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INTRODUCCION
GENERAL Y OBJETIVOS

El gas radon es un carcinogeno reconocido por la Organizacion Mundial de
la Salud desde final de los afios 80. Se estima que es la segunda causa de céncer
de pulmén por detrés del tabaco, y que solo en Estados Unidos, provoca de
quince a veinte mil muertes anuales. Es, por tanto, un problema importante
de salud publica, sin embargo, a dia de hoy sigue siendo un gran desconocido
para la poblacién y solo unos pocos paises han incluido planes nacionales para
su control y la correspondiente minimizacién de sus riesgos.

En Espana ha sido legislado durante los dltimos anos pero, a pesar de ello,
son muy pocas las medidas que se realizan.

El objetivo de la presente tesis es describir y comparar la diferente metodo-
logia para la medida de la concentracién de radén tanto en aire como en agua
y utilizarla para determinar las concentraciones a las que las personas estan
expuestas, asi como calcular las dosis asociadas.

El capitulo 1 de este trabajo es una breve introduccién teoérica sobre las
radiaciones ambientales, la importancia del gas radén y su progenie de vida
corta 2'%Po, 2!Bi, ?'*Po. En ¢l se trata de explicar el origen y la presencia de
este gas en diferentes lugares. Asi como su peligrosidad desde el punto de vista
de la proteccién radiolégica y la necesidad de su medida.

En los tres siguientes capitulos se describe la metodologia usada.

En el capitulo 2 se describen los diferentes métodos utilizados para la medi-
da de radén y su descendencia en aire, métodos pasivos y activos, y se realiza

una comparacién de estos en diferentes ambientes, naturales y creados arti-

15



16 INDICE DE TABLAS

ficialmente, para adecuar cada medida a sus necesidades y seleccionar asi el
método de medida adecuado a cada uno de los lugares de estudio.

En el capitulo 3 se presenta la diferente metodologia utilizada para el analisis
de radén en agua, espectrometria gamma y centelleo liquido, la puesta a punto
de estos métodos adaptados a nuestro laboratorio (calibraciones, verificaciones,
validaciones) y una comparativa de ambos métodos.

En el capitulo 4 se describe la metodologia empleada para estimar las dosis
por exposicién al radén de las personas que se encuentran en lugares con mayor
o menor presencia de este.

En los siguientes capitulos se presentan los resultados obtenidos al utilizar
las metodologias optimizadas que se describen en los anteriores: En los capitulos
5 y 6 se presentan las actividades de radén y sus descendientes en el aire y la
dependencia de estos con las condiciones meteorolégicas en dos cuevas turisticas
en dos puntos muy separados de la Comunidad Valenciana: Cueva de Sant
Josep, en Vall d’Uixo, en la provincia de Castellon y Cueva del Rull, en La
Vall I’Ebo en la provincia de Alicante. Ademés se realiza un estudio sobre la
influencia del clima en la acumulacién de radén en estas instalaciones. Y se
estima la dosis que debido al radén reciben los trabajadores de estas cuevas.

En el capitulo 7 se presentan los resultados encontrados en instalaciones
hidroeléctricas subterraneas situadas en diferentes zonas de peninsula Ibérica,
y las dosis estimadas para los trabajadores de estas.

En el capitulo 8 se presentan resultados de radén en aguas naturales de la
Comunidad Valenciana, en las provincias de Castellon y Valencia, centrandose
sobre todo en zonas donde, por la composiciéon de sus suelos o sus caracteristicas
fisicas, exista mas probabilidad de su presencia.

Por dltimo, el capitulo donde se recopilan todas las conclusiones principales

de este trabajo es el capitulo 9.
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INTRODUCCION
TEORICA
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Capitulo 1

El rad6n y sus descendientes

como principal fuente de dosis

1.1. Principios de radiactividad

La radiactividad nos rodea desde el origen de los tiempos, estamos expuestos
en todo lo que hacemos, lo que comemos y respiramos de forma natural. Cuando
se habla de radiactividad, la poblacion, en general, suele pensar en aquella
que proviene de la explotaciéon de esta por parte del ser humano, en centrales
nucleares o bombas, pero lo cierto es que la mayor parte de la radiacién a la que
estamos expuestos proviene de fuentes naturales, mientras que la produccién
antropogénica representa alrededor de un 20 % de esta, segun la publicacion de
[UNSI0], siendo un 19 % debida a usos médicos y un 0,3 % la que proviene de
centrales nucleares, bombas o pruebas en la atmosfera.

La radiacion natural representa un 80 % de la radiacién total recibida. Un
13 % de esta proviene de la radiacion cosmica, de la desintegracion de los nticleos
que se producen en el espacio, o la desintegracion de particulas cargadas de
origen cosmogénico, que se genera al entrar en contacto con la atmoésfera. Por

otro lado, un 16 % es causada por la radiaciéon gamma externa recibida del

19
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suelo, generada por la desintegracion de los is6topos naturales de las cadenas
del torio y el uranio. Un 10 % de esta radiacion recibida por el cuerpo humano
es debida a la ingestién de alimentos que, ya sea de forma antropogénica o
natural, contienen isétopos radiactivos. La inhalacién del gas radén supone un
40 % de la radiacion total recibida, [UNS10], lo que la convierte en la mayor

fuente de radiaciéon recibida por el hombre.

1.1.1. Procesos Radiactivos

La radiactividad es el proceso por el cual los ntcleos de algunos atomos no
estables emiten radiacién ionizante para convertirse en dtomos més estables.
Algunos de estos procesos conllevan que un d&tomo de un elemento se transforme
en otro elemento y otros no, depende del tipo de radiacion que se emita. Asi hay
dtomos inestables que para alcanzar un estado méas estable emiten radiaciéon
electromagnética, radiacién gamma, y otros que emiten radiacién corpuscular,
como la radiacién alfa (ntcleo de 3He) o la radiacion beta (positiva, con la
emision de un positrén; o negativa, con la emision de un electrén).

Cualquier elemento quimico esta representado por su namero atémico (Z) y
su nimero masico (A). El niumero atémico representa el nimero de protones que
posee el nicleo y el nimero maésico la suma de los protones y de los neutrones
que posee el niicleo.

Un is6topo radiactivo de un elemento es aquel cuyo niicleo posee el mismo
nimero atémico que el elemento estable, pero diferente nimero masico, es decir,
difiere en el nimero de neutrones. Ejemplos de is6topos de un mismo elemento
serian : deuterio, tritio, e hidrégeno estable. Dado que los protones son todos
de carga positiva, cabria esperar que estos no pudiesen estar unidos en el nticleo
de un atomo, ya que se repelerian, pero se mantienen unidos gracias a la fuerza
nuclear fuerte. La inestabilidad del nucleo vendra definida, por tanto, por la
fuerza nuclear y la capacidad o incapacidad de esta de mantener unido al nucleo,
que dependeré de la proporcién de protones y neutrones que este tenga. No
existen reglas que definan concretamente que nucleos son estables y cuales
inestables. Sin embargo, se puede considerar que para bajos niimeros atoémicos
(Z < 60) el atomo es estable si la relacion entre sus neutrones y sus protones
es aproximadamente uno, es decir, tiene el mismo nimero de neutrones que de

protones. Sin embargo, conforme se aumenta el nimero de protones, el nimero
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de neutrones es mayor a este, como una forma de compensar la mayor repulsién
que exista entre los protones y mantenerlos unidos.

Como se ha dicho las radiaciones que emite un elemento radiactivo pueden
ser alfa, beta (positiva y negativa) y electromagnética (Gamma). A continua-

cién se describen brevemente cada una de ellas.
Tipos de radiaciones

Radiacion alfa La radiacion alfa corresponde a la emision de un ntcleo
de helio, (5He), con dos protones y dos neutrones, dando lugar a un nuevo

nucleo de un elemento diferente, tal como se esquematiza.

AX 507 Y +a

Las radiaciones alfa son de carga positiva, ya que corresponde a atomos
de helio doblemente ionizado. Lo que conlleva que tras su emisioén, los nuevos
elementos formados puedan asociarse a particulas cargadas. Es la radiacion
més energética pero con un menor recorrido. Una sola hoja de papel es sufi-
ciente para detenerlas. Su ingestion o inhalacion es peligrosa, ya que una vez
en el cuerpo ionizan muy energéticamente los tejidos adyacentes, produciendo

diferentes tipos de céancer.

Radiaciéon Beta La radiacion beta consiste en la emisién de un electrén.
La energia que desprende es inferior a la de las emisiones alfa, pero tiene mayor
recorrido, ya que su masa es mucho menor que la de una particula alfa. Es capaz
de recorrer unos pocos centimetros en el aire y su penetraciéon es de alrededor
de 1cm en la piel humana.

Existen dos tipos de desintegraciones beta: positiva y negativa. La emision
beta negativa, consiste en la emisién espontanea de un electrén del ntcleo, tras

la conversién de un neutrén en un protén, un electrén y un antineutrino.

n—-p+e +r

La emisiéon beta negativa da como resultado otro niucleo distinto con un

protén més. Su representacioén esquemaética seria:
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A A+1 — -
ZX—>ZilY+e + Ve

En la emision beta positiva la particula que se emite es un positron, e,

que se define como la antiparticula del electrén, tiene la misma masa que un
electron pero carga positiva. Cuando en el niicleo hay exceso de protones con
respecto a los neutrones, para compensar las fuerzas nucleares, un protén del

niicleo se transforma en un positrén, un neutrén y un neutrino.

p%e++n+ye

La emisién beta positiva da como resultado otro ntcleo distinto con un

protén menos, como se representa en la reaccion:
A A—1 +
ZX = 7Y +e +re

Radiacion Gamma La radiacién gamma es una emision de radiacion
electromagnética en forma de fotones muy energéticos, con la que el nicleo
pasa de un estado energético superior a uno inferior. El nicleo no cambia su

identidad, el &tomo sigue siendo el mismo en un estado energético inferior.

AX* 54X 4+

Es la radiacién que mas recorrido puede hacer, debido a que es neutra, y
es altamente penetrante, solo se frena con planchas de materiales muy densos
como el plomo. Debido a lo cual, se considera la radiaciéon més peligrosa a pesar

de que su poder de ionizacion es inferior al de las radiaciones alfa o beta.

Ley de desintegraciéon radiactiva La emision radiactiva de cualquier ni-
cleo es un proceso aleatorio, por lo que no se puede predecir cudndo un ntcleo
en concreto se va a desintegrar. Sin embargo en el ano 1900 Rutherford sugiri6
que las emisiones radiactivas de una sustancia disminuian exponencialmente
con el tiempo, creando asi la “Ley de desintegracion radiactiva” segun la cual,
en un determinado tiempo, el nimero de ntucleos desintegrados es proporcio-
nal al nimero de niicleos que quedan, con una constante de desintegracién, A,

caracteristica de cada atomo.
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— dN = ANdt (1.1)

Siendo N el nimero de nucleos, y t el tiempo.

La actividad radiactiva, A, se definié entonces como la velocidad de desin-

tegracion de los nucleos:

—dN
A="" 2N 1.2
a (12)

La integracién de la ecuacion anterior nos proporciona el numero de parti-

culas que hay en cada momento y cuantas han desparecido.

N = Nye ™ (1.3)

Derivando esta ecuacién se puede describir la actividad en funcién del tiem-

po como:

A= A()ei)\t (14)
donde Ag es la actividad inicial de la muestra radiactiva.

En el Sistema Internacional la unidad de medida es el Bequerelio (Bq), que

equivalen a una desintegracion por segundo (1Bq = 1 desintegracion -s~1).

La constante de desintegracion, A, es caracteristica de cada niicleo y repre-
senta la probabilidad de emisién por unidad de tiempo, luego si A es alta la
velocidad de desintegracion serd mayor, y si A es baja, esta velocidad serd mas
pequena. La constante A tiene unidades de tiempo inverso. Para que la idea de
mayor o menor probabilidad de emisién sea més intuitiva se defini6 el periodo
de semidesintegracion, T/,, como el tiempo necesario para que el nimero de
atomos radiactivos de un is6topo se reduzca a la mitad del inicial. A partir de
la ecuacion que define la ley de desintegracion, la definicién de T/, establece

la siguiente relacién con la constante de desintegracion:

In2
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1.1.2. Medida de la radiactividad

Existen diferentes magnitudes para medir la radiactividad, cuantificar la
energia depositada en un medio material y cuantificar los efectos bioldgicos
en tejidos. La actividad o actividad especifica de una sustancia o material no
representa el dano que podria ser causado por las radiaciones por lo que se
introducen las magnitudes dosimétricas: dosis absorbida, dosis equivalente y
dosis efectiva. A continuacién se explican brevemente estos términos y como

pueden ser estimados.

1) Actividad: es el namero de desintegraciones radiactivas (Bq). Histori-
camente se han utilizado otras unidades, como el Curio (Ci) que equivale a
3,7-101° Bq.

2) Actividad especifica: es la actividad por unidad de masa, volumen o

superficie. Se mide en Bq/g, Bq/L o Bq/m?, respectivamente.

2) La dosis absorbida, que es la cantidad de energia depositada por unidad
de masa por un radiontdclido en un material. Su unidad en el S.I. es el Gray
(Gy) que equivale a 1J/kg.

3) La dosis equivalente: es la dosis absorbida ponderada en términos
del dafio producido por las diferentes radiaciones, alfa, beta o gamma. Las
dosis equivalentes se calculan a partir de las dosis absorbidas por la radiaciéon
R, Dgps, r, multiplicadas por un factor de ponderacién que depende del tipo
de radiacion,wg, [ICR91]. Debido a los efectos més o menos ionizantes, estos
factores de ponderaciéon son mucho mayores para radiaciones alfa, que para

radiaciones beta o gamma.

Su unidad de medida es el Sievert (Sv). Desde el punto de vista dimensional
el Sv y el Gy tienen las mismas dimensiones fisicas, J/kg, sin embargo se utiliza
la unidad «Sv» para diferenciar que esta es una medida del «dafio bioldgicos

y no de energia depositada.

Deqg = wr+ Daps,r (1.6)

En el caso de que existan radiaciones y energias con distintos valores de
wr, la dosis equivalente a un 6rgano o tejido, D¢q 7, serd la suma ponderada

de todas las dosis equivalentes recibidas por este.
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De%T = Z WR - Dabs,R,T (].7)

4) La dosis efectiva, representa la dosis equivalente ponderada en térmi-
nos del dano causado a los diferentes tejidos. Es la suma de todas las dosis
equivalentes proporcionadas en los diferentes 6rganos o tejidos causadas por

un tipo de radiaciéon. Por lo que puede ser calculadas como:

Dpy = ZD%T = ZwR-wT “Daps,r,T (1.8)

Donde wr es el factor de ponderacién para el 6rgano. Los factores de pon-
deracion para los diferentes 6rganos se encuentran publicados en [ICRII| y
[ICRO7|. Al igual que las dosis equivalentes su unidad de medida es el Sv.

En muchos casos, para facilitar el célculo de las dosis efectivas, estas se
calculan a través de un factor de conversion a dosis, DCF (Sv/Bq) (de sus
siglas en inglés Dose Conversion Factor), que ha sido estipulado con modelos
biocinéticos y/o epidemiologicos para cada radionuclido, y la actividad a la que
los humanos son expuestos mediante vias de inhalacién, ingestién o exposicién

directa.

Dgs = Aeyp- DCF (1.9)

En el apartado de conversion a dosis sobre el radon, §4.1.1] se explica con
mayor profundidad este tipo de estimacién de la dosis efectiva, haciendo refe-

rencia a este radiontclido y sus diferentes vias de exposicién.

1.1.3. Is6topos radiactivos en la naturaleza

En la naturaleza existen isétopos radiactivos de diferente origen, los proce-
dentes de fuera de la Tierra, llamados cosmdgénicos, y los que se encuentran de
forma natural en ella, que pueden dividirse en isdtopos pertenecientes a series

radiactivas e is6topos individuales.

1.1.3.1. Series radiactivas en la naturaleza

Una desintegracién radiactiva se produce cuando el nicleo es inestable,

pero el nicleo producido puede continuar siendo inestable, y producir otra
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desintegracion, del mismo o distinto tipo, hasta llegar un nucleo estable. Cada
ntcleo de esta cadena es denominado “padre” del siguiente, e “hijo” del anterior.
A este tipo de radiaciones en cadena se les denomina series radiactivas. En la
naturaleza existen actualmente tres series radiactivas naturales, la serie del
2387, 1a del *?Th y la del 25U, esta ultima casi desaparecida debido a la poca
abundancia de este isétopo en la naturaleza. Los esquemas de estas tres series
radiactivas se representan en la figura

Actinides

[ AatiMetals
Alkaline Earth Metals
Halogens
Metalloids
Noble Gases
Poor Metals
Transition Metals

Figura 1.1: Series radiactivas en la naturaleza.

Los radiontuclidos primeros de las series, o primordiales, tienen periodos de
semidesintegracion del orden de la edad de la Tierra, estimada actualmente en
4,5-10° afos, por lo que, en general, se podria decir que llevan aqui desde el
origen de esta. Sus sucesores, con tiempos de vida méas cortos, podrian haber
estado presentes en la formacion de la Tierra o haberse generado después a
partir de sus padres.

En cada una de las series hay radionticlidos que son de mayor importan-
cia que otros, en funcién de las dosis, su elevada energia de desintegracién o
abundancia. Asi, por ejemplo, en la serie de***U, uno de los radioniclidos mas
importantes es el propio 28U y el 2**U, ya que su presencia en la Tierra es de
las mas elevadas y se encuentra repartido por toda la corteza terrestre. Tam-
bién es de gran importancia el 2**Th que aporta altas dosis al pulmén cuando



1.1. PRINCIPIOS DE RADIACTIVIDAD 27

es inhalado debido a su periodo de semidesintegracién y su alta energia. De la
serie del *?Th cabria destacar el ***Ra, que aporta elevadas dosis via ingestion
o inhalacion, al igual que el ?**Th. De la serie del ?**U podriamos destacar el
223Ra, aunque esta serie es ya tan poco abundante en la naturaleza que estos
is6topos no suponen apenas problemas para la salud.

En lo que respecta al radén, vemos que en las tres cadenas existen isétopos
de este y en las tres el radén es de los radiontclidos de la cadena méas importan-
tes. Mas adelante, en el apartado §[1:2.2]se hablara de ellos y de la importancia
relativa de cada uno de estos tres is6topos de radon.

La presencia de cada uno de los is6topos de las cadenas depende de la cinéti-
ca de estos is6topos, es decir, de los periodos de semidesintegracién que tengan

cada hijo y cada padre y la relacién entre estas velocidades de desintegracion.

A—-B—=>C--+-->7

Se distinguen asi tres tipos de situaciones de «equilibrio» en la naturaleza:

a) Equilibrio secular: Si el Ty, del padre es mucho mayor que el Ty, del hijo
se alcanzara un equilibrio secular. A medida que el is6topo padre disminuye su
actividad, aumenta la actividad del hijo hasta que se alcanza este equilibrio en
el que ambos isétopos poseen la misma actividad.

b) Equilibrio transitorio: Este tipo de equilibrio se da si el Ti/, del padre
es algo mayor que el del hijo pero no mucho méas. En este caso mientras la
actividad del padre disminuye, la actividad del hijo aumenta, pero a su vez
este va decayendo, se alcanzard un punto en el que ambas actividades sean
iguales, pero a partir de este punto el equilibrio dejard de existir.

c¢) No equilibrio: En esta situacion no se llega a alcanzar el equilibrio, puesto
que el Ty, del padre es menor que el Ti/, del hijo, por lo que la actividad del

hijo aumenta, mientras que el padre desaparece.

1.1.3.2. Isé6topos individuales en la naturaleza

Existen 20 is6topos radiactivos naturales primordiales cuya desintegracion
forma un nucleo ya estable y no forman cadenas, los is6topos individuales. La
mayor parte de ellos tienen periodos de semidesintegraciéon muy largos y su

abundancia es muy pequena, por lo que no tienen una gran importancia desde
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el punto de vista biolégico (1*8La, 142Ce,'#"Sm ). Los mas importantes, debido
a que son més abundantes, son el “°K y el 8"Rb, ambos metales alcalinos de
elevada reactividad quimica.

El potasio forma parte de la mayoria de los procesos biologicos. Existen tres
isétopos naturales de potasio, dos estables,?*K y 'K, y uno radiactivo, el “°K,
sus proporciones naturales son 93,3%, 6,7% y 0,012 % , respectivamente. A
pesar de que la abundancia relativa del “°K es bastante baja respecto a los otros
isétopos, la cantidad de °K es significativa debido a su relevancia biolégica. El
40K tiene un elevado periodo de semidesintegracion, Ty, = 1,26 10° afios, con
una desintegracién mayoritariamente beta (89 %) con la que alcanza el is6topo
estable °Ca, y una desintegracién gamma (10,7 %).

El rubidio es un metal alcalino muy similar quimicamente al potasio, por
lo que puede sustituirlo en algunas funciones del cuerpo, de ahi su importancia
biolégica. El rubidio posee dos isétopos naturales, el 8°Rb (72,2 %) estable y el
87TRb (27,8 %) radiactivo. E1 8’Rb se desintegra en 87Sr con una emisién beta.
Se estima que la radiacién que supone este isétopo es alrededor de una cuarta
parte de la que aporta el 4°K.

1.1.3.3. Is6topos cosmogénicos

Se denominan isétopos cosmogénicos todos aquellos que son creados por la
radiacion cosmica, directa o indirectamente.

La radiacién coésmica primaria es la que proviene directamente del espacio,
de los cuerpos celestes, del Sol o de las explosiones de supernovas. Estas radia-
ciones son en su mayoria protones, H, (89 %), y en menor cantidad particulas
alfa, a, (9%), o particulas cargadas, C*, N™, O" (0,5%). Cuando estas ra-
diaciones entran en contacto con la atmosfera, el campo magnético terrestre
interaccionan con ellas, formando nuevas particulas cargadas, que a su vez pro-
ducen otras radiaciones, dando lugar a las denominadas radiaciones en cascada.

Los radioniiclidos cosmogénicos se generan en las capas altas de la atmés-
fera y descienden a la corteza terrestre con la precipitacion y/o deposicion.
La interaccion de estas particulas con los dtomos del aire, el agua, el oxigeno,
nitrogeno o el argén forman los llamados radiontuclidos cosmogénicos secunda-
rios. Este proceso de creacién de niicleos se denomina espalacion y los isétopos
formados son entre otros *H, "Be, C, %*Na , 3P, 38C1 ...
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Entre todos los existentes los méas importantes, por abundancia y por los
efectos biologicos que pueden producir en el organismo, son el *H y el C,

ambos emisores beta cuya incorporacién al organismo se produce via ingestion.

1.1.4. Radiactividad recibida por el ser humano

Segun los datos de la UNSCEAR 2017 [UNSI18], las dosis equivalentes de
la poblacién mundial debidas a radiacion artificial no superan 1mSv al ano,
va que calcula una media de 0,65 mSv, de los cuales 0,62mSv son debidos a
pruebas médicas. Las radiaciones de origen natural suponen un total de 2,4 mSv
anuales. En la tabla [I.I] se presenta como contribuyen a la dosis equivalente
total las radiaciones segtin su origen.

La ingesta de alimentos y bebidas supone 0,29 mSv, un 9,5 % del total. Esta
dosis se puede considerar tanto de origen natural como de origen artificial,
aunque pueden existir radionuclidos artificiales acumulados en alimentos como
el %°Sr, la mayoria es natural. De hecho, solo el “°K supone 0,17mSv de los
0,29 mSv totales.

Las radiaciones provenientes de los rayos cosmicos y del suelo aportan
0,39mSv y 0,48 mSv a la dosis, respectivamente. Mientras que el gas radén
contribuye a la dosis total con 1,3mSv, lo que supone mas del 40 % de la ra-

diacion total recibida.

Tabla 1.1: Dosis equivalentes totales recibidas por los humanos al ano.

Fuentes Naturales de dosis Fuentes Artificiales de dosis 0,65 mSv

Alimentos 0,29 mSv Centrales nucleares 0,00002 mSv
Rayos c6smicos0,39 mSv Chernobyl 0,002 mSv

Suelo 0,48 mSv Radiacién residual de armas 0,005 mSv
Radé6n 1,3mSv Medicina nuclear 0,03 mSv

Radiologia 0,62 mSv

Total 2,4 mSv Total 0,656 mSv
Datos obtenidos de UNSCEAR2017

La media de dosis recibida por el publico general en Espana, sin contar
a los trabajadores expuestos, esta estimada en 3,7mSv/afio, en total entre
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radiaciones naturales y artificiales. Los porcentajes de cada tipo de radiaciéon
contribuyen a la radiacién total de forma muy similar a los estimados por la
UNSCEAR, aunque se producen variaciones importantes dentro del todo el
territorio espanol debido al tipo de suelo o la altura sobre el mar de cada lugar.
Asi, por ejemplo, las dosis recibidas por radiacion gamma del suelo pueden
variar de 0,48 mSv hasta 0,6 mSv al ano en terrenos que sean mas uraniferos.
La diferencia méas grande se observa en el caso del radén, que puede suponer
desde 1,15 mSv al afio, en terrenos con bajo contenido de radio en el suelo, hasta

los 40 mSv, en zonas en las que este radiontclido est4d méas presente (JCSN12b]).
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1.2. El radon

Ya se ha hablado en apartados anteriores de que el radén es la mayor fuente
de dosis radiactiva para la poblacién en general y de que estd presente en todas
las cadenas de desintegracién naturales en el suelo. En esta secciéon describi-
remos qué es y el porqué de esta gran aportacién a la dosis media, de dénde
procede y como esta cada individuo, en mayor o en menor medida, expuesto a

él.

1.2.1. Propiedades fisico quimicas del radén

El radén es un gas incoloro, inodoro e insipido que se mezcla con el aire,
motivo por el que es considerado un peligro invisible que no podemos conocer
sin medir. Sus propiedades fisicas y quimicas se resumen en la tabla [T.2}

Su niimero atémico es Z = 86 y su configuracion electrénica [Xe] 4 f45d'°6s26pS.
Su principal caracteristica es que a presién y temperatura ambiente es un gas,
de los llamados gases nobles, que presentan muy baja reactividad, ya que tienen
su capa de electrones de valencia completa, aunque es el que mas reactividad
posee de todos los gases nobles debido a su menor energia de ionizacién. Es un
elemento muy pesado, el gas monoatémico mas denso de la tabla periédica, lo
que le confiere una gran polarizabilidad y por tanto momentos dipolares que le

hacen ser soluble en disolventes polares y en agua.

1.2.2. Is6topos de radén

El radén tiene tres isdétopos radiactivos naturales, cada uno de ellos perte-
neciente a cada serie radiactiva, con ntimeros atémicos, >22Rn, ??°Rn y 2'°Rn,
como podemos ver en la figura [1.1

El 222Rn procede de la serie radiactiva del 238U, de la desintegracion alfa del
226Ra. Su radiactividad se basa en la emisién de una particula alfa para trans-
formarse en un nicleo de 2'8Po y su Ty, es de 3,823 dias ( A = 0,18 dias™1).

El 22°Rn procede de la desintegracion del 22Ra, en la cadena del 232Th, de
ahi que histéricamente se le haya nombrado como torén. Al igual que el 222Rn,
se desintegra con una emisién de una particula alfa para transformarse en un

nicleo de ?**Po, lo que lo diferencia principalmente es su Ti/, que es de 55.6
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Tabla 1.2: Propiedades fisicas y quimicas del radén.

Simbolo Rn

Numero atémico 86

Isétopos 222Rn7 22ORn, 29 Rp
Aspecto Incoloro

Estado a T = 202C Gaseoso

Densidad 9,73kg/m?
Configuracién electrénica [Xe]af45d1%6s2%6p°
Punto de fusién —719C

Punto de Ebullicién —61,72C
Solubilidad en agua 169, 230 y 510 cm>- Kg~! a 02,20° y 30°C
Solubilidad en disolventes orgénicos Soluble. Coeficiente de particion
disolventes organicos en octanol log Kow = 1.51.
Difusién en el aire 10 %m?/s

Datos obtenidos: https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/compound/24857)

segundos ( A = 0,012s71).

El 219Rn procede de la desintegracion alfa del 222Ra en la cadena del 225U,
se le denomina cominmente actinén aunque provenga del ?2>Ra, ya que este
tiene un T3/, corto y el progenitor con mayor T4/, anterior es el 227 Ac. Su Ty,
es atn més bajo que el del toron, de 3,96 segundos (A = 0,175~ 1).

Debido a la menor abundancia, en el caso del actinén, y a la alta velocidad
de desintegracion, en el caso del torén, los estudios normalmente se refieren al

isétopo 222Rn, excepto en algunos casos donde pueda ser de gran importancia
la actividad del toron [ICRO7].

1.2.3. Origen del radén en el aire

La geologia del terreno es el factor méas importante en cuanto a contenido,
liberacion y distribucién del radon en el medio [Appl0]. La concentracion de
28y y/o de 226Ra como descendiente de este y progenitor del 222Rn es el
mayor determinante de la cantidad de radén que puede liberar un suelo. El

uranio existe en mayor o en menor medida en todos los tipos de rocas y en
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los suelos que estas forman. Como se observa en la tabla [I.3]los suelos de tipo
granito son los que mayor concentraciéon de uranio tienen, seguidos de algunas

arcillas. Los suelos més calcareos o arenosos tienen mucho menos.

Tabla 1.3: Concentraciones de uranio en los diferentes tipos de suelo.

Tipos de suelo Contenido de **3U (ppm)
Basalticas 1,0
Granitos 5,0
Arcillas 3,7
Arenas y carbonatos 0,5

Datos obtenidos: Proyecto Marna CSN2000

Pero no solo el contenido de uranio determina el radén que emanaré del
suelo. En ocasiones se encuentran altas concentraciones de radén en lugares
donde el contenido de uranio no es elevado y bajas en lugares con elevado
contenido de uranio.

La exhalacion que se produzca dependera de otros muchos factores como:

a) La disposicion en la que se encuentre los radionuclidos en el grano de la

roca y la densidad de la roca.

Cuando el ?*Ra se desintegra emitiendo una particula alfa en una direccion,
el atomo de ???Rn formado sale disparado en la direccion contraria, si este se
dirige hacia capas mas externas de la roca sera mas facil que emane al exterior,
si por el contrario la direccién es hacia el interior del grano quedara absorbido
en en este y decaera en su interior sin llegar a salir [Fle82]. Este proceso llamado
retroceso o «kickbacky, es tipico de las emisiones alfa de todos los radionucli-
dos en el interior de rocas y minerales, siendo el principal responsable de los
desequilibrios que pueden existir entre unos y otros radiontclidos de la misma

cadena de desintegracion en el ambiente.
b) La porosidad y densidad de la roca o la existencia de grietas.

Si la roca es muy densa, es decir, existe poco hueco y los granos estan muy
juntos entre si, el &tomo de radén formado y disparado en direccién contraria a
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la radiacién alfa puede ser embebido en un grano adyacente. Si por el contrario

entre los granos existe espacio, el radén podra quedarse en estos huecos.
Ademas, en un tipo de suelo o roca que sea més porosa o existan grietas, la

emanacion por difusion del radén hacia el exterior, una vez formado, serd mas

sencilla que en rocas més compactas.
¢) Las condiciones atmosféricas.

Una vez el dtomo de radon formado sale del poro serd transportado hacia
el exterior por mecanismos de difusién molecular, desde donde exista mayor
concentracion hacia donde haya menor, normalmente regido por la velocidad
de renovacién del aire en un ambiente interior y /o mecanismos de conveccion,
es decir, por diferencias de presion. Si la presion del interior de un edificio es
inferior a la presion del suelo o material, se permitird una mayor emanacién

del radon hacia el edificio y viceversa.
d) La humedad y el transporte de fluidos por la roca.

El paso de agua a través de las rocas puede producir diferentes efectos. Por un
lado, pequenos aumentos de humedad en las rocas producen incrementos en la
cantidad de radon exhalada de la roca. Sin embargo, para humedades mayores
del 8 %, se ha observado que produce una disminucién lineal de exhalacién de
radon, [Hos07], debido a que, al estar los huecos entre los granos ocupados por
el agua, se impide la emanacién de radén a estos, y por tanto, hacia el exterior
de la roca [Fle83].

Por otro lado, si el agua fluye entre los poros de la roca, puede disolver el
radon que haya, el cual permanece disuelto hasta que encuentre una nueva fase
gaseosa, una turbulencia o una llegada del agua a una zona abierta donde se
libere del agua al aire. Por lo que el agua actia como transporte. Dependiendo
del tipo de terreno y de la velocidad del flujo la distancia recorrida puede llegar
a ser de hasta 5km en roca caliza [App13|. Este es el principal motivo de que en
ocasiones existan elevadas actividades de radén en aguas de origen subterraneo

y de la liberaciéon en casas e industrias a través de tuberias o grifos.
e) La presencia de fallas geologicas

Las fallas activas pueden actuar como conductoras del gas desde capas més
profundas de la Tierra hacia capas més externas. De hecho la medida de ra-
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doén, tanto en aire como en aguas subterrineas, se utiliza frecuentemente para
detectar fallas o estudiar su actividad y predecir terremotos [Chel8| [Hau81
Pap19, [Tar19].

En el exterior, cuando el radén emana del suelo se diluye rapidamente con
la atmosfera, pero en edificios cerrados puede acumularse. Su acumulacion de-
penderd de la tasa de ventilacién. El patrén en viviendas parece ser siempre
el mismo, con maximos en invierno y minimos en verano, que se corresponden
con el nivel de ventilacién de casi todos los hogares, ya que en verano se suelen
mantener abiertas las ventanas durante més tiempo, aunque existen algunas
excepciones debidas principalmente a habitos humanos, calefacciéon, aire acon-
dicionado, presencia de sétanos o bodegas, etc. Sin embargo, en otro tipo de
instalaciones, naturales o hechas por el hombre, el patréon de comportamiento

puede ser muy diferente.

1.2.4. Descendientes del rad6én en el aire

Como ya se ha comentado, el radén es un is6topo gaseoso con un Ty,
de 3,8dias, por lo que la mayoria del que es inhalado con la inspiracién es
posteriormente exhalado mediante la espiracién sin que este se desintegre ni
reaccione en el interior de los pulmones afectando sus tejidos. Sin embargo,
sus descendientes de vida corta que permanecen en la atmoésfera son sélidos,
lo que conlleva que al ser inhalados puedan quedar retenidos en los tejidos

pulmonares, donde se desintegran produciendo danos en los tejidos adyacentes.

Los principales descendientes de radén, y en los que reside la mayor pe-
ligrosidad son los emisores alfa con un Ti/, corto, 218py (3,10min) y **Po
(1,6 -10~%s). La emisién alfa del 214pg produce 2'°Po, que tiene un periodo de
semidesintegracion mucho mas largo, de 138 dias, por lo que su acumulacién
en aguas en ciertos sistemas puede ser debida a la presencia inicial de radén,
es decir, el radén puede actuar como emisario de este desde el interior de la

Tierra hasta ponerlo en contacto con el ser humano.

En la tabla [T.4] se representan las propiedades del radén y sus descendien-
tes, sus emisiones y energias, asi como su estado en condiciones ambientales

normales.
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Tabla 1.4: Propiedades del radon y sus descendientes de vida corta.

Radiontclido Ty/n Tipo de Energia Probabilidad Estado
desintegracion (MeV) (%) TPN
222R, 3,824 d a 5,590 100 Gas
218p, 3,10 min o 6,115 100 Sélido
1,02 6
B
0,70 42
2l4py 26,8 min 0,65 48 Solido
0,786 1,1
5 0,352 35,6
0,295 18,7
0,242 7,4
3,27 18
B
1,54 18
214p; 19,7 min Solido
1,55 18
0,61 46
5
1,77 16
1,12 15
. o 7,69 100 Sélido
21l4p, 1,64010" 45
v 0,799 0,01
a 3,79 212106
210py, 22,2 a Solido
¥ 0,04
B 1,16 100 Sélido
210g; 5,012 d
5 0,266
v 0,305
) o 5,304 99,99 Sélido
210p, 138,38 d
P 0,803 0,001 Sélido
206pp ESTABLE Sélido

Datos obtenidos: Radionucleides. DAMRI. y https://pubchem.ncbi.nlm.
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Cuando el radon emana del suelo no va acompafiado de descendientes ya
que son metales pesados sélidos, pero, una vez en el aire, decae en 2'8Po, que al
contrario que su progenitor, puede ser un i6n cargado positivamente que tiene
tendencia a depositarse en paredes o suelos «Plateau» y a formar clusters y
agregados con moléculas de vapor de agua. Estos agregados tienden a unirse a
particulas en suspensién o aerosoles que existan en la atmosfera creando parti-
culas méas pesadas que se depositan en suelos y paredes en tiempos inferiores a
un minuto. A la fraccién libre o en forma de agregados se le denomina fraccion
no adherida, en inglés «unattachedy, y a la fraccién que se ha unido a aerosoles

o particulas més grandes se le denomina fraccién adherida, o «attachedy.

De cualquiera de las dos formas, adherida o libre, el 2!8Po se desintegra
en 2“Pb. Si el nuevo ion de 2'*Pb proviene de la fraccion adherida, podra
continuar siendo un cluster o por el contrario, dependiendo del tamano de
la particula, desprenderse quedando como fraccién no adherida. De la misma
forma, si el nuevo 2Pb formado proviene de la fraccién libre, sera libre o
podréa formar agregados o unirse a particulas para formar clusters al igual
que su progenitor. El 214Pb, decaera en 2'“Bi, que actua de forma similar a
sus progenitores, y decae a su vez en 2'4Po. La cantidad de descendientes del
radon en el aire dependerd de las condiciones ambientales, de la humedad,
y del nimero, tamano o tipo de particulas que existan en suspensién. En la
figura se resume esqueméticamente este comportamiento para facilitar su

comprension.

La cantidad de radén que pasa de radén a descendientes y permanece en el
aire se contabiliza a partir de su factor de equilibrio F, el cual depende de la
velocidad de desintegracion de radén y descendientes, asi como de su compor-
tamiento en el aire, que a su vez dependera de las condiciones ambientales del

lugar.

El factor de equilibrio seria la unidad si no existieran ninguno de los efectos
de formacion de clusters y deposicién, o si estos no se eliminaran durante su
formacién por la ventilacién o deposicion. Por este motivo el factor de equilibrio
es muy variable y dependiente del ambiente, de la humedad, de la relacién
aire/superficie de deposicion, de la cantidad y el tamano de las particulas que
haya en el ambiente, etc. La situacién comin es encontrar un «no equilibrio»

entre el radén y sus descendientes.
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Normalmente se suelen tomar factores de equilibrio a los que se ha llega-

do por consenso muy variables. Por ejemplo, para interiores F' = 0,4 y para
exteriores F' = 0,6 [UNSOQ0].
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Figura 1.2: Comportamiento del radon y descendencia en interiores.

