(1 — (=0.00756 f)) 0.9807

Deposito grande C,(Bq-m=3) =967 104(1 — e(—0.00756 t)) 0.9967

A partir de estas ecuaciones es posible predecir la concentracion de
radon obtenida en la emision de la fuente F1, en funcion del tiempo. Para el
depdsito pequefio, el valor maximo de concentracion alcanzable es de
3.58:-10%y, para el depésito grande, 9.67-10* Bq-m=.

La relacion de concentracion maxima entre ambos depdsitos es = 4,
inversamente proporcional al volumen de aire analizado, validando la
dependencia entre ambos parametros. Esto permitiria estimar Ila
concentracion de raddn en aire para cualquier depdsito, de tamafo conocido
donde se introduzca la fuente F1 unicamente aplicando la relacion de
volumenes.

El valor de la tasa de emisidén, ¢1, que se obtiene a partir de las
ecuaciones de la Tabla 8.1, es de (2.71 £ 0.025)-103Bg-m='h-! para el depdsito
de 30 L, y de (7.30 £ 0.031)-102 Bg'm=h-! para el de 120 L de capacidad.
Dado que la tasa de emision son los Bq por unidad de tiempo que se emiten
por unidad de volumen, es coherente que, para una misma cantidad de
radén emitida, la tasa sea mayor cuanto menor es el volumen de aire
existente en el espacio cerrado.
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Concentracién de radén en aire para la fuente F2

La concentracion de radon en aire, generada por la fuente F2, de 4.27 + 0.27
kBq, durante un periodo de exposicion de 96 horas, se muestra en la Figura 8.3.

3510 : : . ; ; ; : .
*  Dep6sito pequeiio, BP (30 L)
Ajuste BP (30 L)
3 Deposito grande, BG (120 L) ®

Ajuste BG (120 L)

- N
- o N o

o
o

Concentracion de radén en aire generada por F2 (Bq-m'3)

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Tiempo (h)

o
o

Figura 8.3. Acumulacién de raddn en aire generado por F2 en los depésitos de 30 y 120 L.

De nuevo, se observa una mayor acumulacién de radon en el depésito de
menor volumen, debido a la menor dilucién del gas en el aire. Se alcanza una
concentracién de (3.30 + 0.33)-10°Bqg-m= en el bidén de 30 L mientras que en
el de 120 L, el valor alcanzado es inferior, (0.73 + 0.073):10°Bqg-m™=. En este
caso, la pendiente de las rectas es mucho mas pronunciada para un volumen
de aire inferior, ya que se produce una acumulacion de radén mucho mas
rapida.

Los resultados, tal y como se muestra en la Figura 8.3, se ajustan a la
ecuacion exponencial propuesta, con una R? superior a 0.99. En la Tabla 8.2 se
presentan las ecuaciones obtenidas del ajuste.
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Tabla 8.2. Ajuste exponencial de concentracion de radon en aire para la fuente F2.

Fuente de radén F2 (4.27 kBq) R?
Deposito pequefio ¢, (Bg-m™3) = 6.46 - 105(1 — g(-0.00756 f)) 0.9990

Depésito grande C,(Bq-m=3)=145" 105(1 — e(=0.00756 t)) 0.9988

Segun las ecuaciones previas, la concentracion maxima alcanzada, que
depende del volumen de aire y de la tasa de generacion de la fuente, es de
6.46-10° Bg-m para el bidén pequefio y 1.45-10° Bq-m para el bidon grande.
Como era de esperar, cuanto mayor es la actividad de la fuente, mayores
concentraciones de radon se alcanzan.

En este caso, se cumple también una relacion =4:1 de las concentraciones
maximas alcanzadas para una misma relacion de volumenes. Se podria estimar
la concentracion de raddn que genera la fuente F2 en otras condiciones de
ensayo unicamente a partir de la relacion de volumenes de aire.

La tasa de emision calculada, ¢2, es de (4.88 + 0.015)-103Bg:m?h-" para
el deposito de 30 L y de (1.09 + 0.018)-10° Bg'm3h! para el de 120 L de
capacidad. De nuevo, se cumple que cuanto menor es el volumen
muestreado, mayor es la tasa de emision.

Concentracion de radon en aire para la fuente F3

La tercera fuente generadora de radon se expone durante un periodo de 48
horas, en los depdsitos de 30 y 120 L. Los resultados obtenidos se muestran en
la Figura 8.4.
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Figura 8.4. Acumulacién de raddn en aire generado por F3 en los depésitos de 30 Ly 120 L

Tal y como sucedia en los ensayos anteriores, se produce una acumulacion
mayor de la concentracion de radén en aire cuanto mayor es la actividad de la
fuente y menor es el volumen de aire en el que se puede difundir el gas. En el
depdsito pequefio, se alcanzan (3.21 + 0.32)-10° Bq-m mientras que en el
grande la concentracion llega a los (0.93 + 0.093)-108 Bq-m en apenas 48
horas. Comparando ambas pendientes, se observa que, de nuevo se
produce una acumulacién mas pronunciada de raddn en aire en el depdsito
de 30 L.

El ajuste de los resultados experimentales segun la ecuacién 3.4, presenta
una R? superior a 0.99. En la Tabla 8.3 se presentan las ecuaciones obtenidas
del ajuste.
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Tabla 8.3. Ajuste exponencial de concentracion de radon en aire para la fuente F3.

Fuente de radén F3 (45.1 kBq) R?
Deposito pequefio  (,(Bq-m™3) = 1.08 - 107(1 — e(-0.007560)  0.9995
Deposito grande C,(Bq-m™3) =3.11-10°(1 — e(7000756)  0.9947

El valor de la concentracion maxima que se alcanzaria en ambos depédsitos
es mucho mayor que en los ensayos anteriores: 1.08:107 Bg-m para el bidén
pequefio y 3.11-108 Bq-m™ para el de 120 L. La relacién de concentraciones en
este caso es también =4, inversamente proporcional a la relacién entre los
volumenes, por lo que de nuevo se valida la dependencia de la acumulacién de
radén en aire con el volumen en el esta se produce. Se verifica la posibilidad de
estimar la concentracion que se alcanza con una misma fuente, para cualquier
otro volumen de aire, considerando unicamente la relacién de volumenes.

La tasa de emision calculada, @3, es de (8.15 + 0.00025)-10* Bq:m=-h"'!
para la el deposito de 30 L y de (2.35 + 0.00024)-10° Bq-m=3-h"" para el dep6sito
de 120 L de capacidad. Nuevamente se comprueba que la tasa de emision es
menor cuanto mayor es el volumen de aire en el que se difunde el gas radén.

Anélisis de la tasa de emision obtenida a partir del ajuste exponencial

El ajuste exponencial aplicado permite predecir la concentraciéon de radén en
aire que se alcanzaria en el sistema en funcién del tiempo, asi como su valor
maximo.

La tasa de emision (generacion) de cada fuente en las condiciones
ensayadas se muestra en la Tabla 8.4.

Tabla 8.4. Tasas de emision para cada una de las fuentes empleadas.

Tasa emisién Depésito pequefio (30 L) Depésito grande (120 L)
&4, F1 (Bg'm3-h"")  (2.71 +£0.025)-10° (7.30 £ 0.031)-102

®,, F2 (Bg'm3-h')  (4.88+0.015)-10° (1.09 £ 0.018)-103

&3, F3 (Bg-m3-h")  (8.15+ 0.00025)-10* (2.35 + 0.00024)-10*
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Tal y como se observa en la tabla anterior, los resultados obtenidos de tasa
de emision son coherentes con el aumento de la actividad de la fuente. Asi, para
un mismo biddén, cuanta mayor sea la actividad de la fuente, mayor tasa de
emision. Si se analiza una misma fuente en ambos voliumenes se verifica que la
tasa de emision es mayor para un volumen de aire menor, dado que esta
depende del volumen de aire existente en el espacio cerrado.

Se ha calculado la relacidn entre la tasa de emisién en el bidon pequeio y
el grande. En los tres casos, es directamente proporcional al volumen de aire
muestreado, cumpliéndose la relacion 4:1 (bidén pequefo:bidén grande). Es
decir, en el bidon pequefo, las tasas de emision son hasta cuatro veces
superiores a las del bidon de 120 L, valor que coincide con la relacién de
volumenes.

A partir del valor de la tasa de emision ¢ y del volumen de aire muestreado,
se calcula la tasa de emanacion E, (Bg-h') segun la definicion del parametro ¢
y, particularizado para las condiciones de ensayos de radon en aire

Eaire

baire = , (8.1)

Vaire
siendo,

Egire = E’aire Sfuente 8.2)

Se despeja el valor de la tasa de emanacion de radon en aire, E, e, Y S€
obtiene que para la fuente F1, se sitia entre (81.3 +0.75) y (87.6 +0.37) Bq-h'";
para la fuente F2, oscila entre (146.4 + 0.45) y (130.8 + 2.16) Bg-h™' y para la
fuente F3, (2445 + 0.075) y (2820 + 0.29) Bg-h™' para los volimenes de 30 L y
120 L respectivamente. Se valida que la tasa de emanacion se mantiene
constante para una misma fuente independientemente del volumen de aire del
recipiente.

