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Introduccién

El radon presenta unas propiedades quimicas y fisicas, que unidas a la baja
probabilidad de que su presencia tenga un origen antropogénico, a la diferencia de
concentracion significativa existente entre las aguas superficiales y las aguas profundas,
y a la disponibilidad técnica de controlar su medida en continuo le convierten en un
trazador ideal para el estudio de las recargas y descargas que tienen lugar en los
acuiferos. Por estas razones, el objetivo prioritario de esta tesis es analizar la dinamica
que experimentan los acuiferos durante los procesos habituales de recarga y descarga

a través de la utilizacidon del 222Rn como trazador.

El Capitulo 1 esta dedicado integramente al 2??Rn explicando desde su origen
hasta su peligrosidad, pasando por la vigente legislacion tanto a nivel europeo como
nacional y terminando el mismo con las caracteristicas que presenta y que propician su

utilizacién como trazador.

En la primera parte del Capitulo 2 se explican los diferentes tipos de rocas
existentes en nuestra corteza terrestre y su relaciéon con el 222Rn que determina su
presencia o ausencia en acuiferos. En la segunda parte del capitulo se ha realizado una
revision bibliografica de las publicaciones existentes sobre descargas y recargas de
acuiferos clasificandose los procesos de descarga en funcion de si el destino de las

aguas son el mar o aguas superficiales.

Las técnicas de medida empleadas en el analisis de todos los episodios estudiados
en esta tesis son descritos en el Capitulo 3, donde se realiza una descripcion técnica
de cada instrumento con especial atencién a los dos equipos empleados en la medida
de radén en agua (Triathler y Espectrometro gamma HPGe (Li)) para posteriormente
en el Capitulo 5 realizar una descripcién de las verificaciones, calibraciones y ejercicios
de intercomparacién realizados a los equipos y que permiten garantizar la calidad de las

medidas realizadas durante el estudio.

La construccion del acuifero simulado junto con todas las fuentes de 222Rn en agua
empleadas en este estudio se detallan en la parte inicial del Capitulo 4. La segunda

parte del mismo se ha empleado para la descripcién de su puesta en marcha junto con
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la metodologia empleada tanto en la toma de muestras como en su preparacién para

adecuarlas a cada instrumento de medida.

El Capitulo 6 se ha destinado en su parte inicial a explicar con detenimiento el
modelo matematico empleado para caracterizar la dinamica del acuifero durante los
procesos de recarga-descarga y que permite determinar la concentracion de 2?°Rn que
proporciona el agua de recarga. La segunda parte del capitulo se ha dedicado a disefiar
con detalle los episodios de recarga-descarga tanto a escala de laboratorio como en el

caso real del Balneario de Las Caldas de Besaya (Cantabria).

La aplicacion de los modelos de Compartimento Cerrado (MCC) y de
Compartimento Abierto (MCA) a todos los episodios disefiados tanto para el acuifero
simulado como para el Balneario de Las Caldas de Besaya se describen detalladamente

en el Capitulo 7.

En el Capitulo 8, se realiza un analisis de los resultados obtenidos en el capitulo
anterior determinando la concentracion del agua de aporte para poder diferenciar si su

origen es superficial (agua de lluvia) o subterraneo (agua enriquecida en 2%2Rn).

El Capitulo 9 se dedica a recoger las conclusiones obtenidas del trabajo realizado
en esta tesis sobre el empleo de ???Rn como trazador para analizar la dinamica en los

procesos de recarga-descarga de acuiferos.

Al final del documento se recoge un anexo con informacion especifica de interés

relacionada con el capitulo 8.
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1.1 Series radiactivas

El origen de la mayoria de los elementos radioactivos naturales presentes en
nuestra corteza terrestre tiene su origen en las denominadas series o cadenas naturales
de desintegracién que se encuentran encabezadas por los tres radionuclidos primarios
mas pesados 238U, 235U y 232Th; terminando todas en isétopos estables del plomo: 2%Pb,
207ph y 208Ph, Existe una cuarta serie radiactiva que debiera haberse extinguido, se
encuentra encabezada por el 22’"Np y termina en el 2°°Pb, pero la realizacion de pruebas

con armamento nuclear ha originado su reaparicion.

El proceso de desintegracion radiactiva de estos radionuclidos primarios origina
uno nuevo que a su vez sufre este proceso de desintegracién radiactiva de forma que

el proceso continua hasta alcanzar los nuclidos estables del plomo ya mencionados.

Las tres series radiactivas vigentes (238U, 25U y 232Th) presentan 18,13 y 10
radionuclidos, que pueden considerarse de forma genérica en equilibrio radiactivo con
sus respectivos cabezas de serie y constituyen junto con el “°K, la principal fuente del
contenido radiactivo en rocas (en especial las series del 238U y el 232Th), motivo por el
cual son los que habitualmente se tienen en cuenta en los estudios de radiactividad

natural en materiales de la corteza terrestre [GOM95].