1.2.4.1. Calculo del factor de equilibrio

En un estado de equilibrio perfecto, donde F' = 1, la energia alfa total que
se emite por cada dtomo de radon y su correspondiente progenie, denominada
PAEC (Potential Alpha Energy Concentration), se puede describir mateméti-

camente como:

4
PAEC =) C; ]”;a

i=1

(1.10)

donde,

E,; , es la energia alfa de cada is6topo de progenie.

C; , es la concentracion de actividad cada isétopo de la progenie .

Ai, la constante de desintegracion de cada is6topo de la progenie.

Pero, conforme a lo explicado en el apartado anterior, el equilibrio real no
es perfecto y las concentraciones de la progenie, Ci, no son iguales a las del
radén. Se define entonces una concentraciéon equivalente en equilibrio, EEC,

como:
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4 o
PAEC = EEC; > (1.11)

donde EEC (Equilibrium Equivalent Concentration), es la concentracion de
una mezcla de hijos de radén de vida corta en estado de equilibrio equivalente.
Teniendo en cuenta las energias de cada isétopo y sus correspondientes tiempos

de desintegraciéon puede escribirse como:

EEC = 0,105-C} + 0,515-C5 + 0,380-C3 (1.12)

donde C1, C2 y C3 representan las concentraciones por unidad de volumen
de 218 Po,214Pp y 21 Bj, respectivamente.

Podremos, por tanto, calcular el factor de equilibrio, F, como:

p_ EEC

0222Rn

(1.13)

Por tanto, para calcular el factor de equilibrio basta con medir la concen-
tracion de progenie, o la ECC, y la concentracién de radén que hay en el aire,
va que este factor sera el cociente entre ambos.

1.2.5. Radén y descendientes en el agua

El contenido de radén en el agua depende, tanto de la naturaleza geolégica
del terreno explicadas en el apartado § sobre el origen del radén en el
aire y su capacidad de emanacion de la roca, como de las propiedades fisicas y
quimicas del agua.

Las aguas pueden fluir y pasar por diferentes materiales disolviendo radén
y otros radiontclidos, como uranios (238U y 84U ) o 226Ra , sin embargo, la
concentracion de estos en el agua no siempre es proporcional al contenido que
exista en el suelo, debido a que la capacidad de disolucién depende fuertemente
de las condiciones quimicas del agua como temperatura, pH, contenido organico
o conductividad, o fisicas como la velocidad a la que atraviese los materiales y
el tiempo que tarde en salir al exterior, condiciones que a su vez dependen de
las condiciones ambientales.

El contenido de radén en del agua puede ser proporcional al contenido de
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sus progenitores 226Ra en el terreno y /o en el propio agua, aunque varios orde-
nes de magnitud mayor, [Fonl5l [Tob17], por lo que normalmente se encuentran
mayores concentraciones en terrenos graniticos. Sin embargo, también se pue-
den encontrar aguas con altas concentraciones en lugares donde por su litologia
no se pueda prever que proceden de fuentes profundas que emanan al exterior

por fracturas o fallas.

El contenido de radén en aguas en «abiertoy» como rios o pantanos no suele
ser elevado, ya que en contacto con la atmosfera el radén que hubiera en el
agua se transfiere al aire. No obstante, si puede haber una gran concentracién

de radén en aguas de origen subterraneo.

Los descendientes de vida corta del radon en el agua no suponen un gran
problema para la salud ya que, debido a sus cortos T1/,, no suele haber una gran
concentraciéon de estos en el agua. Los que hay pueden ser consecuencia de la
desintegracién del radoén en el propio agua, la deposicién tras la desintegracion
del radén atmosférico y/o la presencia de radioniclidos de la cadena anteriores
a este. Teniendo en cuenta que estos radiontclidos pueden ser de origen tanto
natural como antropogénico, el contenido no dependeré solamente del terreno

cercano y del radén que en él se produzca.

La mayoria de las aguas consumidas, tanto en Espana como en otros paises,
son extraidas de manantiales subterrdneos o pozos, tanto las aguas de red como
las aguas comerciales, que son las que pueden contener una mayor concentraciéon

de radon.

El mayor problema que presenta el radén en el agua no es su ingestion, sino
su liberacion a la atmosfera, ya que, debido a su tiempo de semidesintegracion
y a su estado gaseoso, es dificil que se ingiera una alta cantidad de radon con
el agua. Tanto es asi, que el 90 % de la dosis atribuida al radén en el agua
proviene de la inhalacién de este tras liberarse en el interior de los edificios,
y no de su ingestion [UNSI0]. Por este motivo se considera necesario conocer
el contenido de radén en el agua especialmente para determinar qué cantidad
podria liberarse a la atmésfera en hogares e industrias donde se utilicen este
tipo de aguas. Se ha estimado, en hogares, que el problema se agrava cuando la
cantidad de radén en agua es superior a 1000 Bq/m3, que dependiendo de las
condiciones, podrian liberar a la atmoésfera al tirar de la cisterna o darse una
ducha, aproximadamente unos 100 Bq/m® [WHO09], [NAS99]. Por supuesto,
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en industrias, donde el volumen de agua utilizada es mucho mayor al de un

hogar, la concentraciéon de radén a considerar en el agua seria menor.

1.2.6. Efectos del radén en la salud

Cuando respiramos, el aire que entra en la inhalacién cargado de radon y
descendientes solidos de 7%/, corto hace que estos se depositen en los tejidos
del sistema respiratorio, donde emiten radiaciéon alfa a las zonas adyacentes,
pudiendo dafiar el DNA celular. Estas células irradiadas sufren mutaciones
genéticas que pueden llevar a la célula a la apoptosis, o muerte celular, o repro-
ducirse produciendo cancer. El dano biolégico que el radén, o cualquier otro
radiontuclido, pueda producir, se mide a través de la dosis.

Estos danos, generalmente asociados a procesos cancerigenos, son considera-
dos efectos estocasticos y la probabilidad de que ocurran se calcula actualmente
a partir de un modelo lineal sin umbral, es decir, la probabilidad del dano au-
menta al aumentar la exposicion de forma lineal. Ademaés, se asume que no
existe un nivel minimo por debajo del cual la probabilidad de dano no exista.
Dicho de otro modo, el dano puede producirse a partir de una sola particula
alfa, por lo que el riesgo existe aiin a bajas concentraciones, aumentando en un
16 % con cada incremento de 100 Bq/m® [WHOQ9].

Segun la Organizaciéon Mundial de la Salud, OMS, el gas radén y su progenie
de vida corta son los principales causantes de cancer de pulmén, por detras del
tabaco. Se estima que en Europa el 9% de las muertes por cancer de pulmoén
se deben a la exposicion a este gas [Dar03].

Pero, aunque es el efecto del radén méas conocido, no solo se le asocia con el
cancer de pulmoén, sino que existen numerosas publicaciones que lo relacionan
con otros tipos de cancer, como cancer de estémago o leucemia por ingesta
directa de radon en agua, [BL16L [RR17]. También se vincula con otros tipos de
enfermedades, ya sea como causante directo o exacerbante, como por ejemplo la
hipertension, la diabetes [Leh17], la esclerosis multiple [Neull] o el alzheimer,
yva que los productos de desintegracién del radén entran en el torrente sanguineo
que puede conducir a estos junto a sus derivados, todos ellos metales pesados,
hasta el cerebro donde se depositan causando danos inmunolégicos en el sistema
nervioso central [MomO6].
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1.2.7. Marco legislativo

Diferentes normativas regulan las cantidades maximas de la radiactividad a
las que el ser humano esta expuesto por medio de niveles de referencia o de ni-
veles de accién, a partir de los cuales es necesario tomar medidas o limitaciones

de dosis para proteger a la poblacién.

1.2.7.1. Marco legislativo del radén y su descendencia en el aire

Desde los afios 70 el ICRP (International Commission on Radiological Pro-
tection), que es el organismo que establece las bases cientificas sobre proteccion
radiolégica, habla de la peligrosidad del radén y su descendencia en el aire. Las
primeras recomendaciones sobre la proteccion de los trabajadores frente a ra-
dioniclidos naturales ya se dieron en los anos 1977 y 1986 por parte del ICRP
en sus publicaciones «Radiation Protection in Uranium and Other Mines» y
«Radiation Protection of Workers in Minesy [[CR77, ICR86], en los que se re-
ferian a la proteccion de los trabajadores de minas de uranio o cualquier otro
tipo de minas, ya que fueron los estudios epidemiolégicos en este colectivo de
trabajadores los que alertaron a las organizaciones sanitarias y cientificas del
peligro potencial que representaba la exposicién a estas radiaciones.

En 1984 se habla por primera vez de la proteccién del publico en general.
En la publicacion 39 del ICRP [ICR&4], se sefialaba al radon como fuente de
exposicién natural, y se establecian por primera vez unos niveles de accién de
200 Bq/m? en edificios ya construidos y 100 Bq/m?® para construcciones futuras,
a partir de los cuales habria que tomar medidas de proteccién o reduccién.

En el ano 1990 se publica la ICRP60 [ICR91], en la que se sigue conside-
rando el radén, ademas de afiadir otras fuentes naturales de radiacion natural,
y se mantienen los niveles de accion publicados en la ICRP 39 [ICR84]. Co-
mo novedad, en esta publicacién se diferencian dos situaciones de exposicién,
trabajadores y miembros del publico.

Son organismos internacionales como la Union Europea (UE), o la Organi-
zacion Mundial de la Salud (OMS), los que establecen los principios generales
de cumplimiento en cuanto a proteccién de los trabajadores que deben regular
en los diferentes paises. En el ano 1989 aparece la primera recomendaciéon de
la Unién Europea, Directiva Europea del 21 de diciembre de 1988 relativa a la
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aproximacién de las disposiciones legales, reglamentarias y administrativas de
los Estados miembros sobre los productos de construccion [CE189], en la que
se habla de la presencia de particulas, gases peligrosos o emision de radiaciones
frente a la cual los paises estados miembro deben establecer un control. En el
ano 1992 se recoge por primera vez en la legislacién espanola, con la transposi-
cion de esta Directiva al R.D. 1630/1992, [RD193] relativa a la circulacion de
productos de construccién, y que nombra al radén de forma indirecta, al igual
que lo hacia la directiva europea, como gases toxicos o emisién de radiaciones

peligrosas sin limites de accién ni recomendaciones.

Es en 1993 cuando el ICRP emite su publicacion 65, [ICR93]|, en la que se
habla directamente de proteccion frente al radén, «Protection against **Rn at
home and at work», donde ademas de establecerse valores para viviendas y para
trabajadores de minas, se incluyen otros puestos de trabajo como balnearios
o cuevas. También se proponen unos nuevos factores de conversién a dosis
inferiores a los anteriores, cambiando asi los niveles de accién por otros mayores,
en viviendas entre 200 y 600 Bq/ m?, que segtn esta publicacién equivaldrian a
unos 3 — 9mSv/ano, y en lugares de trabajo entre los 500 y los 1500 Bq/m3,
cuya equivalencia en dosis varia de los 7,5 a los 22,5 mSv/ano.

En 1996 la Directiva Europea 29, [CE296], establece «Normas bésicas rela-
tivas a la proteccion de los trabajadores y de la poblaciéon en general contra los
riesgos que resultan de las radiaciones ionizantes», incluyendo en actividades
laborales expuestas al radén de forma natural lugares subterraneos: aparca-
mientos, minas, cuevas turisticas, metro, etc. o lugares en los que se exploten
aguas subterraneas, potabilizadoras de agua o balnearios, ademaés de los lugares
de trabajo, subterraneos o no, que se encuentren en zonas de alto potencial de
riesgo. Esta directiva que se transpone en Espafia como RD 783/2001, [RD701].
En este Real Decreto se obligaba a la autoridad competente a requerir a los
titulares de las actividades laborales en las que existan fuentes naturales de
radiacion la realizacion de los estudios necesarios para conocer las concentra-
ciones de radén en los puestos de trabajo. Como la autoridad competente era
muy variada y no se especificaba quién debia requerir a los titulares los estudios
de actividades de radén, ni en su mayoria tenian competencia en Protecciéon
Sanitaria frente a radiaciones ionizantes, en el ano 2010 el nuevo Real Decreto
modifica al anterior y obliga directamente a los titulares de las instalaciones a
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realizar los estudios y presentarlos a la autoridad competente en su comunidad
auténoma [RD110].

Los niveles de accion se establecen en la Instrucciéon del Consejo de Seguri-
dad Nuclear IS-33, [CSN12al, «Criterios radiolégicos para la proteccion frente
a la exposicion a la radiacion naturaly de 21 de Diciembre de 2011, publicado
en el BOE el 26 de Enero de 2012, establece que:

- Para concentraciones inferiores a 600 Bq/m3 , No es necesario control

- Para concentraciones con entre 600 y 1000 Bq/ m?, se debe aplicar un nivel
bajo de control.

- Para concentraciones superiores a 1000 Bq/mg, se debe aplicar un nivel
alto de control.

Una nueva directiva europea 59/2013 EURATOM, [CE514], ha rebajado los
niveles de accién a la mitad en los ultimos anos, requiriendo asi tomar medidas
de remedio a concentraciones de actividad de radén superiores a 300 Bq/ m®.
Ademas de requerir la implantaciéon de un plan nacional de radon en todos
los estados miembros. A dia de hoy esta directiva atun no se ha transpuesto a
legislacion Espanola y no existe ningtn plan nacional de proteccién frente al

radon.

1.2.7.2. Marco legislativo del radén y su descendencia en el agua

El agua es considerada apta para el consumo humano si la actividad alfa
total de esta es inferior a 0,1 Bq/L. Esté estimado que la ingesta de agua su-
pone un 10 % de la actividad alfa total que recibe el cuerpo humano al ano, si
esta cantidad se supera se superaria la dosis de 1 mSv/afo recomendado pa-
ra la poblacion en general. Pero en la legislacion de referencia, tanto europea
[CE296], como su transposicién a la espafiola por el Real Decreto RD140/2003
[RD1], no se tiene en cuenta en esta actividad alfa total la contribucién por el
radon.

La Directiva Europea, EURATOM 51/2013, [CE513], incluye el radén como
parametro a controlar en las aguas de consumo, estableciendo un nivel a partir
del cual actuar de entre 100 Bq/L y 1000 Bq/L como valores que deben adoptar
los paises en sus transposiciones. En Espana esta directiva se transpone por el
RD 314/2016 [RD316], en la que se adopta el nivel de acciéon de 500 Bq/L.
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1.3. Acumulacién de radén en lugares de traba-
jo: Industrias NORM

Cuando el radén emana del suelo en el exterior, se diluye rapidamente con
la atmosfera, por lo que la concentracién de radén en exteriores es lo suficien-
temente baja como para no suponer un riesgo para la salud. Sin embargo,se
puede acumular en su interior. La acumulacién del radén dependera tanto de
la cantidad que es capaz de emanar como del tipo de construccién o de los
habitos de ventilacion.

El control de la radiactividad que es recibida por los trabajadores de in-
dustrias en las que se trata con materias primas radiactivas, como centrales
nucleares o usos médicos, es un hecho firmemente implantado. Sin embargo, se
tiende a olvidar en las radiaciones debidas a la radiacion natural. Las industrias
NORM, de su nombre en inglés Naturally Occurring Radioactive Material, Ma-
terial Radioactivo de Origen Natural, son aquellas industrias «no nucleares» en
las que se utilizan materias primas o generan residuos enriquecidos en radionad-
clidos naturales, de la serie del uranio y el torio. En estas industrias se incluyen
grandes fabricas de materiales de construccién o industrias de fosfatos, ya que
para la extraccién utilizan rocas y minerales como materia prima y pueden
preconcentrar en su extracciéon u obtener como subproductos radiontclidos de
origen natural. También en industrias como la extraccion de gas o petréleo que
generan residuos contaminados con estos radiontuclidos. Sin embargo, existen
otros tipos de instalaciones consideradas NORM, que comprenden aquellas en
las que, por su construccién o actividad, los trabajadores pueden estar expues-
tos al gas radén, aunque no se utilice o genere ningin producto radiactivo.

Estas industrias, segin se recoge en la instruccién IS-33 del Consejo de
Seguridad Nuclear [CSN12a], son:

1. Cuevas, galerias y minas distintas de las del uranio.

2. Establecimientos termales.

3. Instalaciones donde se almacenen y traten aguas de origen subterrdneo.

4. Lugares de trabajo subterrdneos, o

5. Lugares de trabajo no subterrdneos en dreas identificadas por sus valores
elevados de radon.

Aunque también se debe estudiar el radén en el resto de industrias NORM,
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ya que se producen subproductos de radio que suponen la presencia de radén.
En la instruccién se recogen los siguientes tipos de industrias:

6. Extraccion de tierras raras.

7. Produccion y utilizacion del torio y sus compuestos.

7. Produccion de niobio y ferro-niobio.

8. Produccion de gas y petroleo.

9. Produccion de cemento, mantenimiento de hornos de «clinkers.

10. Fabricacion de pigmentos de diozido de titanio.

11. Industria del fosfato (produccion de dcido fosforico y de fertilizantes
fosfatados).

12. Industria del zirconio.

13. Produccion de estano, cobre, aluminio, hierro, acero, cinc y plomo.

14. Centrales térmicas de carbon

A pesar de que esta normativa esta vigente en Espafa son pocas las indus-
trias y lugares que a dia de hoy se han interesado por las concentraciones de
radon a las que estdn expuestos los trabajadores, siendo la mayoria de ellos
cuevas turisticas y balnearios. En la bibliografia pueden encontrarse, ademés
de numerosas cuevas [Lar05, [AGT5], [Fuel5], algunos es-
tudios en balnearios a lo largo de toda la peninsula [Sot95], varias publicaciones
con estudios realizados diversos sectores en Extremadura [San12] y Catalufia
[Fon08| . Una reciente publicaciéon sobre un estudio piloto realizado en dife-
rentes lugares de trabajo en 6 regiones de nuestro pais (Galicia, Castilla Leén,
Comunidad de Madrid, Castilla La Mancha , Cataluna y Cantabria) revela
que, ademés de haber sido complicado encontrar voluntarios para realizar las
medidas, la exposiciéon al radén podria ser un problema de salud relevante en
los lugares de trabajo en Espana [RR19].
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1.4. Radoén en Espana

Como ya se ha comentado, dependiendo del tipo de terreno, las cantidades
de uranio y/o radio en este son diferentes. En el mapa litoldgico de la peninsula

ibérica podemos diferenciar 4 tipos de suelos principales, figura [I.3]
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Figura 1.3: Tipos de suelos en la peninsula Iberica.

Las zonas silicias, en el mapa en verde, presentan mayoritariamente rocas
graniticas. Estas tienen un elevado contenido de uranio y de radio, en rela-
cién a las demés, por lo que son las zonas en las que con mayor probabilidad
encontramos elevadas actividades de radén en el ambiente.

En las zonas calizas y arcillosas, en el mapa en rojo y en amarillo, respecti-
vamente, las rocas son de tipo sedimentario, marino o continental, que tienen
menores contenidos de uranio y/o radio y por tanto una tasa de emisiéon gamma
inferiores a las que presentan los suelos de tipo silicio.

Los suelos volcanicos, en morado, suelen contener minerales con elevadas
concentraciones de metales pesados y urano silicatos.

La litologia del suelo se corresponde perfectamente con la radiacién gamma
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Figura 1.4: Mapa de radiacion Gamma en Espana(MARNA2000).

que emite los distintos tipos de suelos. Esta elevada correspondencia podemos
verla al observar y comparar el mapa litolégico con el mapa de potencial de
radon que deriva del proyecto MARNA [CSNOQ].

El proyecto MARNA evalua la tasa de exposicion gamma a un metro del
suelo en Espafa y fue llevado a cabo por el CSN con colaboracion de otros
organismos como ENUSA, y universidades, entre las que se encuentran la Uni-

versidad de Extremadura y la Universidad de Salamanca.

Posteriormente, y a partir del mapa MARNA se elabor6 el Mapa de predic-
tivo de exposicion al radén [GT13al, teniendo en cuenta la emanacion de radon
que se puede llegar a dar a partir de los contenidos de radio y uranio en el
suelo y la permeabilidad y porosidad de estos entre otros factores. Este mapa
dividia el terreno en tres categorias de menor a mayor potencial de exposicién
en viviendas: la categoria de bajo riesgo (0), representa zonas donde las con-
centraciones de radén en viviendas serian inferiores a 150 Bq/m3, la categoria
media (1) para concentraciones entre 150 y 300 Bqm >, y la categoria alta (2),
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para concentraciones superiores a 300 Bq/m?’, este mapa se muestra en la figura

[L3] [CTT36.
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Figura 1.5: Mapa de categorias de exposicion potencial de radén (CSN, 2013).

Como puede apreciarse, las zonas catalogadas como 1 y 2 son las zonas
silicias. Como categoria 2 quedan clasificadas aquellas que son mas graniticas,
como la Sierra de Madrid, los montes de Toledo, Avila, Caceres, la zona oeste de
Salamanca y Zamora, y las provincias del sur de Galicia, Orense y Pontevedra,
v la zona Pirenaica, aunque hay algunas excepciones como los afloramientos
de materiales primarios de Ciudad Real. Las zonas con presencia arcillosa se
encuentran en las catalogadas como 1, las provincias de Zaragoza, Teruel, Ba-
dajoz , el norte de Galicia, A Coruna y Lugo y algunas zonas mas pequefias
dispersas por toda la peninsula y las islas.

En el ano 2019 el CSN elaboré un nuevo mapa de potencial de radén que
sustituye al publicado en el ano 2013 [GT19]. Para la elaboracion de este nue-
vo mapa, se ha utilizado, ademéas de la informaciéon aportada por el mapa de
radiacion gamma, MARNA | el mapa litoestratigrafico de Espana del Instituto
Geoldgico y Minero de Espana, IGME, 2009, y una coleccién de més de 12000
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medidas reales en casas que posee el CSN recopilada de numerosos estudios
realizados desde los anos 90 por diferentes instituciones y universidades, entre
las que se encuentra, el Laboratorio de Radiactividad Ambiental de la Univer-
sitat de Valencia, en el que se realiza la presente tesis. En él ademas se han
incluido las ciudades autonomas Ceuta y Melilla, que no se encontraban en
el anterior. Este nuevo mapa clasifica las zonas en 5 niveles, como se muestra
en la figura El P90 es el percentil 90 de la distribucion de los niveles de
radon en los edificios de la zona, y quiere decir que un 10% de los edificios
presentan esos niveles de radén. Por ejemplo, en una zona con un potencial
P90 > 400Bq/m® el 10% de los edificios este area presenta concentraciones

superiores a 400 Bq/m®.
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Figura 1.6: Mapa potencial de radén en Espana, CSN2019.

Los mapas potenciales de radén son muy tutiles para predecir las cantidades
de raddén que se puedan liberar en un terreno, de importante aplicaciéon para
tomar medidas preventivas ante nuevas construcciones y decisiones sobre las
regulaciones que se han de llevar a cabo. Sin embargo, no puede predecir el

riesgo individual de un determinado edificio o construccién, que solo se puede

conocer midiendo[App13].
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1.4.1. Radoén en la Comunidad Valenciana

Como se puede apreciar en los mapas del apartado anterior, § en las
figuras[I.5]y [1.6] en la Comunidad Valenciana, las concentraciones de radén son
de las menores en toda Espaifia y solo en algunas zonas el 10 % de los edificios
presentarfan niveles de radén de entre 101 — 200 Bq/m? .

Durante el comienzo de los anos 90 se llevé a cabo un programa de medidas
de radon por parte del CSN Medidas de radén en viviendas espanolas Caracteri-
zacion de sus fuentes 198 [CSN9S], en colaboracién con algunas universidades,
entre ellas la Universidad de Valencia.

Dentro de este programa, el Laboratorio de Radiactividad Ambiental de la
Universidad de Valencia, como parte del IFIC (Instituto de Fisica Corpuscu-
lar), realizo tres campanas de medidas, una por provincia de la comunidad,
encontrando valores medios relativamente bajos y muy por debajo de los esta-
blecidos como riesgo [Amo95]. Los resultados de este estudio se resumen en los
siguientes parrafos.

En la provincia de Valencia se realizé la campana en dos tandas, una
en lugares publicos, institutos de bachillerato todos ellos, con una media de
18,5 Bq/m?’, y otra en 437 edificios de diverso tipo la totalidad de la provincia,
con una media de 37 Bq/m?.

En la provincia de Castellon la media de radon calculada en aquellos afios fue
de 52 Bq/m3, con valores minimos de 37,7 Bq/mSen la zona del Alto Millares,
y maximos de 98 Bq/m3 en casas de la zona del Alto Maestrazgo.

En la provincia de Alicante, la media se estableci6 en 40,9 Bq/mg, con valo-
res también muy variables que van desde los 17,6 Bq/m3 en la zona de la Vega
Baja, hasta los 104,1 Bq/m® en zonas de L’Alcoia.

Aunque las medias se encuentran en niveles lo suficientemente bajos como
para considerar las tres provincias dentro de la zona de poco riesgo radiologico
por exposicion al radén, dentro de la campana se detectaron niveles altos en
algunos edificios antiguos, como iglesias, almacenes cerrados o depoésitos de
agua, que son lugares mas propensos a acumular radén e incluso en algunos
domicilios particulares.

Mas alla de este estudio, existe muy poca bibliografia sobre radon en la Co-
munidad Valenciana. Sobre radén en aire podemos encontrar algunos estudios

en tuneles del metro o lugares subterrdneos en Alicante [RM19, RM18], y en
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algunas casa cueva que hay en Crevillente [Piel5].También en Alicante, en la
Cueva del Rull, de la que se presentan resultados en esta tesis, en el que se
estudia el comportamiento del C'Os y se compara con el del gas radén |[Plal6].
Ademés de varios articulos sobre una planta de tratamiento de aguas en la
provincia de Castellon [FCT1l Rod12l TVI5, Mar17].

En aguas la bibliografia es atin maés escasa y solo se encuentran articulos
relacionados con la descarga del acuifero jurdsico en la Marjal de Peniscola
[Mej12|, que se relaciona con la planta de tratamiento de aguas antes mencio-
nada y del Mar Menor [Coc13].

En la zona de la Comunidad Valenciana segtin los mapas predictivos la
concentracion de radon no es elevada en el terreno. Sin embargo, encontramos
algunos sistemas, que por sus caracteristicas, tienen peligro de acumulacién
de radén, como cuevas, pozos o explotaciones industriales que utilizan aguas

subterraneas, que son algunos de los lugares que se estudian en este trabajo.



Parte 11

MATERIAL Y METODOS






Capitulo 2

Determinaciéon de radoén en

alre

2.1. Tipo de detectores para la medida de radén

en aire

Existe una metodologia muy diversa para la determinacién de radén en aire
que se puede utilizar atendiendo a las necesidades de la medida. Los métodos de
medida de radon en el aire se clasifican en funcién de la forma en que realizan
la medida como métodos de medida en continuo, también llamados activos o

métodos de medida integrada o pasivos.

2.1.1. Detectores pasivos

Los métodos pasivos consisten en la exposicién de un detector durante un
periodo de tiempo y su posterior medida con otro tipo de instrumentacién. El
resultado que se obtiene es una concentracion de radén integrada durante el
tiempo de exposicién, por lo que suelen utilizarse para hacer medidas de largos
periodos de tiempo. Son dispositivos de este tipo los electretes, las canister de
carbén activo y los detectores de trazas.

95
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En este trabajo se han utilizado canister de carbén activo y detectores de

trazas de dos tipos de material CR-39, marca comercial RADONOVA, y LR115
de GT-ANALYTYC y ALGADE. Todos ellos se describen a continuacién.

1) Canister de Carbén Activo

Figura 2.1: Canister de Carbon activo en exposiciéon y cerradas.

Una canister es una caja redonda de aluminio de 10,3cm de didmetro y
alrededor de 3cm de alto, que contiene 70 + 1g de carbén activado, sobre el
cual se produce la adsorcién del gas radén. (Fig.

El carboén esté recubierto por una barrera de espuma y una malla metélica,
que impide la salida del gas radén una vez adsorbido y la pérdida de carbén
durante su transporte. La exposicion de estos dispositivos puede realizarse de 2
a 7 dias, dependiendo de la humedad que exista en el ambiente, debido a que la
adsorcién de agua es un problema que compite con la adsorciéon del gas radon.
Si la humedad es elevada, puede llegar a saturar el carbén activo impidiendo
que el radén sea adsorbido [Coh83) [Geo84].

Las canister de carbén activo son de los dispositivos més antiguos con los

que se comenz6 a medir radén en aire. Hoy en dia se siguen utilizando para
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realizar medidas puntuales o para un mapeo o «screening» previo, identificar
puntos de variacién o zonas homogéneas de radoén, y disenar un plan de medidas

de largo plazo con otro tipo de detectores con mayor tiempo de integracion.

2) Detectores de trazas

LR115- Tipo Abierto (Kodalpha) ‘ ‘ CR39- Tipo Cerrado (Raducan-Radonova) ‘

Figura 2.2: Detectores pasivos de tipo abierto y cerrado.

Los detectores de pelicula o detectores de trazas de estado solido (SSNTD,
Solid State Nuclear track detectors) son llamados asi porque consisten en un
material o pelicula sensible a las radiaciones nucleares. El paso de una particula
cargada pesada, como las particulas alfa, produce sobre el material de la pelicula
una traza, que tras un revelado quimico, puede observarse con un microscopio
optico. El nimero de marcas producidas en el material serd proporcional a la
concentracion de radén a la que haya sido expuesto.

Existen dos tipos de detectores de trazas para radon segin su configuracion:
de tipo abierto y de tipo cerrado. En la figura [2.2] se muestran como ejemplo
un detector de cada uno de estos tipos.

Los detectores de tipo cerrado contienen la pelicula dentro de un contenedor
cerrado o capsula, que permite la difusiéon del radén en su interior pero no la

de sus descendientes sélidos que se encuentran en la atmoésfera, de esta forma
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en la pelicula solo se registran las trazas generadas por el radén y por los
descendientes de este que se han formado ya en el interior de la capsula.

Por el contrario, los detectores de tipo abierto tienen esta pelicula expuesta
al exterior, por lo que en ella se registran las trazas generadas por el radén, y
por sus descendientes que existan ya en la atmosfera.

Dependiendo del tipo de material existen dos tipos de detectores: CR39 y
LR115.

El CR39 es un detector de policarbonato basado en una resina denomina-
da Columbia 39. Este tipo de material es sensible a particulas alfa, protones,
neutrones e iones pesados, que con su impacto rompen las uniones poliméricas
del material. La longitud de las trazas dependera de la energia depositada en el
impacto, que en este material, es detectable desde 0,1 a 20 MeV. De este tipo
de pelicula, a lo largo de este trabajo, se han utilizado los suministrados ini-
cialmente por RADONOVA, y posteriormente por su suministrador en Espana
RADUCAN S.L. Ambos laboratorios estan acreditados en UNE/EN-ISO17025,
[ISO17] y/o por SWEDAC, que es el equivalente a ENAC en Espana.

Los detectores LR115 estén formados por un sustrato de poliester de 100 pm
de grosor que se encuentra rodeado de una capa de nitrato de celulosa de
12 um, que es el material sensible. Cuando una particula impacta en el nitrato
se rompe su estructura molecular, dejando una traza visible al microscopio, si
esta se encuentra a un nivel de energia de entre 1,2 y 3,9 MeV. Este intervalo
de energias hace que para la deteccion de las particulas alfa del gas radén y sus
descendientes, cuyas energias son superiores, se necesite una distancia minima
entre el film y la fuente de radiacién para que las particulas pierdan energia y
estas energias caigan dentro de la zona de deteccién.

Los LR115 que se han utilizado de tipo abierto son de la marca GT-
ANALYTYC, modelo KODALPHA de KODAK, mientras que de tipo cerrado
se han utilizado los DPR2 de la marca ALGADE.

2.1.2. Detectores de medida en continuo

Estos métodos se realizan con detectores electronicos. El aire/radon entra
al detector mediante difusién o por bombeo y el radén o sus descendientes son
medidos en su interior con diferentes tipos de detectores: detectores de silicio,

camaras de ionizaciéon o células de lucas. La lectura se puede realizar de forma
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directa, lo que permite ver la concentracién en tiempo quasi real. Registran la
concentracion de radén en funcién del tiempo, por lo que se pueden utilizar
para observar las variaciones de radon o tener en cuenta periodos diferentes en
los que hay o no presencia de personas expuestas al gas.

Existen diferentes equipos electrénicos de medicién de radén en el mercado,
en este laboratorio se dispone de tres de ellos, suministrados por la marca
SARAD GmbH, Radon Scout (Normal y Plus), Doseman y Doseman Pro, que

a continuacién describimos con mas detalle.

1) Radon Scout y Radon Scout Plus

ROI'1 |ROI 2| ROI3 ROI 4

Po-210 Po-218 |Po-216 Po-214 Po-212
Bi-212

5.4 6.1 6.8 77 MeVv

Figura 2.3: Detector electréonico Radon Scout Plus y forma del espectro.
Obtenido de:https://www.sarad.de.

Estos equipos estan disenados por la marca SARAD. En el interior del
equipo se mide el radén, que entra en el por difusion, impidiendo de esta forma
la entrada de su progenie, mediante un detector de silicio alimentado por una
fuente de voltaje, que detecta las particulas alfa producidas por el radon y
por los descendientes ya formados en el interior del la camara del equipo. Un
analizador multicanal, MCA, recoge y acumula todos los eventos. En la figura
2.3 se representa el equipo y un ejemplo del espectro que se recoge.

Tiene dos modos de trabajo, FAST MODE, que realiza el anélisis de la
actividad de radén solo a través de la deteccion alfa de 2'8 Po con lo que el valor
puede ser presentado en 12 — 15 min, y SLOW MODE, que calcula la actividad
de radén en base a los decaimientos tanto de 2'8Po como de 2'*Po aumentando
asi la sensibilidad de deteccion al doble. Debido a los tiempos de desintegracion
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este modo aumenta el tiempo de respuesta a unos 150 min, por lo que utiliza
intervalos de integraciéon de 3h. Un mayor tiempo de integracién proporciona
una sensibilidad mayor y por tanto unos limites de deteccién inferiores. Si el
tiempo de integracién es corto o la concentracién de radén es muy baja, el
equipo registra un valor 0. Para una medida de 3h, segin el fabricante, el
equipo marcaré 0 si esta estd por debajo de los 16 Bq/m?’.

Estos equipos ademads tienen en su interior sondas de temperatura y hu-
medad (el plus también de presion barométrica), que permite el estudio de las
influencias de los cambios de estas con la concentraciéon de radoén registrada.
Como extra, también posee un sensor de movimiento, que registra los movi-
mientos producidos en el equipo durante su exposicién para comprobar que
el instrumento no se ha movido durante el periodo de medida. La memoria
interna de estos equipos puede almacenar hasta 670 puntos de medicion, que
equivale aproximadamente a tres meses de datos si se registran cada 3 horas, lo
que los hace ideales para realizar largas medidas en modo continuo. Los equipos
utilizan dos pilas tipo D de 1,5V. El Plus se puede conectar a una fuente de

alimentaciéon externa.

2)Doseman

El detector DOSEMAN, también de SARAD, tiene el mismo principio de
funcionamiento que el anterior. Solo que es més pequeno, para que sea méas
manejable, lo que también se traduce en que su cdmara de medida es méas
pequena y por tanto tiene menor sensibilidad, por lo que es usado cuando se
espera que las concentraciones de radén sean altas.

La difusiéon de radén al interior de la cdmara se produce por medio de una
membrana que permite la entrada del gas radén pero no de su progenie. Un
detector semiconductor acoplado a una cadena electrénica registra las diferentes
desintegraciones del gas. El sistema reconoce tanto las particulas alfa del gas
radén como las de su progenie de vida corta emisora alfa producida en el
interior. Un analizador multicanal recoge y acumula todos los eventos en 5 areas
o picos dependiendo de su energia, y nos da un espectro similar al proporcionado
por el equipo Radén Scout, que se mostraba en la figura

El equipo DOSEMAN fue inicialmente disefiado como dosimetro personal.

Permite introducir el factor de equilibrio que se considere oportuno, un valor
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Figura 2.4: Detector electrénico de radén Doseman.

prefijado o calculado para el lugar de uso, y con este estima las dosis en tiempo
real que son recibidas por quien lo lleve, pudiendo avisar cuando se sobrepasa un
limite de dosis estipulado. Ademas tiene una pantalla donde pueden observarse

directamente las medidas realizadas.

3) Doseman Pro

Este equipo se utiliza para la medida de progenie de radén. El muestreo se
realiza con una bomba de aspiracion a través de un filtro que deja pasar y salir al
gas radén mientras que produce la retencién de su progenie sélida, tal y como
se representa en la figura [2.5] Esta progenie retenida en el filtro es medida
mediante espectrometria alfa con un detector de estado sélido muy proximo
al filtro, que registra las particulas alfa segin sus energias en un analizador
multicanal, MCA, de forma similar al anterior. Este equipo nos aporta como
datos la energia potencial alfa, PAEC, de la mezcla de descendientes real que
existe en el medio, y la concentracién equivalente de progenie de radén en el
equilibrio, EEC, lo que nos permite calcular el factor de equilibrio entre radén
y progenie, tal y como se explicd en la introduccion tedrica en el apartado §

al utilizar este equipo en conjunto con un equipo de medida de radén.
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Figura 2.5: Equipo de medida de progenie de radén Doseman-Pro y esquema
de retencion.
Obtenido de:https://www.sarad.de.
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2.2. Exposiciéon de los detectores

Existen unas indicaciones generales para la toma de muestra, medida indi-
recta, o medida directa de radon, contempladas en las guias 11.01 Directrices
sobre la competencia de los laboratorios y servicios de medida de radon en
aire [CSN1Q] y 11.04 Metodologia para la evaluacion de exposicion al raddn
[CSN12c], del Consejo de Seguridad Nuclear. En ellas aconseja a los labora-
torios como realizar las medidas: tiempos, lugares, condiciones y densidad de
detectores que deben exponerse. Dependiendo del tipo de detector que se utilice
y la funcién que se desee cubrir con la medida tendremos unas consideraciones

diferentes.

2.2.1. Exposicién de canister de carb6én activo

Como se ha explicado previamente, las canister de carbén activo, son dispo-
sitivos que pueden ser utilizados durante cortos periodos de tiempo. Para que
estas medidas sean representativas de las acumulaciones méximas de radén que
puedan llegar a darse en ese periodo de tiempo, deben tenerse en cuenta las
directrices de las guias de recomendacion del CSN [CSN12¢].