A partir de los resultados obtenidos de tasa de emanacién (proporcional a
la relacion entre volumenes), se concluye que, mediante su calculo para una
fuente en un Unico volumen de aire, se podria estimar cual seria el valor en
cualquier otro volumen, teniendo en cuenta el incremento o disminucién del
mismo respecto de las condiciones iniciales de ensayo.
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8.2.3. Discusion de resultados

En este ensayo se utilizan tres fuentes con actividades de 1.84 kBq, 4.27
kBqy 45 kBq, respectivamente, para analizar la acumulacion de radén generado
en dos depositos de 30 Ly 120 L.

Se observa que, independientemente de la fuente generadora y del
volumen de aire analizado, el radon se acumula de forma exponencial en el
interior del tanque. En los diversos ensayos, este ajuste presenta una R?
superior a 0.98. Estos resultados son comparables con investigaciones previas,
en las que se analiza el comportamiento del gas radon en aire y se ajusta a una
misma ecuacion exponencial (Fuente, 2015; Celaya, 2018).

El modelo dinamico propuesto permite conocer el comportamiento del gas
radén en el aire, asi como predecir las concentraciones que alcanzara para el
sistema ensayado, que seran mayores cuanto mayor sea la actividad de la
fuente. Por tanto, a partir de la tasa de emision, obtenida en un Unico ensayo a
un volumen pequefio, se puede estimar la evolucion temporal de la
concentracion de radéon en cualquier volumen de aire en un espacio cerrado
(estancia, habitacion, etc.).

Asimismo, se calcula la tasa de emanacion de cada fuente a partir de los
resultados de tasa de emision obtenidos en el ajuste. Se valida que este
parametro se mantiene constante, para los diferentes volumenes de aire
muestreados. Y se observa que se puede estimar la tasa de emision cualquier
volumen de aire, simplemente mediante el calculo de esta en un volumen dado.

8.3. Transferencia de radén agua-aire. Modelizacién resultados
experimentales en decaimiento.

A continuacion, se presenta el analisis del comportamiento del gas radén
cuando coexisten dos medios (agua y aire) y se produce la difusion de uno a
otro, considerando el proceso ya desarrollado en el Capitulo 4

dCy  SF(t)
a  Vy

— ACy (1), (4.17)

siendo C,,(t) la concentracion de radén en agua (Bq:m-); S la superficie de
contacto de la interfase (m?); F(t) el flux del gas radon desde el agua hasta el
aire (Bq-m2-h"); 1 la constante de desintegracion de radén (h'') y V;,, el volumen
de agua (m?3).
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8.3.1. Metodologia

Tal y como se ha detallado en el Capitulo 4 (Figura 4.3), el proceso de
transferencia del radon se produce mediante la difusion de un medio con mayor
concentracion a otro de menor.

Generalmente, este proceso se analiza en la interfase agua-aire, a partir del
flux de gas raddn, F(t), considerando las concentraciones de radén en ambas
fases y el coeficiente de velocidad de transferencia (k). En la ejecucion de esta
Tesis Doctoral, el volumen de control se aplica sobre el medio acuoso,
considerando los valores de concentracién, de baja incertidumbre debido a la
eficiencia del detector de centelleo Hidex 600 SL. El modelo planteado se ha
descrito en el Capitulo 4 y se particulariza, para los datos disponibles, en las
siguientes ecuaciones

Cw(T1) .
= G (1) ™) T
Sk Sk
)T S—+A) T 8.3
Ska Caexp(Tl)e(VW ) ! +Caexp(T0)e(VW ) ° _(.‘S/_k /1) Ty ( )
e )
v, 2
Ca(T1) )
Ska
= C.(Ty) e—(V—a+/‘1) (T1—To)
Ska Ska
—(=—+1) T —(=—+1) T,
ﬁ Cwexp(Tl)e ( Va ) ! +Cwexp(T0)e ( Va * ) ° e—(s‘i.(—aa+l)T1 (8.4)
Va 2 '

Para determinar el coeficiente de velocidad de transferencia se requiere
previamente de agua ya enriquecida de forma que el comportamiento del radon
venga determinado unicamente por su decaimiento y liberacion al aire. Por ello,
se utilizan los datos experimentales obtenidos en su proceso de decaimiento,
mostrados en el Capitulo 7, en las dos condiciones de ensayo: cuando el agua
esta estatica y cuando se encuentra en agitacién. El procedimiento seguido,
utilizando la herramienta de calculo Matlab, es:

= Ajuste de los datos experimentales de la concentracion de raddn en
agua. En el caso de los ensayos con agua, la extraccion de muestras se
realiza de forma manual y el detector Hidex 600 SL, detector pasivo, no
analiza la concentracion de forma continua (hora a hora) como si sucede
en aire con el detector Radon Scout Plus. Para disponer de valores en
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los mismos tiempos de medida, se requiere ajuste de los datos
experimentales con elevada precisién. En todos los casos el ajuste se
realiza con R? > 0.90

= Se calcula el valor del coeficiente de velocidad de transferencia en la
interfase agua-aire mediante iteraciones consecutivas que, a su vez,
permiten obtener el valor de la concentracion de radon en agua
estimada, C,, para cada instante de tiempo segun la ecuacion (8.3)

Se desarrolla un algoritmo iterativo basado en la inicializacion del coeficiente
de velocidad de transferencia que permite una rapida convergencia mediante la
técnica matematica de minimizacion del error cuadratico. A partir de los datos
experimentales, se halla la solucidon numérica que mejor se aproxime,
minimizando la suma del cuadrado de los residuos. Los residuos, a su vez, se
calculan como la diferencia entre la concentracion experimental de radén en
agua y el valor de la estimada de forma iterativa. Para ello se utiliza la funcion
fminsearch, de Matlab, que encuentra ese valor minimo de la funcién
multivariable dada, utilizando un método libre de derivativos. Se pretende que
la diferencia entre el valor experimental y el valor estimado sea la minima
posible para que satisfaga el modelo planteado. En cada caso, se calculan los
limites superior e inferior del valor de la concentracion estimada, con un intervalo
de confianza del 95.5% (z 2 0).

La modelizacion de los resultados experimentales se lleva a cabo segun los
parametros de la Tabla 8.5. Al algoritmo se le pasa como variable de entrada un
unico valor, el inicial, de concentracion de radon en agua medido
experimentalmente, y los valores de los parametros S, a, Ay V,,, o V,, (segun se
aplique ecuacion 8.2 o 8.3), que se mantienen constantes. Durante el calculo de
del coeficiente k, se introducen también valores experimentales de
concentracion de raddn en aire, pero, debido al orden de magnitud, muy inferior
al primer término de la ecuacion (8.3) puede considerarse como nulo.

A continuacion, en la Tabla 8.5 se muestran los parametros necesarios para
llevar a cabo el estudio dinamico del gas radon.
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Tabla 8.5. Parametros utilizados para la modelizacion de la ecuacion (8.2) y (8.3).

Simbolo  Parametro Valor

Caexp(t) Concentracion de radon en Datos experimentales, Capitulo
aire para tiempo de iteracién i 6 (Bq-m3)

Cywexp (t) Concentracion de radon en Ajuste de los datos
agua para inicializacion de la experimentales, Capitulo 6
iteracion (Bg-L" convertidos a Bq-m)

c,(® Concentracion de radon en Por determinar
aire estimada

c,® Concentracion de radon en Por determinar
agua estimada

S Superficie agua-aire 1.93-10" (m?)

k Coeficiente de velocidad de Por determinar (m-h")
transferencia

a Coeficiente de Ostwald 2.73:-10" (m-s™")

A Constante de desintegracién  7.56:10° (h™")

v, Volumen de agua 2.5-103 (m3)

V, Volumen de aire 8.75-10% (m?)

Ty, Ty Intervalos de tiempo para T, =T,+ 1 (h)

cada iteracion

8.3.2. Resultados

Se presentan los resultados obtenidos para la determinacion del coeficiente de
transferencia de gas radon agua-aire, tanto en condiciones de agua en estatico
como en agitacion.

Se determina el valor de la concentracién de radon en agua estimada (C,,),
utilizada para validar el coeficiente k y a concentraciéon de radén en aire
estimada (C,).
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Condiciones de ensayo de agua en estatico

La determinacion del coeficiente de velocidad k se basa en los valores
experimentales de radon en agua y en aire presentados en el Capitulo 7. Sin
embargo, considerando la caida brusca de la concentracion cuando se extrae
la fuente, y para que ya no haya crecimiento de la concentracién en aire debido
al aporte de radon residual desde el agua y, por tanto, Uunicamente haya
decaimiento, es necesario descartar parte de los datos iniciales que incluyen
pequefias oscilaciones.

Por ello, se selecciona como punto de partida para la modelizacién un
tiempo de 52 horas desde el inicio del decaimiento del gas raddn. En ese
momento, el aporte de radon residual del agua al aire es minimo y el proceso
predominante es el decaimiento del gas. En la Figura 8.5 y la Figura 8.6 se
muestran los resultados experimentales de concentracion de radon en agua y
aire, incluyendo el punto de corte para la modelizacion en cada caso. Este punto
indica el valor a partir del cual se va a llevar a cabo la modelizacion.