En las tres series naturales aparecen isétopos del radon:

a) en la serie del 23U se encuentra el 2'°Rn conocido como actinén con un periodo
de semidesintegracion de 3.96 s, pero en cantidades muy despreciables en la
naturaleza debido que junto a su pequeno T4 (periodo de semidesintegracion)
se une la poca presencia de 23°U en la corteza terrestre, un 0.72% frente al
99.27% del 238U [CSNO1].

b) en la serie del 2%2Th aparece el ??°Rn, conocido como torén, que debido
fundamentalmente a su corto periodo de semidesintegracién (55.6 s)
tiene relativamente poca importancia, a excepcién de lugares donde pueden
existir concentraciones significativas debido fundamentalmente a la presencia de

suelos con elevado contenido en torio.
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c) en la del 28U, procedente de la desintegracion del 22Ra, se encuentra el ?2°Rn
conocido propiamente como radén, con un periodo de semidesintegracién de
3.8235 dias [CHU99]. En la Fig.1 puede verse la cadena de desintegracién del

238 a la que pertenece el 22Rn objeto de estudio en esta tesis.

Radiacion Nucleo T2
& = 4.47x10° afios
a |
lf Th 24.1 dias
B
L =P 1.17 minutos
§ l Sélidos
L Y 2.48x10° afios
a |
L Th 7.54x10" afios
Q L
L. **Ra 1600 afios
o I
® “Rn 3.8235 dias % Gas
a |
2 “pg 3.10 minutos
a |
lf 2P 26.8 minutos
B
ﬁf Bj 19.9 minutos
B
L Po  164.3 psegundos
o 1 Selidos
'f “pp 22.3 afios
B
'f 7Bj 5.01 dias
B
L “"pg 138.376 dias
o I
e “ph Estable

Fig.1: Serie radiactiva del 238U.

1.2 El uranio

El uranio natural tiene un numero atémico Z=92, con un peso atémico de 238.03
umas y con una actividad estimada por cada 1 ppm de uranio de 12.3 Bq-kg-' [RPD88].

En la naturaleza se encuentra presente a través de 3 is6topos distintos:

a) el 235U, cabeza de una de las series de desintegracién, con un T, de 7.038-108
afios, y con una presencia porcentual muy baja 0.7204% [CHU99] comparada

con el mayoritariamente presente 2%U.
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b) el 234U, se trata de un elemento intermedio de la serie del 2%U, tiene una
presencia porcentual casi despreciable del 0.005% y un T, de 2.455-10° afios
[CHU99].

c) el 23U, cabeza de la serie radiactiva de mayor interés para el estudio de ??Rn,
tiene una presencia mayoritaria con respecto a los otros dos isotopos del
99.2742% y un T12 de 4.468 -10°afios [CHU99].

Se puede afirmar que el uranio se encuentra presente en nuestro planeta, con un
contenido medio en la corteza terrestre de 2 ppm o 2 gramos por tonelada [HANG9]. Por
sus valores medios de concentracion se trata de un elemento minoritario aunque no
puede considerarse escaso. Estos valores medios pueden verse en la Tab.1 donde se
indica el contenido en ppm del uranio en distintos tipos de rocas y minerales de la

corteza terrestre asi como en mares, océanos, acuiferos y aguas superficiales.

Tab.1: Contenido en uranio [IAE88; CSNO1].

Localizacion U (ppm)
Ultrabasicas 0.02
Avrenitas y ruditas 15
Acrcillas y pizarras 35
Calizas, dolomias y sideritas 1.5
Yesos y anhidritas 0.1
Marmoles 0.5
Cuarzo 1.7
Mar Caspio 3-10 ppb
Océano Atlantico y Pacifico 1.15 ppb
Acuiferos mineralizados 10-460 ppb
Aguas superficiales 0.03-120 ppb

A causa de su actividad quimica no existe libre en la naturaleza pero se trata de un
elemento bastante presente en todo tipo de materiales geoldgicos. Sus valencias mas
estables con las que actua en la naturaleza son la +4 y +6 que corresponden a los iones
U4 y UO2?*, de forma que en las condiciones oxidantes existentes en la superficie
terrestre da lugar a compuestos de valencia +6 que se caracterizan por tener mucha
movilidad y formar numerosas especies minerales, mientras que cuando las condiciones

ambientales resultan ser reductoras se originan precipitados insolubles de valencia +4.

9
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Estos complejos de valencia +6 pueden ser transportados diluidos por aguas
superficiales y aguas subterraneas que al pasar por un medio reductor forman sales de
uranio+4 que resultan ser insolubles. Su precipitacion origina la formacion de depésitos
secundarios de uranio y consecuentemente fuentes de radén donde originariamente no

existia su presencia ni la de sus descendientes.

1.3 El radio

La presencia en suelos y en la corteza terrestre de los dos principales is6topos del
radio, el 2?°Ra de la serie del 238U con un T+ de 1600 afios y el ??8Ra de la del 2*2Th con
un Tq2 de 5.75 afos [CHU99], depende fundamentalmente del comportamiento
geoquimico de sus respectivos cabezas de serie. La situacion descrita en el apartado
anterior sobre la formacion de depdsitos secundarios debido a la precipitacion de sales
insolubles de uranio lejanos al depdsito principal frente a las caracteristicas estéaticas
por la insolubilidad que presenta el 232Th, da como resultado una mayor presencia de
226Ra en la corteza terrestre frente al 2Ra que suele quedar localizado en los lugares

originales donde se localiza su radionuclido primario.