Las ventanas y las puertas exteriores deben permanecer cerradas durante
al menos las 12h previas a la colocacién de los detectores, pudiéndose llevar
a cabo uUnicamente las actividades habituales de entrada y salida al edificio,
procurando tener abierta la puerta el menor tiempo posible. Estas condiciones
de edificio cerrado deben mantenerse durante todo el tiempo de la exposicion.
En el caso de que ya existan en la instalacién dispositivos de mitigacion de
radon, deberén estar encendidos desde 12h antes de la exposicién, para tomar
una muestra representativa de la instalacién y las condiciones reales a las que
podrian estar expuestos los trabajadores. Los detectores deben estar expuestos
al aire que respiran las personas, por tanto se deben situar a una altura no
inferior a 50 cm sobre el nivel del suelo, a una distancia de mas de 30cm de
paredes y 10 cm de otros objetos, y nunca dentro de armarios ni en zonas donde
existan corrientes de aire [CSN12c].

Antes de cada exposicién se elimina todo el posible radén que las canister
puedan contener introduciendo estas, abiertas, en una estufa a 90 °C durante
un minimo de 24h. Una vez apagada la estufa se dejan enfriar dentro por un
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breve periodo de tiempo y se cierran y sellan. Es importante anotar su peso
para conocer la cantidad de agua que adsorben durante la exposicién.

Para realizar la exposiciéon propiamente dicha, una vez elegido el lugar donde
se va a situar, basta con quitar la tapa superior y dejarla expuesta el tiempo
necesario, anotando la fecha y hora de inicio y final de esta. La exposicién se

acaba cuando la canister se vuelve a cerrar.

2.2.2. Exposicién de detectores de trazas

Este tipo de detectores se utiliza para realizar medidas de largos periodos
de exposicién, por lo que no es necesario favorecer las condiciones de edificio
cerrado que se describian en el apartado anterior, aunque si las recomendaciones
sobre colocacién, con respecto a la altura y el distanciamiento de objetos, para
permitir el paso normal de aire a su alrededor. Una vez elegido el lugar donde
se van a exponer se fijan, en la medida de lo posible, con ayuda de cuerdas
o bridas, ya que el hecho de estar largos periodos hace posible su pérdida si
estos no estan fijados. Al igual que con las canister de carbon activo, como el
resultado que ofrecen estos detectores es una medida integrada, se debe anotar
la fecha inicial y final de la exposicién, para poder calcular asi la actividad

media en el tiempo.

2.2.3. Exposiciéon de detectores electrénicos

Aligual que en el caso anterior, estos detectores se han utilizado para hacer
medidas de largos periodos de tiempo, de entre uno y tres meses, por lo que no es
necesario crear condiciones de edificio cerrado, sino condiciones representativas
de la realidad.

A la hora de exponer estos detectores, una vez escogida su situacion, es
tan sencillo como encenderlos. No sin antes asegurarse de haber configurado
el instrumento para realizar las medidas en el modo que se desee dentro de
sus dos variedades (SLOW /FAST), tener la hora y la fecha ajustadas y estar
seguros de que va a tener la suficiente bateria y memoria para el tiempo que

se van a dejar expuestos.
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2.3. Medida de los detectores

2.3.1. Canister de Carboén activo

La medida de las canister, una vez expuestas, se realiza con un detector
gamma de tipo Nal, mediante la deteccién de los descendientes de radon de
vida corta, 2*Pb (fotopicos de 295keV y 352keV), 2'Bi (fotopico 609keV),
tal como se describe en el protocolo de la agencia de protecciéon del medio
ambiente, EPA 52/5-87-005 [Gra87]. El sistema de detecciéon empleado ha sido
un detector de Na (T1) 3x3 de la marca Scionix (760keV), recubierto de un
blindaje de anillos de plomo y una electronica asociada, Spetech UCS 30, figura
2.0

Figura 2.6: Espectrometro gamma Nal utilizado para la medida de las canister.

El calculo de radén se realiza con el programa R, programado y cedido por
J.J Llerena (Universidad de Santiago), que es una adaptacion para Windows
de PCA-Radon Tennelec. Este programa permite calcular la concentracion de
radon en la canister medida por comparacion en eficiencia a la respuesta de una
canister patrén de actividad conocida de 226 Ra y a un calibrado dependiente
de la humedad adsorbida por la canister expuesta, que se determina como
diferencia de peso antes y después de la exposicion.
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La canister patron utilizada tiene una actividad de 14100 pCi+ 5 % a fecha
18/04/88, suministrada por The Nucleus inc. y trazada a la referencia National
Bureau of Standards 4953D.

La respuesta neta de la canister muestra, en cuentas por segundo, se calcula
como diferencia de las cuentas de esta con las cuentas que ofrece una canister

blanco, que es una canister completamente limpia que nunca ha sido expuesta:

Cpsnetas = CPSmuestra — CPSblanco (21)

A partir de estas cuentas netas se obtiene la concentracion de radoén como:

(Cpsnetas)
CRn= ———F7——— 2.2
"= (TS-EFD-FC) (22)
donde T'S es el tiempo de exposicion de la canister, E es la eficiencia del detec-
tor, en el intervalo de energias entre 295 —609keV y con la geometria utilizada,

y se cuantifica como:

5 — CPSpatrn = CPSblanco 2.3)
t- Apatrén

F'D es el factor que corrige la desintegraciéon del radon durante la exposicion,

es decir, entre el inicio y el final de la misma, que se calcula desde la mitad del

periodo de exposiciéon y el inicio de la medida de la canister en el detector de

Nal como:

FD — o(~1n(2)0)/(T1)5) (2.4)

siendo ¢ el tiempo entre el inicio de la exposicion y el inicio de la medida, y T /o
el periodo de semidesintegracion del radén. F'C' es el factor de calibracion del
carbén activo en funcién de la humedad absorbida por la canister. Este valor
esta tabulado en el protocolo de la EPA hasta una absorcion de 8 g. Si el agua
que ha absorbido la canister es superior a este valor, no se podré realizar la
correccion por humedad, por lo que la medida serd desestimada.
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2.3.2. Detectores de pelicula

Los detectores de pelicula son enviados al laboratorio que los suministra pa-
ra su medida y este nos proporciona posteriormente el informe con la actividad

de radon.

A continuacién se describe brevemente la técnica usada en los laboratorios
de medida.

Los materiales de las peliculas, tanto LR115 como CR39, son caracterizados
por el suministrador antes de ser insertardos en el detector propiamente dicho.
De cada hoja de material, a partir de la cual preparan un set de detectores,
se estudia su fondo y su sensibilidad. Ambos caracteristicos de cada hoja o set
debido al propio proceso de fabricacion y las condiciones de esta. La sensibilidad
del material determina la eficiencia de este, que se calcula como la concentraciéon
medida en la la hoja frente a una concentracion real a la que ha sido expuesta.
Debido a ello, los suministradores envian cada uno de los detectores con un

c6digo que asegura la trazabilidad del material.

Una vez los detectores han sido expuestos se envian al laboratorio iden-
tificados con su numeracién. El laboratorio de medida revela el material por
inmersién en una disolucién basica. Después de este revelado las trazas, ya visi-
bles al microscopio, son contadas autométicamente y la concentracién de radén

se calcula en funcién a la densidad de trazas que exista en la pelicula como:

_ Totaltrazas

Dt = (2.5)

Area

Teniendo en cuenta la eficiencia del material, el radén que habra impactado en

la pelicula es, segtn el laboratorio de medida:

Dt

Rn= ———
E ficiencia

(2.6)

La concentraciéon media de radén que hay en la zona donde ha sido expuesto

el detector durante un determinado periodo de tiempo se estima después como:

- (Radon total)
R = 2-7
" (Tiempo de exposicion) 27)
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Figura 2.7: Detector de pelicula CR39
a) Capsula abierta que muestra la pelicula. b) Imagen de las trazas que el
radon deja en la pelicula.

Figura 2.8: Detector de Pelicula LR 115 y representacion del tamano de las
trazas en la pelicula.
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2.3.3. Detectores electronicos

En los detectores electrénicos las concentraciones de radén se leen directa-
mente conectando estos a un ordenador a través del programa RadonVision de
SARAD GmbH.

Una vez descargados los datos registrados al programa se obtiene una grafica
como la que se presenta en la figura2.9] La linea verde marca las concentracio-
nes de radén medidas cada 3 horas, en este ejemplo, pero pueden seleccionarse
horas diferentes de intervalo de medida. En esta grafica se puede seleccionar
todo el intervalo de tiempo, o ver la concentraciéon de radén en periodos, fechas
u horas concretas. La linea roja marca la temperatura que existe en el lugar
donde se estd midiendo y la linea azul la humedad. Estos datos se pueden ex-
portar en forma de texto a cualquier otro programa, como Excel, para hacer el
tratamiento que se desee.

Si los datos han sido adquiridos con un instrumento que utiliza la espec-
trometria alfa también podremos ver el histograma por agrupacién en energia,
de la forma que se muestra en la figura donde se muestran los rangos
de energia que se han utilizado para hacer los célculos de radén. Todos estos
detectores se calibran en la casa de su suministrador, en una cimara de radén
trazada al PTB (Physikalisch Technische Bundesanstalt, Alemania).

2 { | r
@v b mu.fu _’ABA‘D/ l_}‘{‘;{lﬂ

I-200- =
[Ba/n?] [HN |

1] ] DRI

Time: 27/05/201410:33  Radon 1095Bg/m® £5% 20,0°C 61%

Instumeat. Radon-Scout SN: 620 Avensge: 1176 Ba/m? 10%

Data Records: 208 Exposwe 733678 Bgh/n?

Sample Period:  03/05/2014 16:33 - 29/05/2014 16:33 Start Test:  03/05/2014 16:33 Smoothing

Exposuee Time:  624.0 hours EndTest 29/05/2014 16:33 msnoothing v

Figura 2.9: Representacion del registro de radén en funciéon del tiempo-Software
Radon Vision.
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Figura 2.10: Histograma de los equipos Radon Scout y Doseman.
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2.4. Comparaciéon de técnicas de radén en aire

Todos los dispositivos descritos en las secciones anteriores han sido utili-
zados para realizar medidas en diferentes lugares seleccionando cada uno en
base a sus caracteristicas y la necesidad de la medida. Los equipos electrénicos,
se calibran y se limpian, en el caso de que sea necesario, en la casa suminis-
tradora. Los detectores de pelicula pertenecen a laboratorios certificados, que
participan en intercomparaciones y que tienen cada set de detectores evaluado.
Aun asi hemos realizado comparaciones entre ellos en nuestro laboratorio, en
las instalaciones de la Universidad y en algunas zonas seleccionadas por sus

condiciones ambientales, que se citaran después.

2.4.1. Comparacién de técnicas de medidas de radén en

aire a bajas concentraciones de radén

Para comparar los equipos se han realizado exposiciones en las instalaciones
de la Universitat de Valéncia, en el Campus de Burjassot-Paterna, y algunas
propiedades privadas, seleccionando lugares que se encontraran bastante cerra-
dos y sin ventilaciéon, tales como sétanos, archivos o almacenes que no se abren
comunmente, que pudieran ser mas propensos a acumular el gas radoén, ya que
en la zona de Valéncia, como se ha visto en la introduccién teérica, las concen-
traciones de este son bajas y la mayoria de las veces se encuentran valores por

debajo de los limites de deteccion.

Se realizaron dos exposiciones consecutivas de los detectores de trazas en
los lugares seleccionados en diferentes épocas del ano, durante el invierno de
diciembre a marzo, y en primavera, de marzo a mayo, los resultados de estos
detectores pueden verse en la tabla
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Tabla 2.1: Comparacién de las concentraciones de radén medidas con LR115 y
CR309.

Invierno Primavera

Lugar de 222Rn (Bq/m®)  222Rn (Bq/m®)  222Rn (Bq/m®) 222Rn (Bq/m®)

exposicion LR115 CR39 LR115 CR39
1 3619 41+23 28+14 18+13
2 1646 1148 <4 31+20
3 1245 <10 2348 <10
4 2147 1648 14£7 39421
5 40+£10 23412 2348 44422
6 44412 69433

Las concentraciones observadas en ambas exposiciones son, por lo general,
muy bajas y similares en ambas. Los detectores LR115 ofrecen resultados mas
precisos que los CR39, ya que estos tltimos llegan a tener més de un 50 de
incertidumbre. A simple vista, se observa que los valores son diferentes entre si,
pero que debido a que la incertidumbre de los detectores CR39 es muy elevada,
las concentraciones con sus incertidumbres se encuentra en intervalos que se
solapan para ambos detectores. Un analisis estadistico de los datos, con un
test ¢ de Student realizado sobre aquellos pares de datos que dan ambos por
encima del limite de deteccion, nos ofrece un pvalor = 0,43 con un nivel del
95% de confianza de que los métodos sean comparables, es decir, los datos
arrojados por los detectores LR115 y los CR39 pueden considerarse resultados
comparables entre si para estas actividades de radoén.

En estos lugares también se han expuesto detectores electrénicos Radon
Scout, los cuales han dado valores por debajo del limite de deteccion, debido a
que, aunque se han expuesto el mismo tiempo, las medidas que estos realizan
son integradas de 3 horas (Modo SLOW) por lo que se recoge una larga serie
de datos y la mayoria de ellos ofrecen un valor 0, al encontrarse por debajo
de su limite de deteccién en ese tiempo de integracién. Por ello, no podemos
realizar una comparacién realista con ellos, solo podemos indicar que son menos
sensibles y tienen un limite de deteccién superior. Teniendo en cuenta estas

limitaciones, podrén ser utiles para medir concentraciones mas elevadas.
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2.4.2. Comparacion de técnicas de medidas de radén en

aire generando altos niveles de radén

Debido a que las concentraciones de radén encontradas en las instalaciones
de la Universidad son muy bajas e incluso, como se ha visto en el apartado
anterior, muchas de ellas dan valores por debajo de los limites de deteccion,
para comparar los detectores con cantidades de radén més elevadas se construyé
una camara de radén en una antigua estufa de laboratorio que se muestra en
la figura 2.11]

Para generar diferentes niveles de radén en el interior de la cAmara se intro-
dujeron dentro diversos minerales que contienen uranio, de una coleccién que
posee el laboratorio que se muestra en la figura [2.12] Los minerales introduci-
dos se cambiaron en funcién de la cantidad requerida del gas. Las condiciones
ambientales determinaron de forma natural la mayor o menor exhalacion y acu-
mulacion de radén en el interior de la cAmara. Para evitar que el radén pudiera
salir de la camara se sellaron con cinta adhesiva todas las posibles rendijas por

las que pudiera haber un intercambio de aire interior-exterior.
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Figura 2.11: Estufa utilizada como camara de radén con los detectores en su
interior.
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Figura 2.12: Coleccién de minerales utilizados para generar radén.

En un primer test se introdujeron todos los detectores por duplicado en
nuestra cAmara de radén, junto con todos los minerales de uranio de los que se
disponia. La exposicién se realizé durante 330 h, a excepcién de las canister, que
se fueron cambiando semanalmente, por lo que los resultados que se muestran
son resultados medios de estas. La humedad y la temperatura, que se registran
en los detectores electronicos Radon Scout, variaron entre el 50 y el 70 % y los
20 — 25 °C, respectivamente.

Como se observa en el grafico2.13] en esta primera exposicion, 1, a excepcion
de los detectores LR115, todos los detectores ofrecen valores comparables dentro
de sus intervalos de confianza.

Para comprobar si el problema de los detectores LR115 era el proceso de
deposicién de los descendientes del radén sobre la pelicula , se realiz6é una nueva
exposicién, 2, para la que se introdujeron dos detectores LR115 en unas capsulas
que vende el suministrador para utilizarlos como de «tipo cerrado» y se realizd
una exposicién similar a la anterior junto con otros dos detectores LR115 de tipo
abierto, dos canister de Doseman carboén activo y un detector electrénico. En
esta ocasioén, se utilizo el equipo Doseman que se acababa de recibir calibrado.
Se especifico en el envio de los detectores para revelar cuales de ellos se habian
utilizado de forma cerrada y cuales abiertos, ya que la calibracion es diferente
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para ambos. Los resultados se muestran en el grafico 2.14]

Los datos ofrecidos por los pares de detectores LR115 son dispares entre si,
tanto para abierto como para cerrado. Uno de los detectores ofrece resultados
similares a los que tomados como referencia (las canister y el detector doseman)
pero el otro detector no, el abierto por defecto, igual que en la exposicién

anterior, y el cerrado por exceso.
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Figura 2.13: Evaluaciéon de diferentes detectores en el laboratorio 1..
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Figura 2.14: Evaluacién de diferentes detectores en el laboratorio 2.
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2.4.3. Comparacién de técnicas de radén en aire en luga-

res con elevada humedad

Para hacer una comparacién del comportamiento real de los detectores en
los lugares en los que van a ser utilizados se han expuesto en el interior de la
cueva de Sant Josep que tiene un alto porcentaje de humedad, entre un 80 y
un 95 % y una temperatura de 20 4+ 1°C. Esta cueva es la que se estudia en el
Capitulo 5 de esta tesis.

Visto el comportamiento de los detectores a elevadas concentraciones en el
laboratorio, para calcular las actividades en zonas que se conozca que existe
mucho radén se han descartado los detectores LR115 y también las canister, en
este caso no por sus resultados dispares, si no porque su uso implica cambiarlos
cada pocos dias, especialmente si la humedad es muy elevada. Por lo tanto, los
detectores que se utilizardn en este tipo de instalaciones son los detectores de
pelicula CR39 y los equipos electrénicos.

Para comparar estos dos tipos de detectores se realizaron diferentes expo-
siciones en el mismo punto de la cueva. Los detectores electrénicos se recogen
una vez al mes para analizar sus datos y los CR39 cada 3 meses.

Los resultados de esta comparacién se muestran en la tabla Como se
puede apreciar las actividades medias de ambos detectores son solapables si se
tienen en cuenta sus incertidumbres. La gran dispersién de los datos con los
detectores electronicos, en las medias de tres meses es debida a la fluctuacién
de radon que hay en el ambiente, que como se puede apreciar, en los datos
recogidos mes a mes con Radon Scout pasa desde los 4000 a los 12000 Bq/m3,
o inversamente, de los 6000 a los 1000 Bq/m?® en solo un mes. Esta variacion
no es observable en las medidas integradas de los detectores pasivos, que nos

ofrecen como incertidumbre la propia de la técnica de medida.
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Tabla 2.2: Comparaciéon RScout y CR39 en condiciones de elevada humedad.

222R (Bq/m?) 222R) (Bg/m?) 222R (Bq/m?)

Exposicién CR39 RScout mensual  RScout promedio trimestral

1 mes (3,34 0,7)2102 (3,0 & 0,5)2102

(4,0 + 0,8)z102

3 meses (76 + 14)x10> (120 £ 24)210° (93 + 46)x10>

(120 % 24)2102

(60 & 11)210?

3 meses (47 £ 8)x10? (10 + 7)210? (28 + 28)x10?

(13 4 5)x10?
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2.5. Conclusiones

Como conclusion de estas comparaciones se podria decir que los detectores
electronicos, las canister y los detectores CR39 ofrecen resultados comparables
entre si y podriamos utilizarlos indistintamente en diferentes tipos de ambien-
te. Los detectores LR115 de tipo abierto ofrecen resultados por debajo de las
lecturas tomadas como referencias, sobre todo en lugares de elevada humedad,
hecho que se ha reportado en otras publicaciones como [CSN16].

Las canister de carbén activo, que han sido ampliamente utilizadas y que
actualmente los laboratorios han sustituido por dispositivos méas modernos,
siguen ofreciendo valores altamente fiables y comparables con los nuevos dis-
positivos. Su principal desventaja es que no se pueden realizar medidas de
periodos largos, aunque como se ha visto, los valores medios de exposiciones
continuadas arrojan resultados equiparables a los obtenidos con los detectores
de medida integrada, pero el hecho de tener que cambiarlos una o varias veces
por semana es un trabajo tedioso e incomodo.

Los detectores de pelicula CR39 ofrecen resultados muy fiables y compara-
bles al resto de técnicas que utilizamos, por lo que podremos utilizarlos para
obtener medidas de largos periodos. Su uso es sencillo y econémico pero no nos
permiten analizar las variaciones de radén en funcién del tiempo.

Los detectores electronicos, atn con unos limites de deteccién superiores,
son comparables al resto de técnicas utilizadas y permiten almacenar un gran
nimero de datos. La mayor ventaja de utilizacién de estos equipos es poder
observar las variaciones de concentraciéon de radén por horas, dias o por cambios
ambientales. Ademas, una vez calibrados en la casa suministradora, su manejo

es muy sencillo
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Las aplicaciones de la deteccién y cuantificacién de radén en agua son muy
variadas. En principio, su aplicaciéon mas directa es la de controlar la ingesta
de este radiontclido en aguas de consumo, o la de conocer las concentracio-
nes que pueda emanar en casas a las que lleguen aguas subterrdneas. Aunque
también son muy utilizadas para investigaciones geolégicas como el estudio de
comportamientos de acuiferos o de descargas de agua subterrédnea en rios y
lagunas.

Los métodos utilizados para la determinaciéon de radén en agua son tan
numerosos como sus aplicaciones. Métodos de emanometria, que consisten en
desgasificar el agua y medir el radén que emana por los métodos utilizados
para la medida en aire, métodos de espectrometria gamma donde se mide di-
rectamente las radiaciones gamma producidas por los descendientes emisores
gamma, o métodos de centelleo liquido, donde se utilizan las radiaciones del
propio radén y de sus descendientes alfa de vida corta, que es de las més utili-
zadas.

En este apartado se explican las técnicas de centelleo liquido y de espectro-
metria gamma, asi como la optimizacién que se ha realizado en el laboratorio
para la obtencién de resultados con ambas técnicas y una comparacién entre

ellas.

79
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3.1. Centelleo liquido

3.1.1. Principios de centelleo liquido

El centelleo liquido es una técnica ampliamente utilizada para la deteccién
de las radiaciones ionizantes, ya que permite la deteccién de cualquier tipo de
particula alfa, beta o gamma. El fundamento del centelleo liquido se basa en la
trasformacion de la energia de las radiaciones en energia luminosa, utilizando
para ello un liquido centellador, y su posterior detecciéon en pulsos con ayuda

de un fotomultiplicador.

Los liquidos centelleadores suelen estar compuestos de un disolvente y sus-
tancias centelleadoras que pueden excitarse con la energia producida por las
radiaciones. La des-excitacion de sus electrones produce transiciones electroni-
cas que dan lugar a fenémenos de fluorescencia que son detectados por foto-
multliplicadores. La produccién de luz, y su posterior deteccion, dependeré de
la energia proporcionada por las radiaciones para excitar los electrones de las

sustancias centelleadoras y del tipo de des-excitacién que en estas se produzca.
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Figura 3.1: Diagrama de Jablonski. Transiciones electrénicas probables tras la
excitaciéon de un electrén.
Fuente modificada de
http://unitedscientists.org/photosynlab/2014/03/08 /absorption-and-fluorescence/
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Las radiaciones beta, que son las menos energéticas, producen excitaciones
de los electrones de las sustancias centelleadoras de los estados singlete fun-
damental (Sp) al primer estado excitado (S7)(Ver diagrama de Jablonski en
figura cuya relajacion se produce mediante fluorescencia. La eficiencia de
detecciéon para estas radiaciones es del orden de un 60 % por ejemplo para el
%H | cuya energia es tan solo de 18keV, y eficiencias cercanas al 100 % para
otros is6topos mas energéticos como el ¥Sr (1495 keV).

Las radiaciones alfa tienen una energia mucho mayor, y producen la exci-
tacion de los electrones a estados electronicos superiores, desde donde relajan
mediante procesos radiativos de fluorescencia captados por los fotomultiplica-
dores y fosforescencia, cuya luz no es captada por estos debido a que son pro-
cesos mas lentos. Asi como transiciones no radiativas como conversion interna
(IC), cruzamiento entre sistemas (ISC), y principalmente mediante efectos de
ionizacién del medio o «quenching por ionizaciény, donde la molécula inicial-
mente excitada transfiere su energia a otras moléculas cercanas por colisiones.
En las radiaciones alfa solo una fraccion de 1/10 de la energia se emplea en
excitar las moléculas del centelleador, y por tanto solo un décimo de esa ener-
gia se transforma en luz [Kes89)]. Con esta pérdida de energia se podria decir
que una particula alfa de una energia como la del 222Rn de 5490keV se vera
en el espectro de centelleo con una eficiencia del 100 % pero a la energia que
corresponderia a un electrén de 549 keV.

Los efectos de ionizacién del medio también provocan que los espectros
de centelleo de las radiaciones alfa sean mucho més anchos, con una menor
resoluciéon energética que los de las radiaciones beta.

En el caso de la deteccién de radiaciones gamma no se utiliza la técnica de
centelleo liquido debido a que ofrecen muy baja eficiencia.

La calidad final de las medidas dependera del sistema de deteccion utilizado

que incluye: el liquido centelleador escogido y el equipo de medida utilizado.
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3.1.1.1. El liquido centelleador

Los liquidos centelladores deben cumplir varias funciones, por un lado han
de ser capaces de disolver la muestra y al radioniiclido y por otro, deben tener
la capacidad de emitir luz. Por este motivo estos suelen estar compuestos por
un disolvente organico y sustancias centelladoras, algunos contienen ademés
surfactantes que ayudan a disolver la muestra.

Los disolventes deben tener la capacidad de disolver al radiontclido y a las
sustancias centelleadoras. Pero ademas deben tener electrones 7 deslocalizados
capaces de absorber la energia producida por la radiacion y transferirla a las
sustancias centelleadoras. Al aumentar la densidad de electrones se aumenta la
probabilidad de producciéon de luz. Los mas utilizados han sido durante mucho
tiempo el tolueno, el xileno o pseudocumeno (1,2,4-Trimetilbenceno), que pro-
porcionan una gran eficiencia. Debido a su toxicidad se estan sustituyendo por
algunos maés seguros, basados en DIN ( Di-isopropilnaphataleno).

Las sustancias centelleadoras, como se ha introducido anteriormente, son
sustancias capaces de producir luz cuando son excitadas, es decir tienen pro-
piedades fluorescentes. Normalmente se utilizan dos sustancias centelleadoras,
una sustancia primaria responsable de la primera absorcién de la energia cuya
produccién de luz cae dentro del ultravioleta y una segunda sustancia que ab-
sorbe la energia de esta y la traslada a longitudes de onda dentro del espectro
visible, donde los fotomultiplicadores son mas efectivos. Las sustancia cente-
lleadora primaria més utilizada es el PPO (2,5-difenil oxazol), debido a que
presenta una gran solubilidad en los disolventes normalmente utilizados y co-
mo secundario el Dimetil-POPOP (1,4-bis[2-(4-metil-5- feniloxazolil)|benceno).

Como los disolventes orgénicos no son solubles en agua, para utilizar estos
liquidos con muestras acuosas, suelen anadirse detergentes como surfactantes

que ayudan a disolver a los radiontclidos formando emulsiones.

3.1.1.2. Detector de centelleo liquido

La funcion del equipo de centelleo es detectar la luz producida en la muestra
y cuantificarla. En la figura [3.2] se muestra el esquema de un detector de cente-
lleo liquido estandar. La luz es detectada por los fotomultiplicadores, PMT en

la figura, que convierten los fotones recibidos en electrones cuando estos inciden
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en el fotocatodo. Los electrones producidos son entonces amplificados y acele-
rados hasta el 4nodo a través de una serie de dinodos cargados positivamente
con voltaje ascendente. El factor de amplificaciéon de la senal con respecto a los
electrones producidos en el fotocatodo del fotomultiplicador es de alrededor de
10 millones de veces. La senal producida por las particulas radiactivas produce
luz en todas las direcciones, por lo que esta luz tiene que ser detectada por los
dos fotomultiplicadores en el mismo espacio de tiempo. Con esta condicién la
luz no procedente de las radiaciones en el vial es eliminada, eliminando asi la
probabilidad de que la luz de fondo sea detectada, ademés compensa la varia-
cién de energia que pueda existir en el par de radiaciones debido a la pérdida
de esta segtn su posicién en el vial. La senal doblemente detectada se suma en
una unica senal de intensidad doble , en el sumador analogico, S en la figura, lo
que reduce aun mas la relacion senal /ruido. La senal se amplifica en el ampli-
ficador, A, y es enviada al analizador multicanal, ADC, que convierte la senal
analogica en digital devolviendo un espectro de los pulsos recibidos en altura
recogidos en funcion de su intensidad. Lo que permite tener un espectro que se

puede calibrar en funcién de su energia.

La cantidad de eventos o desintegraciones que se producen en la muestra por
unidad de tiempo, DPM (Desintegraciones por minuto) se cuantifican a partir
de las cuentas registradas, CPM (Cuentas por minuto). La proporcionalidad
entre estas proporciona la eficiencia de deteccion, que se calcula en porcentaje

Ccomo:

C
EF(%) = 5100 (3.1)

La eficiencia de detecciéon dependeré de la energia del isétopo a detectar,
del coctel utilizado y del estado de la muestra, ya que esté sujeto a los efectos
de absorcién de los fotones producidos en la muestra por esta misma, que sue-
len ser debidos a interferentes quimicos, que provocan color, precipitaciones o
a la degradacién de la muestra o del liquido de centelleo. Estas interferencias,
llamadas efectos de «quenching», son cuantificadas por el equipo a través de
un parametro de extincion, tSIE (transformada de estandar externo), que cal-
cula el propio equipo a través del espectro Compton que produce en el liquido
de centelleo una fuente externa de **Ba. El tSIE es un valor relativo que re-
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presenta la pérdida de luz en una escala de 0 (mayor extincion) a 1000 (sin
extincion). Este parametro permite realizar calibrados en eficiencia en funcion
de los efectos de «quenchings» que existan en la muestra.

Otros efectos que pueden afectar al proceso de centelleo liquido, y por lo tan-
to a la eficiencia de deteccion, son la fotoluminiscencia del propio centelleador
liquido, si este ha estado expuesto a la luz ultravioleta o la quimioluminis-
cencia que se pueda producir en la muestra por reacciones productoras de luz

indeseadas.

Figura 3.2: Esquema de un equipo de centelleo liquido.

Algunos detectores de centelleo liquido poseen ademas un discriminador
de radiaciones alfa/beta (PSA) que basa su discriminacién en la forma de los
pulsos, separando las sefiales producidas por los diferentes tipos de radiaciones.

El instrumento utilizado en nuestro laboratorio es un analizador de Cente-
lleo Liquido modelo 2810 TR de Perkin Elmer, con un espectrémetro de medida

QuantaSmart, sin discriminador alfa/beta.
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3.1.2. Centelleo liquido de radén en agua
3.1.2.1. El espectro de?*’Rn en centelleo liquido

Para cuantificar el radon por centello liquido se pueden aprovechar las ra-
diaciones alfa tanto del radén como las de sus descendientes alfa de 7%/, corto.
En el espectro que se registra se pueden observar tres picos, el del propio ***Rn,
y los de sus descendientes '*Po y ?'4Po, como se muestra en la figura
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Figura 3.3: Espectro de radén en Centelleo liquido.

En el eje de las abscisas encontraremos las cuentas por minuto, CPM, y en
el eje de las coordenadas, el canal, en el que se encuentra cada pulso, pudiendo
corresponderse cada canal a una energia, de forma que los picos se ordenan por
energias. De esta manera el primer pico se corresponde con la desintegracién
alfa del propio ?**Rn (5489 keV), que se encuentra solapado al segundo pico que
pertenece a la desintegracion alfa del 2'® Po (6002keV), y por tltimo a mayor
energia, el pico que corresponde al 2dp, (7687keV), que es menos intenso,
debido a la rapida desintegracion de este (71, = 165ns).

Dado que la eficiencia de deteccion de radiaciones alfa en centelleo liquido,
tal y como se ha explicado, es practicamente del 100 % el espectro proporcio-
nado por el radén y sus descendientes tendrd una eficiencia efectiva cercana al
300 %.
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3.1.2.2. Liquido de centelleo para la determinaciéon de radén en agua

El centelleo liquido para la determinaciéon de radén en agua presenta una
gran ventaja frente a la determinacién de otros radiontclidos. El gas radoén tiene
una gran solubilidad en sustancias organicas, por lo que puede ser extraido de
estas sin necesidad de disolver toda la muestra en liquido centelleador[Pri77,
Kes89|. La preferencia del radon por la fase organica se debe a su solubilidad en
los diferentes compuestos, que vendra definida por su constante de Ostwald o
su coeficiente de particion entre el agua y el disolvente utilizado. Esta constante
de particion que define la preferencia de paso del radéon desde el agua hasta
el liquido centelleador es la base del método de determinaciéon de radén por
métodos de centelleo liquido [Can00]. Tal es asi que muchos de los métodos
presentes en la bibliografia consisten en la extraccién del radén de grandes
volimenes de agua (500 — 900 mL) mediante la adicién y posterior extraccion
del liquido centellador en ellas [Mur79, [Sch12]).

En este trabajo se ha utilizado un liquido comercial de los llamados «se-
gurosy que contiene como disolvente DIN (2,6-Di-isopropilnaftalina), Ultima
Gold F de la marca Perkin Elmer. Este disolvente no es miscible con sustancias
acuosas y su constante de particion para el radén, medida experimentalmente
por Cantaloub [Can00], es de 32,4 4 1,7, inferior a la del tolueno de 43,6 £+ 1,5,
pero que ha demostrado tener una gran eficiencia

Ademés de la capacidad extractora de radon que tenga el liquido centellea-
dor, y de su capacidad de producir luz, una de las caracteristicas mas impor-
tantes que deber4 tener para la determinacion de radén seré su resistencia en el
tiempo sin que se degrade en presencia de la muestra y/o patron, debido a que
los patrones han de prepararse con disoluciones de radio y habra que esperar
el alcance del equilibrio secular entre este y sus descendientes para poder llevar
a cabo un calibrado durante un minimo de 21-28 dias.

Para comprobar el buen funcionamiento de este el liquido de centelleo, se
ha estudiado su extincién quimica, la influencia en la eficiencia de deteccion en
las muestras y su resistencia quimica en el tiempo.

Para ello se prepararon viales de 20 mL con una relacién 1:1 de volumen de
patrén y liquido de centelleo, tal y como se indica en la norma UNE de medida
de radon en agua por centelleo liquido [ISO15]. Durante el tiempo en el que se
esperaba el equilibrio se fueron midiendo periédicamente.
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La tabla [3.1] muestra la variacién del parametro de extincion, tSIE, en los
patrones a lo largo del tiempo, asi como las eficiencias calculadas mediante la
ecuacion Como se puede observar la extincién se mantiene pricticamente

constante y la pérdida observada no provoca ninguna pérdida de eficiencia.

Tabla 3.1: Variacion del parametro de extincion en los patrones de *Ra con
el tiempo.

Dias CPM tSIE Ef (%)

2 31.57 990 -

21 67.28 955 267

26 66.84 961 267

30 69.09 936 273

37 69.90 923 279

Para realizar un estudio sobre cuanto afectaria la variacién del parametro de
extincion a la eficiencia se vari6 la extincion de un patrén de 2?°Ra anadiendo
un agente extintor, C'Cl,, en cantidades crecientes a un patréon. Para ello se
prepararon inicialmente 4 patrones equivalentes y se midieron sin el agente
extintor para comprobar que tenian extinciones (tSIE) y eficiencias similares.
Los espectros registrados son los que se muestran en la figura [3.4] con sus
eficiencias y los parametros de extincién asociados a estas, como se ve muy
similares ambos para los cuatro patrones preparados y eficiencias entre el 265 %
y el 276 %.

Una vez comprobada la similitud de los patrones, se anadié a tres de ellos
volimenes crecientes de CCl,. P2.1 no contiene CCl,, a P2.2 se le anadieron
7ul, a P.3 15 pL., y a P2.4 20 uL y se comprobo la variaciéon de la eficiencia de
deteccion con el parametro tSIE.

Los espectros proporcionados, figura @ muestran que el agente extintor
produce un desplazamiento de los picos hacia menores energias pero todos ellos
se encuentran entre los canales 500 — 2500, que como se vera en el apartado §
B.1.3.3]es la ventana escogida para realizar los analisis, por lo que las eficiencias
proporcionadas siguen siendo similares, a pesar de existir mucha variacién en

el pardmetro de extincién.
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6 | Patron | ¢SIE | EI (%) |
P2.1 950 273
P2.2 951 276
P2.3 967 276
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Figura 3.4: Espectro de patrones sin agente extintor.
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Figura 3.5: Desplazamiento de los pico en el espectro con la extincion.
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3.1.3. Puesta a punto del método de centelleo liquido en

el laboratorio

El proceso de centelleo liquido para la determinacién de radén en agua es un
proceso que, a pesar de su sencillez, requiere un riguroso tratamiento debido
a la alta probabilidad que existe de perder el radén en las muestras. En el
diagrama que se representa en la figura se han plasmado todas las etapas
del proceso, en cuadros coloreados, con las actividades clave dentro de cada
una de las etapas, en cuadros sin relleno, que son estudiadas en los siguientes

apartados.

3.1.3.1. Muestreo de agua para analisis de radon

La etapa del muestreo y el transporte, aunque sencilla, es uno de los pasos
més determinantes en el andlisis de radén y su mayor fuente de incertidumbre,

debido a su caracteristica de ser un gas.

Para recoger el agua, existen diferentes métodos que se describen en algunas
normas ISO, [ISO15], si esta procede de un grifo se deja el agua correr 2 — 3
minutos con un gran caudal y alta presiéon para eliminar el gas que pueda
contener, después se disminuye la presién del agua y se deja correr unos minutos
mas (1—2 minutos), se llena el frasco de una forma lenta para que no se generen
turbulencias ni burbujas, pero tampoco demasiado para que no se escape el gas
radén durante el muestreo. Si, por el contrario, el agua que se recoge es de rio,
pantano, o aguas superficiales el frasco se sumerge en el agua, se enjuaga con
esta misma un par de veces, y se llena sumergido, donde se pone el tapén,

evitando que la muestra entre en contacto con el aire.

La formacion de burbujas es muy habitual e indeseada, ya que la preferen-
cia del radéon por la fase gaseosa hard que este se vaya a la burbuja con su
consiguiente pérdida, por este motivo hay que comprobar visualmente que no

existan burbujas, y de existir alguna se debe volver a repetir el muestreo.

El transporte al laboratorio debe ser lo mas rapido posible y con las muestras
refrigeradas
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Figura 3.6: Diagrama de flujo del proceso de determinaciéon de radén en agua
por centelleo liquido.
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Comparacion de envases de muestreo y transporte para radén

En este trabajo, se ha recogido el agua con dos tipos de envases, por un
lado un frasco de 1L de doble tapa, que es el que se utiliza para el analisis por
espectrometria gamma y que, como se explicard posteriormente, se realiza en
el propio frasco sin ningun tipo de preparacién o trasvase, y por otro lado, unos
frascos de cristal opaco, que son los frascos mas acordes a la toma de muestra
y medida de radén segin las normas y la bibliografia [ISO15][Job19).