—

1 400 B Cw experimental (25 L en estatico)
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Figura 8.5. Resultados experimentales de radén en agua cuando se dispone de 25 L de
agua en estatico, incluyendo el punto de corte para la modelizacion.
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Figura 8.6. Resultados experimentales de radon en aire cuando se dispone de 25 L de
agua en estatico, incluyendo el punto de corte para la modelizacion.

A partir de estos resultados experimentales se obtiene, mediante la
iteracion, el siguiente valor del coeficiente de velocidad de transferencia cuando
el agua del equipo experimental se encuentra en estado estatico:

k= (1.4 £0.14)-10% m-h""

Este valor indica que la liberacion o transferencia del gas radon desde la
superficie del agua es un proceso relativamente lento.

Segun la literatura consultada, en ausencia de perturbaciones externas vy,
por tanto, en condiciones de estanqueidad, la velocidad de transferencia oscila
entre 1.98:10“ y 6.33:10°% m-h-' (Calugaru et. al, 2002). En este caso, el
coeficiente obtenido analiticamente se situa en el mismo rango para condiciones
similares de ensayo.

En el proceso iterativo para obtener el coeficiente de velocidad, el algoritmo
planteado calcula, en funcion del tiempo, valores de concentracion de radon en
agua, cuya estimacion se muestra en la siguiente Figura 8.7.
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Figura 8.7. Resultados de concentraciéon de radén en agua (Cw) experimental y estimada,
incluyendo los limites superior e inferior en condiciones estaticas para 25 L.

En la figura anterior se representan, en un rango de entre 50 y 77 horas
segun las delimitaciones presentadas, los valores experimentales de radén en
agua con un marcador cuadrado rojo relleno y los valores experimentales
ajustados para la interpolacion de puntos intermedios, con un marcador rojo
vacio. La concentracion de radén en agua estimada se representa mediante una
linea mientras que los limites superior e inferior, presentan una tendencia
punteada.

Tal y como se observa, el ajuste de los valores experimentales utilizado para
las iteraciones y los valores estimados segun la ecuacion (8.3) coinciden con
gran precision y, por tanto, se superponen en la figura anterior. La desviacion
estandar del residuo calculado puede considerarse despreciable frente al orden
de magnitud de las concentraciones de radon en agua con las que se trabaja.

La resolucion analitica de la ecuacion planteada permite obtener una
desviacion del residuo baja que, valida la técnica empleada de minimos
cuadrados y el calculo, de forma satisfactoria, del coeficiente de velocidad de
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transferencia en condiciones de agua estatica. Los limites superior e inferior
son, por tanto, practicamente iguales al valor de la concentracion de radén
estimada, con un 95.5% de confianza.

La funcion utilizada en el algoritmo minimiza la suma cuadratica del residuo
(diferencia el valor experimental y el estimado), de forma iterativa, y determina
un unico valor de coeficiente k, sin su incertidumbre. Para hallarla, se desarrolla
un nuevo script en el que varia el valor del coeficiente y se analiza cuando los
resultados experimentales y estimados de concentracion en agua se mantienen
dentro de los limites establecidos, y a partir de qué valor de k quedan fuera.
Cuando se produce la dispersion respecto del ajuste planteado inicialmente, se
considera que el valor de k iterado ya no es valido y, por tanto, se puede fijar su
incertidumbre. Mediante este procedimiento, se determina una incertidumbre
del 10%. En la Figura 8.8 se muestran los resultados obtenidos para los dos
extremos del rango valido.
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Figura 8.8. Verificacion de la incertidumbre asociada al coeficiente de velocidad de
transferencia. (A) k = (1.4-10%) -10° m-h"'; (B) k = 1.4 +10%)-10° m-h™".

El coeficiente k, calculado analiticamente a partir del ajuste de los datos
experimentales de la concentracion en agua y de un valor inicial experimental
de concentracion en aire, permite estimar la concentracién de radon en aire,
segun la ecuacion (8.4), tal y como se muestra en la Figura 8.9.
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Figura 8.9. Resultados de concentracion de radon en aire (Ca) experimental y
estimada, incluyendo los limites superior e inferior para 25 L de agua estatica.

En la figura anterior se representa la concentracion de radén en aire
experimental (puntos rojos), la concentracién de radén estimada considerando
k=(14+0.14)-10"3 m-h" y los limites superior e inferior, calculados con un
95.5% de confianza.

La desviacién estandar de los residuos calculados no puede considerarse
despreciable debido a la elevada variabilidad de las mediciones en aire llevadas
a cabo por el Radon Scout Plus, como se observa en la figura. Sin embargo, se
verifica que el 85% de los datos experimentales se encuentra dentro de los
limites calculados con un 95.5% de confianza. De nuevo, se valida el valor del
coeficiente de transferencia iterado, asi como el modelo exponencial de
estimacién de las concentraciones de radon.

Cabe destacar que este coeficiente se ha validado para unas condiciones
determinadas de ensayo, no extrapolable a otros ensayos de diferentes
caracteristicas. No obstante, el proceso de determinacion del coeficiente k se
ha ratificado a través del ajuste de las concentraciones de radén en agua y aire.
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Condiciones de ensayo de agua en agitacion

Siguiendo el mismo procedimiento que en el apartado anterior, se calcula,
mediante el mismo algoritmo iterativo, el valor del coeficiente de velocidad de
transferencia en condiciones de agua en agitacion.

Debido a la brusca caida de la concentracién de raddn en aire cuando se
extrae la fuente que ha enriquecido el agua, y al aporte de radén que se sigue
liberando desde el agua, de nuevo debe marcarse un punto de inicio de la
iteracion. A partir de las 19 horas, el comportamiento de gas radén se basa en
su decaimiento, por lo tanto, se establece como punto de corte, a partir del cual
se utilizan los datos, segun se muestra en la siguiente Figura 8.10.
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Figura 8.10. Resultados experimentales de raddn en agua cuando se dispone de 25 L de
agua en agitacion, incluyendo el punto de corte para la modelizacion.
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Figura 8.11. Resultados experimentales de radén en aire cuando se dispone de 25 L
de agua en agitacion, incluyendo el punto de corte para la modelizacion.

Los resultados experimentales extraidos de las graficas anteriores,
considerando que los valores de concentracion de radon en agua se ajustan a
una exponencial, permiten obtener el valor del coeficiente de velocidad de
transferencia cuando el agua se encuentra en agitacion:

k=(2.4+0.6)-103 m-h"

El valor obtenido del coeficiente en este caso, indica que el proceso de
liberacion es superior a cuando esta en condiciones de agua estatica, como
cabria esperar debido al efecto de la agitacion y la afinidad del radén por el aire.

Este valor presenta el mismo orden de magnitud comparado con
investigaciones en las que existe una baja turbulencia durante los ensayos, cuya
velocidad es de (5.04 + 0.72)-10 m-h-' (Ongori et al., 2015). La variacién entre
ambos coeficientes puede deberse al grado de agitacion del agua.

De forma analoga al procedimiento seguido en condiciones estaticas, el
proceso iterativo requiere del calculo de la concentracidon de radon en agua
estimada, mediante un proceso iterativo, minimizando el residuo entre esta y el
valor experimental, tal y como se muestra en la siguiente Figura 8.12.
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Figura 8.12. Resultados de concentracion de radén en agua (C,,) experimental y estimada,
incluyendo los limites superior e inferior para 25 L de agua en condiciones de agitacion.

En esta figura se presentan los valores de concentracion de radén en agua
en el rango de entre 20 y 56 horas aproximadamente. Marcados con un
cuadrado morado relleno, la concentracion de radon en agua experimental y con
un cuadro sin rellenar, el ajuste exponencial de los valores experimentales. Esta
interpolacién permite calcular el residuo entre el valor estimado y el
experimental. La desviacion de los residuos es 400, y se definen los limites
superior e inferior con una confianza del 95.5% tal y como se observa en la
representacion anterior.

Los valores ajustados de la concentracion en agua se encuentran dentro de
los limites, por lo que se valida tanto la técnica empleada en el algoritmo como
el valor del coeficiente de velocidad de transferencia en condiciones de agua en
agitacion.
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Siguiendo el mismo procedimiento que el utilizado anteriormente, se ha
determinado la incertidumbre asociada al coeficiente k para condiciones de
agua en agitacion. El valor a partir del cual la concentracion deja de ajustarse al
modelo planteado si sitla en torno al 25%. A continuacion, en la Figura 8.13 se
muestran los resultados obtenidos para los dos extremos del rango:
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Figura 8.13. Verificacion de la incertidumbre asociada al coeficiente de velocidad de
transferencia en agitacion. (A) k = 2.4 — 25%)-103 m-h'; (B) k = (2.4 + 25%)-103 m-h™".

A partir del parametro k, y teniendo en cuenta los valores de concentracion
de radon en agua ajustados para el mismo paso de tiempo que los de aire, se
estima la concentracion de raddén en aire tal y como se muestra en la Figura
8.14.
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Figura 8.14. Resultados de concentraciéon de radén en aire (Ca) experimental y estimada,
incluyendo los limites superior e inferior para 25 L de agua en condiciones de agitacion.