La imposibilidad de formar complejos solubles junto con el hecho de ser un catién
exclusivamente divalente, facilita su eliminacién del agua tanto en condiciones

reductoras como oxidantes, basicamente a través de 3 mecanismos de fijacion:

a) su adsorcién sobre hidréxidos de Fe o Mn.
b) su adsorcién sobre arcillas o materia organica.

C) su coprecipitacion con sulfatos de Mg, Ba y sobre todo con COsCa.

La importancia del ??°Ra en este estudio esta en su desintegracion a partir de la

emision de una particula alfa y la aparicion consecuentemente del 22?Rn.

1.4 Elradén

1.4.1 Caracteristicas fisicas y quimicas

El radén, con numero atémico Z=86, es un elemento quimico que en la tabla de
Mendeleiev se encuentra situado en la familia de los gases nobles o gases raros,

nombre que responde a la ausencia de reactividad quimica. Su estructura atémica es

10
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tan estable que no necesita combinarse con ningun otro elemento quimico, por lo que

no se encuentra en el medio formando compuestos [QUI95].

El 222Rn, como is6topo del radon, presenta sus mismas caracteristicas quimicas,
que hacen que sea un gas inerte, inodoro, incoloro e insipido con unas caracteristicas

fisicas como las descritas en la Tab.2 [QUI95]:

Tab.2: Datos fisicos del radon.

Densidad a 0°C y 1 atm 9.73kg-m?
Coeficiente de difusion en aire 0.1-10°m?s™
Viscosidad a 20°C y 1 atm 229.0 micropoises

agua: 230-10° m*-kg™
Solubilidad en varios medios a 20°C y latm | glicerina: 13.2-10° m®kg*

de presion parcial aceite: 29-10° m*-kg’:

alcohol etilico: 7.4-10° m®-kg*

1.4.2 Proceso de emanacion del radon

Su concentracién en el aire exterior es practicamente despreciable, mientras que
en el interior de edificaciones y espacios cerrados naturales como pozos, galerias,
cuevas... puede llegar a ser elevada [LAROG]. Su localizacion en el terreno deberia
coincidir directamente con la distribucién de su progenitor el 22Ra, que en su proceso
de desintegracion a través de la emisién de una particula a genera el nicleo de ?2?Rn
acompanado de un fuerte retroceso que le permite escapar de las redes cristalinas y
emigrar a través de poros y fracturas que presenta el material [GOM95]. La fraccién de
222Rn formada en el terreno por desintegracion del 22Ra que logra escapar ocupando el
volumen de poros disponible se denomina factor de emanacion. Este factor depende

fundamentalmente de los siguientes factores fisicos:

a) la distribucion del radio en los granos minerales, de forma que si se encuentra
localizado en la parte externa tendra un factor de emanacién mucho mayor que

si el radio se encuentra en la parte interior del grano.

b) la distribucién de tamafos de los granos del material que constituyen el terreno,
puesto que cuanto menor tamano tengan mayor dificultad de movimiento tendra

para moverse el 222Rn.

11
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c) el contenido de humedad en el medio, teniendo en cuenta que en un medio no

saturado la emanacion aumenta al incrementar la humedad.

d) la temperatura, donde un aumento de temperatura provoca un incremento de la

emanacion.

e) la presién atmosférica, que afecta a la longitud de emision del atomo de 2%?Rn.
[TAN78; SAK11].

Una vez el ??Rn se encuentra localizado en los poros, los mecanismos a través

de los cuales logra desplazarse por el terreno son fundamentalmente dos:

a) por difusiéon molecular hacia lugares del terreno donde su concentracién sea

menor.

b) por mecanismos convectivos al ser arrastrado por el agua o por el aire que se
encuentran presentes en los poros, desde zonas de alta presion a zonas de baja
presién. Se trata de un proceso mas rapido e importante que el originado por

difusién molecular.

La forma de conocer la actividad de ??°2Rn que se genera en la superficie de un
terreno es a través de la tasa de exhalacion por unidad de superficie y tiempo, conocida

como R que se puede estimar segun la Eq.0 deducida a partir de la ecuacion de difusion:

R = CRa-p-f-,/)an-D-tanh(\/ﬁ> (EqO)

En la que:
R es la tasa de exhalacion del 22Rn en Bg-m2-h".
Cra €s la concentracién de 2%Ra en Bqg-kg™.
Arn€s la constante de desintegracion del 2°Rn en s.
f es el coeficiente de emanacion del material.
p es la densidad del material en kg-m3.
D es el coeficiente de difusion efectiva del material en m?-s-.

z es el espesor del suelo en m.
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Teniendo en cuenta el desarrollo en serie de la tanh(x) (Eq.1) cuando z es mucho

menor que la Longitud de Difusion (L):

tanh JD/an - \/D/an_ 3 15

z z <D/ R”> +2( e o (Eq.1)

si se considera uUnicamente el primer término de esta serie (puesto que los
términos siguientes tienden a cero) la Eq.0 queda simplificada a la Eq.2 que permite
conocer la exhalacién de radon en funcién del espesor del suelo (z) en metros, para z
mucho menor que la Longitud de Difusion (L). Siendo L, Eq.3, la distancia caracteristica

en metros que viajan los atomos de ??°Rn durante un periodo igual a su vida media.