En la tabla[3:2)se muestran las variaciones en la actividad para una muestra
recogida por triplicado en frascos de cristal y en frascos de plastico, y almace-
nada 1, 2 y 3 dias en un refrigerador. En ella se puede ver que la pérdida de
radon en tan solo tres dias es practicamente nula en los dos tipos de envase.
Si tenemos en cuenta la incertidumbre del método, no se observan diferencias

significativas.

Tabla 3.2: Diferencia de actividad entre muestras de agua tomadas en envases
de pléstico y cristal.

Envase de cristal Envase de plastico

DS ampaBa/m)  22Ra(Ba/L)
1 267 £+ 30 262 + 34
2 267 + 48 255 + 49
3 263 + 60 262 + 60

3.1.3.2. Preparacion de las muestras y patrones para la medida

El procedimiento de preparaciéon de muestras para centelleo liquido suele
ser sencillo, ya que consiste en mezclar en un vial la muestra con el liquido
centelleador. Pero en el caso del radén, este es un procedimiento delicado,
debido, una vez mas, a la probabilidad de perder radén en el proceso.

Para la preparacién de las muestras se coloca en un vial de centelleo el
volumen necesario de liquido centelleador. La muestra de agua se extrae del
envase que la contenga y se introduce en el vial de forma que el extremo de
la pipeta o jeringa con la que hayamos tomado la muestra quede por debajo
del liquido centellador, para evitar la pérdida de radén al transferirla. El fondo
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se prepara del mismo modo que las muestras, pero con agua destilada que ha
sido previamente hervida y agitada para eliminar el posible radén que pudiera
contener. La mezcla debe agitarse para favorecer el paso del radéon desde el
agua hasta el liquido centellador.

Una vez preparadas tanto las muestras como el fondo, hay que esperar un

minimo de tres horas dentro del equipo para que se alcance el equilibrio entre

el 222Rn, 2l4pg y 218pg.

Comparacion de la extraccion de la muestra con jeringa o pipeta de

vidrio

Las normas de medida de radén en agua, como la [ISO15|, dictan que la
extraccion de la muestra de agua del envase que la contiene debe realizarse con
una jeringa de cristal e introducirla en el vial con ella, para evitar asi pérdidas
de radon al transvasar la muestra. Sin embargo, la experiencia en el laboratorio
nos ha demostrado que al intentar sacar la muestra de agua con una jeringa se
generan turbulencias su interior, por lo que se decidié comprobar la pérdida de
radén que se produciria si esta muestra en lugar de con la jeringa se tomara
con una pipeta de vidrio, sin burbuja central. La burbuja central de las pipetas
aforadas contribuiria a la pérdida de radén en la extraccién de la muestra ya
que al llegar a ella se generan turbulencias.

Para esta comprobacién se tomaron 6 muestra de un mismo agua natural.
Tres de ellas fuero preparadas con un jeringa y las otras tres con una pipeta,
realizando la extraccién del agua solo una vez en cada envase para minimizar
las diferencias que pudieran darse por tener el envase abierto durante la pre-
paracion consecutiva en el caso de las muestras preparadas con pipeta, o por
el volumen de aire que dejaria al extraerse agua con la jeringa.

La concentraciéon media de las muestras preparadas de ambas formas se
representa en la tabla [3.3] junto con su desviacion estadistica. Como se puede
ver, las diferencias de actividad son minimas, lo que indica que no existe una
pérdida de radon significativa. Las incertidumbre debida al muestreo es mayor
que la debida a esta extraccion. Por este motivo se decidio, por facilidad, pre-
parar la muestras con una pipeta, siempre realizando la operacién de abrir y

extraer la muestra de la forma mas rapida posible.
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Tabla 3.3: Diferencias entre la preparacién de la muestra con jeringa y con
pipeta de vidrio.

**’Rn(Bq/L)

Jeringa 233+ 12
Pipeta 247+ 3

3.1.3.3. Medida de las muestras

La medida de las muestras una vez preparadas se realiza introduciendo
directamente los viales en el equipo. Los parametros a optimizar en esta etapa

seran la eleccion de la ventana de energia y el tiempo de medida de la muestra.

Seleccién de la ventana de energia

Para escoger la ventana de energia, se ha analizado la eficiencia efectiva que
proporcionan tres patrones de actividad creciente (P1, P2, P3) en diferentes
intervalos del espectro de la siguiente manera:

a) 0-4000 canales: Todo el espectro.

b) 500-1500 canales: Los picos del ***Rn y el ?'®*Po solapados, teniendo

en cuenta que deberia tener una eficiencia efectiva doble.

c) 1000-2500 canales: Los picos de los tres isétopos teniendo en cuenta

que seria una eficiencia efectiva triple.

d) 500-2500 canales: Los picos de los tres isétopos tomando un inter-
valo de menor energia para asegurarnos de coger todo el pico in-
dependientemente de la extincién. Cuya eficiencia efectiva también

seria triple.

Las eficiencias encontradas son las que se muestran en la tabla [3:4]

Como es logico, si se escoge toda la ventana de medida, caso a) la eficiencia
obtenida serd mas alta que en el resto de los casos, sin embargo podrian existir
interferencias de is6topos emisores beta que existan en la muestra o que hayan
crecido en el patron de radio que utilicemos para calibrar. Intentar ser més

exactos escogiendo solo picos, supone eficiencias mas bajas, tanto en el caso b)
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como en el ¢). El caso d) es la situacion ideal para asegurar la méxima eficiencia
posible y evitar interferencias, asi como asegurarnos de escoger todos los picos
si se produjeran desplazamientos del espectro por efectos de extincién, como se
explico en el apartado sobre el liquido centelleador utilizado

Tabla 3.4: Eficiencias (%) en los diferentes intervalos de ventana.
a b c d

Canales (0 —2000) (500 — 1500) (1000 — 2500) (500 — 2500)

P1 378 245 247 323

P2 360 191 218 275

P3 349 187 213 267
Media 362+ 15 208 + 32 226 + 18 288 + 30

Tiempo de medida

En las técnicas de medida por centelleo liquido el tiempo de medida se
suele adaptar a las actividades minimas detectables (AMD) que se quieran
alcanzar, ya que cuanto mas tiempo se estd midiendo mayor serd la estadistica
de recuento, pero en el caso del radon, escoger un elevado tiempo de medida
supone un problema debido a su rapida desintegracién.

La actividad minima detectable se calculara segtin la definicién de Currie

|[L1o68| para nuestras muestras como:

Lp
Vite

Donde V es el volumen de muestra anadida, ¢, el tiempo de medida, Lp
es el limite de deteccién calculado como Lp = 2,71 + 4,65-\/C'>, siendo C las

cuentas del fondo y ¢ la eficiencia de deteccion.

AMD(Bq/L) =

Para evaluar la eficiencia de deteccién se ha evaluado la eficiencia que se
obtiene a diferentes actividades de concentracion y se ha estimado la eficiencia
cercana al limite de deteccién a partir de 20 fondos tomados a lo largo de un
ano, obteniéndose un 251,2+0,6 %, que serd la eficiencia utilizada para calcular
el AMD.
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Dependiendo del tiempo que se mida se obtienen las AMD que se muestran
en la tabla [3.5l Con tan solo 100 minutos se alcanza una actividad minima
detectable de 0,66 Bq/L. Como la diferencia no es muy grande al aumentar
el tiempo, y a esas actividades la incertidumbre de la actividad es elevada,
se ha considerado que con medir 100 minutos es suficiente, ademés de evitar
incertidumbres mayores por desintegracién y poder medir un mayor ntmero de

muestras en menos tiempo.

Tabla 3.5: Actividad minima detectable (AMD) en funcion del tiempo de me-
dida.

Tiempo(min) 100 200 300 400 500

AMD (Bgq/L) 0,66+0,03 0,46+0,02 0,38+0,02 0,33+0,01 0,29+0,01

La actividad minima detectable debe ser corregida por el tiempo de decai-
miento de la muestra desde su recogida, ya que cuando hablamos del AMD se
tiene en cuenta solamente el proceso de medida pero, se ha de tener en cuen-
ta la disminucién de la actividad desde la recogida de la muestra. En un solo
dia este AMD aumentaria a 0,80 Bq/L, en dos dias a 0,95Bq/L y con tres se
encontraria por encima de 1,14 Bq/L

Estas AMD se encuentra muy por debajo de los limites establecidos para
aguas de consumo en la legislacion espafiola (100 Bq/L, AMD 10 Bq/L en R.D.
314/16 |[RD316]), por lo que para esta tarea 100 minutos también serfa un

tiempo suficiente.

3.1.3.4. Calibrado y Calculo de la actividad

Para realizar un calibrado que permita calcular la actividad en las muestras
se preparan patrones de actividad creciente del mismo modo que son preparadas
las muestras.

En un vial con 10 mL de liquido de centelleo se agrega la cantidad de patrén
de *?’Ra necesaria (dependiendo del patrén, el calibrado ha de cubrir aproxi-
madamente desde los 5 — 10 hasta los 800 — 1000 Bq/L. Se anade el volumen
apropiado de agua destilada, previamente hervida y agitada para eliminar el
radoén que pueda contener, hasta completar 20 mL de volumen en total.
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Los viales patréon asi preparados se etiquetan y sellan, y se dejan en reposo
entre 21 — 28 dias hasta que se alcance el equilibrio secular. Para realizar co-
rrectamente el calibrado se debera estar seguro de que estos han alcanzado el

equilibrio. El espectro recogido durante su crecimiento se puede ver en la figura

B7
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Figura 3.7: Espectro LSC de un patrén de 222Rn durante su crecimiento.

Si se observa el crecimiento de un patrén de una cierta actividad con el
tiempo, obtenemos la curva que ser representa en la figura del tipo y =
a-(1—e~%?), Donde a = 36649 cuentas y b, que corresponderia a la constante de
desintegracion del radon, es b = 0,23. La constante de desintegracion del radén
es 0,18 dias . La diferencia encontrada puede ser debida a la pérdida de radon
en el envase durante el tiempo de espera. Cuando se preparan los patrones estos
se dejan en una nevera hasta que alcancen el equilibrio, pero para realizar este
estudio los patrones han sido sacados y puestos a temperatura ambiente tantas
veces como se han querido medir, lo que puede llevar a pérdidas en el vial.
Se observa en la figura que a partir del dia 21 las cuentas son constantes, es
decir, se ha establecido el equilibrio, por lo que se podran medir los patrones
de calibrado a partir de este dia. El criterio que se ha seguido en el laboratorio
para asegurar el equilibrio es que la diferencia entre las cuentas encontradas en

dos medidas realizadas con al menos tres dias de separacién sea inferior 10 %.
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Figura 3.8: Curva de crecimiento de un patrén de ?*?Rn.

Con los patrones medidos se efectia un ajuste en eficiencia con los pares de
valores Actividad/CPM, que nos da una recta del tipo y = a + bz, donde y es
la actividad y b, la pendiente de la recta, como la que se muestra en la figura
-9 El hecho de que el coeficiente de correlacion sea cercano a la unidad indica

que no existe ningin problema con la variacién en la eficiencia de la deteccion.

La actividad se calculara interpolando en el calibrado realizado como:

A(*2Rn) = a + b-CPMnetas (3.2)

siendo CPMpetas = CPMpuyestra — CPMyondo y a 'y b los pardmetros del
calibrado. La incertidumbre de la actividad (UA(?**?Rn)), vendra dada por:

UA(222Rn) = \/Ugalibrado + Ug‘P]VInems + Ugolumen (33)

siendo la del calibrado, U,uiiprado:

+ U2

ajuste

— 2
Ucalibrado = U,

patrén

(3.4)

YV Uvotumens la incertidumbre del volumen, que depende del instrumento con el

que preparemos la muestra.

UCPM,,e14s , la incertidumbre estadistica de las cuentas netas.
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Figura 3.9: Calibrado de radén en Centelleo.

La actividad se dard siempre corregida a fecha y hora de recogida de la

muestra como:

A2 Rn)im = A***Rn)o-e " (3.5)

Siendo A(?22Rn)g la actividad calculada anteriormente, X , la constante de
desintegracion del **Rn , y At el tiempo transcurrido entre el analisis y la
recogida de la muestra.

La incertidumbre de la actividad corregida por el tiempo vendra por tanto

dada por:

In(2). At
1

UA(QQZRn)tm —e T@ \/(UA(222RTL)0)2 + ((A(222R”)0)2' ln(Q)'At)2 . UT?

(Thy2)* 12
(3.6)

Siendo At el tiempo transcurrido entre el andlisis y la recogida de la muestra,
T, el periodo de semidesintegracion del radén, UT',,, la incertidumbre del
periodo de semidesintegracién del radon, A(?22Rn)g la actividad calculada sin
corregir por desintegracion y UA(?**2Rn)o su incertidumbre.
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3.1.4. Validacion del método

Para validar el método, puesto que no se dispone de muestras certificadas,
que por otro lado son dificiles de conseguir y sobre todo no se pueden man-
tener para realizar sobre ellas tantos anélisis como se desee, se ha participado
en diferentes intercomparaciones, algunas de ellas con resultados publicados
[Cel18| [Job20]. Como estas suelen tener altas actividades, ya que de otra forma
serfan imposibles de realizar, se han preparado muestras artificiales de bajas
actividades.

Las muestras artificiales se han preparado en recipientes como los que se
utilizan para el muestreo. Se han anadido cantidades conocidas de patrén de
226Ra y completado con agua hasta llenar el recipiente por completo. Con
este método se han preparado tres muestras artificiales, una con una actividad
de 150Bq/L, y dos con una baja actividad de alrededor de 3Bq/L, una en
condiciones normales, agua y patrén, y a la otra se le ha anadido 1 mL de 4cido
nitrico al 65 %, para variar su extincion. Pasados 30 dias de la preparacion
fueron extraidas como las muestras reales, preparadas con el liquido de centelleo
y se midieron e interpolaron en el calibrado correspondiente.

Para evaluar la exactitud, se ha calculado el sesgo como la diferencia por-
centual entre el valor calculado y la concentracién referencia de todas ellas.
La precision se ha evaluado a través de desviacion estandar relativa (RSD %)
para tres repeticiones de la medida, excepto para la etiquetada como Inter 1,
de la que solo se realizé6 una medida. Los resultados obtenidos se muestran en
la tabla 3.6

La exactitud y la precision de la técnica son inferiores para actividades
bajas, que se encuentran cerca del limite de deteccién, atn asi los valores de
sesgo y coeficiente de variacién que obtenemos son aceptables para esos niveles
de actividad. La muestra acidificada, cuya extincion es mucho mayor, ofrece el
mismo valor de actividad, asi como de sesgo y coeficiente de variaciéon que la no
acidificada, por lo que podemos concluir que definitivamente la extincién de las
muestras no influye en el cilculo de la actividad. Para actividades altas, de mas
de 10 veces el limite de deteccion, la técnica es exacta, ya que el sesgo obtenido
esté alrededor del 15 % para bajas actividades y entre el 0,4 y 9,0 % para altas
actividades, y precisa, con un RSD obtenido de un 1,2 % como méximo.
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Tabla 3.6: Parametros de Validacién en la determinacion de 2?°Rn mediante

LSC.
Actividad Actividad Medida  Sesgo  RSD
ACTIVIDAD Muestra
(Ba/L) (Ba/L) (%) (%)
. Preparada 3,66 £ 0,13 3,18+ 0,73 13 9
Bajas
Preparada (+HNO3) 3,69 £+ 0,13 3,18+ 0,73 14 9
Preparada 155+ 5 154+ 3 0,4 2
Inter 1 112 4+ 22 120 £+ 20 7 —
Altas
Inter 2 320 + 61 350 + 90 9 0,5
Inter 3 91 +18 94+ 6 3 0,15
1,2

Inter 4 305 + 33 320 £ 20 5

)




3.2. ESPECTROMETRIA GAMMA 101

3.2. Espectrometria Gamma

La espectrometria gamma de bajo fondo es muy utilizada para la determi-
nacion de radiontclidos ambientales debido a que es capaz de detectar pequenas
actividades de emisores gamma. Su principio de funcionamiento es similar al
del centelleo liquido, y se basa en la interaccién de la radiacién con un cristal
centelleador, o productor de luz, la diferencia es que en este caso el centelleador
es el cristal que integra el detector, por lo que las caracteristicas de la medida
vienen determinadas por las propiedades de este.

A lo largo de los anos se han utilizado diferentes cristales centelleadores
que han sido sustituidos por materiales semiconductores. En el apartado sobre
la determinacién de radén con canister de carbon activo § se nombro,
aunque no se describid, el detector gamma con cristal centelleador de Nal que
utilizdbamos para su medida. En este caso se ha utilizado un equipo detector
semiconductor de Germanio hiperpuro, en el que la energia de la radiacién se
emplea en producir pares electron-hueco.

3.2.1. Principios de espectrometria gamma con detector

semiconductor

El principio de funcionamiento de la espectrometria gamma con detector
semiconductor se basa en las propiedades del cristal detector, y en su interaccién
con las radiaciones que recibe de la muestra.

La radiacién gama es radiaciéon electromagnética de gran energia en forma
de fotones. Cuando esta radiacion incide en el cristal se crean pares de electrén-
hueco, es decir los electrones fluyen en una direccion y las vacantes en la otra.
La interaccion de estos fotones con el semiconductor puede ser:

1) Efecto Compton, la energia del fotén incidente provoca que el electrén
sea dispersado en el material, produciendo un fotén de menor energia. La pro-
babilidad de este suceso aumenta con la energia del fotén.

2) Efecto fotoeléctrico , si la energia del fotén incidente en el cristal es
totalmente absorbida por el electréon, su vacante, o hueco, se ocupa por captura
electronica de algin electréon del medio y tras el reordenamiento electrénico de
la corteza del atomo se produce la emisién de radiacién X caracteristica. Es el

efecto predominante a muy bajas energias.



102 CAPITULO 3. DETERMINACION DE RADON EN AGUA

3) Creacion de pares. Si la energia del foton incidente es mayor de 1022keV,
que es el doble de la energia del electrén en reposo, se puede dar el proceso
de produccién de pares electron-positréon. Debido a que el positron se aniquila
después de desplazarse por el medio, se producen dos fotones de aniquilacion
de 511keV. La probabilidad de la produccién de pares es mayor cuanto mayor

sea el nimero atémico del material detector.

La senal eléctrica producida se transforma en pulsos electronicos, cuya am-
plitud es dependiente del voltaje y de la energia de la radiacién, con ayuda de un
analizador multicanal, MCA. De esta forma se obtiene un espectro donde cada
emisién de cada radioniclido se encuentra recogida en funcién de su energia.
El funcionamiento del material semiconductor requiere que este se encuentre a

baja temperatura, para lo que se suelen emplear criostatos de nitrégeno liquido.

En el laboratorio la espectrometria gamma se lleva a cabo con un detector
de Germanio hiperpuro, HPGe, que tiene una gran eficiencia energética, el cual
nos permite separar los picos de los espectros con elevada facilidad, ya que
tiene una gran resolucién. El modelo utilizado es un GX 7020-7500SL marca
CANBERRA y el tipo de cristal de Ge (n/p/C), donde n/p es el tipo de
unién semiconductora y C hace referencia a la ventana de fibra de carbono. El
detector se enfrid por medio de un criostato con nitrogeno liquido para evitar
la excitacién térmica de los electrones. El voltaje de polarizacién es de 4500 V.
El analizador multicanal es de marca y modelo CAMBERRA DSA-LX y el
software de adquisicion de espectros que se utiliza es el Genie 2000, aunque el
analisis se realiza con GammaVision, para lo cual hay que utilizar un software
de cambio de formato a formato .chn proporcionado por el suministrador para
esta labor. Este equipo de gran eficiencia (70% para el 6000), y resolucién
desde (900 MeV para los 22 keV hasta 2keV para 1333keV) nos permite realizar
analisis gamma entre 3keV y 10MeV | aunque el interés en radiactividad
ambiental es en el rango 40 — 2000 keV.

Para disminuir el fondo el detector, este esta recubierto por un blindaje de
hierro de 12 ¢m de grosor que elimina la radiacion del exterior en un elevado

porcentaje y permite analizar muestras de baja actividad.



3.2. ESPECTROMETRIA GAMMA 103

3.2.2. Espectrometria gamma del radén

La determinacion de *??Rn en agua se puede llevar a cabo por espectro-
metria gamma teniendo en cuenta las energias de emisién gamma de sus des-
cendientes 2*Pb y 2'“Bi y asumiendo entre todos ellos un equilibrio secular.
Las actividades de estos isétopos se corresponden con las energias que se mues-
tran en la tabla junto con sus probabilidades de emisién y los posibles

interferencias que podrian encontrarse en las sefiales de estos.

Tabla 3.7: Radiaciones utilizadas para la determinacién de ?2Rn por espectro-
metria gamma.

Is6topo  Desintegraciones  Energia (keV)  Probabilidad de emisién ( %) Interferencias
214 — A 609.31 46.1 218Rn (0,1 %)
214y
B
‘ 24p;_ B 1764.49 15.4 -
2Mpi—C 1120.29 15.1 -
214 211p:
4 Pb— A 351.93 37.6 Bi (12,1% )
Pb
24py— B 295.22 19.3 -

Las emisiones més intensas de 2'*Pb (351,93 keV) y *"*Bi (609,31keV)
pueden estar interferidos en una pequeiia parte por el 2'8Rn y el 2''Bi, por
lo que hemos anadido emisiones menos intensas al anélisis para comprobar la
existencia o no de interferencias en estas sefiales. Ademas tanto el !4 Bi como
el 214 Pb, son is6topos abundantes en el fondo.

En las figuras [3.10] y [B.I1] se representan un espectro gamma de una mues-
tra de agua con los fotopicos que utilizamos para el andlisis de radén medida
durante 80000s y del fondo, que es la respuesta del detector en ausencia de
muestra, medido durante 600000 s.

En el espectro de fondo siempre se tendra, aunque sean bajas actividades,
un fondo natural que incluye a los is6topos 2*Pb y 2'Bi, debidas a los mate-
riales del detector, del blindaje o del ambiente, que pueden ser mas o menos
constantes, pero ademas existen contribuciones del radén ambiental en la sala
de medida, pues aunque en en el laboratorio las concentraciones de radén en el
aire sean muy bajas, inferiores a 20 Bq/m?, y el detector gamma se encuentre

blindado siempre habra algo de radon y/o descendientes de este en la cavi-
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dad del detector, cuya contribucién sera variable . Estas variaciones pueden
contribuir significativamente a las medidas en el caso de bajas actividades.
Para evaluar esta contribucioén, y el error que esta podria llegar a introducir
en la determinacién de radon en la muestra, hemos analizado los fondos de
todo un ano en el detector, y calculado la actividad que existe en la cavidad y
la variacion de esta en funcién de cada uno de los fotopicos que utilizamos. Los
resultados se presentan en la tabla donde vemos que no existen grandes

variaciones.

Figura 3.10: Espectro gamma de una muestra de agua medida 80000 s.

Figura 3.11: Espectro gamma del fondo del detector medido durante 1-10°s.
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Tabla 3.8: Descendientes de radén en la cavidad del detector gamma en ausencia
de muestra.

Fotopico Actividad (Bq) Variacion anual (%)

2B A 1,5 14
2l4p; _ B 4,7 7
2B _ ¢ 2,5 18
24pp — A 1,2 8
2l4py, _ B 1,2 15

3.2.2.1. Calibrado en energia y eficiencia

Para identificar los picos deseados y cuantificar la actividad de estos se

debera tener el detector calibrado en energia y en eficiencia.

Calibrado en energia

El calibrado en energia consiste en asociar a cada canal la energia corres-
pondiente. De forma que podamos identificar cada pico con su is6topo corres-
pondiente. Este calibrado suele realizarse directamente sobre el espectro de la
muestra, el fondo o el patrén, identificando algunos de los picos que siempre
estan presentes en todos ellos, ya que provienen del fondo o del propio blinda-
je, con ayuda de las librerias del software de anélisis. Este calibrado en energia

crea una recta energia/canal con la que podremos identificar los picos.

Channel 8191

Figura 3.12: Calibrado en energia de una muestra.
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Calibrado en eficiencia

El calibrado en eficiencia de recuento permite cuantificar la concentracion
de cada is6topo a partir de las cuentas que se encuentren en el espectro a
la energia de dicho is6topo, siempre que este esté previamente calibrado en
energia. La curva que se obtiene representa como varia la eficiencia en funcion
de la energia. Para realizar un calibrado en eficiencia es imprescindible tener
en cuenta:

1) La geometria en la que se mediran las muestras. La geometria viene
determinada por el tipo de envase que se utilice para la medida de las muestras,
que determina la distribucién espacial de las radiaciones gamma emitidas y la
energia en el detector.

2) La densidad y/o tipo de muestra. La calibraciéon en eficiencia para cada
tipo de muestra, o matriz, es diferente, debido a los fenémenos de auto absorciéon
que se producen en esta, asi no serd igual la autoabsorcién que se produce en
una muestra de suelo, mucho mas densa, que la que se produce en una muestra
de agua.

3) El intervalo energético en el que se calibra en eficiencia debe cubrir las
energias de los is6topos que se quieren analizar. Para ello hay que elegir un
multipatréon que posea los isétopos suficientes que nos permitan realizar el
calibrado en una amplio rango de energias.

Para realizar la calibracién en eficiencia para la determinaciéon de radén
en agua siguiendo todos estos puntos, se ha preparado un patrén en el mismo
envase de doble tapa y con la misma cantidad de agua, 1L, que tendran las
muestras. El patron utilizado en este laboratorio es un patrén certificado por el
NPL ( National Physical Laboratory, UK) constituido por los isdtopos 2 A,
199¢d, 57Co, 39Ce, ®'Cr, 38n , ¥Sr, 137Cs, *Mn, %°Zn, °Co, y ®8Y, con los
que se cubre el rango energético de entre 59 y 1836 keV.

El patron asi preparado se mide durante un tiempo que nos permita tener
suficiente estadistica. La eficiencia en cada punto de energia se calcula para
cada is6topo como:

(N _ Nf) Ln(2) At

- " e Tz 3.7
S APy, (3.7)

Donde N es el numero de cuentas del fotopico de interés en la muestra
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y N f las cuentas de este fotopico en el fondo. A es la actividad del patrén
utilizado del is6topo que genera el fotopico, At el tiempo transcurrido desde el
certificado de este patrén. P,; la propabilidad de emision del is6topo, Tiy, ; el
periodo de semidesintegraciéon de este y t el tiempo de medida.

El calibrado en energia y eficiencia para la geometria dada se lleva a cabo con
el programa GammaVision (ORTEC), que proporciona una curva en eficiencias
dependiente de la energia como se muestra en la figura [3.13| a partir de los
datos de de actividad del patréon preparado que se le suministren al programa.
La curva de eficiencia, como se observa en la figura, se divide en dos curvas
diferenciadas, antes y después de la rodilla que se marca en la figura con una
raya azul. Las funcién que describe esta eficiencia en funcién de la energia es
del tipo In(e) = a+b- In(E) + ¢ In(E?).

0 EnergikeV) EE

Figura 3.13: Calibrado en eficiencia sobre la muestra.

3.2.2.2. Muestreo

El procedimiento general de recogida de muestras para la determinacion
de radén implica que las muestras de agua se recojan en frascos o botellas de
cierre hermético completamente llenas, para que no contengan nada de aire,
evitando burbujas y selladas con film durante su transporte. Para llevar a cabo
la espectrometria gamma se debe recoger la muestra en el mismo envase en
el que vaya a ser medida, para evitar asi pérdidas por transvases, por lo que
siempre se recoge en el tipo de envase que se tenga calibrado. En el caso de
nuestro laboratorio, para este tipo de determinaciones se tiene calibrado un
frasco margarita cuadrado de 1L que tiene doble tapa.

El procedimiento para realizar la toma de muestra en grifos o aguas su-
perficiales es el explicado en el apartado § sobre muestro para centelleo
liquido, para este tipo de envase.

Las muestras deben ser medidas en el menor tiempo posible por lo que deben
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trasladarse cuanto antes al laboratorio. Durante el transporte es conveniente
refrigerarlas, aunque antes de medir deben alcanzar la temperatura ambiente

de nuevo.

3.2.2.3. Medida y calculo de actividad en las muestras.

Para realizar la medida no se necesaria ninguna preparacién previa de la
muestras. La muestra, ya recogida en el envase adecuado, se sitiia encima del
detector, dentro del blindaje, y se comienza la adquisicién.

Ademaés de la medida de la muestra, para calcular la actividad debere-
mos conocer el fondo de nuestro detector, que se mide durante largos tiempos
(600000 s) para tenerlo correctamente caracterizado y alcanzar bajos limites de
deteccion.

La actividad se calcula posteriormente con el programa GammaVision para
cada fotopico de interés del 2'*Bi y 2'4Pb, a sus energias correspondientes,

Ccomo:

_ (V= Ny)

Ap =
Ei t'é‘i'P’yi'V

(3.8)

donde AFi, es la actividad de cada fotopico a su energia caracteristica, N, es
el numero de cuentas de cada fotopico y Nf, las cuentas en su fondo y ¢; es el
la eficiencia calculada para la energia del fotopico. P,;, es la probabilidad de
la emisién gamma, t es el tiempo de medida y V el volumen o la cantidad de
muestra.

Cuando existen diferentes energias de desintegraciéon para un mismo isétopo
la actividad de cada uno se puede calcular como la suma proporcional a su

emisién en cada energia :

Z AEZ"P%‘

Amedia = T (39)

El programa puede calcular esta actividad media, pero no es de nuestro
interés puesto que queremos ver el comportamiento en todas las energias para
evaluar si existen interferencias del fondo o de otros isétopos.

El programa GammaVision permite utilizar una correccién por decaimiento

multiplicando la actividad calculada por un factor7T’ DC', que incluye el decai-
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miento desde la recogida de la muestra hasta la medida, DC, el decaimiento
durante la medida, DDA, y el decaimiento durante la recogida de la muestra

en el caso de que esta sea extendida en el tiempo, DDC.

Acor'regida = AE.L -TDC

TDC =DC-DDA-DDC

siendo: In(2) .
n(2)-
DDA= —— 2
- "
DC — e* In(2) Tl;z

Donde t es el tiempo de medida de la muestra y ¢, es el tiempo desde la recogida
hasta la medida. Para el anélisis de radén en aguas se utilizan las correcciones
DC y DDA, pero se desestima DDC, ya que la recogida de la muestra es puntual.

La incertidumbre asociada a la actividad sera la combinaciéon de todas las

incertidumbres relativa asociadas al calculo de la actividad:

Uap, = \/u?v—f—u?—i—ug—kuév—ku%/ (3.10)

La incertidumbre relativa de la probabilidad de emisién de cada energia,up-,
esté tabulada en “Model A53 Master Library” de ORTEC, y se introduce ma-
nualmente en el programa GammaVision.

La incertidumbre relativa del volumen, uy ,es la incertidumbre del recipiente
que utilicemos,uy, es la incertidumbre de las cuentas del fotopico u; las de su
fondo correspondiente.

La incertidumbre de la eficiencia, u., estara compuesta por la incertidumbre

de la curva de calibrado en eficiencia y la incertidumbre de los patrones como:

Ue = \/ ’u’galib‘ + u;%atron (311)

donde la incertidumbre de calibrado se calcula en base al tipo de curva y la

incertidumbre de los patrones se calcula propagando todas las incertidumbres
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involucradas en la disolucién y preparaciéon de estos.
La incertidumbre de la actividad corregida por decaimiento, viene dada,

segun el propio programa GammaVision como:

Amedia T4 1/2 (312)

In(2)-At Apedia 10(2)-At)2
UAcorregida =e 2 \/UQ + ( d Il( ) ) UT?
1/2

Seleccién del tiempo de medida

En espectrometria gamma es importante utilizar tiempos de medida lo su-
ficientemente elevados para tener una estadistica mayor en los fotopicos de
interés y alcanzar los limites de deteccién o actividades miminas detectables
(AMD) deseables.

Para establecer los tiempos de medida de las muestras hemos realizado un
estudio de una muestra procedente de una intercomparaciéon, por lo tanto de
concentracién conocida A = 507 + 69Bq/L, a la que se le han realizado 6
medidas en 3 dias consecutivos, 3 de ellas de 12000 segundos, algo més de tres
horas, y otras tres de 80000 segundos, incluyendo en esta tultima el tiempo de
la medida anterior con la siguiente secuencia:

la) 12000

1b) 80000 s. Incluyendo los 12000s de la medida anterior.

2b) 12000s.

2b) 80000 s. Incluyendo la medida 2a.

3a) 12000s

3b) 80000s. Incluyendo la medida 3a.

Los resultados se muestran en la tabla[3.9l Las actividades halladas en las
medidas cortas y en las largas son equivalentes, lo que demuestra que para este
nivel de actividad una medida con un tiempo medianamente corto, 3,5h, es mas
que suficiente para alcanzar una estadistica que permita realizar el analisis. Sin
embargo se observa que, a pesar de estar la actividad corregida por decaimiento,
ésta es menor conforme pasa el tiempo, lo que nos indica una pérdida de radén
en el envase. Esta pérdida, segin se vié cuando hicimos el estudio sobre el
envase de transporte y almacenamiento de las muestras, no se producia, pero

durante la medida en el detector gamma la muestra no se encuentra refrigerada,
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sino que estd a la temperatura del laboratorio, que es de alrededor de 23°C
todo el ano, por lo que vemos que la refrigeracién de las muestras es necesaria.

Debido a esto seria siempre conveniente seleccionar tiempos cortos de medida.

Tabla 3.9: Actividades corregidas por decaimiento para cada fotopico.
Medida 1 Medida 2 Medida 3

12000s 80000s 12000 80000 s 12000 80000 s

222Rn 497 4+26 494425 498 £26 487 +25 478 +£25 471+25

Las actividades minimas detectables se han calculado para cada uno de los
fotopicos de los is6topos de 2'*Bi y ?'Pb en sus diferentes energias teniendo en
cuenta las cuentas del fondo para dicho fotopico, CPMfopn40, con la siguiente

expresion:

1+ \/1 +2'CPMfondo)
tiempo

AMD;, =2-

El AMD medio para cada isétopo se calcula teniendo en cuenta las proba-

bilidades de emision de cada fotopico del is6topo, Pje:

>AMD;. P,
Z Pi,e

Como en el caso de la medida de ?*?Rn utilizamos el equilibrio secular de

AMD; =

este con sus descendientes **Pb y ?'Bi, su AMD se calcula en base a la energia
de todos los fotopicos de ambos is6topos.

Los resultados, en Bq/L, se muestran en la tabla Se puede observar
que para los fotopicos de mayor intensidad, >*Bi — A y 2! Pb — A, los valores
encontrados son menores que para las emisiones menos probables, debido a que
existe una mayor estadistica de recuento, y son los que mayor peso tienen en
el AMD medio utilizado para el ?**Rn. El AM D encontrado con 120005 el
primer dia, cuya actividad es mas alta y su recuento tiene mayor estadistica,
es de 2Bq/L, sin embargo los dias siguientes, debido a una menor estadistica y
probablemente una variacion en el fondo del detector muy puntual, este AM D
aumenta un 30 %. Las medidas mas largas, de 80000 s, proporcionan unos AM D
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similares todos los dias, de alrededor de 1 Bq/L, ya que tienen mayor estadistica

y las variaciones en el fondo del espectro quedan méas diluidas.

Tabla 3.10: AMD segin los tiempos de medida (Bq/L).
Medida 1 Medida 2 Medida3

12000 80000 12000 80000 12000 80000
A 16 0,7 1,7 0,7 1,7 0,6
2B 3,7 1,7 3,7 1,6 3,9 1,5
Mpi—C 20 1,9 5,3 2,0 4,6 1,8
21 By 1,7 1,1 2,8 1,1 2,7 1,0
ipp_ A 22 0,8 2,7 1,0 2,4 0,7
24pp— B 51 2,0 5,1 2,1 4,1 1,7
214 py 2,3 1,2 3,5 1,4 3,0 1,0
222Rp, 2,0 1,2 3,1 1,2 2,8 1,0

Como se desea comparar las medidas obtenidas con las que se obtengan con
la técnica de centelleo liquido, para la que se alcanzaba una AMD de alrededor
0,6 Bq/L, se deberia seleccionar un tiempo de medida de 80000s o superior, ya
que como se observa, a través de los picos més intensos Bi-A y Pb-A, se alcanzan
AMDs de 0,7 y 0,8 Bq/L. Sin embargo, como se ha visto podemos tener una
pérdida de radoén en el envase durante esta medida. Si la actividad de la muestra
es elevada no existe ningin problema con medir tiempos mas cortos incluso de
los 120005, el problema se presenta cuando las muestras tienen actividades de
alrededor del limite de deteccién, donde una medida demasiado larga aportaria
un AMD menor pero que pero podria darnos actividades indetectables si existen
pérdidas durante la medida.

Para la medida de radén en aguas de consumo, cuyo nivel de accién en
Espaiia es de 500 Bq/L [RD316], las medidas de tan solo 12000s serfan sufi-
cientes para alcanzar una AMD de entre 2 — 3 Bq/L, por debajo de los 10 Bq/L
que marca el propio Real Decreto para laboratorios que realicen este tipo de

analisis.
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Seguimiento de decaimiento de una muestra

Los fotopicos mas intensos tanto del **Bi (**Bi-A) como del 2!*Ph(***Pb-
A) pueden estar interferidos por otros isétopos, como se vio en la tabla
Para evaluar la existencia de estos interferentes en la muestra se comprueba
que se cumple la ley de desintegracion radiactiva, A = A,e”*, siendo \ la
correspondiente al radén (A = 0,18 diail) para el 2Bi y para el 2*Pb, en
equilibrio con radiactivo con el ***Rn, en sus diferentes energias de decaimiento.

En la figura se han representado las curvas de decaimiento del isétopo
214Bi y 2P}, respectivamente en sus diferentes energias para una muestra
procedente de una intercomparacién, cuya actividad consensuada es de 112 £+
22Bq/L. En esta ocasiéon, como las medidas no eran seguidas en el tiempo,
la muestra se ha mantenido refrigerada entre medida y medida para evitar
pérdidas en el envase, sacandola de la nevera unas horas antes de la medida para
que alcanzara la temperatura ambiente. Ademaés las medidas han sido realizadas
en periodos cortos (3,5h). Las constantes de desintegracion obtenidas , \; , asi
como la concentracién inicial se pueden ver en la tabla Se encuentra en
todos los casos valores de \; superiores a la A222g,,, en porcentajes que varian
entre el 11 % para el 2'*Bi—A que es el fotopico més intenso, y un 33 % para
el 2'Pb—B. Lo que puede ser debido a pérdidas en el envase o simplemente a
las variaciones de estos radionuclidos en el fondo los diferentes dias en los que
la muestra ha sido medida.