La figura anterior muestra los valores de concentracion de radon
experimentales (puntos morados) asi como la concentracion estimada,
calculada segun la ecuacion (8.4), considerando el valor del coeficiente de
velocidad como k = (2.4 +0.6) - 1073 m-h".

La desviacion estandar de los residuos calculados es inferior al 10%, pero,
en este caso, los valores experimentales se encuentran distribuidos a ambos
lados de la recta de la concentracion estimada. El 87.5% de los datos
experimentales se encuentra dentro de los limites, que, de nuevo, se calculan
con un 95.5% de confianza.

Esta modelizacion de los resultados de concentracion de radéon en aire,
ajustados a los estimados, permiten validar el coeficiente de velocidad de
transferencia.

Este coeficiente es valido para las condiciones ensayadas, y tampoco es
extrapolable a otros ensayos en los que se varien los parametros.
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8.3.3. Discusion de resultados

Mediante las ecuaciones planteadas y el algoritmo desarrollado con la
herramienta Matlab, se han obtenido los valores de coeficiente de velocidad de
transferencia del gas radon (k) fijando como volumen de control la region del
medio acuoso. En condiciones de agua estéatica y en agitacion este coeficiente
es de (1.4 + 0.14)-10° y (2.4 = 0.6)-10° m-h"! respectivamente, calculado
mediante la técnica de minimizacion de la suma de cuadratica de las diferencias
entre el valor experimental de concentracion y el estimado.

Se verifica que la velocidad de transferencia en condiciones de agitacion es
el doble que en estatico y, por tanto, se libera el doble de raddn al aire.
Comparados con otras investigaciones, se observa que ambos se encuentran
entre los rangos establecidos para nula y baja turbulencia.

El coeficiente k permite hallar la concentracion de radén en aire estimada a
partir de un unico valor inicial experimental.

El ajuste de los resultados obtenidos, valida el modelo de difusiéon de radén
en agua y en aire desarrollado.

8.4. Transferencia de radén agua-aire. Modelizacién resultados
experimentales en crecimiento.

En este apartado se determina la emanacion de radén en agua y se compara
con la emanacién de raddén en aire, calculada a partir de los resultados
experimentales del apartado 8.2.

Se presenta la modelizacion de los resultados experimentales de radén en
agua llevados a cabo en condiciones estaticas y de agitacion durante el proceso
de enriquecimiento y acumulacion del gas en el medio acuoso.

La particularidad de estos ensayos reside en la fuente de generacion de
radén (F2), permanece en el interior del equipo experimental durante todo el
periodo de ensayo. La fuente supone un aporte continuo de gas.

8.4.1. Metodologia

Los resultados previos de este capitulo determinan la velocidad de transferencia
del gas radon desde el agua enriquecida hasta el aire en el interior del equipo
experimental, mediante el desarrollo analitico de las ecuaciones formuladas que
predicen su comportamiento en ambos medios.

En este caso, partiendo de un coeficiente k conocido, se incluye un nuevo
término al balance de materia: la generacion constante de radon debida al
aporte de la fuente F2, tal y como se presenta en el Capitulo 7.
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El volumen de control seleccionado sigue siendo el agua, dada la elevada
eficiencia que presenta el detector Hidex 600 SL, por lo que el modelo planteado
particularizando para los ensayos llevados a cabo, se muestra en la siguiente
ecuacion, ya desarrollada en el Capitulo 4.

Culhy) Sk
= €, (1) e )BT
T Sk

Ska |Ca exp (Tl)e(m-u) f +C, exp (To)e(WM) To —(i_k+/1) Ty

+ v 2 o
W (8.5)

E[1- e(%”)(To—Tl)
+—

Vy ﬂ

(VW + /1)

Se define la tasa de emanacion, E (Bg-h'), como el flujo de radén emanado
en el agua, E' (Bq'm2-h'") por unidad de superficie de contacto entre agua y
aire, S (m2), segun la siguiente ecuacién

E=E'S. (8-6)

El parametro E se obtiene mediante el desarrollo de un nuevo algoritmo
iterativo, también basado en la inicializacion de este factor, utilizando la técnica
que minimiza el error cuadratico de la diferencia (residuo) entre la concentracion
de raddn en agua experimental y la estimada, de forma iterativa, de la ecuacién
(8.5).

La tasa de emanacion y el valor inicial de concentracion de raddn permiten
estimar la concentracion de radén en aire en cada caso. De nuevo, se
particulariza segun los datos de los que se dispone en el ensayo
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C'a(T1)
— CI (TO) e‘(sll/c—aa"'l)(Tl_To) (8-7)
=Lla
Ska Ska

+ & Cw exp (Tl)e( Va +l) n + Cy exp (To)e( Va +/1) fo —(S‘I;aa+l) T,

Vv, 2

£ |1 = o (T ) (-t
+ —_

v, ska

( A 2)

El procedimiento seguido utilizando la herramienta de calculo Matlab, es:

= Ajuste de los datos experimentales de la concentracion de radén en
agua en condiciones de acumulacion, tanto para agua estatica como en
agitacion. Se requiere de un mayor volumen de datos, en el mismo paso
de tiempo, que los de concentracion de radén en aire por lo que se
realiza un ajuste de estos, con R? > 0.90.

= Determinacion de la tasa de emanacion de gas radon en el medio
acuoso, segun la ecuacion (8.7). En esta iteracion, se obtiene también
la concentracion estimada de raddén en agua que valida el valor del
parametro E iterado.

La modelizacion se lleva a cabo segun lo establecido para la determinacion
del coeficiente de velocidad: se pasa como valor de entrada un Unico valor de
concentracion de radon en agua y se inicializa un valor de tasa de emanacion.
Los parametros S, k, a, Ay V,, 0 V, (Segun si se estima la concentracion en agua
0 en aire) se mantienen constantes. En la Tabla 8.6. se muestran todos los
parametros utilizados en la modelizacion.
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Tabla 8.6. Parametros utilizados para la modelizacion de la ecuacion (8.5) y (8.7).

Simbolo  Parametro Valor
c,(t) Concentracion de radon en Datos experimentales, Capitulo
aire para tiempo de iteracién i 7 (Bq-m3)
c,(t) Concentracion de radon en Ajuste de los datos
agua para tiempo de iteracién experimentales, Capitulo 7
i (Bg-L" convertidos a Bq-m)
s Superficie agua-aire 1.93-10" (m?)
k Coeficiente de velocidad de k,gitico = 1.4-10° (m-h")
transferencia Kewrputencia = 2-4-103 (m-h'1)
a Coeficiente de Ostwald 2.73-10"" (m-s™)
y! Constante de desintegracion  7.56:102 (h™")
v, Volumen de agua 2.5-103 (m3)
5.0-103 (m3)
v, Volumen de aire 2.5:103 (m3)
5.0:103 (m3)
E Tasa de emanacion de radon Por determinar (Bg-h™')
en el agua
To, Ty Intervalos de tiempo para T, =T, + 1 (h)

cada iteracién

8.4.2. Resultados

Se presentan los resultados obtenidos en la determinacion de emanacion de
radén en agua cuando el medio acuoso esta estatico y en agitacion. El proceso
iterativo, basado en hallar el valor de E, minimiza el error cuadratico de la suma
de las diferencias entre la concentracion experimental y la estimada y, por tanto,

ofrece también estos ultimos valores de C’,,.

La tasa de emanacion de radon en el medio acuoso, Egg,, ,Obtenida del
ajuste de la ecuacion (8.5) es:
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La incertidumbre asociada al valor de E,g,, Obtenido en la iteracion se ha

realizado siguiendo el procedimiento planteado para la asociada al coeficiente
de velocidad de transferencia, k.

Durante el calculo iterativo, el algoritmo desarrollado calcula en cada paso
de tiempo un valor de concentracidn estimada de raddén en agua, que, a su vez,
permite obtener, con la mayor precision posible, el valor de la emanacion.

En cada caso, se calculan los limites inferior y superior con un 95.5% de
confianza, a partir de la desviacion estandar de los residuos. Cada uno de los
ajustes llevados a cabo se muestra en las siguientes figuras:

= Ensayo de 25 L de agua estatica: Figura 8.15
= Ensayo de 50 L de agua estatica: Figura 8.16
= Ensayo de 25 L de agua en agitacion: Figura 8.17
= Ensayo de 50 L de agua en agitacion: Figura 8.18
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Figura 8.15. Resultados de concentracion de radon en agua estimada (C’,,) en 25 L de
agua estatica.
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Figura 8.16. Resultados de concentracion de radéon en agua estimada (€',,) en 50 L de
agua estatica.
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Figura 8.17. Resultados de concentracion de radén en agua estimada (€',,) en 25 L de
agua en agitacion.
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Figura 8.18. Resultados de concentracion de radéon en agua estimada (€',,) en 50 L de
agua en agitacion.

Las figuras anteriores representan los valores de concentracion de radén en
agua experimental, el valor estimado segun la modelizacién y los limites
superior e inferior segun lo comentado previamente.