R=Crap f 2Apn-2 (Eq.2)

La permeabilidad es un parametro del suelo a tener muy en cuenta cuando se
estudia la exhalacién de ??2Rn en un terreno, puesto que una baja porosidad implica que
los espacios porosos no se encuentran intercomunicados impidiendo su movimiento
[SUA9T].

Una vez generado el ??2Rn, bien puede escapar del suelo hasta llegar al aire
fijandose en las particulas en suspensiéon del mismo, o bien al agua que es el medio

sobre el que se centra este estudio.

1.4.3 Radén en agua

Al tratarse de un gas, considerando sus efectos sobre la salud, su estudio se ha
centrado siempre en la determinacion de sus concentraciones en aire debido al mayor

dafio que generan sus efectos por inhalaciéon frente a su ingestidn por su presencia en
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agua, principalmente en la mineria subterranea, en puestos de trabajo y en viviendas.
Pero las aguas subterraneas son también una ruta muy importante de acumulacién y
transporte de 222Rn y por ello algunos estudios han mostrado que altos niveles de ?22Rn
disueltos en agua son una fuente de dosis de radiacién al tracto gastrointestinal y al
cuerpo completo debido a la inhalacion como consecuencia de su desorcién del agua

en el que se encuentra disuelto [GALO4].

Existen fundamentalmente 2 mecanismos por los que el ?2?Rn puede acabar

disuelto en agua:

a) porque se encuentre disuelto ?°Ra en la propia agua.

b) por retroceso del atomo de 2?°Rn procedente de la desintegracion del *?°Ra

cuando se encuentra en el limite de la interfase sélido-liquido.

Una vez que el atomo de ??Rn es incorporado al agua de los poros y grietas, su
movimiento es por difusion y por arrastre con la misma, siendo en general, la difusion el
mecanismo dominante en canales intergranulares y pequefos poros frente al transporte

por arrastre con el agua que domina en poros de mayor tamano [TAN78].

La solubilidad de un gas, segun la ley de Henry, ademas de la naturaleza del propio
soluto y del disolvente, depende de la temperatura y de la presion, y consecuentemente
de la presion parcial que el gas ejerce sobre el liquido. Existe otro parametro que permite
estudiar la solubilidad del ?22Rn en agua, conocido como coeficiente de Ostwald, que
establece la relacion entre su concentraciéon en agua y su concentracion en aire, tal
como indica la Eq.4:

CRn,agua
Kostwarp = o (Eq.4)
Rn,aire

El Kostwaia S€ define como el cociente entre el 22?Rn existente en el agua y el 22Rn
presente en el aire en un sistema cerrado y después de un cierto tiempo, donde esta
relacion depende Unicamente de la temperatura del agua. Para una presion de 1 atm y
un rango de temperaturas entre 0 y 40°C, el coeficiente de Ostwald puede aproximarse

ala Eq.5 donde T es la temperatura del agua expresada en grados Celsius [SARO7].
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KOSTWALD = 04‘25 . e_O'OST + 0.1 (Eq5)

En la Fig.2 se puede observar la evolucién que experimenta el coeficiente con la
temperatura, de forma que es facilmente observable como a medida que la temperatura
aumenta, el coeficiente disminuye y consecuentemente la solubilidad del ?22Rn en agua

también disminuye.
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Fig.2: Evolucion del KostwaLp con la temperatura a 1 atm de presion [SARO7].

Un método especifico para la determinacién de ??2Rn en agua empleando este

coeficiente, utiliza las siguientes expresiones [SARO7]:

A, = Ay + A, (Eq.6)

Donde:
i) Awes la actividad de ??°Rn en la muestra de agua.

i) Aw1 es la actividad de ?*Rn en el agua después de un proceso de

desorcion (burbujeo durante un tiempo determinado).

iii) A, es la actividad de #?Rn en el aire después del burbujeo.
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iv) Cw es la concentracién de radén en agua.

v) Cw1es la concentracion de radén en el agua sometida a desorcion.
vi) C, es la concentracion de raddn en el aire después de la desorcion.
vii) Vw es el volumen de agua.

viii) Va es el volumen de aire.