Esto mismo ocurre con la actividad inicial de radén calculada a partir de
estas curvas, que muestra actividades mas cercanas a la actividad real para los
fotopicos mas intensos, con diferencias de entre un 4 y un 10 % para el 2*Bi— A
y 21Pb — A, respectivamente, una desviaciéon poco importante y dentro de la
incertidumbre de la medida, mientras que se encuentran diferencias del 16 y
21 % para los picos menos intensos, 2**Bi — B y 2!Bi — C, que pueden ser

debidas a efectos del fondo.
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Figura 3.14: Decaimiento de los fotopicos de Plomo y Bismuto.

Tabla 3.11: Constantes de decaimiento de los fotopicos de 2'*Bi y 214Pb.
Fotopico A (dias™) Ao (Bq/L)

2M4Bi-A 0,204 0,01 108+ 8

24Bi_B  0,24+0,01 136412

2MBi_C  0,244£0,01 130412

2H4pp—A  0,22+0,01 123 +12

2M4pp_B 0,224 0,01 12248
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3.2.3. Validacién del método de espectrometria gamma

Para validar el método de espectrometria gamma en el laboratorio se han
utilizado las muestras de aguas procedentes de intercomparaciones y ademas,
debido a que estas aguas tenian concentraciones muy elevadas, se han prepa-
rado una muestra artificial de radon afiadiendo en un envase de medida de la
muestra un patron de *°Ra y agua destilada, previamente hervida y agitada,
y esperando a que estos alcanzaran el equilibrio.

El método se ha comprobado estudiando su exactitud a través del sesgo
frente a la concentracion referencia de todas ellas y la precision se ha evaluado
a través de desviacion estandar relativa (RSD %), como en el caso del centelleo
liquido, Los resultados obtenidos se muestran en la tabla [3.12]

Las muestra preparada con una baja actividad proporciona un sesgo de
tan solo el 0,6 %, y una desviacion estandar relativa del 15 %, aceptable para
este nivel de actividad. Las muestras reales provenientes de intercomparaciones,
con actividades mas elevadas, nos ofrecen sesgos de entre 1,2% y 11% y una
imprecision de entre 2,4 y 3 %. Por todo ello se puede concluir que el método de
espectrometria gamma tiene la suficiente precision y exactitud para considerarlo

un método valido para la determinaciéon de *?Rn en muestras de agua.

Tabla 3.12: Parametros de Validacién en la determinacion de 2??Rn mediante
espectrometria Gamma

Muestra Actividad Referencia)  Actividad Medida  Sesgo  RSD

ACTIVIDAD (Ba/L) (Baq/L) (%) (%)
Baja Preparada 3,69 + 0,13 3,71 +£ 0,55 0,6 15
Interl 507 £ 69 494425 4,5 2,4

Alta Inter2 320 + 61 324 £ 27 1,24 -

Inter3 91 +£18 81+11 11 3
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3.3. Comparacién de las técnicas LSC y Gamma

para la determinacién de radén agua

En los apartados anteriores §[3.1]y § se han descrito, optimizado y va-
lidado dos métodos diferentes para la determinacion de gas **?Rn en agua,
centelleo liquido y espectrometria gamma. Para evaluar si ambas técnicas son
comparables se han medido varias muestras con ambos métodos, las muestras
se recogieron por duplicado en los envases correspondientes. Los resultados ob-
tenidos con ambos métodos se presentan en la tabla[3.13|para aquellas muestras
que dieron resultados por encima de los limites de detecciéon de ambas técnicas.

Hemos encontrado que los valores de actividad, con su incertidumbre aso-
ciada, son equiparables en ambos métodos y las diferencias encontradas son
del mismo orden que sus incertidumbres. Un test ¢ — Student para muestras
independientes realizado sobre los resultados de ambos métodos muestra que

los valores son comparables con un 95 % de confianza (p = 0,195; « = 0,05).

Tabla 3.13: Resultados de muestras medidas por centelleo liquido y espectro-
metria gamma.

‘ Espectrometria gamma LSC
Muestra | Actividad (Bq/L) % Incertidumbre | Actividad (Bq/L) % Incertidumbre

M1 4,340,9 21 3,240,7 21
M2 44411 24 4,54+0,7 14
M3 5,14 0,9 18 46+1,6 34
M4 5,4+0,7 12 4,0+0,8 20
M5 641 19 4,7+1,7 36
M6 6+1 17 6,8 42,4 35
M7 10,8 £ 1,5 14 8,1+1,7 21
Ms 21,5+ 26 12 23,14+ 1,7 7
M9 30,8 £3,5 11 35+2

M10 228 £ 24 10 228+ 9

Mi11 81+11 14 94+6 6
M12 324 £21 7 350 £ 45 13

Las exactitud de ambos métodos es similar a bajas actividades, pero para
mayores actividades es més exacto el método de centelleo liquido, ya que es-
te no estd influenciado por variaciones del fondo. Ambas incertidumbres estan
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influenciadas, ademéas de por todas las incertidumbres asociadas a la propia
medida y a los calibrados, que son similares para todas las muestras ya que
han sido medidas en las mismas condiciones, por el tiempo que se ha tarda-
do en medirlas, debido a que la correccién por desintegraciéon produce una
gran incertidumbre afiadida, mas notable a bajas concentraciones. Si el tiem-
po desde la recogida hasta la medida es elevado las incertidumbres son mucho
mayores, como ocurre en M1 yM2 en espectrometria gamma y en M5, M6
y M7 en centelleo liquido , que no fueron medidas el primer dia en cada uno
de sus respectivos equipos por necesidades del laboratorio. En espectrometria
gamma ademads se deben tener en cuenta las posibles variaciones de fondo o
interferentes, que en LSC se evitan.

Puesto que ambos métodos son véalidos y los valores que nos ofrecen son
comparables, para escoger una u otra técnica hay que basarse en otros pa-
rametros como el coste econdémico y temporal, el consumo de reactivos o las
actividades minimas detectables.

Las dos técnicas precisan poca o ninguna preparacién de la muestra y son
relativamente econdmicas, ya que el consumo de reactivos es minimo. En es-
pectrometria gamma solo se consume el nitrégeno liquido que mantiene frio el
detector y en centelleo liquido el liquido centelleador que, aunque es téxico para
el medio ambiente, es de los considerados més seguros y solo requiere 10 mL
por muestra.

El tiempo empleado para cada andlisis depende de la actividad minima
detectable que se desee alcanzar. El AM D para el centelleo liquido para el
tiempo escogido de 100min (1,6h) es de entre 0,6 y 1Bq/L inferior al del
método de espectrometria gamma realizado en 12000s (3,3h), de 2Bq/L. Para
alcanzar un AM D similar al de centelleo con espectrometria gamma se necesita
una medida mucho més larga, con 80000s ( 22,2h) el AMD es de 1,2Bq/L.
Esto supone que en el tiempo en el que se mide una muestra en espectrometria
gamma se puedan medir 10 muestras mediante centelleo liquido, lo que, ademas
de evitar el decaimiento de las muestras en espera, la convierte en la técnica

mas econdmica.
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Capitulo 4

Estimacion de las dosis
efectivas asociadas al gas

radon

Como se explico en el apartado de la introduccion §[1.1.4] sobre la radiacti-
vidad que recibe el ser humano, hay distintas formas de cuantificarla. Para la
estimacion del dano producido por la radiacion se utilizan los términos de dosis
absorbida, dosis equivalente a un érgano o la dosis efectiva, que es la suma de
todas las dosis equivalentes producidas en los diferentes érganos en los que la

radiacién actua.

El radén, como la mayoria de los radionticlidos, puede incorporarse al cuerpo
humano de dos maneras; mediante inhalacién al respirar o mediante la ingestion
con el agua de consumo o alimentos. En los siguientes apartados se explican los
calculos de las dosis efectivas por ambas vias y las consideraciones necesarias
utilizadas para estimarlas. En muchas ocasiones, por simplicidad, se utilizara

solo el término «dosisy, pero siempre se estard hablando de dosis efectivas.

119
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4.1. Estimacién de la dosis efectiva por inhala-

ci6n de descendientes del radon

4.1.1. Dosis debidas a la inhalacién de radom.

El dano producido por el gas radén por inhalaciéon, no es debido al radén en
si, sino a sus descendientes emisores alfa de vida corta, ya que el hecho de que
el radén sea un gas hace que tras ser inhalado pueda ser expulsado, no siendo
asi para sus descendientes sélidos.

La dosis efectiva por inhalacion que el radon y su descendencia aporta se
puede estimar a través de factores de conversion a dosis, DCF, que relaciona
la actividad que hay en el ambiente con el dosis que estos producen. Estos
factores, normalmente, se dan en unidades de mSv/W LM

El WL «Working Level» se ha utilizado tradicionalmente para cuantificar el
dano producido por la descendencia del radon y su unidad es el Bqh. Se refiere
a la dosis que se recibe a causa de los descendientes del radén, en equilibrio con
este, cuando se estd expuesto a una actividad especifica de radén de 1 Bq/m3
durante una hora. Es decir, a la mezcla de radén y descendientes en equilibrio
que proporcionan una energia alfa de 1,3 - 108 MeV en un metro ciibico de aire,
3750 Bq/m? si se tienen en cuenta las energias alfa de los diferentes descendien-
tes. El «Working Level Months, W LM, es esta misma unidad, pero aplicada a
un mes de trabajo, teniendo en cuenta que un mes tiene 170 horas de trabajo,
por lo que 1W LM equivale a 6,37 - 10° th/mg.

Si tenemos una concentracién de radén C en desequilibrio con sus descen-
dientes, podemos pasarla a concentracién equivalente de descendientes multi-
plicando esta por el factor de equilibrio, F'. Por lo tanto la exposicién, F, en

W LM , en un determinado tiempo ¢ de exposiciéon puede calcularse como:

_ F.Ct
©6,37-105
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La dosis efectiva en mSvse calcula teniendo en cuenta los factores de con-
version a dosis DCF (mSv/WLM):

D(mSv) = E-DCF

siendo E la dosis en W LM.

FCt

D(mSv) = =109

Estas tres variables, concentraciones de radén, factores de equilibrio y tiem-
pos de permanencia, son diferentes a lo largo del ano. Por consiguiente, la dosis

total durante un ano sera la suma de todas las dosis recibidas en cada periodo:

DCF &
D(mSv) F,Cit; 4.1
(mSv) 637 10SZ (41)

En el apartado § [[.:2.7.1] sobre recomendaciones y legislacion del radén en
el aire, se explicé que las actividades de radén a partir de las cuales habia
que proteger al publico y a los trabajadores han ido cambiando a lo largo de
los anos, desde los 200 Bq/m3 de las primeras publicaciones, a los 300 Bq/m3
que se encuentran legislados, pasando por varios cambios mayores o menores.
La explicacién a que estos niveles de actividad hayan variado en el tiempo es
que a lo largo de los anos han ido apareciendo nuevos modelos dosimétricos y

epidemiolégicos con respecto al radén y su descendencia.

Los primeros factores de conversion a dosis recomendados por la ICRP
65 [ICR93| estaban basados en una aproximacion epidemiologica apoyada en
estudios realizados sobre grupos de mineros en los que se habia relacionado la
presencia del radén con enfermedades ocupacionales. Los factores de conversion
a dosis se obtuvieron por comparacion de directa entre el detrimento por unidad
de radon (como el riesgo asociado al cancer de pulmoén) y el detrimento total
asociado con una unidad de dosis efectiva. Se establecieron entonces dos valores
diferentes de DCF para el publico y para los trabajadores, de 4mSv/W LM y
5mSv/W LM, respectivamente.

En el ano 1994, un ano después de la publicacién del ICRP65, se publica un
nuevo modelo de tracto respiratorio [[CR94]. El modelo utilizado se basa en la
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energia que depositan los descendientes del radon en los diferentes tejidos del
tracto respiratorio, cuya preferencia de deposiciéon depende del tamano de las
particulas a las que estos se encuentren asociados, y el dano que estos producen

en cada uno de ellos.

Tabla 4.1: Influencia de los parametros fisicos de las particulas en la dosis.

Tamafio de particulas Zona deposiciéon %Detrimento total
Libres < 5nm Bronquial 80
Asociadas a particulas < 10nm Bronquiolar 15
Asociadas a particulas 10 — 100 nm Alveolar-Intersitcial 0.05

Datos obtenidos de: Influence of physical parameters on doses from radon
exposures[Por02]

Los estudios realizados con este nuevo modelo por Porstendoerfer y cola-
boradores [Por02, [Por05, Por01l, Por96, [Por99|, sobre las condiciones de las
particulas en suspension y el detrimento asociado a particulas de diferentes
tamanos, cuyos resultados se muestran en la tabla concluyen que las par-
ticulas libres de descendientes de radén cuyo tamaifio es inferior a 5nm son las
responsables del 80 % del detrimento total, ya que su energia se deposita en
la zona bronquial, donde més dano producen y més casos de cancer asociados
al rad6n han sido registrados. Basandose en las condiciones de los aerosoles
y, por tanto, en la distribucion de los descendientes del radén en estos, este
trabajo concluye que los factores de conversion a dosis a utilizar deberian ser
de 8mSv/W LM en hogares y 11,5mSv/W LM en lugares de trabajo. Otros
estudios [Dar06, [Har12] sugieren un factor de conversion a dosis similar para
lugares de trabajo , DCF = 12mSv/W LM, lo que supone que el riesgo de
cancer de pulmon debido al radoén es el doble de lo que hasta entonces se habia
pensado [Mar10, ICR10, TCROT].

En el afio 2017, el ICRP saca una nueva publicaciéon en la que se han
tenido en cuenta los estudios anteriormente realizados y unas velocidades de
respiraciéon superiores para trabajadores, ya que considera que la actividad
fisica acelera la velocidad de respiracion y por tanto los factores de conversion
a dosis deben ser superiores a los hasta ahora calculados [ICR17]. En esta nueva

publicacién se proponen proponen unos nuevos valores de DCF dependiendo del
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tipo de instalacién. Para ello se ha utilizado la fracciéon de estos descendientes
asociada a particulas (f,) y la que no asociada (f,) con una relacion diferente
dependiendo del lugar donde se utilice y de las condiciones habituales como,
DCF = 86f, + 12f, en cuevas, DCF = 86f, + 10f, en minas y DCF =
86f, + 14f, para lugares subterraneos de trabajo diferentes de los anteriores.

Teniendo en cuenta las condiciones mayoritarias de fraccién libre y asocia-
da encontradas en la bibliografia en diferentes estudios, se han tabulado unos
valores de DF'C' diferentes para estos tres tipos de instalaciones, como se mues-
tra en la tabla 2] donde se resumen las aproximaciones y valores aceptados
a lo largo de los anos, junto con las concentraciones maximas legisladas y las
dosis que estas supondrian teniendo en cuenta estos factores. Estos factores son
mayores en el caso de cuevas turisticas, con un ambiente interior méas limpio
de particulas, o trabajos en lugares subterraneos donde no se genere un gran
namero de particulas y alrededor de un 50 % de estos en minas donde por el
trabajo que se realiza existe polvo en suspension.

Como se observa, si tenemos en cuenta los tltimos factores de conversion a
dosis [ICR17], las dosis de radon con valores de concentracion de actividad legis-
lados actualmente son excesivamente elevadas, sobrepasando los 6 mSv anuales
en trabajos diferentes de minas. En los ultimos estudios, realizados con estos
factores, se recomiendan bajar los limites en concentraciéon de actividad a un
maximo de 100 Bq/mg, que supondrian, en el peor de los casos, una dosis de
3 mSv/afio.

4.1.2. Limitacién en actividad

Por cuestiones de simplicidad, en la legislacién las limitaciones, o niveles
a partir de los cuales se debe actuar, suelen darse en actividad por unidad
de volumen de aire (Ej: 300 Bq/m?® en puestos de trabajo). Para calcular las
actividades a las cuales habria que tomar una decisién con respecto al radén
en el interior de un edificio se han tenido en cuenta valores promedio acepta-
dos, como un tiempo de permanencia en el puesto de trabajo de 2000 horas
anuales y un factor de equilibrio F' = 0,4, que es la media de los encontrados
habitualmente. Sin embargo, en la guia de recomendacién del CSN 11.04 sobre
«Metodologia para la evaluacion de exposicion al radon en lugares de trabajo»

[CSN12¢], se explica que si el tiempo de permanencia es diferente, o el factor de
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Tabla 4.2: Diferentes factores de conversiéon a dosis recomendados por el ICRP.

Tipo Poblacion DCF F Horas Concentracion Dosis a la concentracion
de aproximacion (mSv/WLM) limite (Bq/m?) limite (mSv/afio)
. . . Trabajadores 5 0,4 2000 500 — 1500 3,1-94
ICRP65 Epidemiologica

Publico (casas) 4 0,4 7000 200 — 600 3,6 —10,4
ICRP103 Dosimétrica Trabajadores 12 0,4 2000 300 4,5
Trabajos interiores 20 0,4 2000 300 7,5
ICRP 137 Dosimétrica Mina 11 0,4 2000 300 — 600 4,1
Cueva turistica 24 0,4 2000 300 — 600 9,1
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equilibrio ha sido medido, se puede calcular una concentracién efectiva recibida
por las personas que pueda ser comparada a estos niveles de accién, aplicando
correcciones de estos dos factores como:

[RTLEf} = [RH]CFCt (4.2)

donde C'p es la correccién al factor de equilibrio, que serd el factor medido
divido por el valor implicito en los factores de conversion (0,4), y C, el factor
de correccion del tiempo, que corresponde al cociente entre el tiempo real de

permanencia y 2000 horas.
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4.2. Estimacion de la dosis debida a la ingestién

de radon

La peligrosidad del radén que pueda existir en el agua es mayor por la ema-
nacién que este produce al aire que por su propia ingesta. Debido a ello, durante
muchos anos las dosis debidas a la ingestién de radén no han sido consideradas.
En su lugar, se ha estimado que la medida de radén en el aire de los hogares
incluye el radon que haya podido emanar del agua. Sin embargo, los altimos es-
tudios muestran que las dosis debidas a la ingesta de este radiontclido podrian
hacer que se sobrepasaran los limites de dosis de 0,1 mSv/afno recomendados pa-
ra el agua de consumo en muchos lugares donde se utilizan aguas subterréneas,
y/o aguas privadas como casas de campo o urbanizaciones[Chel9].

Las dosis proporcionadas por el radén en el agua deberan ser, en ausencia
de medidas en aire, la suma de las dosis proporcionadas por la ingestion directa

de agua y por la inhalacién del radén emanado de la misma:
Dtotal,agua = Dinh,agua + Ding

Para estimar las dosis por inhalacion del radén emanado se tiene en cuenta
que el coeficiente de transferencia del radén entre el agua y el aire, en condi-
ciones normales, es de T = 1-10~* [NAS99]. Considerando el cdlculo habitual

para la inhalacién explicado en apartados en anteriores se establece:
Dinh,agua = CRn,agua -T-F-DCF -t (43)

donde CRry,agua €5 la concentracion de radén en el agua, F el factor de equilibrio
entre el radon y sus descendientes, DCF},;, el factor de conversion a dosis para
la inhalacién de radén y t el tiempo de permanencia, que para hogares esta
estimado en 7000 h al ano.

La dosis por ingestién directa de radén en el agua vendré dada por:
Ding = CRn,agua ' DCang -V (44)

siendo Crp,ague la concentracion de radén en el agua, DCFj,, el factor de
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conversion a dosis para la ingestion de radén y V' el volumen de agua.

La mayoria de los modelos de ingestién de radén con el agua suponen que el
radén, una vez ingerido, permanece en el estémago durante un tiempo, variable
segtin el modelo y la cantidad, y el tiempo transcurrido desde la ingesta de otros
alimentos, desde donde pasa al intestino delgado y de este a la sangre y al resto
de 6rganos, obviando la posible difusiéon del gas en las paredes del estéomago.
Por este motivo, y al contrario de lo que ocurre en la dosis por inhalacién, en
el caso de la dosis por ingestiéon de radén la mayor contribucién es debida al
propio radén, y no a sus descendientes, afectando al estémago principalmente
[Bem14].

Aunque ya se habian propuesto algunos modelos biocinéticos para la in-
gestion de radon y factores de conversion a dosis para este radionuclido con
anterioridad (DCF;,,, = 1-1078 Sv/Bq|Ken02]) hasta el afio 2017 el ICRP no
habia propuesto ninguno [[CR17]. El modelo biocinético utilizado en esta ICRP
es el propuesto por Legget y colaboradores [Legl3| para gases nobles. Este mo-
delo es similar a los anteriores, aunque difiere en algunos aspectos, como el
volumen de los diferentes compartimentos (6rganos) y algunos coeficientes de
transferencia de radén entre la sangre y diferentes érganos, quedando un factor
de conversion a dosis DCFj,,, = 6,9-1071° Sv/Baq.

El volumen medio de agua consumida por habitante est4 estimado en una
media de 2L al dia, o lo que es lo mismo, 730L en un ano. Como el radén
emana del agua en abierto cuando esta no se consuma directamente del grifo
(envasada, café, té, etc.) tendra una concentracién de radén inferior a si es
tomada directamente. Por ello la consideracién de volumen de agua diaria de
2L no es realista y en su lugar se utiliza el valor de 60 L/afio recomendado por
la UNSCEAR [UNS0Q].
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Capitulo 5

Concentraciones de gas radon

en la Cueva de Sant Josep,
Vall d’Uixo

5.1. Introduccién

En este capitulo se presentan los niveles de radén que se han medido en el
interior de la cueva de Sant Josep y como afectan a los trabajadores de dicha
instalacién. La acumulacién de gas radén detectado es muy elevada, llegando
a ser del orden de los 12kBq/m?. Sin embargo, se han encontrado variaciones
estacionales tanto de la concentracion de radon como de su factor de equilibrio,
que indican que el factor de equilibrio disminuye conforme aumenta el radon,
lo que hace que las dosis aportadas por este sean mayores en meses en los que

la concentracién de radén es menos elevada y viceversa.
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5.1.1. Situacién y descripciéon general de la cueva

La cueva o gruta de Sant Josep se encuentra en el término municipal de
La Vall d’Uixo, en la provincia de Castellon en la Comunidad Valenciana
(39°49'29.2°N, 0°15’11.0"W), como se indica en el mapa de la figura [5.1] En
la zona, segtin el mapa de riesgo potencial de radén, no existen elevadas con-
centraciones, es decir, a priori, la zona no es una zona potencial de radén (Ver

mapa zonas potenciales en el capitulo 1, figura [1.5)

Sant Josep
Caves

Alicante

Figura 5.1: Ubicacién de las Cueva de San Josep.

La gruta es un destino turistico de gran importancia y recibe cientos de
visitas a diario. Una de las caracteristicas més importantes de esta cueva es
que por su interior discurre un rio subterrdneo navegable, considerado el més
largo de Europa, por el que los turistas visitan alrededor de 800 metros abier-
tos al publico en barcas, conducidas por barqueros-guia, personal de la cueva.
Cabe destacar que el rio descubierto hasta el momento tiene alrededor de 3 km
(3010 m), pero solo los primeros 800 m son actualmente visitables por el pu-
blico general, aunque si que se realizan tareas de espeleologia por el tramo no
visitable.

El origen del rio todavia estd por descubrir, aunque existe una correlacion
bastante clara entre la crecida del rio y las lluvias producidas en las montanas
colindantes de la Sierra de Espadan. Son conocidos dos sumideros que abastecen

al sistema, Aveng de la Guilla y Aven¢ de Riera, en el término municipal de
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Alfondeguilla. A su salida el rio recibe el nombre de Belcaire y, aunque tiene

épocas secas, desemboca en el Mar Mediterrdneo en el municipio de Moncofa.

La cavidad pertenece al periodo tridsico medio, y estd compuesta princi-
palmente por dolomias y calizas, que como vimos en la introduccién en el
apartado no tienen una elevada concentraciéon de uranio, por lo que no
cabria esperar altas concentraciones de radoén en la cueva. Sin embargo, aunque
la concentracién de uranio sea baja, la elevada permeabilidad de estas rocas

facilita la migracion del radon desde su interior hasta el exterior.

La temperatura del interior de la cueva es constante todo el ano, de unos
20 —21°C en el aire y 17°C en el agua del rio. La humedad es elevada, y oscila
entre un 80 y un 90 % durante todo el afio. La cueva solo tiene una entrada
conocida, pudiendo ser el tnico lugar por donde se produzca un intercambio
de aire interior/exterior. Esta entrada es el acceso a pie por la que entran
trabajadores y turistas, que deja un aliviadero de agua a su izquierda que sirve
para controlar las subidas del rio. Muy cerca de la entrada se encuentra el que
hemos denominado embarcadero 0, figura donde se inicia el recorrido en
barca. A medida que se entra en la cueva las paredes se estrechan formando
galerias de altura variable de entre 2 — 8 m, que dan paso a salas mas grandes,
para volver a estrecharse y ensancharse, formando asi sifones, algunos naturales
y otros abiertos con barrenos para dar paso a las barcas, galerias y salas de
diferentes alturas. La profundidad de las aguas llega desde los pocos centimetros

hasta los 12m.

El recorrido por la gruta, que se puede ver en la figura se realiza en
aproximadamente 40 minutos, los turistas embarcan en el denominado embar-
cadero 0 (EMBO), donde comienza la visita. Pocos metros mas adelante la
gruta se estrecha y el techo es mas bajo, dejando un pequenio paso suficiente
para las barcas. A partir de aqui la cavidad se ensancha en salas y vuelve a
estrecharse en los pasos de una a otra varias veces (Sala de los Murciélagos,
Lago Diana, Lago Azul). Tras pasar por la galeria de los sifones, que es una
galeria de pequenos pasos abiertos al paso de barcas artificialmente, se llega
al denominado embarcadero 1 (EMB1), donde los turistas desembarcan para
hacer un recorrido de unos 250 metros a pie por la galeria seca. En este punto
los barqueros hacen el resto del recorrido hasta el embarcadero 2 (EMB2) por
la galeria inundada, que transcurre paralela a la seca, donde recogen de nuevo
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a los turistas para hacer el recorrido de vuelta. A partir de este punto la cue-
va sigue méas de 2km pero, como solo son visitados puntualmente para tareas

espeleoldgicas, no se han tenido en cuenta en este estudio.

EMB1
EMB2

EMBO

[ Seccién navegable
Galeria Seca
I seccién no visitable

Entrada

Figura 5.2: Esquema del interior de la cueva de Sant Josep con los puntos de
muestreo, EMB0, EMB1 y EMB2.

Imagen obtenida de: http://covesdesantjosep.es/wp-

content /uploads/2016/03 /mapa-coves-sant-josep.jpg)
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5.2. Metodologia del estudio

5.2.1. Tipo y densidad de detectores utilizados

En el capitulo 2 sobre metodologias de medidas de radén en aire, se com-
pararon tres tipos de detectores en condiciones de humedad elevada: canister
de carbén activo, detectores de pelicula de tipo cerrado CR39 y detectores
electronicos RSCOUT, concluyendo que todos ellos eran apropiados para es-
tas condiciones. Por esta razén, como ademés se habia observado que existian
grandes variaciones en la concentracion del gas, ver tabla[5.1] se decidi6 colocar
equipos electronicos, que nos permitian observar estas variaciones méas de cer-
ca, en contraposicion de los detectores pasivos CR39 con los que solo se podria
conocer la medida integrada en todo su tiempo de exposicién. Las canister de
carbén activo fueron descartadas por el tedioso trabajo que supondria el tener
que cambiarlas cada pocos dias.

También se observd, en aquel momento, una gran diferencia en invierno y
en verano, ademas de en la concentracion de radon, del factor de equilibrio, ya
que en verano se encontré un factor de equilibrio muy alejado de los recogidos
en la bibliografia, F' = 0,06. En aquel momento se atribuy6 a un error en la
medida aunque, como se verd, medidas posteriores han confirmado este dato.
Por este motivo se decidié también medir el factor de equilibrio en diferentes
jornadas, durante el afo 2013 se midié en 4 meses diferentes (Febrero, Mayo,
Agosto y Noviembre) y en 7 meses en el afio 2014, haciendo especial hincapié

en los meses de verano (Marzo, Mayo-Septiembre, Diciembre).

Tabla 5.1: Concentraciéon de radén y factor de equilibrio en invierno y verano.

Fecha Horas 222Rn EEC F
(Ba/m®)  (Ba/m¥
13-07-11 21 (775 + 14)z10' 446 £1 0,06 =+ 0,02
07-02-12 26 200 + 10 7T +1 0,39 £ 0,05

Para estudiar la homogeneidad se colocaron durante tres meses detectores
en los puntos EMB0, EMB1 y EMB2, ver figura Debido al hecho de que

la cueva es el cauce de un rio resulta dificil situarlos en otros lugares, que son
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pequenas galerias o lagos.

Los detectores se colocaron a mas de 50 cm del suelo e intentando alejarlos
de las paredes con ayuda de taburetes y tripodes.

Tabla 5.2: Homogeneidad de radén en el interior de la cueva

Actividad de radén (Bq/m?)

Punto de muestreo Febrero 2013 Marzo 2013 Abril 2013
Embarcadero 0 100 + 20 80 + 16 125 + 25
Embarcadero 1 440 £ 20 (247 + 49)z10" (93 £ 19)z10*
Embarcadero 2 420 + 80 (255 + 51)x101 (95 + 19)z10*

Las actividades obtenidas, presentadas en la tabla[5.2] muestran que en los
puntos de muestro EMB1 y EMB2 la concentracién es la misma, sin embargo,
es muy inferior en el punto de muestreo EMBO. Este punto es la entrada de la
cueva, el lugar donde los turistas y trabajadores embarcan para comenzar el
recorrido, que se encuentra ventilada de manera natural. Puesto que en los otros
dos puntos se encontraron concentraciones practicamente idénticas, se decidid
utilizar las medidas del EMB1 para realizar el estudio de la cueva y estimar
las concentraciones a las que los trabajadores estaban expuestos. Debido a que,
de existir una diferencia de ventilacién se notaria en este punto de muestreo,
EMB1. Ademaés en este punto hay un trabajador, rotativo, durante toda la
jornada laboral, que ayuda al desembarque de los visitantes.

De acuerdo con lo indicado anteriormente, durante los dos anos siguientes,
2013 y 2014, se monitoreo el aire de la cueva de forma continua en el embarca-
dero 1 con equipos electréonicos RSCOUT, midiendo el factor de equilibrio en

diferentes jornadas.
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5.3. Resultados de actividad de radén

En esta seccion se presentan los resultados recogidos durante dos anos com-
pletos de medidas, tanto de concentracion de radon, como de factores de equi-
librio, que nos permitiran estudiar el comportamiento del radén en la cueva,
asi como estimar las dosis que reciben los trabajadores, y el riesgo radiolégico

que estos asumen.

La concentracién media de radén anual se puede considerar idéntica en los
dos anos, siendo 4,8+1,0kBq/m? en el afio 2013 y 4,441,0kBq/m? en el 2014.
El perfil de concentracion de radén registrado a lo largo de los dos afios tiene

un comportamiento similar ;tal y como se observa en la figura [5.3

Las concentraciones de radén en el interior de la cueva varian estacional-
mente, siendo mucho més bajas en los meses de invierno, con minimas en enero
de 500 Bq/m? y 300 Bq/m® en 2013 y 2014, respectivamente. Durante la prima-
vera, las concentraciones comienzan a subir, para alcanzar maximos de hasta
12 kBq/m3 en verano y a lo largo del otono se ve un claro descenso hasta llegar
de nuevo a los minimos de invierno. Las concentraciones medias mes a mes
pueden verse en la tabla

16
14
12

10

Radén (KBq/m?3)

——Afi0 2013 == -Afio 2014

Figura 5.3: Perfil de concentracién de radén en el interior de la cueva durante
dos anos consecutivos en el punto de muestreo EMBI. .
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Tabla 5.3: Concentracién de radén mensual en los afios 2013 y 2014 en el punto

de muestreo EMB1.

CAPITULO 5. CUEVA DESANT JOSEP

Mes 222Rn 2013 222Rn 2014
(Ba/m?) (Ba/m?)

Enero (482 + 86) (330 £ 70)

Febrero (50 + 10)z10! (300 + 60)

Marzo (291 + 58)x10! (310 £ 60)
Abril (299 + 60)z10" (101 + 19)x10"
Mayo (367 + 73) (123 + 13)x10?
Junio (398 &+ 80)x10' (71 + 37)z102
Julio (120 & 24)z10%2 (113 + 13)2102
Agosto (118 £ 24)z10%2 (121 % 10)x10!
Septiembre (82 £ 16)x10' (110 & 25)z102
Octubre (69 + 14)210? (60 £+ 11)x10?
Noviembre (271 4+ 54)z101 (100 + 10)x10!
Diciembre (187 4 37)z10' (127 4 52)z10!

5.3.1. Influencia de las condiciones ambientales exteriores

Para entender el comportamiento estacional, se ha estudiado la influencia
de las variables ambientales exteriores (temperatura, humedad, precipitacion y

velocidad del viento) en la concentraciéon de radon.

En el interior de la cueva la temperatura y la humedad permanecen practi-
camente constantes durante todo el ano, por lo que las variaciones de radén en
su interior son debidas a las variables climaticas y al gradiente que pueda exis-
tir entre el interior y exterior de la cueva. Para estudiar la influencia de estas
variables en la concentracién de gas en el interior de la cueva se ha estudiado la
correlaciéon entre estas y los datos meteorolégicos de la zona. Los datos clima-
tologicos han sido tomados, entre otros, de la Agencia Estatal de Meteorologia
(© AEMET, para la estacion de Almazora en Castellon de la Plana, por ser la
mas cercana y de condiciones mas similares a las del municipio donde se sitia

la cueva.



5.3. RESULTADOS DE ACTIVIDAD DE RADON 139

Las representaciones graficas de dispersion de los valores de concentracion
de radon frente a estas condiciones, ver figura[5.4] parecen indicar que existe una
correlacion positiva entre la temperatura exterior de la cueva y la concentraciéon
de radon en el interior, es decir, cuanto méas calor hace en el exterior de la cueva
mayor es la concentracién de radén en el interior. El coeficiente de correlacion de
Pearson, que indica el grado de covaracion entre estas dos variables (r = ﬁ),
es de r = 0,909 (p —valor < 0,0001) lo que corrobora la correlacion entre estas
dos variables. La concentracion de radén en el interior parece aumentar de
forma exponencial hasta llegar a los 20° en el exterior, que es la temperatura
del interior de la cueva. A partir de este momento, la subida de la temperatura
es mucho méas marcada. Lo cual indica que cuando la temperatura exterior
supera los 20°, y es superior a la interior, deja de existir corriente del aire hacia

el exterior y el radon se queda estancado dentro de la cueva.

La relaciéon entre la humedad en el exterior y la concentracién de radén
también parece indicar una correlacién positiva, aunque en este caso menos
fuerte. El coeficiente de correlacién de Pearson entre este parametro atmostérico

y la concentracion de radon es r = 0,587 (p — valor = 0,003).

La velocidad del viento presenta una débil correlacién negativa con la con-
centraciéon de radon, el coeficiente de correlacion es r = 0,429 (p — valor =

0,036), lo que indica una influencia muy pequeia.

La precipitacién parece no tener ninguna influencia, el coeficiente de corre-

lacion en este caso es de r = 0,163 (p — valor = 0,447).

Entre las diferentes variables atmosféricas estudiadas también existen co-
rrelaciones. Los meses que hay mayor temperatura, la humedad es superior
(re—g = 0,547, p — valor = 0,0003) y la velocidad del viento es inferior
(rr—v = —0,430, p — valor = 0,036). Por lo que no podemos decir si la corre-
lacién de la humedad con el radén o de la velocidad del viento con el radén es
tal como hemos indicado, o si esta influencia es debida tan solo a los cambios

de temperatura.

Para hacer un estudio més detallado y que no se basara en medias mensuales
donde los efectos que pueda provocar el clima en la concentraciéon de radén se
pueden diluir se han seleccionado algunos periodos més cortos.
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Figura 5.4: Correlacion de las variables ambientales externas con el perfil de concentracion de radén en el interior de

la cueva.
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5.3.1.1. Aumento de radén en la cueva en la transicién primavera-

verano

El cambio de temperaturas de la primavera a verano, que en la zona se
produce en unos pocos dias, provoca un gran aumento en las concentraciones
de radén, que se mantienen altas y estables durante todo el verano.

En la figura [5.5] se puede ver que el hecho de que aumente la temperatura
en el exterior produce un aumento de concentracién de radén en el interior
de la cueva. Cuando en el exterior se superan los 20 °, que es la temperatura
promedio que hay en el interior de la cueva, la subida de radén tiene una

pendiente positiva muy pronunciada.
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Figura 5.5: Subida de temperatura exterior y de la concentracion de radén en
el interior de la cueva en la transicién primavera a verano.

Si analizamos la correlacion de los parametros atmosféricos con la concen-
tracién de rad6n en la transicién primavera-verano, obtenemos una fuerte co-
rrelacion positiva en el caso de la temperatura, con un coeficiente de correlacion
de r = 0,888 (p — valor < 0,0001), ver figura[5.6]

La correlacion entre el radén y la velocidad del viento o las precipitaciones
no han sido estudiados en este periodo debido a que no existian datos para ob-
tener una buena estadistica. La velocidad del viento fue mas o menos constante

y no hubo precipitaciones. Sin embargo, se ha anadido como nuevo parametro
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la presion méxima registrada durante esos dias en el exterior de la cueva, que
no se realizé con la evaluacién mensual porque se consider6 que la media de
presion de todo el mes no podria reflejar ningtin cambio. Aunque tampoco pa-
rece existir ninguna correlacién utilizando la presion méaxima diaria, tal vez
este parametro deberia ser evaluado en pequenas franjas horarias, ya que las

variaciones en esta son pequenas y en cortos periodos de tiempo.

Temperatura-Raddn Presion maxima-Radon

14000 14000

= 12000 s e i BTE 5
;5 e y= 1129,9x - 20400 4 "% 10000 V= 2112:3)& - 211020 .
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2 s000 3 o .
4000 : s
o i 2000 .

s »

o 5 10 15 20 25 1008 1010 1012 1014 1016

Temperatura exterior2¢ Presion maxima (atm)

Figura 5.6: Correlacién entre las variables meteorolégicas y el radén en el cam-
bio de estacién de primavera a verano.