Se observa que, en general, la mayoria de los ensayos se ajustan con
precisién al modelo planteado, sobre todo para 50 L de agua estatica y en
agitacion, y para 25 L en agitacion. Todos los valores experimentales se
encuentran en torno al valor de la concentracion de raddn en agua estimada de
forma iterativa y dentro de los limites calculados con 95.5% de confianza.

En los ensayos con 25 L de agua en estatico, aunque casi todos los valores
experimentales se situan entre los limites calculados, se observa una ligera
desviacion que es debida al ajuste inicial de la concentracién de radén en agua,
ya que en 25 L en estatico los valores medidos no siguen una tendencia
exponencial de crecimiento clara y el error asociado puede expandirse durante
la minimizacién.

Con el fin de optimizar la modelizacion llevada a cabo, se analizan los tres
términos de la ecuacion (8.5) por separado. En las cuatro condiciones
ensayadas, el primer término es el de mayor peso puesto que cuantifica la
cantidad de radén que ya se dispone en el agua para cada paso de tiempo,
mientras que el segundo término es, para 25 L estaticos, hasta 2500 veces
inferior. El tercer término oscila en todos los casos entre 1 y 3 unidades de millar
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y es entre 20-60 veces superior del segundo término, ya que recoge el valor de
emanacion de la fuente F2. En los ensayos con agua en agitacion, el segundo
de los términos tiene una mayor importancia debido al efecto de la turbulencia,
que facilita la liberacion de radoén al aire. El tercer término puede considerarse
despreciable cuando se estima la concentracion de radén en agua.

Analogamente a lo realizado para la concentracion en agua, a continuacion,
se obtiene la concentracion de radén en aire estimada en funcién del tiempo
segun la ecuacion (8.7), considerando el coeficiente de velocidad de
transferencia determinado para cada condicion de ensayo (agua estatica y en
agitacion), la concentracion de radén en agua, la tasa de emanacioén y un valor
inicial de concentracién de radén en aire.

Los resultados se han representado en escala logaritmica, para mostrar la
evolucion de la concentracion de radon en aire y en escala lineal, segun los
valores de la concentracién experimental y estimada e incluyendo los limites
superior e inferior en las siguientes figuras:

= Ensayo de 25 L de agua estética: Figura 8.19 y Figura 8.20.
= Ensayo de 50 L de agua estética: Figura 8.21 y Figura 8.22.
= Ensayo de 25 L de agua en agitacion: Figura 8.23 y Figura 8.24.
= Ensayo de 50 L de agua en agitacion: Figura 8.25 y Figura 8.26.
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Figura 8.19. Resultados de concentracion de radon en aire (€',) en 25 L de agua estatica.
Escala logaritmica.
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Figura 8.20. Resultados de concentracion de radon en aire (€C',) en 25 L de agua
estatica. Ampliacion a escala lineal.

221



Estudio del comportamiento del gas radén en los procesos de transferencia en agua y en aire

105 T T T T T T T

".;\

€

(o BTGl
@ et

© —

= -

5 4 e

10% 1 - 1

5 /

S /

(]

©

c /

o) /

© |

© :

= 31 J

§ 10 f

S “‘ Ca experimental (50 L en estatico)
(@) Ca estimada

0 20 40 60 80 100 120 140
Tiempo (h)

Figura 8.21. Resultados de concentracion de radén en aire (C',) en 50 L de agua estatica.
Escala logaritmica.
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Figura 8.22. Resultados de concentracion de radén en aire (C’,) en 50 L de agua estatica.
Ampliacion a escala lineal.
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Figura 8.23. Resultados de concentracion de radon en aire (€’',) en 25 L de agua en
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Figura 8.24. Resultados de concentracion de radén en aire (€',) en 25 L de agua en
agitacion. Ampliacién a escala lineal.

223



Estudio del comportamiento del gas radén en los procesos de transferencia en agua y en aire

105 T T T T T T

Ca experimental (50 L en agitacion)
Ca estimada

Concentracion de radoén en aire (Bq-m'a)
=
N

10 20 30 40 &0 60 70 80 90 100
Tiempo (h)

-
o
w
o

Figura 8.25. Resultados de concentracion de radon en aire (€’',) en 50 L de agua en
agitacion. Escala logaritmica.
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Figura 8.26. Resultados de concentracion de radén en aire (€',) en 50 L de agua en
agitacion. Ampliacién a escala lineal.
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En las figuras anteriores se han representado las concentraciones de radon
en aire experimental y estimada, y los limites inferior y superior calculados con
un 95.5% de confianza.

Se observa que para 25 L en estatico y en agitacion, asi como para 50 L en
estatico, los valores experimentales se encuentran dentro de los limites
calculados. Sin embargo, cuando se dispone de 50 L de agua en agitacién, a
partir de las 40 horas, los valores experimentales se alejan de los valores
estimados y, mas alla de las 70 horas, se situan fuera del limite superior
establecido.

Los resultados de radon en aire estimado presentan un ajuste exponencial,
segun se ha desarrollado en la ecuacién (8.7). Sin embargo, tal y como se
observa en las figuras, los valores experimentales difieren y oscilan
constantemente. Destaca la elevada variabilidad de la concentracion de radon
en aire experimental medida con el Radon Scout Plus, que crece
escalonadamente.

La concentracion de radén experimental medida verifica el efecto barrera
del agua sobre la liberacion del radon en aire, causando una liberacién mas
variable que en ausencia del medio acuoso, si se compara con los resultados
de radon en aire del apartado 8.2.

A partir del ajuste estimado, se evidencia la clara necesidad de disponer de
un detector de mayor precision para las mediciones de radén en aire cuando
éste es liberado desde el agua.

Comparacion entre la emanacion en agua y en aire

En el apartado anterior, se ha obtenido el valor de emanacion de radén en agua
en unidades de Bqg-h' durante el proceso de enriquecimiento del medio acuoso.

El valor de tasa de emision de la fuente F2, en el bidén de 120 L capacidad,

es de (1.09 + 0.018)-10% (Bq-m=-h""), y por tanto, la tasa de emanacién de
radon en aire es de

Egire = 130.80 £ 2.16 Bg-h"!

Teniendo en cuenta el valor de la tasa de emanacién de radén en agua,
Eqguq = (563.25 £ 0.53) Bq-h™, se verifica que Eggyq < Eqire. S€ Observa que, en
agua es un 41% inferior a la del aire, debido principalmente la resistencia que
ofrece cada medio al paso del gas radon. Cuando unicamente se dispone de
aire en el depésito, el raddn se libera con mayor facilidad que si dispone de un
medio, el agua, de mayor densidad, que dificulta su liberacion.

Esto también se ha comprobado en distintas investigaciones en las que se
analiza el comportamiento del gas radon en medios porosos mediante el estudio
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de la distancia de retroceso, que determina si el &tomo se mueve hacia el interior
del grano o hacia la superficie. Se observa que esta distancia es mucho mayor
en aire que en agua (53-10% nm frente a 77-10% nm) (IAEA, 2013), por lo que los
atomos de radon se ven frenados dentro de los poros, generando una menor
emanacion en el medio acuoso. Tedricamente, segun literatura consultada
(IAEA, 2013), la liberacion del radon desde un mineral varia en funcién de si el
espacio poroso que lo conforma contiene agua (poros saturados) o contiene aire
(poros no saturados). En el primer caso, el atomo de Rn es capturado por el
medio, aumentando la probabilidad de que permanezca en ese espacio poroso
lleno de agua. Sin embargo, si estos poros contienen aire (y no estan saturados
de agua), el atomo puede recorrer libremente el espacio intersticial hasta ser
liberado.

8.4.3. Discusion de resultados

En este apartado se obtiene el valor de la tasa de emanacion (Bg-h') de la
fuente F2 en el agua para las diferentes condiciones de ensayo.

Se utiliza un algoritmo iterativo que permite hallar el valor de E mediante la
minimizacion de la suma cuadratica del error entre el valor experimental de la
concentracion de radon en agua y el valor estimado de forma iterativa, segun la
ecuacion desarrollada (8.4).

Se obtiene un valor de tasa de emanacion de E,g,,,= (53.25 £ 0.53) Bqg-h.
Este valor se compara con la tasa de emanacion en aire, que es un 41%
superior, como cabria esperar por la diferencia de densidad entre los dos
medios.

La representacion de las concentraciones estimadas de radén en agua
permite validar el valor iterado de la emanacion. Se observa que, para 25 L y 50
L en agitacion, los valores experimentales se encuentran dentro de los limites
calculados, con un 95.5% de confianza, mientras que, para 50 L en estatico, hay
una ligera desviacién. En 25 L estatico, la precision del modelo es menor, con
diversos puntos fuera de los limites establecidos. Se verifica la importancia del
ajuste inicial de los datos experimentales y de la repeticion de los ensayos
utilizando detectores de raddn en aire de mayor precisidn, asi como un mayor
numero de muestras de radén en agua.