Como la concentracion (C) se define como la relacion entre actividad (A) y volumen
(V), se puede indicar que la actividad es volumen por concentracion (A= V - C), de forma

que la Eq.6 queda de la forma:

Sustituyendo en la Eq.7 el término Cw1 por la Eq.4 del Kostwalp resulta la Eq.8:

Cw Voo = Kostwarp " Ca "V + Co -V (Eq.8)

Finalmente, se llega a la Eq.9 para el calculo de la actividad de ?2?Rn en agua

utilizando el coeficiente de Ostwald:

Cp = (Ca'(KOSTM‘/;:VLD'Vw"'Va)) (Eq.9)

La concentracion de 222Rn resulta muy variable en funcion del origen de las aguas.
Cuando se trata de aguas superficiales el contenido en ???Rn suele presentar valores
muy bajos, normalmente inferiores a 2 Bqg-I"', debido fundamentalmente a la aireacion
que experimentan estas aguas y que provoca su desorcion. En cambio, cuando se trata
de aguas subterraneas el contenido de 2?’Rn suele ser bastante superior a las
superficiales, llegando a valores que pueden superar los 10000 Bqg-I"' e incluso los
50000 Bg-I"' cuando el agua pasa por rocas o circula a través de fracturas que contienen

elevadas concentraciones de #6Ra [CSNO1].
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Algunos estudios consideran que cuando estas aguas subterraneas ricas en 2?Rn
llegan a las viviendas, y son usadas para tareas domésticas como duchas, lavados,
cocina... estiman que la existencia de una concentracion de 370 Bg-I"' en agua puede
suponer una contribucion al aire de la casa de aproximadamente 37 Bg-m=en funcion

del volumen de la casa y de la tasa de aireacion [KIT96].

1.4.4 Riesgos del radén

La peligrosidad del ?2°Rn, emisor de particulas alfa (5590.3 keV), radica en sus
dos descendientes emisores alfa sélidos de vida corta: el 2'®8Po (6002.55 keV; 3.11 min)
y el 2"Po (7686.90 keV; 163.69 ps) [GALO4;ICR14] que pueden vincularse a las
particulas de 0.1 micras en suspensién del aire, e incorporarse por inhalaciéon al
organismo, fijandose en las distintas partes del tracto respiratorio, especialmente en la
zona pulmonar donde depositan su energia produciendo danos, en algunos casos,

irreparables a nivel celular asi como alteracion del ADN.

Existe una estimacion de la dosis efectiva anual para los isétopos de vida corta del
222Rn en exteriores de 70 uSv/afio frente a los 1.000 ySv/afio que se estiman para
recintos cerrados [SUA97], pero estos valores debieran actualizarse con el nuevo factor
propuesto de 12 mSv/WLM [ICR15]. Consecuentemente, la contribucién por exposicion
a ?2?Rn y descendientes puede alcanzar una dosis efectiva media estimada entorno al
50% de la dosis efectiva total [BEL95, UNSO06], estimacién resultante de los numerosos
estudios realizados a escala mundial con distintos tipos de suelos, materiales de
construccion y caracteristicas constructivas. Sin embargo, se ha prestado menor
atencidén a la exposicion debido a su ingesta por presencia en el agua de consumo
[COT90], y mas al riesgo adicional asociado a su baja capacidad de transferencia del

agua al aire, con un coeficiente estimado de 10 [KIT96].

La Organizacién Mundial de la Salud (World Health Organization), a través de su
documento WHO Handbook on indoor radon, fija al ?22Rn como el responsable entre el
3 y el 14% de las muertes por cancer de pulmén, constituyendo junto con sus

descendientes la principal fuente de radiacion ionizante para la poblacion [WWHOOQ9;

17



El radén

IAE11]. Por ultimo, el 222Rn figura entre una de las diez medidas a considerar para la

prevencion del cancer [EUR14].

1.4.5 Legislaciéon europea y nacional sobre radén en agua

En 1998, la Comunidad Europea emitié la directiva 98/83/CE [DIR98] sobre la
calidad del agua destinada al consumo humano que trataba sobre aspectos
microbioldgicos, quimicos y radioactivos. Su trasposicién a nuestra legislacion originé el
RD 140/2003 [BOE03] que establecio valores para los indices alfa total (0.1 Bg-I'"), beta
total sin “°K (1 Bqg-I'") y la actividad de tritio (100 Bg-I").

Los riesgos asociados a la presencia de ?22Rn en agua (riesgos por ingestiéon como
el cancer de estomago y riesgos por inhalacion como el cancer de pulmon consecuencia
de su respiracioén tras su desorcién [COT90]) han originado la necesidad de cambios
importantes en la legislacion, pasando de la inexistente mencién al ?22Rn en el
recientemente derogado RD 140/2003 donde se establecian los criterios sanitarios de
la calidad del agua de consumo humano, al novedoso RD 314/2016 [BOE16] resultado
de la trasposicion de la Directiva 2013/51/Euratom del 22 de octubre del 2013 [DIR13]
donde se fija por primera vez a nivel europeo un valor paramétrico para la presencia de

222Rn en agua de consumo entre 100 Bqg-I"' y 1000 Bq-I-".