5.3.1.2. Descenso de radon en la cueva en la transicién Otono-

Invierno

Si se representa, al igual que se ha hecho en el apartado anterior con la
subida de radén en primavera, la bajada de temperatura en el exterior y la de
la concentraciéon de radén en el interior de la cueva en la transiciéon del otono
al invierno se obtiene la figura[5.7}, donde se observa que estas siguen un mismo
patrén.

En los gréficos de correlacion de la concentracién de radén con las condi-
ciones ambientales, figura [5.8] se puede observa la dependencia de esta con la
temperatura y la precipitaciéon. Una vez més se obtiene una correlacién po-
sitiva fuerte con la temperatura, con un coeficiente de correlacién r» = 0,780
(p — valor < 0,0001).



5.3. RESULTADOS DE ACTIVIDAD DE RADON 143

14000 r 28

12000 26

I 24
10000
22

8000 20

6000 r 18

Radon (Bgq/m?)

F 16
4000

(23) 10218 BANYRIBdWa )

2000

0 10
D B Do
M 5 o o
W o o o
o o o o
R P S S

D ™ D B
oS o oS oS
N & A i
N AP 7P &

—&—Concentracion de Radén —&—Temperatura exterior

Figura 5.7: Descenso de la temperatura exterior y de la concentraciéon de radén
en el interior de la cueva en la transiciéon del otono al invierno.
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Figura 5.8: Correlacién entre las condiciones meteorolégicas y la concentracion
de radén en el cambio de estaciéon de otono a invierno.

Los estudios muestran que no existe correlacion entre la cantidad de lluvia
caida en el municipio de la Vall d’Uixo y la concentracién de radon en la cueva
(r = —0,218, p—wvalor = 0,095). Sin embargo, si se representan solo unos pocos
dias de los periodos en los que ha llovido y sus dias posteriores, figura [5.9] se
observa que la precipitaciéon si que provoca un aumento en la concentracion de
radon en dias posteriores, donde parece haber una diferencia de hasta cuatro
dias desde el pico de lluvia mas alto hasta encontrar una concentraciéon de
radén méxima, que si no ha seguido lloviendo vuelve a descender. Este efecto

no es tan notable en los meses frios (diciembre) como en los meses mas calidos
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(septiembre), ya que en los meses de invierno la cueva ventila y no se produce

la acumulacién que se produce en verano.
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Figura 5.9: Efecto de la lluvia en la concentracién de radén en el interior de la
cueva.

5.3.1.3. Variaciones diurnas de la concentracién de radén

Durante el estudio, no se observaron variaciones importantes en la concen-
tracion de radén que pudieran ser debidas a las diferencias entre el dia y la
noche. En las graficas de la figura[5.10} se presentan los registros de radén con
equipos electréonicos de unos pocos dias durante dos periodos, unos dias de ve-
rano, del 1 al 5 de Agosto, y unos dias de invierno, del 1 al 5 de Diciembre. En
los meses de verano la variacién en los niveles de radén a lo largo del dia y la
noche es mas marcada que en los meses de invierno en los que la cueva ventila
durante todo el dia. Atn asi, en verano tampoco se encuentran tendencias que
se puedan atribuir al dia y la noche, ya que la bajada de las temperaturas en
la zona durante la noche no es muy elevada. Pocas veces baja de los 20° y si

lo hace es durante pocas horas, en las que la cavidad no renueva el aire.
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5.4. Resultados de factor de equilibrio

En el afio 2013 se midi6 el factor de equilibrio en cuatro jornadas no conse-
cutivas. En los meses de invierno, febrero y noviembre, el factor de equilibrio
estimado fue de 0,31 £ 0,11. Sin embargo, en el mes de mayo el factor que se
encontré fue tan solo de 0,104+0,03 y en agosto un factor medio entre estos dos
de 0,21 +0,07. En vista de esta variacién, durante el ano 2014 se decidié medir
este factor de equilibrio mas veces, insistiendo en los meses de verano, para
poder confirmar estos factores de equilibrio. Los resultados encontrados fueron
menores que los encontrados en el 2013, llegando a ser de F' = 0,02, inferior
a los encontrados en la bibliografia en cuevas de tipo Karstico, que varian de
0,04 a 0,95 [CSN12c].

En la tabla[5.4] se muestran todos los valores de factor de equilibrio medidos
durante los anos 2013 y 2014.

Si representamos los datos de factor de equilibrio junto con los datos de

radén se puede ver que ambas magnitudes son inversamente proporcionales,
figura

14 05
04

03

228 (kBq:m?)
ouqiinba ap Jo3ey

0,2

01

—222Rn (2013) —222Rn (2014)
---F (2013) ---F (2014)

Figura 5.11: Relacién inversa entre la concentracion de radén y su factor de
equilibrio.
5.4.1. Influencia de las condiciones ambientales

Los estudios de correlacion del factor de equilibrio con las variables meteo-

rolégicas, figura [5.12] muestran influencia solo de la temperatura, encontrando



5.4. RESULTADOS DE FACTOR DE EQUILIBRIO 147

Tabla 5.4: Factores de equilibrio medidos en diferentes jornadas en el punto de
muestreo EMBI1.

Fecha Factor de equilibrio
feb-13 0,31+0,11
may-13 0,10£0,03
ago-13 0,21£0,07
nov-13 0,31+0,11
mar-14 0,30£0,10
may-14 0,25+0,10
jun-14 0,020£0,006
jul-14 0,02340,006
ago-14 0,016+£0,006
sep-14 0,02+0,007
nov-14 0,31+0,11
dic-14 0,39+0,11

una correlacién inversa de este con la temperatura que contrasta con la co-
rrelacion directa que existia entre concentracién de radén y temperatura. El
coeficiente de correlacion de Pearson es r = —0,801 (p —valor=0,002), negativo
por tener una correlacion inversa. Aunque aparentemente parece existir también
una correlacion negativa entre este factor de equilibrio y la humedad en el am-
biente exterior, los estudios de correlacion muestran que no es asi, (r = —0,410,
p = 0,185). Tampoco se han encontrado correlaciones significativas del factor
de equilibrio con la velocidad del viento (r = 0,284, p — valor = 0,371) o con
la precipitacion (r = 0,483, p — valor = 0,112).

Una explicaciéon a este comportamiento, tanto del radén como del factor
de equilibrio, puede ser que al aumentar la temperatura en el exterior de la
cueva, por encima de la temperatura del interior, el aire queda estancado en
el interior de esta, no permitiendo la salida de radén. Este mismo aire estan-
cado se enriquece en particulas en suspension que forman agregados con los
descendientes del radén ayudando asi a precipitar y depositarse en superficies
con mayor velocidad.
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Figura 5.12: Correlacion entre los factores de equilibrio y las variables meteorologicas.
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5.5. Radén y otros radionticlidos en el agua de

la cueva

Debido a que los periodos de desintegracion de todos los isétopos de la
cadena son menores que los del uranio, la concentraciéon natural de uranio en
las rocas y los suelos se encuentra en equilibrio secular con sus descendientes.
Sin embargo las concentraciones de estos en el agua pueden ser muy variadas,
debido a las interacciones que esta pueda tener con las rocas y los diferentes
parametros tanto fisicos como quimicos [Sco92].

Para intentar averiguar si el origen del radén era el agua del rio, se midié
este, y otros radiontuclidos de la serie, anteriores y posteriores al radén (ver
ﬁgura de la introduccion). Se tomaron muestras de agua en el mes de julio
de 2013, una en el embarcadero 1 (EMB1) y otra en el embarcadero 2 (EMB2).
Por un lado, se midi6 la cantidad de radén presente en las muestras. Por otro
lado, se determinaron las abundancias de los is6topos de uranio (***U y 23U),
is6topos anteriores al 2*?Rn en su cadena radiactiva, y del polonio, *'°Po, ultimo
descendiente radiactivo de la cadena. Al correr el agua del rio en abierto, el gas
radoén, que tiene preferencia por la fase gaseosa, pasa a la atmésfera, pero sus
descendientes so6lidos quedan disueltos en el agua, donde se desintegran hasta
llegar a is6topos estables.

Las cantidades de *?°Ra, isotopo inmediatamente anterior al *Rn no fue-
ron determinadas por no disponer del método apropiado para ello, tal vez habria
sido de gran ayuda para comprender mejor el comportamiento.

Los resultados de estos anélisis se muestran en la tabla

Las concentraciones de radén medidas por centelleo liquido en muestras de
agua del rio de San Josep corresponden a valores inferiores al limite de deteccion
del equipo (LID < 1,2Bq/L). Lo que indicé que, de ser este el origen del radén
en el aire, el radoén se transferia rapidamente de la fase acuosa a la fase gaseosa.
Ademaés, el agua del rio es constantemente agitada por el paso de las barcas lo
que favoreceria este traspaso.

Como se observa las concentraciones de uranio son relativamente bajas,
inferiores a 50mBq/L, y comparables a aguas comerciales de embotelladoras
espanolas, que proceden habitualmente de manantiales subterraneos, donde las
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actividades de uranio varian desde valores inferiores a los limites de deteccion de
alrededor de 1 mBq/L hasta los 173471 mBq/L para el ***U y 70,943,2mBq/L
en el caso del **U [DF13].

Se encuentran ratios 234U/238U, de 3,4 y 4,2 en EMB1 y EMB2 respecti-

Tabla 5.5: Concentracion de radon y otros radioniclidos en el agua del rio que
recorre la_cueva.

2223, 210p, 23475 238(; 2347y /2387
(Bg/L) (mBq/L) (mBg/L) (mBg/L)

EMB1 <12 72414 319440 7,626 4,2

EMB2 <12 48+17 249430 7,4+20 3,4

vamente, habituales en aguas subterraneas, donde se suelen encontrar valores
de entre 0,51 a 9,02 [Ali14]. Este desequilibrio puede ser explicado por el efecto
«retrocesoy, que fue descrito en el apartado § Cuando el 2**U se desinte-
gra emitiendo una particula alfa, su descendiente es propulsado en la direccién
contraria a esta emision, pudiendo desplazarse hacia zonas méas externas en la
estructura de los minerales, y quedarse en la superficie de los granos y/o en los
huecos entre ellos, lo que hace que el **U se encuentre mas disponible para
ser solubilizado por el agua a su paso [Ele83]. Este mismo efecto de retroceso
es experimentado por los siguientes radiontuclidos emisores alfa de la cadena,
20T y 226Ra, y a pesar de que la direccién de emision y retroceso es aleatorio
para cada desintegracién, se podria decir que este efecto produce que estos ra-
diontclidos puedan encontrarse también en zonas externas de la estructura del
cristal donde puedan escapar facilmente al agua o al aire y que la disposicion de
los atomos de ?*°Ra, facilitaria que al desintegrarse en gas 2*Rn, este pudiera
salir hacia los huecos y de las paredes [Fle82].

Las concentraciones de 2'°Po encontradas fueron de 7,13 + 1,39 y 4,83 +
1,74mBq/L, una actividad que se puede considerar bastante baja, si se tiene
en cuenta que son aguas subterraneas. En Espana, las mismas aguas que se
pusieron como comparaciéon en el caso del uranio, muestran actividades de
29P¢ de entre 1 — 46mBq/L [DF13|, similares a las de Estados Unidos que
se encuentran por debajo de los 40mBg/L [Por03] y otros lugares. Solo en

terrenos muy ricos en uranio en zonas de Finlandia o Australia se alcanzan
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valores de 16 — 19 Bq/L [IAE1T7]. El hecho de hallar en el embarcadero 1 una
concentracion superior al embarcadero 2 podria indicar una disolucién mayor
de materiales por parte del agua del rio con su paso, aunque esta diferencia no

es muy marcada.
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5.6. Implicaciones dosimétricas para el personal

5.6.1. Radén efectivo

Como se explico en el apartado §[1.2:7.1] la legislacion sobre radén propone
unos limites de actividad de este a partir de los cuales hay que realizar accio-
nes de remedio para la seguridad de los trabajadores, que actualmente es de
300Bq/m? [CE514, [CSNT12a]. Pero estas cantidades estén calculadas suponien-
do un factor de equilibrio en la instalacién es F' = 0,4 y 2000 de trabajo horas
anuales.

Las concentraciones de radén que se han registrado en esta instalacién han
sido muy variables, asi como los factores de equilibrio, por lo que se ha calculado
las concentraciones efectivas mes a mes durante el ano 2014, aplicando las
correcciones al factor de equilibrio y a las horas, como se explico en el apartado
§EIY

Los resultados de concentracién de radén efectivo, para el trabajador que
mas horas ha registrado durante el aiio 2014 (810 h) en el interior de la cueva se
muestran en la grafica[5.13] junto a la concentracion de radén. En esta grafica
se observa que debido a la influencia del cambio de factor de equilibrio y sobre
todo a que el total de horas no es el mismo mensualmente, las concentraciones
efectivas no siguen el mismo perfil que sigue la concentracion de radén, y supera
los 300 Bq/m? solo en los meses de abril, julio y diciembre.

La concentraciéon de radén media durante el ano 2014 fue de 4,4+0,9 kBq/mB,
mientras que en concentracion efectiva este nimero desciende a aproximada-
mente 225Bq/m?.

5.6.2. Estimacion de dosis

Las dosis para los trabajadores han sido estimadas a partir de las concen-
traciones de radén medidas en la cueva y del tiempo de permanencia de los
trabajadores en esta, tal como se explico en el apartado § [ £.1.1] Se ha realizado
una comparacion entre las dosis obtenidas con diferentes factores de conver-
sion a dosis (DCF') y las recomendaciones del ICRP. Ademaés se ha tenido en
cuenta el factor de equilibrio entre radén y descendientes recomendados en la
bibliografia (F' = 0,4) y los factores de equilibrio reales estimados en la insta-
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Figura 5.13: Concentraciéon de radén y radon efectivo calculado para el traba-
jador que més horas ha registrado en el interior de la cueva.

lacion. También se ha calculado la dosis valorando la permanencia real de los
trabajadores en el interior y una permanencia de 2000 h, que es la recomendada
en la bibliografia para trabajadores que ocupan toda su jornada laboral en el
interior de la cueva o instalacién. Todas estas dosis pueden verse en la tabla
5.6

Las dosis estimadas suponiendo un F' = 0,4 y un tiempo de permanencia de
t = 2000h para DCF = 24mSv/WLM y DCF = 5mSvyWLM~! son 137 mSv
y 30mSv respectivamente. Cuando se consideran los factores de equilibrio me-
didos en lugar del factor de equilibrio F=0.4 las dosis estimadas disminuyen a
17mSv y 3,5 mSv para cada uno de los dos DCF’, respectivamente.

Si ademé&s se tienen en cuenta los tiempos de permanencia reales en el
interior de la cueva, estas dosis disminuyen a 5,1 —6,4 mSv para los trabajadores
que pasan mayor tiempo y menor tiempo en la instalacién, respectivamente,
con un DCF =24mSv/WLM y a 1,2 — 1,7mSv para DCF = 5mSv/WLM.

Como vemos la medida del factor de equilibrio es clave para calcular las
dosis reales ya que el tabulado puede estar muy lejos de la realidad y afectar
enormemente a la estimacién de la dosis, tanto por sobre-estimacién como
infra-estimacion.

En la grafica se ha representado la dosis mes a mes de un trabajador
al azar para las diferentes condiciones para las que ha sido calculada y con un
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DCF = 5mSv/WLM. Si tenemos en cuenta un factor de equilibrio ' = 0,4
y At = 170h, la dosis maxima recibida por este trabajador en un mes es de
6,5mSv, en agosto, que es cuando mayor concentraciéon de radén hay en el
interior de la cueva. Sin embargo, si tenemos en cuenta el factor de equilibrio
medido y el tiempo de permanencia real, esta misma dosis en el mes de agosto
pasa de ser de 0,12mSv. De forma contraria, en el mes de Diciembre, que es
cuando las concentraciones de radén son las minimas anuales, la dosis asumida
por este mismo trabajador es de 0,20 mSv.

Los mismo ocurre con las dosis que podrian ser recibidas por los turistas.
Las dosis méximas y minimas que podrian ser recibidas por un turista de la
cueva, en los 40min que dura una visita, se muestran en la tabla para
diferentes DF'C y factores de equilibrio. Para un factor de equilibrio F' = 0,4,
los valores de dosis son maximos, en el mes de julio, cuando la concentraciéon de
radoén es la més alta, y minimos en febrero, cuando la concentraciéon de radén
es menor. Sin embargo, si utilizamos los factores de equilibrio reales obtenemos
unos resultados muy diferentes. Las dosis que podrian ser recibidas por un
turista serian maximas en el mes de diciembre, ya que aunque la concentracién
de radon es de las més bajas, el factor de equilibrio toma el valor mas alto de
los estimados. Lo cual evidencia una vez mas la necesidad de medir el factor

de equilibrio para asignar las dosis en este tipo de lugares.

Tabla 5.6: Dosis estimadas para los trabajadores de la cueva teniendo en cuenta
diferentes DCF, F, tiempo de permanencia.

Dosis (mSv) Dosis(mSv)  Dosis(mSv)

DCF F=04 Fmedido Fmedido
(mSvWILM™) At =170h At=170h At =real
24 137 17,05 5,1 —6,4

5 30 3,50 1,2-1,7
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Dosis (mSv)

ene-14 feb-14 mar-14 abr-14 may-14 jun-14 jul-14 ago-14 sep-14 oct-14 nov-14 dic-14

WT=170 horasy F=0.4 W T=170horas y F medido M Tiempo real y F medido

Figura 5.14: Dosis recibidas por un trabajador mes a mes durante el ano 2014
(DCF = 5mSv/WLM).

Tabla 5.7: Dosis estimadas un visitante teniendo en cuenta diferentes DCF.

DCF Dosis(pSv) Dosis (pSv)
(mSvyWLM™") F=0.4 At =40min  Fmedido, At = 40 min
24 Minimo 3, 1(Febrero) 3,5( Marzo)

Maximo 120 (Julio) 20 (Diciembre)
5 Minimo 0,6 (Febrero) 0,7 (Marzo)

Maximo 30 (Julio) 3,8 (Diciembre)
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5.7. Conclusiones

A pesar de que la cueva de Sant Josep se encuentra en una zona donde no
suele haber grandes cantidades de radio y uranio en suelo, las concentraciones
anuales de radon medidas en esta cueva son muy elevadas, 4,8 +1,0kBq/ m?®y
4,4+ 1,0Bq/m? en 2013 y 2014, respectivamente.

La cueva presenta una variacién estacional muy marcada con niveles mini-
mos de alrededor de 400 Bq/m® en los meses més frios y una alta acumulacion
de hasta 12kBq/m® de radén en los meses de verano. Est4 alta actividad en
verano solo es superada en Espana, segin lo estudiado hasta dia de hoy, por la
Cueva de Castanar de Ibor en Céaceres, donde se alcanzan hasta 37, 8kBq/m3,
[AG15], y la Sima del Vapor, en Alhama de Murcia, donde se han llegado a
detectar 47 kBq/m?*[PL16, [VAP]. La primera de ellas es una cueva en una zo-
na granitica, y la segunda una sima de més de 80m de profundidad donde
las actividades encontradas se asocian a la presencia de aguas termales y una

actividad sismica somera.

El comportamiento estacional, con méximos en verano y minimos en in-
vierno, es similar al de algunas cavidades como la Cueva de Nerja [Duell], la
Cueva de las Maravillas [Fuel5], o la cueva de Postojona [Greld] y es inverso a
otras como la propia Castafiar de Ibor, ya nombrada, Altamira, en Cantabria,
o Shawan, en China [Lar06, [Lar05, [Wan19l [Gre14].

La ventilaciéon del interior de la cueva, regida por las condiciones ambienta-
les, es la responsable de este comportamiento. Los estudios de correlacion entre
los parametros meteoroldgicos exteriores y la concentracién de radén muestran
que la temperatura exterior, o mejor dicho la diferencia de temperatura entre el
exterior y el interior, es la principal responsable del comportamiento estacional
del radén. Cuando en el exterior de la cueva la temperatura es inferior a la del
interior, la densidad del aire caliente hace que este salga hacia el exterior por
conveccion, por lo que la cueva realiza intercambio de aire con el exterior. Sin
embargo, cuando la temperatura exterior es mayor que la temperatura interior,
el aire de la cueva se queda estancado, produciendo una gran acumulacién de ra-
don. La diferencia es mas marcada cuando en el exterior la temperatura supera
los 20 °, que es la temperatura constante del interior de la cavidad. Este tipo de

comportamiento es tipico de cuevas con la geomorfologia que tiene la gruta de
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Sant Josep, con una unica entrada y un recorrido horizontal [Bah08|, Wan19].

Se han encontrado variaciones temporales en los factores de equilibrio, desde
los 0,02 en los meses de verano hasta 0,39 en invierno. En verano el factor de
equilibrio es de los més bajos referenciados en la bibliografia para este tipo de
lugares y ademés la tendencia anual de este factor es contraria a la del radén,
es decir, cuando la concentraciéon de radén es maxima el factor de equilibrio
es minimo. Este comportamiento no suele ser el habitual, ya que el factor de
equilibrio suele aumentar con la concentracion de radon.

Este hecho podria ser explicado por fenomenos de ionizacién del ambiente.
Loégicamente, al existir mucho mas radén en el ambiente este es més ionizante
lo que hace que se generen iones negativos, de vapor de agua o de otros gases
atmosféricos, con los que los descendientes del radén, iones positivos de forma
libre o en forma de pequenos cluster, se neutralizan [Pag03]. Al neutralizarse
los iones positivos, la tasa de combinacién con otras particulas disminuye, es
decir, la mayoria de los descendientes se encuentran sin formar agregados, que
depositan a mayor velocidad. Se ha observado que la velocidad de deposiciéon
aumenta significativamente en ambientes donde la concentracion de radon es
superior a 10kBq/m?® [Chu96].

Ademas, la forma de la cueva, con muchos tramos de estrechos pasillos y
bajas paredes y techos, afiadido a las formaciones que hay en estas, hace que
exista una gran superficie de deposicion en funcion del volumen que ocupa,
lo que favorece que los descendientes del radon, adheridos o no particulas, se
depositen con facilidad[Esp15].

En menor medida, la mayor afluencia de publico en los meses de verano,
especialmente en julio y agosto, también podria hacer descender este factor de
equilibrio, ya que las personas también acttian como superficie de deposicién,
llevandose los iones cargados de descendientes del radén adheridos a la ropa y
el pelo.

En este tipo de cuevas de origen karstico, la causa de que exista **Rn
suelen ser los sedimentos arcillosos que recubren los suelos, en este caso también
acumulados en el fondo del rio subterraneo, y a la roca que ese encuentra por
detras de las deposiciones calcareas, ya que la roca caliza no suele presentar
elevadas cantidades de 2*Ra [CD17]. La formacién de la cueva, que se produce

al disolverse los materiales calcareos, puede hacer que precipiten los materiales
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no solubles en agua [Fuel3].

Las aguas que se filtran a la cueva y forman el rio podrian ayudar a trans-
portar el radén de la roca hacia a la cueva, ya que se observa, que unos dias
después de haber precipitaciones se produce un pequenio aumento del gas en el
interior de esta, mayor cuanto mayor es la cantidad de lluvia. Aunque no parece
ser este el origen principal del radén, solo una contribucién de poca importan-
cia, apreciable cuando la precipitacion es elevada y hay menor ventilaciéon de
la cavidad en los meses mas calidos.

El anéalisis del agua del rio muestra una baja concentracién de uranio, lo
que también indica que esta no es el principal origen del radén. Sin embargo,
si que se observa un gran desequilibrio en los is6topos 234U/ 238U, 1o cual da a
entender que el agua se enriquece en descendientes de ?*3U a su paso por las
rocas.

Tampoco se han encontrado grandes concentraciones de 2'°Po en el agua
del rio, lo que sugiere que de depositarse el radén y sus descendientes en esta, la
circulacion del agua impide la acumulacién de este radiontclido, aunque no he-
mos analizado su presencia en los sedimentos, donde podria estar acumulandose
junto al '°Pb.

A pesar de las altas concentraciones de gas radon encontradas en el interior
de la cueva, las concentraciones efectivas y las dosis asociadas a los trabajadores
no son tan elevadas como cabria esperar, debido a que la jornada laboral no
implica estar en el interior de la cueva 8 horas al dia y los factores de equilibrio,
en los momentos en los que la cantidad de radén es mayor, son muy bajos. Solo
en el peor de los casos, el trabajador que més dosis ha recibido durante el
afio 2014 y con un DCF maximo (DCF = 24) supera la dosis méaxima de
6 mSv recomendada [CSN12al, por lo que se aconsejé en su momento que se
realizara una mayor rotaciéon de trabajadores y que estos pasaran el menor
tiempo posible dentro de la cueva, entrando solo en el momento de realizar las
visitas y sin esperar en el interior entre ellas.

Las dosis calculadas con los diferentes factores de conversién a dosis son muy
diferentes, ya que el altimo factor recomendado en el afio 2017 (DCF = 24)
es casi 5 veces mayor al anterior. Estos factores se basan principalmente en
el tamano de las particulas que haya en suspensién. Se podria decir que el
factor de equilibrio tabulado por esta recomendaciéon de conversién a dosis
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dista mucho del medido en esta cueva, pero no conocemos las caracteristicas
de las particulas que hay en la cueva por lo que no podemos saber, sin haberlo
medido, si el DCF considerado deberia ser superior o inferior al tabulado.

A pesar de ello, podriamos hacer la hipotesis de que al ventilarse menos
la cueva en verano puedan acumularse méas particulas, por lo que se formarian
agregados con mayor facilidad y estos serian de mayor tamano, lo que haria que
la fraccion libre de radon fuese menor [Che97] y, por tanto, inferior el DCF, y lo
contrario podria ocurrir en invierno [Bez12]. Seria necesario medir la cantidad y
el tamano de las particulas en diferentes temporadas del afio, como se ha hecho

con el factor de equilibrio, para estimar la dosis con una mayor precision.
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Capitulo 6

Concentraciones de gas radon
en la Cueva del Rull, La Vall

d’Ebo

6.1. Introducciéon

En este apartado se presentan las concentraciones de radén que se han me-
dido en la Cueva del Rull durante el afio 2013, asi como los factores de equilibrio
y las dosis asociadas a las trabajadoras que realizan las visitas guiadas. Las ac-
tividades de radén encontradas superan los 300 Bq/m3 en todos los meses del
aflo, que son minimas en invierno y llegan hasta 3kBq/ m? durante los meses de
verano. También se han encontrado variaciones estacionales en los factores de
equilibrio, con la misma tendencia que el propio gas radén, minimos en invierno

y mAaximos en verano.

161
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6.1.1. Situacién y descripciéon general de la cueva

La Cueva del Rull se encuentra situada en el término municipal de La Vall
d’Ebo, en la provincia de Alicante ( 38.811267,-0.17779), entre sierras y ba-
rrancos que forman los valles del interior de la provincia, como se representa
en el mapa de la figura[6.1} donde ademés de la Cueva del Rull se encuentran
numerosas cuevas y simas. El terreno en el que se encuentra situada tiene una
morfologia y litografia muy compleja, formada principalmente en roca caliza
y arcillas del periodo cretacico. La formacion de la cueva se debe tanto a la
disolucién de sus componentes calcareos por la accién del agua como a hun-
dimientos parciales, debidos a la presencia de una falla transversal a escasos
metros de ella.(https://lavalldebo.org/va/la-cova-del-rull/ [vd])

La cueva se encuentra durante todo el ano a una humedad constante que
ronda el 100 %, ya que esta todavia en formacién. Las temperatura en el interior
de la cueva es de 16,0 £ 0,52, practicamente constante durante todo el afo.

La cueva se explota de forma turistica con visitas guiadas. La visita consta
de un recorrido de una longitud de 220 m y un desnivel de —19m , a través de un
sistema circular creado con escaleras y barandillas que impiden que el personal
o los turistas modifiquen el terreno al pisarlo, como se puede ver en la figura
La cueva es més profunda que la altura a la que se visita y sus dimensiones
reales se desconocen, parece ser de gran profundidad pero no esta comprobado
por dificultades espeleoldgicas. Todo parece indicar que las aguas que filtra
se conducen al rio Ebo, a menos de 1km de distancia, que posteriormente
desemboca en el rio Girona, y del que se realiza la potabilizacion de agua en el

municipio de La Vall d’Ebo para su consumo.
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Cueva del
Rull
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Figura 6.1: Situacién Cueva del Rull.

Figura 6.2: Imagen del interior de la Cueva del Rull.
Imagen obtenida de:
http://www.cuevasturisticas.es/imagenes-ap/cuevas/ /thumb /cuevadelrull.jpg
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6.2. Metodologia del estudio

6.2.1. Tipo y densidad de detectores utilizados

El aire de la cueva fue monitoreado con un equipo RSCOUT durante el ano
2013, desde febrero hasta diciembre. Durante el mes de enero, el recinto se en-
cuentra cerrado y sin visitas turisticas, por lo que se consider6 la concentracion
nula.

El equipo se situé a mitad del recorrido de la visita, en la parte opuesta a
la entrada de la cueva, en una plataforma dispuesta para tal efecto. Ademas de
este equipo, para estudiar la homogeneidad de la cueva, se dispusieron detec-
tores pasivos de tipo cerrado CR39, junto al detector electronico y por el resto
del recorrido. Sin embargo, la mayoria de estos detectores desaparecieron, no
sabemos si por vandalismo o por bajadas de agua. Ademaés, debido a la elevada
humedad en la cueva, muchas veces se han encontrado mojados, incluso llenos
de agua, por lo que sus medidas han sido desestimadas.

El detector que se encontraba junto al equipo RSCOUT ha podido ser
recuperado en mas ocasiones, sin embargo, muchas de ellas también mojado, y
ha registrado concentraciones inferiores a las recogidas por el RSCOUT, como
se observa en la figura, por lo que para el calculo de *?*Rn efectivo y las
dosis que debiamos asociar a los trabajadores se han utilizado los datos de los
equipos electrénicos.

El factor de equilibrio se midié con la combinacién de equipos electrénicos
Doseman y Doseman Pro, como se explicé en el apartado sobre el calculo del
factor de equilibrio § [[.:2.471] en cuatro visitas en diferentes periodos del afio.

Adicionalmente se tom6 agua del rio Ebo, y del agua potable del pueblo de

La Vall d’Ebo para analizar la presencia de radén, uranio y polonio en estas.
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6.3. Resultados de actividad de radén

La actividad media de radén en la cueva durante todo el periodo de me-
dida (febrero-diciembre) es de 1,8 + 0,8kBq/m®. La concentracion del gas es
méxima en verano, llegando cerca de los 3kBq/m3, y minima en los meses de
invierno, cuando se encuentran actividades de 0,9kBq/m®. En la graﬁca se
representan las concentraciones de radén mes a mes. Para estudiar este com-
portamiento, en los siguientes apartados se ha estudiado la influencia de las
condiciones ambientales exteriores en la concentracién de radén a través de

andalisis de correlacion de Pearson.

3500
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Radén (Bq/m?3)

1000

Figura 6.3: Perfil anual de concentraciéon de radén en la Cueva del Rull.

6.3.1. Influencia de las condiciones ambientales

Para estudiar la influencia de las condiciones ambientales en la concentra-
cion de radoén en el interior de la cueva se han utilizado los datos meteorolégicos
de la estacion mas cercana encontrada en la Agencia Estatal de Meteorologia
(© AEMET, en el municipio de Javea, Alicante.

En la figura se representan las temperaturas maximas, la velocidad
méxima del viento y la concentracién de radén, dividida por 100 para que se
encontrara en la misma escala y la grafica sea mas visible, en todo el periodo
de medida. En ella se observa que los perfiles de radén y temperatura exterior
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son similares, e inversos, a la cantidad de lluvia y la velocidad del viento.

——222Rn (Bq/m3)/100
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Figura 6.4: Perfil de radon y condiciones climatolégicas en la Cueva del Rull.

En el estudio de correlaciones realizado, figura [6.5] se encontr6 correlacion
positiva con la temperatura y negativa con la velocidad del viento. Los estudios
de correlacion Pearson confirman estas correlaciones con la temperatura (r =
0,804, p = 0,002) y la velocidad del viento (r = —0,926, p = 0,00004). Es decir,
la cantidad de radén aumenta cuando hace més calor en el exterior de la cueva
y la velocidad del viento es menor. Lo cual indica que la cueva en invierno se
ventila naturalmente tanto por corrientes de convencién como por la circulacién
de aire que pueda darse a través de entradas y grietas. Sin embargo en los meses
de verano, al ser la temperatura exterior superior a la interior el aire se queda
estancado dentro, y la cueva solo ventila, en caso de hacerlo, por las corrientes
de aire que puedan entrar por aberturas o grietas.

Se ha encontrado también una pequenia correlacién negativa con la pre-
cipitacion media, (r = —0,614,p = 0,045), pero teniendo en cuenta que las
influencias podrian ser en intervalos cortos de tiempo y no en meses completos,

no se puede establecer una correlacion real.
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Figura 6.5: Correlacion de los parametros meteorologicos exteriores con la con-
centracion de radon.
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6.3.2. Variaciones diurnas de la concentracion de radon

En la grafica [6.6] se representan las concentraciones de radén medidas en
diferentes jornadas a lo largo del un dia durante unos pocos dias del invierno,
época en la que se ha observado una ligera tendencia diurna.

Los maximos de radén registrados son, en casi todos los casos, a primeras
horas de la manana, entre las 9 : 00 y las 12 : 00, y ultimas de la tarde, entre las
20 : 00 y las 22 : 00, teniendo lugar los minimos en las horas intermedias. Esta
variacion, podria ser debida a cambios en la presion barémetrica, ya que parece
variar con lo que se conoce como marea barométrica diaria, que se caracteriza
por tener un ligero aumento de presion a las 10 y las 22 horas y una disminuciéon
alas 4 y 16 horas. Aunque no se ha podido realizar un estudio estadistico por
no disponer de datos adecuados para ello, ya que la estacion meteorolégica mas
cercana se encuentra en un municipio a nivel del mar, Javea, donde la presiéon
puede ser muy diferente a la que se podria observar a la altura a la que se
encuentra la cueva.

Aunque esta variacién diurna también podria ser debida al simple hecho
de abrir y cerrar la cueva para las visitas y/o condiciones introducidas por la
presencia de los visitantes, ya que se son las horas a las que abre la cueva al
publico, y los cambios son més apreciables durante el dia. Sin embargo, en
los meses de verano no se ha observado esta tendencia, a pesar de estar méas

concurrida.
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6.4. Resultados de factor de equilibrio

El factor de equilibrio se midié en cuatro visitas en los meses de abril, junio,
agosto y noviembre. Como se puede observar en la tabla[6.1] existe una variacion
en este, igual que en la concentraciéon de radén y con la misma tendencia, con
valores maximos en verano de hasta 0,45 y minimos en los meses de invierno,

que llegan a ser un 50 % de los anteriores.

Tabla 6.1: Factores de equilibrio en la Cueva del Rull.
Mes F

Abril 0,20 £ 0,06
Junio 0,34 £ 0,03
Agosto 0,45 + 0,04
Noviembre 0,22 £ 0,06

A pesar de tener pocos datos se han realizado los anélisis de correlacion del
factor de equilibrio con las condiciones climatologicas exteriores, los resultados
de estos establecen una alta dependencia del factor de equilibrio con la tem-
peratura exterior ( r = 0,996), siendo esta correlacion incluso mayor que con
la concentracion de radon (r = 0,757). También existe una pequena correla-
cion, en este caso positiva, con la velocidad del viento (r = 0,743). Como se
ha visto en el apartado anterior, esta correlacién era muy significativa con la
concentracion de radon, en este caso de forma negativa, es decir a mayor ve-
locidad del viento en el exterior la concentraciéon de radén era inferior, lo cual
parece indicar que existen corrientes de aire en el interior que vienen de fuera y
son capaces de llevarse parte del radén, sin embargo sus descendientes sélidos
permanecen en el aire de la cueva, por lo que aumenta el factor de equilibrio,
este hecho podria ser debido a la gran humedad que hay en la cueva, ya que
los descendientes sélidos pueden estar formando agregados con las particulas
de agua que hay en el ambiente, y permanecer en suspensién con el vapor de
esta.

No obstante, para confirmar esta hipotesis se necesitaria un mayor niimero

de datos que permita realizar andlisis estadisticos mas fiables.
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6.5. Radén y otros radionticlidos en el agua de

la Cueva

En el mes de Noviembre de se recogieron dos muestras de agua, una muestra
de agua potable del municipio de La Vall d’Ebo de la que se analizé el contenido
de radén, y una muestra del rio Ebo a su paso por el municipio a menos de
1km de la cueva, de la que se analizaron ademés del contenido de radon, el
contenido de uranio y de polonio. Los resultados se muestran en la tabla [6.2}

El agua recogida en el rio Ebo, asi como en el agua potable del municipio
de La Vall d’Ebo dieron resultados de radén por debajo del limite de deteccién
al medirlos mediante la técnica del centelleo liquido (LID < 1,2Bq/L). Lo cual
era de esperar al encontrarse esta ya diluida en el rio y en abierto.

Tabla 6.2: Radon y otros radioniclidos en el agua de la cueva.
222 210p,, 23477 238(; 2347y /238()

Bq/L mBgq/L mBq/L mBq/L

Rio Ebo <1,2 76+26 109+14 104+14 1,05
Agua Potable < 1,2 74420

La concentracién de uranio en el agua del rio es caracteristica de aguas de
rio de estas zonas, en las que no existe un gran contenido de uranio en las
rocas, por ejemplo en el agua del rio Jucar, cercano al Ebo en sus dltimos
tramos, estas concentraciones varian entre 7—29mBq/L y 13 —39mBq/L para
el 24U y 23U, respectivamente [RA95]. No existe ademés ninguna diferencia
entre el contenido de estos dos isétopos, por lo que se pueden considerar en
equilibrio. El rio nace pocos kilometros méas arriba del lugar donde se han
tomado las muestras y va ganando caudal por infiltraciones de diferentes simas
que existen, pero no parece que disuelvan grandes cantidades de radiontclidos
a su paso.

El contenido de ?!'°Po en el agua del rio y en el agua potable del municipio
es el mismo. En aguas de rio el contenido de este radioniclido suele ser bastante
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bajo y variable en las diferentes temporadas del afio, dependiendo de la deposi-
cion atmostérica que se produzca, de entre 1 — 17mBq/L[IAE17], niveles entre
los que se encuentra el agua analizada (6.2). Por lo que no se puede concluir

que exista o no deposicién de *'°Po en este agua al pasar por la cueva.
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6.6. Implicaciones dosimétricas para el personal

6.6.1. Radén efectivo

Se ha calculado el radén efectivo inhalado por las guias turisticas de esta
cueva durante las horas de permanencia reales, tal y como se explicd en el
apartado § ya que esta cueva no es muy visitada y las horas anuales
que las trabajadoras pasan en su interior distan enormemente de las 2000h para
las que se estima la concentracion de radén limite de 300 Bq/m?. Ademés, como
se ha visto, el factor de equilibrio encontrado es variable. Solo en verano es algo
superior al marcado en la legislacion de F' = 0,4 con un valor de F' = 0,45 y el
resto de los meses este factor es un 50 % inferior, F = 0,20 — 0,22, lo que hace
que el factor de equilibrio medio encontrado en la cueva sea de F' = 0,28.