Se estima la concentracion de radén en aire (C',) y se observa que para un
volumen de 25 L en agitacion y en estético, asi como para 50 L en estatico, los
valores experimentales se mantienen dentro de los limites establecidos
mientras que, para 50 L en agitacion, difieren de los valores estimados mediante
la iteracién. Destaca la necesidad de utilizar un detector de mayor precisién que
cuantifique, sin tanta variabilidad, la concentracion de radon en aire cuando éste
es liberado desde el agua.
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8.5. Secuenciacion para la estimacion de las concentraciones

En este apartado se resume la secuencia de pasos a realizar para determinar
el coeficiente de velocidad de transferencia y la tasa de emanacion de la fuente
en caso de no disponer de estos parametros. Asimismo, se plantea el
procedimiento a seguir para estimar las concentraciones de radon en agua y en
aire y los datos necesarios para ello.

En los ensayos en los que coexisten dos medios, agua y aire, es necesario
determinar el coeficiente de velocidad de transferencia, que cuantifica cuanto
radon se transfiere del medio acuoso al aire. Su determinacion se basa en el
desarrollo de un algoritmo iterativo que, partiendo de datos experimentales de
radén en agua y en aire, obtiene un valor constante del coeficiente transferencia
k, que garantiza que la diferencia entre el valor experimental y el estimado sea
el minimo (minimos cuadrados). El valor obtenido de k se valida a través del
valor de la concentracion estimada de radén en agua. Si esta coincide con la
concentracion experimental medida, el coeficiente puede darse como aceptable.

En la Figura 8.27 se muestra la secuenciacion para estimar la concentracion
de radon en aire en condiciones de decaimiento, si se desconoce el valor del
coeficiente de velocidad de transferencia o si éste ya es conocido.
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Inicio de las estimaciones
(valores necesarios)

Modelizacién k
ecuacion (8.2) >
Iteracion C,, exp.

Cy experimental (t

Cw estimada (t)

Modelizacion c
Cq experimental (t) ecuacion (8.3) a estimada (£)
Cy (t) Iteracion C, oy,

Figura 8.27. Diagrama de flujo del proceso de estimacion de la concentracion de
radon en aire en contacto con agua en condiciones de disminucion del gas.

En esta figura se muestra el proceso a seguir en la estimacién de los
diferentes parametros. Inicialmente, si no se dispone del coeficiente de
velocidad de trasferencia, el procedimiento seguido para su calculo es el mismo
que el ejecutado en esta Tesis Doctoral, en condiciones de decaimiento, a partir
de un valor inicial de concentracién de radon en agua y conociendo los
parametros de volumen de agua y el coeficiente de Ostwald. Se debe utilizar la
ecuacion 8.2 para obtener el valor de k, iterando los valores de concentracion
en agua experimentales mediante el método de los trapecios.

En el caso de disponer ya del coeficiente k, se requiere de un valor inicial
de concentracion de raddén en aire para estimar su evolucion en funcion del
tiempo, asi como valores de concentracion de radon en agua (C,, (t;)) siendo
i~ 5 puntos en intervalo de 2 -3 dias.

Las medidas en agua son medidas fiables que permiten obtener ajustes
precisos sin necesitar de un elevado numero de medidas como si sucede con
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los niveles en aire. Mediante la ecuaciéon 8.3 podran obtenerse entonces los
valores estimados de concentracion de radon en el aire.

En condiciones de acumulacion de radodn, el proceso iterativo seguido es
muy similar al del diagrama anterior, teniendo en cuenta que inicialmente es
necesario determinar la tasa de emanacion de la fuente en agua a partir de los
datos experimentales medidos de concentracion de raddn en el medio acuoso.

Una vez obtenido, considerando el coeficiente de velocidad de
transferencia, el volumen de agua y de aire del emplazamiento, el coeficiente
de Ostwald calculado a partir de la temperatura, y un valor inicial de raddn en
aire, se puede predecir la concentracion de radon en aire, segun se muestra en
el diagrama de la Figura 8.28.

Inicio de las estimaciones
(valores necesarios)

VW
a(T?,°C)
k

Modelizacion E
C,, experimental (t,) ecuacion (8.4) >
Iteracion Cw exp.

CW estimada (t)

Vo, Vi
a(T?,°C)
k,E

A

Cq experimental (to) Modelizacion
C, (t) ecuacion (8.6) »| Caestimada (t)
Iteracion Ca exp.

Figura 8.28. Diagrama de flujo del proceso de estimacion de la concentracion de radén en
aire en condiciones de aumento del gas.
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En este caso, existen también dos posibles secuenciaciones. En el caso de
no disponer de la tasa de emanacion E, esta se calcula a partir de un valor inicial
de concentracion de radén en agua, considerando el volumen de agua
muestreado, el coeficiente de velocidad de transferencia k y la constante de
Ostwald, tal y como se ha realizado en esta investigacion, a partir de la
modelizacién de la ecuacion (8.4).

Una vez calculada la tasa (o si ya se dispone de ella), se puede estimar la
concentracion de radon en aire, a partir de un valor inicial experimental y, de
nuevo, con los valores experimentales de concentracion de raddén en agua
ajustados. Se introducen en el modelo (ecuacion 8.6) como valores constantes:
los volumenes de aire y agua, la constante de Ostwald, y el coeficiente de
velocidad de transferencia, k, para obtener los valores estimados de
concentracion de radon en aire.
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CAPITULO 9

CONCLUSIONES

En este capitulo, se presentan las conclusiones de la Tesis Doctoral, el grado
de cumplimiento de los objetivos planteados inicialmente, asi como las lineas
futuras de investigacion, desarrolladas a partir de los resultados obtenidos.

Las conclusiones finales de la presente Tesis Doctoral son las siguientes:

1)

Se ha disenado un equipo experimental consistente en un bidén de
polietileno de alta densidad con cierre de tipo ballesta, que se ha
comprobado que cumple las condiciones de hermeticidad requeridas
por la normativa ISO 11665-3, garantizando que las pérdidas del
sistema son minimas.

Se ha analizado la homogeneidad del gas raddn en agua en el bidon a
través de la extraccion de muestras a dos alturas (16 y 24 cm). El sesgo
calculado cumple con los criterios internos del laboratorio por lo que se
considera que la distribucién del radén en agua es homogeénea. Por
tanto, la altura de extraccion de las muestras no es relevante para los
resultados. Por cuestiones operativas, se mantiene este punto a 24 cm
de la base.

El método de extraccion de las muestras de agua seleccionado es el del
grifo, frente a la jeringa. Calculado el sesgo vy la ratio, se verifica que
ambos cumplen con criterios internos del laboratorio por lo que se
considera que ambos métodos de extraccion son validos. Sin embargo,
a efectos practicos, se selecciona el grifo como método de extraccion.
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4)

Se ha comprobado experimentalmente que la acumulacion de radén en
aire aumenta cuanto mayor es la actividad de la fuente generadora. A
su vez, para una misma fuente, en los dos bidones se ha observado que
se alcanza una mayor concentracion de radén en aire cuanto menor es
el volumen de aire en el interior del bidon. Se mantiene una ratio
proporcional a la del volumen de aire en los valores de concentracion de
radon en aire acumulada.

Se ha comprobado de manera experimental que el enriquecimiento de
radén en agua es mayor cuanto menor es el volumen en el que se
acumula el gas. Asimismo, en condiciones de agua estatica, la
concentracion es mayor que cuando se encuentra en agitaciéon, dado
que el proceso de burbujeo facilita su liberacion al aire. Esto se valida
tanto para 25 L como para 50 L.

En aire, se ha observado una acumulacion de gas radén similar cuando
se dispone de 25 L y 50 L de agua, con una variacidén entre las
concentraciones que no supera el 15% en condiciones de agua estatica
y en agitacion. Esto es debido a que se compensa el menor volumen de
agua en el que se difunde el radon, con el mayor volumen de aire y
viceversa.

En el proceso de decaimiento de gas raddén en 25 L de agua, se
evidencia que, en condiciones de agitacion, la acumulacién del gas es
inferior a causa del burbujeo, que facilita la liberacién del radon.

La concentracion de radon en aire durante el proceso de decaimiento es
mayor en condiciones de agitacién dado que ya se parte inicialmente de
una concentracion mas elevada. Se observa que, en condiciones de
agua estatica, hay un ligero incremento de la concentracion de radon en
el aire debido al raddn residual del agua. En turbulencia, el efecto del
burbujeo mantiene practicamente constante la transferencia.

Se ha observado experimentalmente que la acumulacién de gas en aire
presenta una tendencia de crecimiento exponencial, que se ajusta a la
ecuacion planteada con un coeficiente de determinacion R? superior a
0.98. Se han determinado, para las tres fuentes y en los dos bidones,
los valores de tasa de emision ¢ (Bg-m=h-') y concentracion maxima
alcanzable en cada caso (Bq-m), verificando que ambos parametros
son mayores cuanto menor es el volumen de aire en el que se acumula
el radon. La tasa de emanacion E (Bg-h™'), se mantiene constante para
una misma fuente independientemente del volumen de aire existente.
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10) El desarrollo de las ecuaciones dinamicas para la transferencia de radon
agua-aire ha permitido determinar el coeficiente de velocidad de
transferencia k a partir de una minimizacion de errores cuadraticos. En
agua, en condiciones estaticas, el coeficiente es (1.4 + 0.14)-103 m-h"’
y para agua en agitacién (2.4 * 0.6)-10° m-h'. Se verifica que la
velocidad de transferencia del gas en el agua es mayor en los procesos
de turbulencia, dado que facilitan su liberacion al aire.