El RD 314/2016 del 29 de julio, surge por imperativo europeo al estar obligado el
gobierno espafol a trasponer en el plazo de 3 anos la Directiva Europea
2013/51/Euratom. Este RD modifica ademas del RD 140/2003 del 7 febrero, al RD
1798/2010 del 30 de diciembre que regula la explotacién y comercializacion de aguas
minerales naturales y aguas de manantial envasadas para consumo humano y al RD
1799/2010 del 30 de diciembre que regula el proceso de elaboracién y comercializacion

de aguas preparadas envasadas para el consumo humano.

La novedad de gran relevancia, es la incorporacién del 222Rn en su anexo X que
trata sobre el control de sustancias radiactivas en aguas de consumo humano en su
apartado 2 junto con los otros dos parametros (Tritio y Dosis indicativa) ya existentes en

el anterior RD como puede observarse en la Fig.3.
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Parametro Valor paramétrico Unidad Notas
Radon. . ... .. .. _ _. 500 Ba/l 1
Tritio .. ... ... ... 100 Ba/l 2
Dosis indicativa (DI) . . 0,10 mSv -

Notas:

(1) a) Siempre que sea posible y sin perjuicio del suministro del agua, las
actuaciones de los gestores estaran encaminadas a optimizar la proteccién de la
poblacion cuando los niveles de radon estén por debajo de 500 Bg/l y por encima de
100 Bqg/l.

Fig.3: Tabla sobre concentracién de Rn en el RD 314/2016.

Cabe destacar del resto del RD, en su apartado 4 sobre criterios para el control de
las sustancias radiactivas, la diferenciacion que hace en el sub-apartado 2 sobre si el
origen de las aguas de consumo es subterraneo o superficial : “Se realizaran los
controles de exposicion al radén con la frecuencia establecida en el apartado 3 de este
anexo siempre que el origen del agua destinada a la produccion de agua de consumo
humano sea subterraneo de manera total o parcial y la caracterizaciéon de la zona de
abastecimiento indique que sea razonable pensar que el valor correspondiente al radon
pueda superar 500 Bqg/l o bien cuando la masa de agua subterranea de procedencia no

esté aun caracterizada “ [BOE16].

Resulta necesario definir el término Dosis Indicativa (DI) que aparece en la Fig.3
(0.1 mSv/afio) por el que se entiende la dosis efectiva comprometida por un afio de
ingesta debida a todos los radionuclidos cuya presencia se haya detectado en un
abastecimiento de agua destinada al consumo humano, ya se sea de origen natural o
artificial, excluidos el tritio, potasio 40, el raddn y los productos de desintegracion del

radon de vida corta.
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2.1 Introduccion

Las propiedades fisicas y quimicas que presenta el 2??Rn, asi como su
comportamiento cuando se encuentra en aguas subterrdneas permiten su utilizacion

como trazador de origen natural en acuiferos y aguas subterraneas [SCHO06].

Su utilizaciéon como trazador en aguas de infiltracion (libres de raddn) que alcanzan
acuiferos ricos en ?22Rn, se basa en la concentracion de equilibrio por decaimiento que
sigue una funcién de tiempo marcada por su Ti (3.8235 dias), alcanzandose este
equilibrio en 5 periodos (aproximadamente 20 dias) pero también se utiliza como
trazador en la deteccion de descargas de aguas subterraneas a cuerpos de agua
superficial, basandose en que la actividad de ?2?Rn en aguas subterraneas suele ser de

2 a 4 6rdenes de magnitud superior a la que presentan las aguas superficiales [BUR10].

Junto a la ventaja que es un componente habitual de las aguas subterraneas,
existen otras 5 caracteristicas que hacen que el 22Rn sea un trazador acuoso ideal

[SCHOE6] frente a los habituales trazadores salinos y colorantes fluorescentes:

i) la posibilidad de una contaminacion de ?*?Rn de origen antropogénico en

aguas subterraneas puede quedar descartada.

ii) la concentracion de ?22Rn en aguas subterraneas no se ve influenciada por

cambios en las condiciones pH/En (En=potencial redox).

iii) la concentracion de ?22Rn en aguas superficiales no se ve afectada por la

descomposicién fotolitica.

iv)gracias a su virtual comportamiento inerte, su retraso debido a la
interaccion fisica/quimica con la matriz del acuifero o por la

floculacién/precipitacion es inexistente.

v) en contraste con muchos trazadores salinos, el 2?2Rn puede ser detectado
con bastante precision y selectividad a concentraciones muy bajas, gracias
a la particula alfa que emite a 5489.7 keV [GALO04].

23



Antecedentes del radén como trazador

Cuando se habla de aguas subterraneas es importante conocer el concepto de
acuifero. Se trata de una formacion geolégica con gran capacidad de almacenamiento,
con elevada porosidad, y con una gran facilidad de desplazamiento o transmisién del
agua a su través. Pero existen otras formas de comportamiento del terreno frente al

agua subterranea que deben conocerse para diferenciarse del acuifero [LAS15]:

a) Acuicludo: formacién geoldgica capaz de almacenar agua en su interior, incluso
hasta alcanzar su saturacion, pero no la transmite. Generalmente son depésitos

subterraneos de arcilla.

b) Acuitardo: formacion geolégica semipermeable, que almacena gran cantidad de
agua pero la transmite muy lentamente, por o que no son aptos para el
emplazamiento de captaciones de aguas subterraneas, sin embargo bajo

condiciones especiales permiten una recarga vertical de otros acuiferos.

c) Acuifugo: formacion geoldégica subterranea que se caracteriza por ser

impermeable, por lo tanto, es incapaz de absorber o trasmitir agua.