La concentracion de radén media durante el afio 2013 fue de 1,840,8kBq/m?,
mientras que en concentracién efectiva este niimero desciende a 213463 Bq/m?3.
Los valores de radon efectivo junto a la concentracion de radén mes a mes se
muestran en la grafica [6.7] Aunque la media de radén efectivo no supera los
300Bq/m3, se observa que es mayor en los meses de verano, llegando hasta
los 1000 Bq/m? en el mes de agosto, ya que es el mes que la concentracién de
radon, asi como el factor de equilibrio, son mayores. Ademaés la cueva recibe
mas visitantes, por lo que el tiempo que las trabajadoras pasan en el interior
también es superior en estos meses, aunque es alrededor de un tercio de las

170 h mensuales que supondrian una jornada laboral completa.

6.6.2. Estimacion de dosis

Las dosis para trabajadoras y turistas han sido estimadas a partir de las
concentraciones de radén encontradas en la cueva, tal como se explicé en el
apartado Para mostrar las diferencias de las distintas recomendaciones
del ICRP alo largo de los anos, han sido calculadas con los iltimos dos factores
de conversion a dosis (DCF). Ademads, se ha tenido en cuenta el factor de
equilibrio entre radon y descendientes recomendado en la bibliografia, F' = 0,4,
y los factores de equilibrio medidos en diferentes épocas del afio. También se
han calculado las dosis valorando la permanencia real de los trabajadoras en el
interior y una permanencia de 2000 h, que es la recomendada en la bibliografia
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Figura 6.7: Concentracion de radén efectivo inhalado por las trabajadoras y
concentraciéon real de radén en la cueva del Rull..

para trabajadores que ocupan toda su jornada laboral en el interior de una
instalaciéon. Para los turistas se han utilizado los 40 min que dura una visita
aproximadamente. Todas las dosis obtenidas se muestran en las tablas y
para trabajadoras y turistas respectivamente.

Las dosis estimadas suponiendo un factor de equilibrio F' = 0,4 y los facto-
res de conversion a dosis DCF = 24mSv/WLM y DCF = 5mSv/WLM son
51 mSv y 11 mSv, respectivamente. Cuando se consideran los factores de equi-
librio medidos en lugar del factor recomendado, la dosis estimada disminuye a
39,4mSv y 8,2mSv para cada uno de los dos DCF, un 30 % menor que si se
utiliza un factor de equilibrio F' = 0,4. Si ademas se tienen en cuenta los tiem-
pos de permanencia reales en el interior de la cueva, estas dosis disminuyen a
9,7—2,0mSv para ambos DCF, respectivamente. Estas dosis son un 80 % infe-
riores a las calculadas si se utiliza un factor de equilibrio asumido F = 0,4 y una
permanencia de 2000 h. Al considerar el DCF de la ultima recomendacién del
ICRP, DCF = 24mSv/WLM, la dosis anual supera los 6 mSv recomendados
en la IS-33 [CSN12al.

En la grafica se ha representado la dosis mensual de una trabajadora
con un DCF = 5mSv/WLM para las determinaciones con tiempos y F reco-

mendados y los realmente medidos. Se puede observar que las dosis recibidas
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para las condiciones medidas y el tiempo registrado real son inferiores a las
estimadas si utilizamos un factor de equilibrio tabulado y toda la jornada labo-
ral, exceptuando los meses de agosto y septiembre. En estos meses, el factor de
equilibrio medido es superior a 0,4 y el tiempo de permanencia en la cueva es
mayor que en otros meses, puesto que hay mayor afluencia de turistas, de hecho
la dosis recibida por una trabajadora solo en estos meses representa el 50 % de
la dosis total anual, con 0,55mSv y 0,46 mSv, en agosto y septiembre respec-
tivamente, siendo 2,0 mSv el total de dosis anual obtenido con los parametros
medidos y DCF = 5mSv/WLM.

Las dosis que podrian llegar a ser recibidas por un turista en una visi-
ta de 40min en el interior de la cueva, si tenemos en cuenta los factores de
equilibrio medidos son méximas en diciembre, 3,8 uSv,mientras que si utiliza-
mos el factor de equilibrio F' = 0,4 serfan maximas en julio, con 25,6 pSv con
DCF = 5mSv/WLM. El comportamiento con DCF = 24mSv/WLM seré
similar, tanto para trabajadores como para turistas, pero casi 5 veces mayor.

Todas estas variaciones ponen de manifiesto la importancia de utilizar un
factor de equilibrio medido y la permanencia real mensual, para estimar las

dosis con la mayor precisiéon posible.

Tabla 6.3: Dosis estimadas para las trabajadoras de la cueva teniendo en cuenta
diferentes DCF, F y tiempo de permanencia.

Dosis (mSv)

F=04 Fmedido Fmedido
DCF (mSvWLM™!) At=170h At=170h At = tiempo real

24 51 39,4 9,7
5 11 8,2 2,0
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Tabla 6.4: Dosis estimadas para un turista de la cueva teniendo en cuenta
diferentes DCF, F.

Dosis(uSv)
DCF F=04 Fmedido
(mSvW LM 1) At = 40 min At = 40 min
94 Minimo 3,1 (Febrero) 3,5 ( Marzo)
Maximo 122,7 (Julio) 18,0 (Diciembre)
5 Minimo 0,6 (Febrero) 0,7 (Marzo)
Maximo 25,6 (Julio) 3,8 (Diciembre)

1,80
1,60
1,40
1,20
1,00
0,80

0,60

Dosis mensual (mSv)

0,40

0,20

0,00

™

Enero

Febrero Marzo Abril Mayo

Junio Julio Agosto i Octubre

W 170 horas, F0,4 170horas , F med [ Horas reales, F medido

Figura 6.8: Dosis recibidas por una trabajadora mes a mes (DCF =
5 mSv/WLM ).
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6.7. Conclusiones

La actividad media anual de radén en esta cueva es superior a la legislada
para lugares de trabajo de 300 Bq/m?’, con una media de 1,8 +0,8 kBq/m?’. La
concentracion en verano es tres veces superior a la encontrada en los meses de
invierno, siendo en estas estaciones de 3kBq/m?® y 0,9kBq/m?®, respectivamen-
te.

El comportamiento de radén en la cueva puede ser explicado por la morfolo-
gia de esta y los movimientos de masas de aire en su interior, que son provocados
por las condiciones ambientales, principalmente por la diferencia de tempera-
tura entre el interior y el exterior de la cueva. En invierno las concentraciones
son inferiores porque se produce ventilacion o desgasificacion de la cueva. El
aire del interior es mas célido que el del exterior y esto da a lugar a que las
masas de aire frio entren en la cavidad y se origine una mayor ventilacién por
las diferentes entradas. En verano, sin embargo, el aire del interior de la cueva
tiene una temperatura inferior al aire exterior, por lo que el movimiento de
convencion se detiene y el aire se queda estancado en el interior, quedandose

también estancado el radon.

Los estudios de correlacién con las condiciones climéaticas han mostrado, que
ademés de la influencia de la temperatura, la concentracién de radén también
se ve afectada por la velocidad del viento, encontrandose menor concentraciéon
del gas cuando esta es mayor. Esta relacion parece indicar que la cueva ademés

de ventilarse por la entrada, también lo hace por grietas.

El comportamiento del radén es tipico de cuevas con esta estructura: con
una entrada horizontal-superior, una béveda en el techo y una red de fisuras

superiores [Wan19]

Segun los estudios realizados en el Departamento de Ciencias de la Tierra
y del Medio Ambiente de la Universidad de Alicante [Plal6], el perfil de radon
anual encontrado en esta cueva es paralelo al perfil del gas CO,. De hecho, el
estudio de Pla y colaboradores sobre la cavidad se realizé al mismo tiempo que
el presente y continué dos anos mas, en los que se encontré un comportamiento
estacional similar, sin embargo, las concentraciones medias, tanto de CO, como
de **?Rn, fueron algo superiores, debido a que la temperatura media exterior
también subié. A pesar de que el origen del CO, y del radén en el interior de
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las cuevas no es el mismo, el comportamiento en su atmosfera si suele serlo,
va que esta regido por los mismos parametros de intercambio de aire entre el
interior y el exterior [Kow10].

El factor de equilibrio también presenta variaciones estacionales, siendo en
los meses de verano un 50 % superior al de los meses de invierno con F = 0,4
y F' = 0,2, respectivamente. En los meses de verano, cuando la ventilacién es
baja, los descendientes solidos del radén, al igual que este, permanecen y se
acumulan. Esta falta de ventilacion también provoca un aumento de particulas
en el interior, por lo que la probabilidad de que los descendientes se asocien a
particulas es mayor [Rab18, [Yu96].La gran humedad que hay en la cueva, que
ronda el 100 % tanto en invierno como en verano, harfa que estos descendien-
tes, agregados a las moléculas de vapor de agua permanecieran en suspension
[Chu96]. Ademas, la deposicion en suelos y paredes en esta cueva es limitada,
ya que por su estructura, la cantidad de paredes, suelos o superficies en los que
los descendientes del radén puedan depositarse, en relacién con el volumen que
esta ocupa, es muy pequena.

A pesar de que la concentraciéon de radén media encontrada en la cue-
va es mucho mayor de 300 Bq/m3, la dosis efectiva anual se ha estimado
en 213 &+ 63 Bq/m?, que cumple la legislacién espafiolafCSN12a]. Sin embar-
go, cuando calculamos la dosis con los diferentes DFC' recomendados por el
ICRP, obtenemos una dosis de 2,0mSv para DCF = 5mSv/WLM [ICR93|y de
9,7mSv para el factor de conversién recomendado segin los tltimos estudios
(DCF = 24mSv/WLM) [ICR17], que es superior a los 6 mSv/WLM recomen-

dados por la misma normativa.



Capitulo 7

Concentraciones de gas radon
en instalaciones

hidroeléctricas subterraneas

7.1. Introduccién

En este capitulo se presentan las concentraciones de radén en aire encontra-
das en todas las centrales hidroeléctricas subterraneas de la empresa Iberdrola
Generacién en Espana, medidas durante los anos 2013 y 2018.

Las concentraciones encontradas, como se verd, son muy variadas de unas

centrales a otras, dependiendo principalmente de donde estan situadas.

7.1.1. Situacién y descripcién general de las centrales

Iberdrola posee alrededor de 76 centrales hidroeléctricas a lo largo de todo
el territorio espanol, 13 de las cuales, por las caracteristicas del terreno y la
eficiencia de estas, son subterraneas. Estas 13 centrales se encuentran repartidas
en tres cuencas: 6 en la cuenca del Duero, 4 en la cuenca del Mediterraneo y 3

179
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en la cuenca del Sil.

e DUERO: C.H. Ricobayo II (Zamora), C.H. Castro II (Zamora), C.H.
Vilarino de los Aires (Salamanca), C.H. Aldeadavila I y II (Salamanca) y C.H.
Saucelle II (Salamanca).

e MEDITERRANEO: C.H. La Muela I (Valéncia), C.H. La Muela II (Va-
lencia), C.H. Millares IT (Valéncia) y C.H. Barazar (Vizcaya).

e SIL: C.H. Villarino de Conso (Orense) y C.H. Puente Bibey (Orense), CH
San Esteban (Orense)

La situacién de cada una de las centrales subterraneas puede verse en la
figura [7.1] Las centrales de Duero y Sil se encuentran en zonas con niveles
potencialmente altos de radén. El terreno de la zona es rocoso, principalmente
compuesto por granito y gneis. En la cuenca del Mediterrdneo, tres de las
centrales estan en la cuenca del Jucar (Valéncia) y la otra en Vizcaya (Pais

Vasco). Todas ellas estan en zonas con niveles potencialmente bajos de radon.

Figura 7.1: Situacion de las centrales estudiadas en el mapa de Espafia.

Las centrales hidroeléctricas son un gran parque industrial compuesto por
varios elementos: edificio principal o de control, transformadores, tendido, par-
que y central, como puede verse esquemdticamente en la figura En ellas

se utiliza el desnivel entre dos sistemas de almacenamiento de aguas, rios o
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embalses, para hacer pasar agua por grandes turbinas y convertir la energia
potencial que se genera en energia eléctrica. La central, propiamente dicha, o
edificio principal, es totalmente subterraneo, como puede verse en la figura. En
esta central ejemplo, el edificio subterraneo se encuentra a una profundidad de
alrededor de 400 m. A algunas de ellas se accede por tineles desde la carretera

y en otras desde el edificio de control que se comunica mediante ascensores.

Rio Tormes

L LN

Figura 7.2: Esquema de una central hidroeléctrica.

Todas las centrales siguen un esquema similar, de forma general, de menor a
mayor profundidad encontramos: una planta excitatriz o planta de alternadores,
una planta intermedia, y una planta de turbinas que a su vez incluye una zona
de vélvulas esféricas. Bajo esta ultima planta se encuentra una pequena galeria
llamada pozo de achique, que es una zona de elevada humedad poco transitada.
Algunas de ellas, las méas pequefias, no poseen planta intermedia. A modo de
ejemplo, en la figura [7.3] se muestran fotografias de cada una de las plantas
de una de las centrales. Como se puede ver, hay paredes que estan recubiertas
de hormigén o de planchas de otros materiales y otras son simplemente la roca
excavada.

Las plantas de cada una de las centrales son de gran extension, alrededor
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de los 1000m? las mas grandes, hasta los 300 — 200 m? las méas pequefias. La
mayoria de ellas se encuentran comunicadas por barandillas y anchos tiros de
escalera de forma que todas las plantas se encuentran comunicadas entre si.

Al tratarse de excavaciones subterraneas de gran profundidad se encuentran
ventiladas, en algunos casos por ventilacién natural con aperturas en ambos
extremos de la caverna principal y en otros por ventilacién forzada, dependiendo
de las necesidades y del tipo de construccion de cada central. La temperatura
en el interior de las instalaciones es pricticamente constante, entre 20 y 23°C,
y la humedad varia entre un 45 y 70 %.

Los trabajos que se realizan en estas instalaciones son principalmente de
mantenimiento, ya que su funcionamiento es practicamente automatico, por
lo que los trabajadores no pasan toda su jornada laboral en el interior de la

instalacién subterranea.
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Figura 7.3: Plantas de una central hidroeléctrica.
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7.2. Eleccién del plan de medidas

7.2.1. Homogeneidad de radén, puntos de muestreo y de-

tectores que se utilizaran

La fase preliminar del estudio se llevo a cabo desde julio a septiembre de
2012. Para ello, puesto que el nimero de centrales era muy alto, se eligieron tres,
una de cada cuenca, escogiendo la méas representativa para planear el estudio,
las zonas homogéneas de radén y el nimero de detectores que serian necesarios.

En la cuenca del Duero dada la proximidad geografica de sus instalaciones
y similitud de sus disenos se escogi6 la central C.H. Aldeadavila I, que es una
de las mas grandes.

En la cuenca del Sil, en las fechas del estudio inicial solo existian dos insta-
laciones, C.H Villarino de Conso y C.H Puente Bibey, ya que C.H San Esteban
inici6 su actividad en el ano 2013. Ambas centrales son de similares caracteris-
ticas y se encuentran muy préximas, en el mismo macizo granitico, por lo que
se decidio realizar el estudio inicial en C.H. Villarino de Conso.

En la cuenca del Mediterraneo, dos de las centrales estaban situadas en
la cuenca del Jucar (Valéncia), C.H Millares y C.H La Muela I, y la otra en
Vizcaya, C.H Barazar. En aquel momento se estaba construyendo la C.H La
Muela II. Todas ellas estan en zonas con niveles potencialmente bajos de radén,
por lo que no se esperaba que existieran grandes concentraciones en ninguna
de ellas, se escogi6 la central més grande de las que en aquel momento estaban

operativas, C.H La Muela I.

7.2.1.1. Estudio preliminar en la central Villarino de Conso

El estudio preliminar en la central hidroeléctrica de Villarino de Conso
se llevo a cabo entre el 19/07/2012 y el 24/09/2012. En la primera visita se
colocaron por toda la instalacién canister de carbén activo, que estuvieron
expuestas durante dos dias, para estudiar la homogeneidad en la central, y
detectores de trazas de tipo cerrado CR39 de la casa comercial ALGADE que
permanecieron en la instalacién durante todo el tiempo del estudio. En algunos
lugares se dispusieron detectores electrénicos, pero no se disponia del ntmero
de detectores necesario, por lo que solo se utilizaron en algunas zonas. Los
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detectores se dispusieron por todas las plantas de la siguiente forma:

= Sala de Control. La sala de control se encuentra fuera de la central ex-
cavada. Es un edificio anexo a la instalaciéon, en esta sala se colocd un

equipo electrénico RSCOUT durante la visita.

= Planta alternadores. Es la primera planta de la central es totalmente
abierta, como se observa en la figura[7.3] En ella se situaron dos canister
de carbén activo en los lados derecho e izquierdo, y un detector de trazas

que estuviera expuesto mas tiempo.

= Planta intermedia. Esta planta, aunque no se encuentra compartimentada
totalmente, si que presenta barreras arquitectonicas, como se observa en
la figura Como en la planta anterior, se dispusieron dos canister de
carbén activo siguiendo la misma distribucién, una hacia la derecha y
otra méas hacia la izquierda junto con un detector de trazas. Se utilizo,
ademas, durante un dia, un detector electréonico RSCOUT que estuvo
midiendo durante 4 horas con la ventilacién apagada y se evalu6 el efecto

que esta podria tener.

= Planta de turbinas. En esta planta, de caracteristicas similares a la ante-

rior, se instalaron dos canister de carbén activo y un detector de trazas.

Las actividades de radén encontradas en este primer estudio se muestran de
forma esquemaética en la figura [7.4] donde se representan los resultados de los
detectores pasivos en cajas grises, los correspondientes a los equipos electréonicos
en cajas azules y los de canister de carbon activo en forma circular. En la figura
se han distribuido los resultados de forma similar a como se dispusieron los
detectores en la central, tratando asi de ilustrar la posicién de estos.

Los datos obtenidos con canister muestran que la concentracién de radén
es homogénea planta a planta, siendo mayor en las plantas de alternadores y
turbinas, con maximos de 220 + 30 Bq/m3 y 297 £ 50 Bq/m3, respectivamente
e inferior en la planta intermedia, con 164 + 25Bq/m?®.

Los resultados de los detectores pasivos, con un tiempo de integracién ma-
yor, arrojaron valores coherentes con los encontrados con las canister de carbén
activo en dos dias. Y parecen indicar un aumento gradual de la concentraciéon

desde la primera planta hasta la mas baja, con 147 + 39 Bq/mgen la planta de
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SALA DE CONTROL Y OFICINAS
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Figura 7.4: Concentraciones de radén obtenidas estudio preliminar en la central
hidroeléctrica de Villarino de Conso.

alternadores, 207 & 52 Bq/m3 en la planta intermedia, y 234 £+ 59 Bq/m3 en la
planta de turbinas.

Los resultados de la sala de control, a pesar de no ser esta subterrinea,
también muestran concentraciones elevadas de radén de 150 4 40 Bq/m®.

En el poco tiempo en el que la concentracion de radén fue medida con la
ventilacién de la instalacion apagada, el detector electrénico registré un ascenso
de hasta 754 + 90 Bq/mg, por lo que se recomendé no apagar la ventilacién en

ningln momento para evitar asi grandes acumulaciones de radén.

7.2.1.2. Estudio preliminar en la central hidroeléctrica Aldeadavila
I

El estudio preliminar en la central hidroeléctrica de Aldeadéavila I se realizo
entre el 18/07/2012 y el 28/09/2012. En la primera visita a la central se coloca-
ron por toda la instalacién canister de carboén activo, que estuvieron expuestas

durante dos dias, para estudiar la homogeneidad en la central y detectores
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de trazas de tipo cerrado CR39 de la casa comercial ALGADE que permane-
cieron en la instalacién durante todo el tiempo del estudio. Los detectores se

dispusieron de la siguiente manera:

= Planta de Sala de Control. La sala de control se encuentra fuera de la
central excavada inmediatamente encima de esta y es una de las zonas
con mayor indice de ocupaciéon. En esta se colocaron dos canister de

carbén activo y un detector de trazas de tipo cerrado.

= Planta de transformadores. Es la planta de entrada a la central, es total-
mente abierta sin ninguna compartimentacién por lo que en ella se instalé

una canister de carbén activo y un detector de trazas de tipo cerrado.

= Planta intermedia. En esta planta se dispusieron dos canister activo para
observar la homogeneidad y un detector de tipo cerrado.

= Planta de turbinas. Se colocaron 4 detectores, dos canister carbén activo

y dos detectores de trazas de tipo cerrado.

= El pozo de achique de la central, se encuentra en un extremo debajo de

la planta de turbinas, en este se situé un detector de trazas.

= Viviendas de operarios. En el complejo de Aldeadavila, como en algunos
otros, antiguamente se ofrecia a los trabajadores unas casas anexas a
las centrales para que estos vivieran junto a sus familias. Actualmente
estas viviendas no se encuentran ocupadas, pero si lo habian estado en el
pasado por lo que se decidi6 realizar una medida puntual para conocer la
concentraciéon que en estas podria haber tenido lugar. Se dispusieron dos
canister de carbon activo en una vivienda del poblado de la central en el

salon y en uno de los dormitorios.

Las actividades de radén obtenidas en este primer estudio se representan de
forma esquematica en la figura [7.5] donde, como en el caso anterior, se repre-
sentan los resultados de los detectores pasivos en cajas y los de las canister de
carbon activo en forma circular.

Los resultados de las canister muestran que las actividades de radoén se
pueden considerar homogéneas y poco significativas en la sala de control, con
una actividad media de 57 4+ 12 Bq/rn3, asi como en las casas de los operarios,
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Figura 7.5: Concentraciones de radén obtenidas en el estudio preliminar en la
central de Aldeadévila I.

83+ 13 Bq/m®. Sin embargo, se obtuvieron diferencias de homogeneidad en las
plantas intermedia y turbinas, donde parece haber una mayor concentracién
en la parte derecha con 134 + 20 Bq/m3 y 105 + 16 Bq/m3, respectivamente,
y menos en la parte izquierda con 48 £+ 11 Bq/m3 y 88 £ 13 Bq/m?’. Estas
diferencias entre la parte derecha e izquierda podrian ser debidas a que bajo
la parte derecha se encuentra la zona de achique de agua. A pesar de que en
el pozo la concentracién encontrada es inferior, se podria estar provocando un
efecto chimenea desde la zona mas baja a la mas alta. La concentracion media
de radon en toda en la instalacion, teniendo en cuenta los resultados de estos
detectores es de unos 75 + 22 Bq/m®.

Los datos obtenidos a partir de los detectores pasivos, que estuvieron ex-
puestos més tiempo, muestran el mismo comportamiento de homogeneidad que
las canister. Los resultados medios de concentracion de radén en aire durante
todo el tiempo que estos estuvieron expuestos son similares a los tomados en

tan solo dos dias con las canister, con una media de 86 + 21 Bq/m®.
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Esta instalacién se encuentra ventilada naturalmente por aperturas en am-

bos extremos de esta, por lo que no se estudio el posible efecto de la ventilacién.

7.2.1.3. Estudio preliminar en la central hidroeléctrica La Muela I

El estudio preliminar en la central hidroeléctrica de La Muela se llevé a cabo
entre el 09/07/2012 y el 10/09/2012. El terreno de la zona es de tipo calcéreo,
por lo que no se esperaban elevadas concentraciones de radén. En la primera
visita a la central se colocaron por toda la instalacién canister de carbén acti-
vo, que estuvieron expuestos durante dos dias, para estudiar la homogeneidad
en la central y detectores de trazas de tipo cerrado CR39 de la casa comer-
cial ALGADE que permanecieron en la instalaciéon durante todo el tiempo del
estudio. Estd central estd méas compartimentada que el resto, por lo que se
utilizaron més detectores que en las anteriores. Los detectores se dispusieron

de la siguiente manera:

= Planta Principal. Esta planta es de tipo abierto, pero en en ella se en-
cuentra totalmente cerrada la antigua sala de control, que ya no esta en
uso, por lo que en esta se instalaron una canister y un detector de trazas
en el interior de la sala. En el exterior, en la planta abierta se instalé un

detector de trazas.

= Planta de intermedia. Esta planta se encuentra compartimentada en tres
salas de control, cada una de un grupo de turbinas, razén por la cual en
esta planta se colocaron 4 detectores de trazas, uno a la entrada y otros
tres en las salas de control, y de la misma manera 4 canister de carbén

activo.

= Planta de turbinas. Esta planta es mas pequena que las anteriores, en ella

se dispusieron un detector de trazas y una canister de carbén activo.

= El pozo de achique de la central, se encuentra en un extremo debajo de
la planta de turbinas. En el se instalé una canister de carbén activo.

Las actividades de radén encontradas en este primer estudio se encuentran
recogidos de forma esquematica en la figura [7.6] donde, como en los casos
anteriores, se representan los resultados de los detectores pasivos en cajas y los

de los de las canister de carbén activo en forma circular.
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Figura 7.6: Concentraciones de radén obtenidas en el estudio preliminar en la
central de La Muela I.

Todos los detectores de trazas que estuvieron expuestos durante los dos me-
ses del estudio dieron resultados por debajo del limite de deteccién de estos,
< 30Bq/m®. Las canister de carbon activo tienen un limite de deteccion infe-
rior, y nos dan concentraciones de radén de entre 1449 Bq/m3 y 25£10 Bq/m3,
en los casos en los que este se supera.

7.2.1.4. Conclusiones de los estudios preliminares

Tal y como se esperaba, por las propiedades del terreno, las centrales es-
tudiadas de la cuenca del rio Sil y del rio Duero tienen concentraciones de
radon mayores que la estudiada en la cuenca del Mediterraneo, donde las ac-
tividades encontradas son insignificantes desde el punto de vista de proteccién
radiolégica, siendo alrededor de 200 Bq/m? en la central de Villarino de Conso.

Los valores registrados con detectores de pelicula en periodos de exposicion
largos son concordantes con los obtenidos en los anélisis mas puntuales, de tan
solo dos dias, realizados con canister de carbén activo.
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De forma general se puede considerar que existe homogeneidad de radén
en cada una de las plantas, con algunas pequenas variaciones en la central
de Aldeadavila I, no siendo asi en altura, donde observamos un aumento de
las concentraciones con la profundidad. Estas diferencias de homogeneidad son
probablemente debidas a la proximidad a pozos de achique del agua infiltrada.

Existe una fuerte dependencia con el grado de ventilacién, que quedé de ma-
nifiesto al apagar la ventilacion en la central de Villarino de Conso y se produjo
una acumulaciéon importante de radén en unas pocas horas. Las concentracio-
nes en Aldeadévila son menores a las de Villarino de Conso probablemente

debido a que esté central estd ventilada de manera natural constantemente.
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7.3. Actividades de radoén en todas las centrales

durante tres meses

Con las conclusiones obtenidas en los estudios previos de homogeneidad, se
decidi6 medir en todas las centrales durante tres meses. Los detectores que se
utilizaron fueron detectores de trazas, que se expusieron en todas las plantas
con una densidad de dos por planta. En la tabla [7.I] se muestran las concentra-
ciones medias encontradas en todas las centrales en cada una de las plantas, y la
concentracion media en la instalacién. Las niveles de radén se encontraban por
debajo de los 300 Bq/ m? en todos los casos. Como en el estudio inicial, las cen-
trales de la cuenca del Mediterrdneo ofrecieron en su mayoria concentraciones
por debajo de los limites de deteccién.

En todas las instalaciones de la cuenca del Duero los niveles medios de
radon estan por debajo de los 100 Bq/m3.

Con respecto a la cuenca del Sil, en la central de Puente Bibey se detectd un
actividad media de 100 Bq/m® , como se observa en la tabla y en la central
de Villarino de Conso se encontraron las mayores concentraciones de todas las
centrales, con una media de 211 + 56 Bq/m3. Por esta razon, se decidi6 medir
en esta instalacion durante un ano completo.

En general, se puede considerar que la concentraciéon en todas las plantas
es comparable con la media, aunque se observa un leve aumento con la profun-
didad, a excepcion de Saucelle donde disminuye, no es un aumento que puedan

considerarse significativo.
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7.4. Actividades de radoén en todas las centrales

durante un ano completo

Como se ha comentado en la seccién anterior, las concentraciones de radén
encontradas en la central de Villarino de Conso son las més elevadas, rondando
los 300 Bq/m?, limite a partir del cual puede considerarse peligroso para los
trabajadores desde el punto de vista radiologico, por lo que se realizé el es-
tudio durante un ano completo por si el radén aumentaba en otras estaciones
sobrepasandose el limite. Durante el ano 2014 la empresa Iberdrola inauguré
una nueva central en la Cuenca del Sil, Central Hidroeléctrica de San Esteban,
cercana a la de Villarino de Conso, por lo que, por cercania y similitud del
terreno, se decidi6 realizar el mismo estudio anual que se iba a realizar en esta.

En el resto de centrales, en la cuenca del Duero y del Mediterraneo, don-
de las concentraciones estudiadas durante tres meses del ano 2013 no eran
concentraciones que pudieran considerarse peligrosas desde el punto de vista
de protecciéon radiolégica, los estudios presentados se consideraron en aquel
momento suficientes y no se llevé a cabo un estudio anual. Sin embargo, la
instruccién IS-33 del Consejo de Seguridad Nuclear recomienda realizar los es-
tudios de concentraciéon de radén en instalaciones subterraneas cada 5 anos, por
si hubieran existido variaciones de concentraciéon debidas a cambios estructu-
rales u otras causas. Por esta razon, las centrales que habian sido examinadas
los afos 2012-2013 se volvieron a estudiar durante los afnos 2018/2019, esta
vez durante un afio completo. Las centrales del Sil, Villarino de Conso y San
Esteban, en las que se habia realizado el estudio completo de un ano durante
los afios 2014/2015 se estan estudiando en el presente ano.

Como ya se habia estudiado la homogeneidad anteriormente, se decidié
colocar dos detectores de trazas por planta en todas las centrales, que se sus-
tituyeron cada 3 meses aproximadamente para cubrir asi un ano completo de
medida. Se utilizaron detectores de tipo cerrado CR39, del laboratorio RA-
DUCAN.En la tabla [Z.2] se muestran los resultados medios en cada una de las
instalaciones planta a planta, asi como la concentracién media anual. En todas
las instalaciones las concentraciones anuales se encuentran por debajo de los
300 Bq/m?.



7.4. ACTIVIDAD DERADON ANUAL 195

De forma general, en las instalaciones de la cuenca del Duero (1-6), durante
los aflos 2014 /2015 se observan concentraciones més altas para la medida de un
aflo completo que en el ano 2013. En las centrales Aldeadavila I (3) y Castro
IT (5), la diferencia con el ano 2013 es menor. Sin embargo se aprecia un gran
incremento en las centrales 1, 2, 4 y 6. En estas se observa ademas mayor in-
homogeneidad entre las plantas y, como veremos en el proximo apartado, en
las diferentes estaciones del ano, lo que explica que la concentraciéon media en

un ano sea superior a la medida en tres meses en el anterior estudio.

En la cuenca del Sil, en la central de Puente Bibey (7) la concentracion sigue
siendo como se observo en el ano 2013, homogénea en todas las plantas con una
media de 98427 Bq/m®. La central de San Esteban (9) tiene un comportamiento
similar a esta, con una media anual de 140 + 24 Bq/m3 de gas radon. Sin
embargo, en la central de Villarino de Conso (8) la concentracion en la planta
intermedia es casi el doble que en las otras dos plantas, lo que provoca que la
concentracion media anual encontrada sea mayor que en el ano 2012 durante
tres meses. Esta inhomogeneidad es principalmente debida, como se veré en el
préoximo apartado, a que durante un periodo de medida se par6 la ventilaciéon
y se lleg6 a valores de hasta 1818 + 309 Bq/m®. Como puede verse en el resto
de periodos de medida, esta alta concentracién no volvié a repetirse. Debido
al alto pico provocado durante este periodo, la planta intermedia resulta tener
la mayor concentraciéon media anual con 514 & 78 Bq/m®, dejando una media
total durante todo el afio de 330 4 160 Bq/m?>.

Si se considera que en la central no se apaga nunca la ventilacién, como se
hizo posteriormente, y se elimina el pico que se produjo durante su apagado, las
concentracion media a lo largo de todo el afo podria considerarse 100 Bq/m?®
inferior, con una media de 230 + 36 Bq/m3. Como se puede observar, estos
valores son mas acordes con la concentraciéon media que se obtuvo en el estudio

previo en el ano 2012 con una medida durante tres meses de 211 £ 56 Bq/m3.

En las centrales de la Cuenca del Mediterraneo (10-13) al igual que se veia
en el ano 2013, las concentraciones son inferiores al limite de deteccion, que es
de 30Bq/ m?, a excepcion de la central situada en el Pais Vasco, Barazar, donde
la concentracion media es de 64 420 Bq/m3. Cabe destacar que en esta central,
las concentraciones ofrecidas por todos los detectores durante los diferentes
periodos rondaban los 35 — 40 Bq/ m? pero, durante el periodo de medida entre
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septiembre y enero, uno de los detectores de la planta turbinas revel6 una
concentracién de 370 Bq/m3, el otro detector que se encuentra en la misma
planta que este, di6 como resultado para ese mismo periodo 29420 Bq/m3 y
las medidas realizadas anterior y posteriormente mostraban homogeneidad en
la planta, por lo que podriamos considerar este incremento un error o una
anomalia debida a algin factor humano como parar la ventilacién o alguna
modificacion realizada en la instalacién durante este periodo, aunque este hecho

no ha sido notificado por la central.

7.4.1. Variaciones estacionales de radon

Para estudiar la existencia de variaciones estacionales de concentraciéon de
radon los detectores se instalaron, en la medida de lo posible, haciendo coincidir
su cambio con los cambios de estacion. En las figuras [7.7] y [7.8] se muestran los
resultados en cada planta y en cada estacién para las centrales de las cuencas
del Duero (1-6) y del Sil (7-9), respectivamente. En la cuenca del Mediterraneo,
debido a las bajas concentraciones, casi todas ellas por debajo de los limites de
deteccion, no se han estudiado las variaciones estacionales.

Si analizamos una por una cada una de las centrales de la cuenca del Duero
(1-6) vemos que los comportamientos estacionales en estas son diferentes:

1. Vilarino de los Aires. Las concentraciones son siempre mayores en
la planta turbinas que en la planta intermedia y alternadores. En primavera y
verano se alcanzan concentraciones mayores que en los meses mas frios, llegando
a ser casi el doble.

2. Saucelle II. Existe homogeneidad en las plantas en todas las estaciones,
con un perfil de variacién estacional similar y niveles mayores en todas las
plantas en verano y otono.

3. Aldedavila I. La concentraciéon es homogénea en toda la instalacion,
el perfil de variacién ofrece concentraciones mayores en todas las plantas en
verano y menores en otono.

4. Aldedavila II. La concentraciéon es homogénea durante todo el ano, pero
aparece un pico muy alto en la planta de turbinas en otono. Desde la instalacién
se comunicod que por revisién de uno de los grupos se abrié una cdmara para

su mantenimiento, que estuvo abierta durante 1 mes, lo que provoca un tiro de
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aire. Quitando esta anomalia, la concentraciéon podria considerarse homogénea
durante todo el ano.

5. Castro. No existen variaciones estacionales muy marcadas, solo se ob-
serva un leve aumento en los meses de verano y primavera.

6. Ricobayo. El comportamiento en esta instalacion es irregular. Las con-
centraciones en la planta de turbinas e intermedia son siempre mayores que en
la planta de alternadores, con mayores acumulaciones en primavera y verano.

En la Cuenca del Sil, las centrales Puente Bibey (7) y San Esteban (9)
muestran una concentraciéon homogénea a lo largo del ano en todas las plantas.
En la central de Villarino de Conso (8) se observa el mismo comportamiento si
se elimina el efecto producido por la parada de ventilacion que se explicod en el
apartado anterior.

Todas las centrales, de las cuencas del Sil y Duero, se encuentran en una
zona que puede considerarse, por cercania y similitud en la orografia del terreno,
con el mismo tipo de clima; un clima de montana, con bajas temperaturas en
invierno y veranos suaves, y una gran precipitacion.

Como conclusion, no se observa en este tipo de instalaciones un comporta-
miento estacional regular. En algunas centrales las concentraciones son mayores
en los meses mas calidos y en otras en los méas frios. Los mayores incrementos
son debidos a paradas en la ventilacién o modificaciones temporales inevitables
que no se realizan periédicamente y que tienen que ver con el funcionamiento

de la instalacién, en definitiva, al factor humano.
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7.5. Implicaciones dosimétricas para el personal

7.5.1. Radoén efectivo

El radoén efectivo ha sido calculado, como se explicod en el apartado §
con las concentraciones medidas en cada planta y la presencia de los trabaja-
dores en cada una de ellas en los diferentes periodos.

Debido a la dificultad de medir el factor de equilibrio en tantas instalaciones,
por insuficiencia de equipos y necesidad de la presencia personal, en este caso
se ha utilizado el factor de equilibrio recomendado en la bibliografia, F' = 0,4
[ICR17, ICRO1l [CSN12c, [UNSQQ], por lo que no se ha realizado la correcciéon
de este, sino solo la correccién por el tiempo real de trabajo, dividiendo la
permanencia real en cada periodo entre las horas que corresponderian a una
jornada laboral de 8 horas (170h/mes). De esta manera la expresion queda

simplemente en:

RnEf = Z [Rn]i’pCti,p

Siendo [Rn]; p la concentracion en cada planta, i , en el periodo , p, y Ct; pel
factor de correccion de la permanencia.

En la tabla se representan las concentraciones efectivas para los trabajadores
con mayor y menor exposiciéon. El resto de trabajadores se encuentran entre
ambas.

Como se puede ver, los menores valores de radon efectivo se encuentran
por debajo de los 300 Bq/mg, lo que era de esperar ya que las concentraciones
reales ya lo eran. La baja permanencia de los trabajadores en algunas instala-
ciones hace que, por ejemplo, en la central de Vilarino de Conso (8), donde la
concentraciéon media superaba estos 300 Bq/mg, la concentracion efectiva ma-
yor recibida descienda a los 230 Bq/m® o que en la Central de Ricobayo (6),
donde la concentracién media era cercana al limite, la efectiva recibida por el
trabajador méas expuesto sea de 110 Bq/ms. Sin embargo, en las centrales 1, 3,
4 y 5, se observa que, para los trabajadores que mas concentracién efectiva de
radon han recibido, esta es superior a la concentraciéon media de actividad que
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Tabla 7.3: Concentraciones efectivas recibidas por los trabajadores en un ano.