11) Se ha calculado, de forma iterativa, la concentracion estimada de radén
en agua y en aire, en condiciones de decaimiento. En ambos casos, los
valores experimentales se situan dentro de los limites superior e inferior,
calculados con un 95.5% de confianza por lo que el modelo dinamico
planteado resulta coherente.

12) La tasa de emanacioén del radén en agua se ha estimado mediante una
minimizacion de errores cuadraticos en condiciones de acumulacion de
radon en agua. Se ha determinado que es un 41% inferior a la tasa de
emanacion en aire, siendo E,,, = (53.25 + 0.53) Bq-h™" frente a la tasa
E,ire =(130.80 £ 2.16) Bq-h'. Esto es debido a la diferencia de densidad
del medio y a la resistencia que ofrece cada fase al paso del radén.

13) A partir de la estimacion de la concentracion de radén en agua y en aire,
calculadas de forma iterativa, se ha validado el modelo dinamico
planteado y, por tanto, el valor de la tasa de emanacion obtenida. Se
observa que la mayoria de los ensayos, excepto uno, se ajustan al
modelo planteado y se situan entre los limites superior e inferior,
calculados con un 95.5% de confianza.

14) Los resultados obtenidos a nivel experimental y el desarrollo del modelo
matematico han permitido estudiar el proceso de difusién del gas radén
a través del aire y en la situaciéon de contacto agua-aire.

15) Se han observado algunas discrepancias entre los valores
experimentales y los estimados en condiciones de acumulacion, que
pueden deberse a variables no controladas en los ensayos
experimentales y a la precisién del detector de radén en aire. Estas
hipotesis se validaran y corregiran en trabajos futuros.
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Mejoras y trabajos futuros

A partir de los resultados experimentales obtenidos y de las modelizaciones lle-
vadas a cabo, se han observado mejoras a desarrollar en trabajos futuros:

Disefiar un nuevo dispositivo (soporte) que permita medir la
concentracion de radon en aire a diferentes alturas para verificar que es
homogénea también en este medio.

Facilitar el enriquecimiento constante de radon, desde fuera del tanque
experimental que, a su vez, permita aumentar o disminuir su
concentracion segun las necesidades del laboratorio.

Ensayar diferentes rangos de turbulencia en agua para obtener el
coeficiente de velocidad de transferencia y acotar mas los resultados,
ya que esta k es necesaria para predecir concentracion de radon en aire.

Realizar los ensayos con menor volumen de agua, lo que supondria un
enriquecimiento del agua en un menor tiempo, y un aumento en el
numero de ensayos realizados.

Desarrollar un protocolo de medida para radon en agua, que permita
disponer de un mayor numero de medidas en el mismo instante de
tiempo que las medidas de raddn en aire.

Mejorar el equipo experimental para medir la concentracion de radon en
aire desde fuera del montaje. De esta manera, se podrian utilizar
detectores de mayor tamafio y mayor precision.

Aplicar los modelos dindmicos desarrollados a una instalacion real para
predecir y validar las concentraciones de raddn en agua y en aire que
se alcanzarian a partir de un grupo reducido de valores experimentales.
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CAPITULO 1 0

CONTRIBUCIONES EN
INVESTIGACION

A continuacidn, se presentan las publicaciones de investigacion, la participacion
en congresos internacionales y nacionales, asi como premios y reconocimientos
obtenidos durante la ejecucion de la presente Tesis Doctoral.

10.1 Publicaciones de investigacion

Titulo: Study of the influence of radon in water on radon levels in air in a
closed location.

Autores: A.Noverques, B.Juste, M.Sancho, B.Garcia-Fayos, G.Verdu
Revista: Radiation Physics and Chemistry,171 108761.
Ano: 2020

Titulo: Study of potential capacity as adsorbent of Moringa oleifera substrates
for treatment of radon contaminated air in indoor spaces: Preliminary test

Autores: B.Garcia-Fayos, B.Juste, M.Sancho,, J.M. Arnal, A.Noverques,
G.Verdu.

Revista: Radiation Physics and Chemistry, 167, 108262.
Aino: 2020
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Titulo: Study of Radon concentration evolution in air and water in a closed
and static compartment

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho, and G. Verdu.

Revista: Proceedings Book. 21st Topical Meeting of the Radiation Protection
and Shielding Division.

Ano: 2020

Titulo: Estudio de la exhalacién de radéon en funcién de la cantidad de
humedad en el suelo.

Autores: A.Noverques, B.Juste, M.Sancho. G.Verdu.
Revista: Nuclear Espana, n°® 404.
Ano: 2019

Titulo: Experimental radon exhalation measurements: Comparison of
different techniques.

Autores: A.Noverques, G.Verdu, B.Juste, M.Sancho.
Revista: Radiation Physics and Chemistry, 155, 319-322.
Ano: 2019

10.2 Participacion en congresos internacionales

Titulo: Radon detection on a Spanish natural gas well using electrets and
Lucas cell

Autores: A. Noverques, B. Juste,B. Mora, A. Arribas y G. Verdu.

Congreso: 14th International Conference on Radiation Shielding and 21st
Topical Meeting of the Radiation Protection and Shielding Division

Ciudad: Seattle Fecha: 25-29 septiembre 2022

Titulo: Modelization of radon emanation generated by natural and artificial
sources as a laboratory scale

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho, y G. Verdu.
Congreso: International Symposium on Radiation Physics (ISRP-15)
Online Fecha: 6-12 diciembre 2021
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Titulo: Analysis of the influence of sampling procedure in water radon
measurements.

Autores: A. Noverques, M. Sancho, B. Juste, y G. Verdu.
Congreso: The European Nuclear Young Generation Forum, ENYGF’21
Online Fecha: 27-30 septiembre 2021

Titulo: Application of the Closed Compartment Model (CCM) for a radon
source characterization

Autores: A. Noverques, M. Sancho, B. Juste, y G. Verdu.

Congreso: IRPA15, 15th International Congress of the International
Radiation Protection Association

Online Fecha: 11-15 mayo 2021

Titulo: Study of Radon concentration evolution in air and water in a closed
and static compartment

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.
Congreso: Radiation Protection and Shielding Division, RPSD.
Online Fecha: noviembre 2020

Titulo: Study of the influence of radon in water on radon levels in air in a
closed location

Autores: A. Noverques, G. Verdu, B. Juste y M. Sancho.

Congreso: 3rd International Conference on Dosimetry and its Applications.
ICDA-3.

Ciudad: Lisboa Fecha: 27-31 mayo 2019

Titulo: Analysis of the influence of soil moisture in the concentration of
exhaled radon.

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.

Congreso: 3rd International Conference on Dosimetry and its Applications.
ICDA-3.

Ciudad: Lisboa Fecha: 27-31 mayo 2019
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Titulo: Sudy of radon concentration in water and its possible influence in
radon concentration in air.

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.
Congreso: International Symposium of Radiation Physics (ISRP-14)
Ciudad: Cérdoba (Argentina) Fecha: 7-11 octubre 2018

Titulo: Study of radon concentration in wetland Mediterranean water using
continuous monitoring.

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.

Congreso: 20th Topical Meeting of ANS Radiation Protection and Shielding
Divisiéon (RPSD).

Ciudad: Santa Fe (USA) Fecha: 26-31 julio 2018

Titulo: Study of radon exhalation as a function of soil water content
Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.

Congreso: Symposium on Radiation Measurements and Applications
(SORMA XVII).

Ciudad: Michigan, USA. Fecha: 11-14 lulio 2018

10.3 Participacion en congresos nacionales

Titulo: Estimacion y andlisis del coeficiente de velocidad de transferencia de
radon

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.

Congreso: 472 Reunién Anual. Sociedad Nuclear Espariola
*Pendiente aceptacion

Ciudad: Cartagena Fecha: 26-30 septiembre 2022

Titulo: Deteccion de radon en un pozo espafiol de gas natural
Autores: A. Noverques, B. Juste, B. Mora, A. Arribas y G. Verdu.
Congreso: 472 Reunién Anual. Sociedad Nuclear Espariola
*Pendiente aceptacion

Ciudad: Cartagena Fecha: 26-30 septiembre 2022
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Titulo: Modelizacion de los niveles de radén en aire generados a partir de
una fuente artificial y otra natural en un recipiente hermético

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.
Congreso: 46 Reunién Anual. Sociedad Nuclear Espafiola
Ciudad: Granada Fecha: 5-8 octubre 2021

Titulo: Validacion experimental del Modelo de Compartimento Cerrado
aplicado al radon

Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.
Congreso: 7° Congreso Conjunto 23 SEFM.SEPR28. Online 2021
Online Fecha: 11-15 mayo 2021

Titulo: Evolucion de la transferencia de radén del agua al aire a escala piloto
Autores: A. Noverques, B. Juste, M. Sancho y G. Verdu.

Congreso: Reunién Virtual, Sociedad Nuclear Espafola
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ANEXO A

ALGORITMOS
IMPLEMENTADOS

A.1. Determinacion del coeficiente de velocidad de transferencia,
k en condiciones de decaimiento.