La revision bibliografica realizada sobre la utilizacion de ??2Rn como trazador ha
determinado que su uso se ha centrado mayoritariamente en el estudio de la descarga
de acuiferos, y en menor medida en su recarga [HOE89; HAM98; SAV11; SAI16] a
través de aguas subterraneas ricas en radén y/o a través de aguas de infiltracién con
escasa presencia de raddén en las mismas, pudiendo clasificarse basicamente en, si son

procesos de descarga o recarga, y estos primeros en funcion del destino de sus aguas:

a. Descarga
i) Aguas Marinas.

ii) Aguas Superficiales.

b. Recarga

En cualquiera de las dos opciones resulta necesario conocer desde el punto de
vista geologico los tres grandes tipos de roca que forman nuestra corteza terrestre para
entender los comportamientos respecto al contenido en ?22Rn que pueden presentar los
acuiferos [CIU17].

24



Antecedentes del radén como trazador

2.1.1 Acuiferos sobre rocas igneas

Este tipo de rocas representan mas del 90% del volumen de la corteza terrestre.

Son rocas que se originan por el enfriamiento de una masa liquida de composicion

silicatada que procede del interior de la Tierra. Esta masa fundida se encuentra a altas

temperaturas, y en su ascension hacia la superficie terrestre se va enfriando y

solidificando. Cuando esta solidificacion tiene lugar en:

zonas cercanas a la superficie, se originan las rocas pluténicas o intrusivas,
que al estar sometidas a elevadas presiones sus minerales crecen muy
unidos formando rocas densas no porosas. El granito es el ejemplo mas

caracteristico.

en la superficie, da lugar a las rocas volcanicas o extrusivas. El resultado son
rocas constituidas a temperatura ambiente y bajas presiones por una masa
de cristales de pequefio tamafo o bien materia amorfa sin cristalizar (vidrio).

El ejemplo mas caracteristico es el basalto.

Existe otra clasificacién para este tipo de rocas de gran interés para nuestro

estudio que viene determinada por la abundancia en 6xido de silicio (SiOz), ya que,

normalmente, existe un aumento de radiactividad al aumentar el contenido en silice

[COPG3]. Esta clasificacion divide el tipo de rocas igneas en:

rocas acidas, con un contenido > 65% en SiO,. La presencia de uranio en estas
rocas es del orden de 6 ppm. En este tipo se encuentra clasificado el granito,
de 3 a 4 ppm de uranio [COPG3].

rocas intermedias, con un contenido en SiO; entre 52-65 %. La presencia de
uranio se estima entre 1-2 ppm.

rocas basicas, con un contenido en SiO; entre 45-52 %.

rocas ultrabasicas, con un contenido en SiO2 < 45%.

Las zonas de Espafna donde se pueden localizar fundamentalmente este tipo de

rocas, son las zonas graniticas de Galicia y del oeste de Espana junto con el Sistema

Central, constituidos fundamentalmente por rocas pluténicas acidas, con valores de

uranio superiores a 2.88 ppm [FOR16] que se veran reflejados en la presencia de radén

en las aguas de los acuiferos formados sobre este tipo de rocas.
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2.1.2 Acuiferos sobre rocas sedimentarias

Son rocas originadas por el transporte y la deposicién de materiales organicos/
inorganicos arrastrados por la accién del viento, el agua, el hielo o depositados
quimicamente a partir de un fluido acuoso. Normalmente, salvo casos excepcionales,
este tipo de rocas presentan poca actividad radiactiva. Se distinguen dos tipos de rocas

sedimentarias:

a) Detriticas: son las formadas a partir de la sedimentacion de fragmentos de otras
rocas después de una fase de transporte. Las mas caracteristicas son las arcillas

y las areniscas.

b) No detriticas o quimicas: son formadas a partir de la precipitacién de
determinados compuestos quimicos en soluciones acuosas o bien por la

acumulacion de substancias de origen organico. Ejemplo caracteristicos:

i) laroca caliza formada en su mayor parte por la precipitacion de carbonato
célcico o por la acumulacién de fragmentos esqueléticos (corales,

gasterépodos, ostracodos, etc.).

ii) los yesos generados por la evaporacion de aguas en medios marinos y
lagunares, y por la precipitacion de sulfato calcico. Este tipo de rocas son

conocidas como evaporiticas.

Calizas y arcillas se encuentran localizadas fundamentalmente en el area
Pirenaica, al sur del Valle del Ebro, la costa Mediterranea y el area al sur del
Guadalquivir [GAR13] mientras que areniscas y yesos principalmente se focalizan en el
area de Castilla y Ledn, Castilla la Mancha y el Valle del Ebro. Los acuiferos formados

sobre este tipo de rocas no debieran contener radon en sus aguas.