Central Radoén efectivo  Concentracion media
Bq/m?3 Bq/m?3
1 Vilarino de los Aires 50 — 185 115 + 28
2 Saucelle I1 59 — 190 175 £ 33
3 Aldeadavila 1 30 — 135 104 + 28
4 Aldeadavila I1 143 — 292 146 £ 32
5 Castro 1T 34 — 110 86 + 25
6 Ricobayo IT 31 —110 217+ 45
7 Puente Bibey 60 — 100 98 + 27
8 Villarino de Conso 60 — 230 330 £ 160
9 San Esteban* 140 140 + 24

*En esta instalacion no se registro el tiempo de permanencia

se habia estimado. Este hecho es consecuencia de que estos trabajadores han
pasado méas horas que el resto trabajando en la planta con mayor acumulacién
de radén y en las temporadas en las que esta ademés era mayor.

En la central de San Esteban no se registraron las horas de trabajo planta a
planta y por periodos de exposicion, por lo que las concentraciones efectivas no
han sido calculadas. Dado que en esta central la concentracién es practicamente
homogénea durante todo el ano, la concentraciéon efectiva es igual a la real,
140 £ 24 Bq/m3, si los trabajadores estuvieran en el interior durante toda la

jornada laboral, independientemente de la zona donde se encontraran.

7.5.2. Estimacién de las dosis

Se han estimado las dosis a los que los trabajadores estan expuestos de tres

maneras diferentes.

= a) Se ha realizado el calculo a partir de la concentracién media anual y

2000 horas de permanencia.

= b) Se ha considerado la concentracion media, pero esta vez con el tiempo

de permanencia real , sin tener en cuenta la planta ni el periodo.
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= ¢) Se han utilizado las concentraciones encontradas en cada planta y
la presencia de los trabajadores en cada una de ellas en los diferentes

periodos.

El factor de equilibrio utilizado, asi como el factor de conversion a dosis, han si-
do en todos los casos los recomendados en la publicacion 137 del ICRP [ICR17],
para lugares de trabajos subterrdneos diferentes de minas o cuevas turisticas,
F =04y DFC = 20mSv/WLM. Para estos valores, el valor limite legisla-
do actualmente es de 300 Bq/m3 y con 2000 horas de permanencia, la dosis
estimada equivaldria a 7,5 mSv/aflo.

Los resultados se presentan resumidos en la tabla En los casos b) y
c), donde se tiene en cuenta la permanencia de los trabajadores, se muestran
solo los resultados para el trabajador que més y menos tiempo ha estado en el
interior de la instalacién en todo el ano, siempre eligiendo a trabajadores que
hayan trabajado durante todo el ano, ya que algunos de ellos solo lo hicieron
durante periodos.

Se puede ver que al considerar el tiempo de permanencia real, caso b), que
es muy inferior a las 2000h, las dosis se reducen enormemente en todos los
casos, quedando la mayoria de ellas por debajo de 1 mSv/ano . Si tenemos en
cuenta, ademaés, la permanencia real en cada planta, y en cada periodo, caso
c), las dosis maximas recibidas por los trabajadores son, en muchos de los casos
(1,2,4,5), superiores a las estimadas a partir de la media de toda la instalacién y
la permanencia total anual. Lo que es debido a que la presencia de estos traba-
jadores ha sido mayor en las plantas y/o en periodos con mayor concentracion
del gas, como se observaba con el radén efectivo en el apartado anterior. El
efecto contrario se observa en la centrales de Ricobayo (6) y Villarino de Conso
(8), donde la concentracion media era elevada debida a altos picos en una de las
plantas en un periodo determinado, al considerar los tiempos reales se reduce
debido a la baja presencia de los trabajadores en esas plantas y/o durante esos
periodos.

En las centrales Aldeavila I (3) y Puente Bibey (7) la diferencia entre los
casos b) y c¢) es minima porque en estas centrales la concentracion del gas es
homogénea en el tiempo y en el espacio.
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Tabla 7.4: Dosis maximas y minimas recibidas por los trabajadores de las instalaciones hidroeléctricas.

Dosis (mSv/afio)

Central

Caso a

Caso b

Caso ¢

At = 2000 horas

At = real, total

At = periodo, planta

1 Vilarino de los Aires 2,89 + 0,70 0,51 — 0,98 0,56 £0,01 — 1,39+ 0,01
2 Saucelle 11 4,40+ 0,3 0,39 — 1,13 0,36 £ 0,02 — 1,21 £ 0,11
3 Aldeadévila 1 2,61 £0,70 0,20 — 0,65 0,19+0,03 — 0,63 £ 0,09
4 Aldeadavila II 3,67 £ 1,43 0,64 — 1,40 0,96+0,15—1,93£0,30
5 Castro II 2,17 + 0,66 0,22 — 0,70 0,23+0,03—-0,78£0,11
6 Ricobayo II 5,45 £+ 0,98 0,30 — 0,85 0,20+0,04 — 0,64 £0,14
7 Puente Bibey 2,46 £ 0,68 0,36 — 0,62 0,39+0,02 —0,65+0,05
8 Villarino de Conso 8,29 + 4,06 2,774+0,42 — 4,444+ 0,67 1,63+0,23 — 4,1740, 63
9 San Esteban* 3,52+ 1,26

*En esté central no se registro el tiempo de permanencia
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7.6. Conclusiones

En este capitulo se han estudiado las concentraciones de radén de las instala-
ciones hidroeléctricas subterraneas en puntos diferentes del territorio espafol.
Los niveles de concentraciéon hallados se corresponden con el terreno donde
cada una de las instalaciones se encuentran. En la cuenca del Duero y del
Sil, donde el terreno es mas granitico, se encuentran concentraciones de entre
100 — 350 Bq/m® aproximadamente. Las centrales del Mediterraneo, que en se
encuentran en zonas de bajo potencial de gas radén, se han encontrado valo-
res muy bajos, cercanos o inferiores a los limites de deteccion de las diferentes

técnicas de medida utilizadas, de entre 20 y 50 Bq/m3.

Estas concentraciones no se pueden considerar muy elevadas si tenemos en
cuenta que son lugares subterraneos excavados hasta varios cientos de metros
de profundidad, lo que es debido a que han sido construidos artificialmente y

muchas de sus paredes se encuentran recubiertas, ademés de tener ventilacién.

El hecho de que sean instalaciones “muy subterrdneas”, creadas y ventiladas
artificialmente, son las que explican que las variaciones de radén que se puedan
encontrar no sean debidas a causas naturales, es decir, a variaciones en la tem-
peratura exterior, la presion, las lluvias, etc, sino més bien a factores humanos,
paradas en la ventilacién artificial, pequenas obras o desvios a las condiciones
normales de trabajo.

Las dosis estimadas sin tener en cuenta los datos reales de permanencia en
el interior de las instalaciones son inferiores a 6 mSv/afno maximo recomenda-
do en la IS-33, salvo en una de ellas, Villarino de Conso(8). Considerando la
permanencia, real las dosis bajan enormemente, quedandose casi todas en ellas
cerca de 1 mSv/ano (0,20 —1,40). En la Central de Villarino de Conso esta do-
sis baja a 4,44 mSv/afio para el trabajador con mayor permanencia. Si ademaés,
se valora la permanencia en cada una de las plantas en los diferentes periodos,
considerando asi las condiciones més reales posibles para estimar las dosis, se
observa que para algunos de ellos la dosis es superior a la obtenida a partir de
la media, ya que han estado més tiempo en los lugares con mayor concentracién
de radén en un periodo concreto, aunque también se observa el efecto contrario
en algunos casos. Todos estos resultados ponen de manifiesto la necesidad de

medir en zonas diferentes y controlar la presencia en esos momentos, ya que
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lo normal es que los trabajadores, que se dedican principalmente al manteni-
miento de la instalacién, permanezcan en su interior cuando se produce algin
trabajo «no programado» que realizar en ella. En estas ocasiones en las que se
ha observado que pueden producirse incrementos puntuales importantes.

Para estimar las dosis se han utilizado los datos tabulados para lugares
subterraneos diferentes de minas y cuevas, con un ¥ = 04 y un DFC =
20mSv/WLM. Sabemos que el factor de equilibrio puede ser enormemente
variable debido a la mayor o menor ventilacién, acumulacién de particulas, la
humedad o la superficie de deposicion que exista. Para los datos tabulados
se han tenido en cuenta todas esas caracteristicas pero en el caso de “lugares
subterraneos diferentes de minas o cuevas” consideramos que las caracteristicas
pueden ser muy variables, ya que no es lo mismo el archivo subterrdneo de
un museo o una biblioteca que un lugar con las condiciones de una central
hidroeléctrica. En el caso de las centrales hidroeléctricas el ambiente, debido a
la explotacién del agua que en estas se produce, puede ser de elevada humedad
70 — 90 %, lo que podria producir que el factor de equilibrio fuera mayor, por
encontrarse los descendientes del radén asociados a gotas de agua en suspension,
o menor si algin factor favoreciera la deposicion de estos. Por otro lado, dado
que son ambientes bastante limpios donde no se producen apenas particulas
diferentes de las de agua, puede que la mayoria de los descendientes del radén
se encontraran sin adherirse a particulas, por los que el DCF podria estar
subestimandose. Ademaés, la superficie de deposicién es diferente en las distintas
plantas, ya que la planta de alternadores suele ser una planta diafana, amplia
y alta, mientras que el resto de plantas son de menor altura y con elementos
constructivos, tuberias y cableados eléctricos, por lo que la deposicién en estas

puede ser distinta y podrian factores de equilibrio variables.



Capitulo 8

Concentraciones de gas radon
en aguas naturales de la

Comunidad Valenciana

8.1. Introduccién

A lo largo de los capitulos anteriores se han dado a conocer algunos resulta-
dos de concentracion de 2*?Rn en las aguas de los lugares donde se ha estudiado
en aire, ya que el motivo de las altas concentraciones podria haber sido la infil-
tracion y conducciéon de agua. En este capitulo se presentan las concentraciones
encontradas en aguas de fuentes naturales de la Comunidad Valenciana, en las
provincias de Valéncia y Castellon. Las fuentes naturales pueden presentar con-
centraciones de radén elevadas, ya que su origen es principalmente subterraneo.
Como ya se explico en la introduccién, estas aguas pueden transportar el ra-
doén de las rocas hacia el exterior y enriquecerse en este en varios 6rdenes de
magnitud por encima de los contenidos de radio de la roca.

Las formaciones montanosas de la Comunidad Valenciana pertenecen prin-

cipalmente al periodo Mesozoico. En las provincias de Castelléon y Valencia

207
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predominan principalmente los materiales del Jurasico y en menor medida del
Cretécico: calizas, margas y arcillas. Aunque en algunos lugares, como en la
Sierra de Espadan, afloran materiales Paleozoicos: areniscas, margas, calizas o
yesos, a través de pliegues y fallas.

Las zonas costeras, playas y zonas fluviales tienen una formacién maés re-
ciente, y pertenecen al periodo Cuaternario, con terrenos formados por sedi-
mentaciéon y materiales limosos. Estos tipos de materiales, como se vio en el
capitulo introduccién, tienen bajos contenidos de uranio y radio, por lo que la
probabilidad de encontrar un alto contenido de los radiontclidos en las aguas

que los atraviesan no es elevada.

8.2. Puntos de muestreo y metodologia

La busqueda de fuentes naturales de agua conlleva un tiempo considerable,
ya que no se encuentran en zonas urbanizadas y a muchas de ellas no se puede
acceder en coche, sino que hay que andar varios kilémetros por caminos y
senderos de montana. Esto, anadido a que estas fuentes no se encuentren en
los puntos distribuidos con las distancias deseadas y que en algunas ocasiones
se encuentran, en diferentes épocas del ano, sin agua, ha hecho que el muestreo
no haya podido ser organizado con la densidad espacial adecuada.

Para escoger las zonas de muestreo nos hemos basado en mapas geoldgicos,
en el mapa de radiacion gamma MARNA y en el mapa de potencial de radén,
escogiendo los lugares donde mayor probabilidad existia de encontrar una alta
concentracion, por encontrarse en las zonas marcadas con mayor potencial o
en zonas donde las aguas puedan proceder o pasar por estos terrenos.

Las zonas escogidas son las siguientes y pueden verse, con sus nimeros, en
la figura

ZONA 1: Bajo Maestrazgo

ZONA 2: Sierra de Espadan

ZONA 3: Alto Mijares-Alto Palancia

ZONA 4: Sierra de la Calderona

ZONA 5: Parque Geolégico Chera-Sot de Chera-Chulilla.

ZONA 6: Hoya de Buifiol

ZONA 7: Canal de Navarrés
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ZONA 8: Horta Oest

PROVINCIA DE CASTELLON . PROVINCIA DE VALENCIA
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1. Bajo Maestrazgo , 2. Sierra de Espadan, 3. Alto Palancia, 4. Sierra De la Calderona-Camp de Muviedre, 5. Requena-Parque geoldgico Sot de Chera, 6 . Hoya de Bufiol,
7.Canal de Navarrés, 8. Horta Oest

Figura 8.1: Zonas de muestreo de agua en fuentes naturales.
Mapa original obtenido de Mapa predictivo de potencial de radén en Espana.
Informes Técnicos CSN. 38-2013.

Estas muestras han sido recogidas en diferentes épocas entre los afios 2017-
2020, a pesar de que se podrian encontrar variaciones en el contenido de radén
en ellas.

En cada una de las zonas seleccionadas se han tomado muestras de entre 4
y 8 fuentes diferentes, alejadas unas de las otras para que su origen no fuera el
mismo. Las fuentes seleccionadas son en muchos de los casos fuentes antiguas
tipicas del pueblo o a pocos kilémetros, a las que, atin hoy en dia, acude gente a
por agua, antiguos lavaderos, zonas de recreo y senderos en parques naturales.
En alguno casos, se indicard cuales en los resultados, las aguas tomadas no
pertenecen a fuentes, sino que se han recogido en aguas en abierto, debido al
interés de estas en particular.

Las muestras fueron recogidas en envases de cristal opaco de 50mL tal y
como se explico en el apartado § [3.1.3.1] sobre la toma de muestras para la
medida de radon en agua y posteriormente fueron medidas por la técnica de

centelleo liquido que se explico en el capitulo 3
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8.3. Resultados de actividad de radén en las aguas

Las concentraciones de radén halladas en las fuentes analizadas se en-
cuentran en todos los casos por debajo de los 100 Bq/L, con un méaximo de
49,4425 Bq/L y minimos de alrededor del AMD de la técnica utilizada, 1 Bq/L.
El 45% de las aguas analizadas han dado valores por debajo de los limites de
deteccion (0,8 — 1,0Bq/L), y la distribucién encontrada es lognormal como se
observa en el histograma de frecuencias de la figura La media y desvia-
cion estandar geométricas de las concentraciones halladas es de 6,4 +3,0 Bq/L,
teniendo en cuenta todas aquellas que han ofrecido valores por encima de los
limites de deteccion.

Todos los resultados se encuentran en la tabla[8.1] Las aguas marcadas en la
tabla con un asterisco pertenecen a lagunas y zonas de bano cuya procedencia
es subterranea, en alguno de los casos termal. A pesar de que estas aguas no son
usadas para el consumo, si que pueden aportar una alta dosis por inhalacién en
lugares donde se trabaje con ellas o exista infiltracion. Se observar que una de
ellas, que corresponde al marjal de Peniiscola, tiene una elevada concentraciéon
de 228 £+ 9Bq/L que podria llegar a aportar una dosis elevada. Estas aguas han
sido eliminadas del célculo de la media.

En el mapa representado en la figura [8:3] con la ayuda del software GIS,
se representan los niveles de radén encontrados en cada uno de los puntos de
muestreo. Si se compara este mapa con la figura [8:1] se observa que las mayores
concentraciones no se corresponden necesariamente con los lugares donde por

el mapa de predicciéon de radén se esperarian.
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Tabla 8.1: Concentraciones de radén en aguas de la Comunidad Valenciana.

Zona Fuente  Concentraciéon Zona Fuente  Concentraciéon
Bq/L Bq/L
1.1 6,8 +2,4 5.1 8,9+ 1,6
Jona 1 1.2 < 1,00 5.2 10,1+1,8
1.3 < 1,00 5.3 15,6 £2,4
1.4% 228 £9 Zona 5 5.4 < 1,00
2.1 < 1,00 5.5 < 1,00
2.2 35,4 +£21 5.6 1,91 + 0,93
Jona 2 2.3 1,14 £ 0,92 5.7 6,6 +1,4
2.4 494+ 25 6.1 < 1,00
2.5% 4,6+ 1,6 6.2 < 1,00
2.6 < 1,00 6.3 1,28 £ 0,48
3.1 4,04 +1,94 Zona 6 6.4 3,06 £+ 0,53
3.2% 3,6+1,8 6.5 < 1,00
Zona 3 3.3 1,6 £0,8 6.6 1,9+0,9
3.4 23,1+ 1,7 6.7 < 1,00
3.5 < 1,00 6.8 5,40 + 0,87
4.1 < 1,00 7.1 16,3+ 1,6
4.2 < 1,00 7.2 < 1,00
43 < 1,00 Zona T o < 1,00
Zona 4 4.4 < 1,00 7.4 < 1,00
4.5 5,62 + 0,49 8.1 10,2+ 1,5
4.6 < 1,00 8.2 26,8+ 1,9
4.7 < 1,00 8.3 14,0+ 1,6
Zona 8
8.4 7,7+1,5
8.5 < 1,00
8.6 < 1,00

* Aguas no subterraneas, marjales y zonas de bano.
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Figura 8.2: Histograma de frecuencias de concentracion de radén en las aguas
analizadas
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8.4. Implicaciones dosimétricas del radén en las

aguas

Las dosis han sido calculadas para la ingestion y para la inhalacién que estas
aguas podrian producir, tal y como se explico en la seccion§ del capitulo
cuatro sobre estimacion de las dosis efectivas. Para la estimacion de la dosis por
ingestion se ha tenido en cuenta un volumen de agua consumida de 60 L/aflo
y un factor de conversion a dosis de 6,9 -1071° Sv/Bq. Para la estimacion de la
dosis por inhalacion se ha considerado un factor de transferencia de radén del
agua a la atmosfera de 7 = 1-10~%, un factor de equilibrio de F = 0,4, una
permanencia en el hogar de 7000 h anuales y un factor de conversién a dosis
DFC = 12mSv/WLM. Los resultados de estas estimaciones se encuentran en
la tabla [8.2]

Las dosis por ingestion que han proporcionado estas concentraciones son
muy bajas, de entre 0,05 y 2 uSv/afio, muy por debajo del limite recomendado
en la legislacién. Las dosis que podrian darse por la inhalacién del radén que
se transfiere a la atmosfera como consecuencia de su uso en hogares varia entre
6,01 hasta 260,36 uSv/afio.
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Tabla 8.2: Dosis efectivas debidas al rad6n en aguas.

Zona Fuente Dosis ingestion ~ Dosis inhalacién  Dosis total
pSv/ano nSv/ano pSv/ano
1.1 0,28 35,93 36,2
Zona 1
1.4% 9,44 1202 1212
2.2 1,46 186,5 188
2.3 0,05 6,0 6,1
Zona 2
2.4 2,1 260 262
2.5% 0,19 24 24
3.1 0,17 21,31 21,48
3.2% 0,15 19,09 19,24
Zona 3
3.3 0,07 8,39 8,45
3.4 0,96 122 123
Zona 4 4.5 0,23 29,64 29,88
5.1 0,37 46,68 47,04
5.2 0,41 53,38 53,38
Zona 5 5.3 0,64 82,44 82,24
5.4 0,08 10,07 10,15
5.5 0,27 34,81 35,08
6.3 0,05 6,75 6,80
6.4 0,13 16,14 16,27
Zona 6
6.6 0,08 9,76 9,83
6.8 0,22 28,48 28,71
Zona T 7.1 0,68 86,08 86,76
8.1 0,42 53,54 53,96
8.2 1,11 141,31 142,42
Zona 8
8.3 0,58 73,79 74,37

8.4 0,32 40,35 40,67
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8.5. Conclusiones

Las concentraciones de radén encontradas en las aguas de la Comunidad
Valenciana son por lo general, y tal como se esperaba debido a su litografia,
inferiores a 100 Bq/L, pero se observa que las aguas que contienen mayores
concentraciones, ain no siendo estas muy elevadas, no siempre se corresponden
con las zonas donde cabria esperarlas segun los mapas de prediccién, y encon-
tramos, por ejemplo, concentraciones de entre 10 y 26,8 + 1,9Bq/L en la zona
8, Calicanto, que es una zona karstica, conocida por las minas de extracciéon
de carbonato calcico. En la bibliografia también se observa que no siempre se
encuentra una relacién directa entre la litologia del terreno y la concentracion
de radén y otros radiontclidos en el agua, debido a que ademas de la compo-
sicién del terreno la disolucién de estos materiales depende de las condiciones

fisico-quimicas del agua.

En Espana encontramos datos de la comunidad de Extremadura, que es
una zona bastante granitica, donde la media de radén en aguas de manantial
es de 1268 Bq/L y la correspondencia con el terreno es claramente apreciable
|[L6p08|. Lo mismo ocurre en diferentes zonas del sur de Catalufia, més silicias
o calizas, donde las concentraciones varian entre 1,4 — 105Bq/L dependiendo
del terreno [Fonl5|. Y se encuentran concentraciones de entre 0,8 — 26 Bq/L en

una zona volcéanica de esta misma comunidad [Mor14].

Las dosis debidas a la ingestiéon que las aguas analizadas podrian llegar
a proporcionar varian entre 0,05 y 2,1 uSv anuales, quitando aquellas que no
proceden de fuentes, y en ninguno de los casos podrian suponer que se superara

el limite 1 mSv/afo, regulado para la actividad alfa en agua [RD316].

Las dosis por inhalacién que se podrian llegar a alcanzar en hogares donde
se utilicen estas aguas se encuentran entre 6 y 260 pSv, llegando hasta 1,2mSv
si se tienen en cuenta las aguas que no proceden de fuentes. Esta dosis por
inhalacién podria ser mucho mayores en industrias donde se trabaja con aguas
subterraneas, ya que se utilizan mayores volimenes de agua: envasadoras, pa-
peleras, depuradoras, etc.

Futuros trabajos deberian ir encaminados a realizar anélisis de gas radén en
muchas mas muestras y con mayor densidad espacial, que permitan identificar

irregularidades, ya que la Comunidad Valenciana presenta una geologia com-
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plicada con un gran numero de fallas, grietas y pliegues geologicos, que podrian
hacer que se encontraran altas concentraciones en lugares donde inicialmente
no se espera, como ocurre en una planta de tratamiento de aguas cercana a la
Marjal de Peniscola [FC11].
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Capitulo 9

Conclusiones

Las conclusiones tomadas en cada uno de los capitulos de este trabajo se
encuentran al final de estos. En este apartado recopilamos las conclusiones
generales que se recogen del trabajo completo.

En la parte de métodos se analizan y comparan diferentes metodologias de
medida de concentracion de radén en aire y en agua.

En cuanto a los métodos utilizados para la medida de rad6én en aire con-
cluimos que:

[1.] Los métodos pasivos de medida en aire, canister de carbén activo y
detectores de trazas CR39 tipo cerrado, son comparables entre ellos a bajas
concentraciones de radon, cercanas a sus limites de deteccion (~ 30Bq/m?).
Los detectores electronicos utilizados tienen limites de deteccién superiores para
largas medidas.

[2.] Los detectores de trazas LR115, que a bajas concentraciones de radén
son comparables a los de material CR39, a altas concentraciones, del orden de
los kBq/ m? ofrecen resultados dispares, tanto en su configuracién abierta como
cerrada.

[3.] Los detectores electronicos, detectores CR39 y canister de carbon activo
ofrecen resultados comparables a altas concentraciones de radén en las condi-
ciones de laboratorio (50 — 70 % de humedad, 20 — 25 °C de Temperatura). Los
dos primeros, electrénicos y CR39, siguen siendo comparables en condiciones
de elevada humedad (85 — 90 %), condiciones a las que no hemos comprobado
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las canister porque adsorberian demasiada agua y habria que cambiarlas cada
dia.

[4.] La elecciéon de utilizar unos u otros detectores dependera de las nece-
sidades de la medida. Asi, a la hora de realizar el estudio de concentraciones
de radén de una instalacién podremos utilizar, las canister de carbén activo,
para hacer un screening rapido y determinar las zonas homogéneas de radén,
los detectores de trazas, para realizar medidas de larga duracién y los detecto-
res electronicos, para identificar las variaciones de concentracion de radon que
puedan existir, ademas de para las tareas anteriores, aunque es mas econémico
utilizar detectores pasivos para esas labores.

En lo que concierne a los métodos de medida de radén en aguas:

[5.] Se ha optimizado en el laboratorio el método centelleo liquido (LSC) sin
discriminacion alfa/beta, utilizando un coctel centelleador no miscible en agua,
ULTIMA GOLD F, que extrae el gas radon y permite realizar la medida con
una alta eficiencia y sin interferencias. Las actividades minimas detectables
(AMD) que ofrece el método en 100 minutos de medida son de alrededor de
1Bq/L, con una precision y exactitud entre el 85 — 90 %.

[6.] También se ha optimizado la medida directa de radén en aguas por
espectrometria gamma en el laboratorio. La actividad minima detectable al-
canzada en esta técnica es 2 — 3Bq/L, con tiempos de medida de 80000s, con
la misma precision y exactitud que se alcanzan por la técnica de LSC.

[7.] Se han estudiado algunas desviaciones al método establecido por las
normas UNE [ISO15|de toma de muestras y medida de radén en agua. En
cuanto al método de toma y conservaciéon de muestras hemos concluido que
para realizar el analisis por el método de centelleo liquido, siempre que las
muestras se encuentren refrigeradas, aunque el envase recomendado es de cris-
tal, el resultado no se ve afectado si este agua ha sido tomada en envases de
plastico, ya que la desviacién que se produce por el propio muestreo es mayor
a la producida por el envase. Sin embargo, cuando la medida va a ser realizada
por espectrometria gamma, si la muestra es recogida en envase de pléstico, se
pueden producir perdidas durante la medida, ya que es de un dia entero de
duracion y en el interior del equipo la muestra no se encuentra refrigerada.

[8.] En cuanto a la extraccion de la muestra del envase de muestreo para
introducirla en el envase de medida, en el método de LSC, se ha concluido
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que la utilizacién de una pipeta en lugar de una jeringa no conduce a mayores
pérdidas de radén en el proceso, siempre que se realice de la forma adecuada,
abriendo el envase justo antes de la extraccién de la muestra y realizando el
traspase de forma rapida.

[9.] Se ha comparado el método LSC con el método de medida directa por
espectrometria gamma, concluyendo que ambos métodos se pueden considerar
equiparables entre si en cuanto a los resultados que ofrecen. Sin embargo, el
método de espectrometria gamma requiere un dia completo de medida por
muestra para alcanzar el mismo AMD que en LSC, lo que hace que el radén
decaiga durante la medida, se escape del envase o puedan existir variaciones de
fondo. Ademas, no permite analizar varias muestras de forma rapida, lo que lo
convierte en un método més caro que el método de centelleo liquido.

Los métodos de medida de radén en aire estudiados han sido utilizados
para realizar estudios anuales de concentracién de radén en diferentes lugares de
trabajo, dos cuevas turisticas y trece instalaciones hidroeléctricas subterréneas,
los resultados y conclusiones de estos estudios son:

[10.]Las dos cuevas estudiadas ofrecen valores medios anuales de radéon muy
elevados a pesar de encontrarse ambas en zonas consideradas como de bajo
potencial de radén. En la cueva de San Josep la concentracién media fue de
4,8 + 1,0kBq/m? en el afio 2013 y 4,4 + 1,0kBq/m® en el 2014 y en la cueva
del Rull 1,8 4+ 0,8kBq/m>.

[11.] En ambas cuevas se han encontrado variaciones estacionales de con-
centracion de radén con un perfil similar, maximos en verano y minimos en
invierno. En la cueva de Sant Josep los valores de concentracion de radon que
van desde los 0,9 kBq/m3 alos 12 kBq/m3 en invierno y verano, respectivamen-
te. En la cueva del Rull la concentraciéon en los meses de invierno es similar a la
de la cueva de Sant Josep, 0,9 kBqm?®y, aunque también se produce acumulacion
en verano esta es menor, hasta 3kBq/m3.

[12.] Las variaciones de la concentracion de radon ha sido explicadas con es-
tudios de correlacion de las variables ambientales en ambas cuevas, que indican
que la diferencia de temperatura entre el interior y el exterior de la cuevas es
la que provoca que exista mayor o menor concentracién de radén en ellas. En
los meses de invierno, cuando la temperatura exterior es superior a la tempe-

ratura interior, las cuevas ventilan naturalmente por corrientes de conveccién,
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cuando la temperatura exterior supera la temperatura interior, deja de existir

ventilacion y el radén emanado de la roca se acumula en las cavidades.

[13.] Las concentraciones de la cueva del Rull parecen estar también influen-
ciadas por la velocidad del viento. En esta ocasién de forma inversa. Lo que
indica que la cavidad, ademés de por conveccién, ventila por grietas o dife-
rentes entradas. En la cueva de Sant Josep no se observa esta influencia de la
velocidad del viento, lo que indica que no existe esta ventilacién y explica por
qué en esta cueva se produce mucha més acumulacién de radén en los meses
de verano.

[14.] La influencia de la precipitacion es muy pequefia y contraria en ambas
cuevas. Mientras en la cueva del Sant Josep no se aprecia apenas influencia, y
de observarse, son pequenos incrementos puntuales. En la cueva del Rull parece

disminuir la concentracion.

[15.] El factor de equilibrio calculado en la Cueva de Sant Josep tiene una
tendencia anual inversa a la concentracion de radén, con valores maximos en
meses de invierno y minimos en los meses de verano. En los meses de invierno
es similar a los factores medios anuales de la bibliografia (F' = 0,4), sin embar-
go, el valor que alcanza en los meses de verano es de los mas bajos que hemos
podido encontrar (F' = 0,02). A pesar de no haber estudiado de forma préctica
el porqué de este hecho, todo parece indicar que la gran concentracién de radén
que se acumula en los meses de verano hace que el ambiente sea més ionizan-
te, lo que provoca que los descendientes de radén cargados positivamente se
neutralicen y no se asocien a particulas en suspension, por lo que depositan a
mayor velocidad que si se encontraran asociados. La gran superficie de depo-
sicion de la cueva en relacion a su volumen (techos bajos, pasillos estrechos y

formaciones) favorece esta deposicion.

[16.]En la cueva del Rull también se encuentran variaciones anuales de factor
de equilibrio, pero en esta ocasién con la misma tendencia que las variaciones
de concentracién de radén, con F' = 0,4 en los meses de verano, y F' = 0,2 en
invierno. Esta variacion se explica de la misma forma que la de la concentracién
de radon, al dejar de existir ventilacion en la cueva en los meses de verano los
descendientes de este se acumulan en el ambiente. La gran humedad de la cueva
favorece que estos se queden en suspensién durante més tiempo agregados a
las moléculas de vapor de agua. La diferencia principal entre esta cueva y la
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cueva de Sant Josep es su morfologia, en esta cueva la superficie de deposiciéon
en relacién a su volumen es mucho menor, lo que favorece que los descendientes
de radon permanezcan en el aire. Ademas, el efecto de ionizacién del ambiente
que se encuentra en la cueva de Sant Josep en esta no es apreciable, ya que la
acumulacién de radén es mucho menor.

[17.] Las concentraciones halladas en las centrales eléctricas se corresponden
con el mapa con las zonas de mayor y menor riesgo de radén. En las centrales
situadas en la cuenca Mediterranea la concentraciéon de radén es cercana a
los limites de deteccion de los detectores utilizados de entre 20 y 50 Bq/m3,
mientras que en las centrales de las cuencas del Sil y del Duero se encuentran
concentraciones de entre 100 y 350 Bq/m?.

[18.] El tipo de construccion con grandes plantas abiertas y con apenas
compartimentaciéon hace que las plantas sean zonas homogéneas de radén. En
algunas de las centrales la concentraciéon de radén se puede considerar similar en
toda la instalacion, mientras que en otras existen diferencias entre las diferentes
plantas. En la mayoria de ellas el radén aumenta con la profundidad, pero
también se da el caso contrario.

[19.] En la mayoria de las centrales de la cuenca del Duero y del Sil se
observan ligeros incrementos de la concentraciéon de radén en los meses de
verano.

[20.] Los mayores incrementos que se han observado han sido debidos al
factor humano, paradas en la ventilacién o cambios estructurales temporales.

Con los datos de radon recogidos en los diferentes lugares de estudio se han
estimado concentraciones efectivas y las dosis efectivas a las que sus trabaja-
dores estan expuestos anualmente, los hallazgos encontrados han sido:

[21.] A pesar de las altas concentraciones encontradas, tanto en las cuevas
como en algunas instalaciones eléctricas, las concentraciones efectivas calcula-
das para los trabajadores para ambos sectores se encuentran en todos los casos
por debajo de los 300 Bq/m?, limite actualmente legislado [CSN12al [CE514],
bien debido, a que los factores de equilibrio son inferiores a F' = 0,4, en el caso
de las cuevas, o al bajo presencialismo, en las instalaciones hidroeléctricas.

[22.] Las dosis asociadas estimadas para las dos cuevas se encuentran por
debajo de los 6 mSv anuales, cuando se tienen en cuenta un factor de conversion
a dosis DC'F = 5mSv/W LM, recomendado en la [ICR93]. En la cueva de Sant
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Josep la dosis méaxima recibida por uno de sus trabajadores es de 1,7mSv y
en la cueva del Rull de 2,0 mSv. Estas dosis aumentan a 6,4mSv y 9,7 mSv
anuales, respectivamente, cuando se tiene en cuenta el DCF recomendado para
cuevas por el [ICR17] DCF = 24mSv/WLM.

[23.] Las dosis asociadas a los trabajadores de las instalaciones eléctricas
estudiadas varian entre 0,20 y 4,17 mSv al ano, si se tiene en cuenta el tiempo
de permanencia real y con un DCF = 20mSv/W LM, que es el recomendado
por el para instalaciones subterraneas diferentes de minas o cuevas. Y solo en
una de las instalaciones se sobrepasarian si los trabajadores se encontraran la

jornada laboral completa en su interior.

[24.] En las centrales donde no existe homogeneidad de radén en las diferen-
tes plantas es importante registrar, ademas de la permanencia en la instalacién,
la zona en la que cada trabajador se encuentre, ya que las dosis estimadas pue-
den ser hasta un 30 % diferentes si se tiene en cuenta una permanencia media
en toda la instalacién, tanto por subestimacién como por sobrestimacién. Sobre
todo cuando se producen desviaciones a las condiciones normales de trabajo,
ya que hemos visto que es cuando se pueden producir incrementos de concen-
traciéon de radén, y ademdas normalmente, por las tareas que los trabajadores

realizan, también es cuando mas tiempo permanecen en la instalacién.

[25.] Los ultimos DCF recomendados por el ICRP son cinco veces mayores a
los anteriores, por lo que las dosis que se calculan con estos también lo son. Es-
tos DCF han sido calculados por el ICRP con las condiciones de descendientes
del radén mayoritarias encontradas de la bibliografia. Las variaciones de factor
de equilibrio que hemos encontrado en las dos cuevas estudiadas indican que el
comportamiento de los descendientes del radon es muy diferente en las diferen-
tes estaciones, y por tanto, las condiciones de tamano y distribucién de parti-
culas en el ambiente también debe serlo. Estas dos cuevas muestran, ademaés,
un patron diferente entre ellas y que se desvia de las condiciones «normalesy
medias que son tomadas en la bibliografia. En las instalaciones eléctricas, donde
no se ha determinado el factor de equilibrio, este también podria ser variable
aunque probablemente las diferencias sean minimas debido a la «artificialidad»
de la construccion, al igual que ocurre con la concentracién de radén. En todo
caso consideramos, que debido a que las condiciones de las particulas pueden

ser tan variables, seria necesario medir su distribucién y tamano para calcular
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unos DCF correctos a cada lugar en concreto, y estimar asi unas dosis mas
acordes a la realidad de un edificio/cueva en concreto.

En cuanto a los resultados encontrados en las aguas estudiadas en la Co-
munidad Valenciana:

[26.] Todas las muestras, a excepciéon de una, tienen concentraciones de
radon , y tal como se esperaba debido a su litografia, inferiores a 100 Bq/L. Las
concentraciones de radén encontradas en las aguas de la Comunidad Valenciana
siguen una distribucién lognormal, con valores que van, en su mayoria, por
debajo del limite de deteccion (1Bq/L) hasta los 230 Bq/L hallados en una
muestra de agua de la marjal de Peniscola. Quitando este valor, la media y la
desviacion geomeétrica del resto de aguas analizadas es de 6,4 + 3,0 Bq/L.

[27.] Las cantidades de radon no se correlacionan al 100 % con los mapas
de prediccion de radén. Ya que se han encontrado las cantidades més elevadas,
en zonas donde no cabia esperarlas, 230 Bq/L en la marjal y 26 — 49 Bq/L en
aguas de fuentes naturales de zonas calizas.

[28.] Las dosis por ingestion de radén que las aguas estudiadas podrian llegar
a aportar en el caso de consumirlas son del orden de los uSv (0,05 — 2,1uSv) y
dificilmente podrian a llegar a aportar al consumidor una dosis por ingestion
superior a 0,1 mSv al ano que se indica en la legislacién sobre aguas de consumo
[RD316] si no existe una actividad alfa o beta total, que es la debida al resto
radionuclidos, que la supere.

[29.] Las dosis por inhalacién que se podrian llegar a alcanzar en hogares
donde se utilicen estas aguas se encuentran entre 6 y 260 nSv. Llegando hasta
1,2mSv si se tienen en cuenta las aguas que no proceden de fuentes. Esta dosis
por inhalacién podria ser mucho mayores en industrias donde se trabaja con
aguas subterraneas, ya que se utilizan mayores volimenes de agua: balnearios,
fabricacion, envasadoras, papeleras, depuradoras, etc.

[30.] Por todas las razones explicadas en cuanto concentracion de radon
en las aguas de la Comunidad Valenciana, consideramos que futuros trabajos
deberian estar encaminados en la medida de muchas méas muestras de agua,
que permitan conocer irregularidades y predecir lugares, sobre todo industrias
donde se utilicen estas aguas, donde el publico y los trabajadores podrian estar
expuestos a altas concentraciones de radén por inhalacién a pesar de ser zonas

consideradas como de bajo riesgo.
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