$Definicién de variables: $Inicializacién del coef. k:
global Cw tiempo=1:lenCw;

global Ca k0=0.002;

global S

global Va

global lambda $Definicién funciones:

global tiempo

global Vw ftomin=@chi2;

global lenCa kfinal=fminsearch (ftomin, k0) ;

global lenCw

tiempo=1[];
sz[?. lenCa = length(Ca);
Ca= []; lenCw length (Cw) ;

S=XXX;
Va=XXX;
global alpha;
alpha=XXX;
lambda=XXX;
Vw=XXX;
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$Definicidén Ca estimada:

global estimada

global lenCw

estimada = zeros(l,lenCw);
estimada(l) = FunA(l,kfinal,Cw(l));

for t=2:1lenCw-1
estimada (t) = FunA(t,kfinal,estimada (t-1));
end

$Calculo del residuo de Cw:

figure

ResiduosCw = zeros(1l,lenCw-1);

for t=1:1lenCw-1
ResiduosCw (t)=Cw (t) —estimada (t) ;

end

DesvResCw=std (ResiduosCw) ;

$Calcular limites superior e inferior:
estimadam2s = zeros(l,lenCw-1);
estimadaM2s = zeros(l,lenCw-1);

for t=1:1enCw-1
estimadam2s (t) = estimada (t)-2*DesvResCw;
estimadaM2s (t) estimada (t)+2*DesvResCw;

end

$Funcioéon que define la CWestimada Y 1a diferencia cuadratica
de ambas:

function [diff,Cwt] = FunDif (t,k,Caml)

global Cw

Cwt = FunA(t,k,Caml);

diff=(Cw(t+l)-Cwt)"2;

end

function f=FunA (t,k,Caml) global Va
global Cw global lambda
global Ca global Vw
global S global alpha

global tiempo
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$Funcién que calcula coeficiente k:

exparg=((S*k/Vw)+lambda) ;

Tl=tiempo (t+1) ;
TO=tiempo (t);

Terminol=Caml*exp ( (-exparg) * (T1-TO0))

Termino2=(S*alpha*k/Vw) *
(((Ca(t)) *exp (exparg*TO)+

(Ca(t+l)) *exp (exparg*T1l))/2);

Termino2=Termino2*exp (-exparg*T1l) ;

f=Terminol+Termino?2;
end

A.2. Determinacion de

la concentracion de radon en aire

C.estimada @ Partir del coeficiente de velocidad de transferencia, k

%$Definicidén de variables:

global Cw
global Ca
global S
global Va
global lambda
global tiempo
global Vw
global lenCa
global lenCw

$Definicidén coef. k:
k=0.0014; % (Estatico)
k=0.0024 % (agitacidn);

%Crear un array de ceros
lenCa = length (Caexp)
Ca=zeros (l,lenCa);
Ca(l)=Caexp(1l);

Tiempo=1[];

Cw=[];

Ca= [1;

S=XXX;

Va=XXX;

global alpha;
alpha=XXX;

lambda=XXX;

Vw=XXX;

lenCa = length (Caexp)
lenCw = length(Cwajuste);
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%Crear vector Cateo

for t=1l:1lenCa-1
exparg=((S*k*alpha/Va)+lambda) ;
Tl=Tiempo (t+1) ;

TO=Tiempo (t) ;

Terminol=Ca (t) *exp ( (-exparg) * (T1-TO0)) ;
Termino2=(S*k/Va) * ( ( (Cwexponencial (t+1) *exp (-exparg*T1) +Cwex—
ponencial (t) *exp (-exparg*T0)))/2);

Termino2=Termino2*exp (-exparg*T1l) ;

Ca(t+l)=Terminol+Termino?2;

end

%$Calculo residuos:
ResiduosCa = zeros(1l,lenCa-1);
for t=1:1enCa-1

ResiduosCa (t)=Caexp (t)-Ca(t);
end
DesvResCa=std (ResiduosCa)

%Calcular limites superior e inferior de Caestimada
estimadam2s = zeros(l, lenCa);
estimadaM2s zeros (1, lenCa);

for t=1:1lenCa-1
estimadam2s(t) = Ca(t)-2*DesvResCa;
estimadaM2s (t) Ca (t)+2*DesvResCa;
end
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A.3. Determinacion de la tasa de emanacion, E, en condiciones
de crecimiento de radén.

$Definicidén de variables:
global Cwajuste Tiempo=

[1:
global Caexp Cwajuste=[];
global S Caexp= [];
global Va S=XXX;
global lambda Va=XXX;
global tiempo global alpha;
global Vw alpha=XXX;
global lenCa lambda=XXX;
global lenCw Vw=XXX;

lenCa = length (Caexp)
$Definicién coef. k: lenCw = length(Cwajuste);
k=0.0014; % (Estatico)
k=0.0024 % (agitacidn);
%$Inicializacidén E: $Definicidén funciones:
E0=3000;

ftomin=@chi?2;
kfinal=fminsearch (ftomin, E0) ;

% Se define la variable Ca estimada
global estimada

estimada = zeros (1l,lenCw);

estimada(l) = FunA(l,Efinal,Cwajuste(l));

for t=2:1lenCw-1

estimada (t) = FunA(t,Efinal,estimada(t-1));
end

%$Célculo residuos:
ResiduosCw = zeros(1l,lenCw-1);
for t=1:1lenCw-1
ResiduosCw (t)= Cwajuste (t)-estimada (t)
end
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%$Calculo de los limites

estimadam2s = zeros(l,lenCw-1);
estimadaM2s = zeros(l,lenCw-1);
for t=1:1enCw-1
estimadam2s (t) = estimada (t)-2*DesvResCw;
estimadaM2s (t) = estimada (t)+2*DesvResCw;
end
figure

$Funcién que define la CWestimadaa Y la diferencia cuadréatica
de ambas:

function [diff,Cwt] = FunDif (t,E,Caml)
global Cwajuste

Cwt = FunA(t,E,Caml);
diff=(Cwajuste(t)-Cwt)"*2;

end

$Funcién que calcula la tasa de emanacién, E

function f=FunA(t,E,Caml)
global S

global Va

global lambda

global Vw

global alpha

global tiempo

global k

global Caexp

exparg=((S*k/Vw)+lambda) ;

Tl=tiempo (t+1);

TO=tiempo (t);
Terminol=Caml*exp ( (-exparg) * (T1-TO0) ) ;
Termino2=(S*alpha*k/Vw) * (Caexp (t) *exp (exparg*T0) +
Caexp (t+1) *exp (exparg*T1l ))/2;
Termino2=Termino2*exp (-exparg*T1l) ;

Termino3=E/Vw* (1.-exp (-exparg* (T1-T0))) /exparg;

f=Terminol+Termino2+Termino3;
end
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$Funcién que calcula y guarda error cuadratico
function f=chi2 (E)

f =0;

global Cwajuste

global lenCw

Caml = FunA(l,E,Cwajuste(l));

f = (Caml - Cwajuste(2))"2;
for t=2:1lenCw-1

[diff, Caml] = FunDif (t,E,Caml);
f=f+diff;

end

end

A.4. Determinacion de la concentracion de radon en aire
C, ostimada €N Crecimiento, a partir de la tasa de emanacion, E, y
coeficiente de velocidad de transferencia, k

$Definicidén de variables:

global Cwajuste Tiempo=[];
global Caexp Cw=[];

global S Ca= [];
global Va S=XXX;

global lambda Va=XXX;
global tiempo global alpha;
global Vw alpha=XXX;
global lenCa lambda=XXX;
global lenCw Vw=XXX;

lenCa = length (Caexp)
%Definicién tasa E: lenCw length (Cwajuste) ;

E=53.25;

$Crear un array de ceros y definir Ca:
lenCa = length (Caexp) ;

Ca=zeros (1l,lenCa);

Ca(l)=Caexp(l);
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%Crear un vector Cateo que guarda los resultados
for t=1l:lenCa-1

exparg=((S*k*alpha/Va)+lambda) ;

Tl=Tiempo (t+1) ;

TO=Tiempo (t) ;

Terminol=Ca (t) *exp ( (-exparg) * (T1-TO0)) ;
Termino2=(S*k/Va) * ( ( (Cwajuste (t+1) *exp (-ex—
parg*T1l)+Cwajuste (t) *exp (-exparg*T0))) /2);
Termino2=Termino2*exp (-exparg*T1l) ;
Termino3=E/Vw* (1.-exp (-exparg* (T1-T0))) /exparg;

Ca(t+1l)=Terminol+Termino2+Termino3;
end

%$Calculo residuos:
ResiduosCa = zeros(l,lenCa-1);
for t=1l:1lenCa-1

ResiduosCa (t)=Caexp(t)-Ca(t);
end
DesvResCa=std (ResiduosCa)

%$Calcular limites superior e inferior de Caestimada
estimadam?2s = zeros(1l,lenCa);
estimadaM2s = zeros(l, lenCa);

for t=1:1lenCa-1
estimadam?2s (t) = Ca(t)-2*DesvResCa;
estimadaM2s (t) Ca (t)+2*DesvResCa;
end
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