2.1.3 Acuiferos sobre rocas metamorficas

Se generan a partir de otras rocas ya existentes que sufren reajustes por procesos
geoldgicos que implican importantes aumentos en la temperatura y en la presion. Este
reajuste ocasiona cambios en sus minerales y composiciéon quimica de forma que la
roca original (sedimentaria, ignea o metamorfica) se transforma en un nuevo tipo
llamado roca metamérfica. El marmol y la pizarra son ejemplos caracteristicos de este

tipo de rocas.
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Los principales yacimientos en Espafia de este tipo de roca son las pizarras
uraniferas de Salamanca y Badajoz, junto con los depédsitos epigenéticos de Salamanca
(Saelices, Villar de la Yegua) [MEN13].

La presencia de raddn en las aguas de los acuiferos formados sobre este tipo de
rocas dependera del tipo de roca original sobre el que se ha formado esta nueva roca

metamorfica (sedimentaria, ignea o metamorfica).

2.2 Descargas en aguas marinas

Los procesos de descarga de acuiferos en zonas submarinas, conocidos como
Submarine Groundwater Discharge (SGD), resultan de gran interés al actuar como
vehiculos de transporte para nutrientes y contaminantes disueltos [SLO04] que acaban
en el mar, ademas de originar una pérdida significativa de volimenes de agua dulce.
La necesidad de poder detectar y cuantificar estos procesos SGD ha llevado a la

utilizacion de distintos parametros [SCH14]:

i) la temperatura y la conductividad eléctrica.

ii) is6topos estables del agua como el 80 y el ?H (deuterio).
iii) gases como el metano (CHs) y el COa.

iv) radionuclidos naturales como el radio y el radon.

Habitualmente, resulta necesario evaluar la idoneidad de los trazadores

mencionados para cada caso en concreto a investigar:

a) la temperatura va a depender de su gradiente existente entre el agua del mary
el acuifero. Se ha utilizado en algunos estudios [JHOO08], pero cuando esta
diferencia es muy pequefa, existen dificultades para poder determinar si estos
pequefos gradientes pueden deberse a las fluctuaciones diarias por las mareas

0 a las fluctuaciones generadas por la SGD [SCH14].

b) la conductividad eléctrica, normalmente es considerada como un trazador mas
adecuado para estudios de SGD que la temperatura. Los gradientes de salinidad
que se generan entre el agua del mar y el agua dulce son mas notables, pero se
encuentran influenciados si la descarga del acuifero tiene lugar en la costa o en

zonas mas alejadas a la misma [SCH14].

c) los isétopos estables de ®0 y 2H suelen dar resultados buenos pero su elevado

consumo de recursos econdmicos y técnicos suelen convertirlos en opciones
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d)

f)

desaconsejables. Como ocurre con la conductividad eléctrica, pueden verse
influenciados de forma muy notable por las mareas dependiendo si la descarga

es cerca de la costa o en zonas mas alejadas [SCH14].

el gas metano resulta un buen trazador al presentar las aguas subterraneas
concentraciones muy superiores a las que existen en las aguas marinas
[CAB96a, COR99, BUG96].

la presencia de radio, depende fundamentalmente del tipo de roca sobre el que
se ha formado el acuifero. El radio a través de sus isotopos ?22Ra, ?°Ra, ?**Ra y
22Ra es ampliamente utilizado como trazador ambiental en SGD [CHAO08]
porque con los cuatros isotopos se cubre un amplio rango debido a su
alternancia de T2 (*®Ra: T412=1600 afos, ??°Ra: T4,=5.75 afos, ?*’Ra:
T12=11.43 dias y ?**Ra: T1,2=3.63 dias) [NUC17]. Algunos estudios han obtenido
buenos resultados en su empleo como trazador en acuiferos sobre rocas calizas,

generando los conocidos como sistemas karsticos [JHO12, CHRO8].

la utilizacion de %?2Rn como trazador de SGD en un amplio rango de ambientes
ha sido registrada por diversos autores [CAB96a; CAB96b; COR99]. La
diferencia de concentracion del mismo existente entre aguas subterraneas vy
aguas superficiales, frecuentemente 1000 veces superior [CHAO08], su
comportamiento inerte, y su corta vida hacen que se convierta en un excelente

trazador para identificar descargas de aguas significativas.

En las primeras investigaciones de SGD empleando ???Rn como trazador, se
utilizaron técnicas de analisis para medir su emanacion lo que implicaba
especial dificultad en la toma de muestras para su posterior desgasificacion y
medida en el laboratorio [MAT88]. En 2001 [BURO1] se realizé un estudio sobre
la descarga de aguas subterraneas al mar con la gran novedad de introducir
medidas de #2Rn en continuo, a través de un equipo de medida de ??2Rn en aire
denominado RAD7 con un sistema especifico para ???Rn en agua que generaba

la desorcion del 222Rn.

Los estudios encontrados y mencionados a lo largo de este apartado sobre
utilizacion de ??°2Rn como trazador para la investigacion de SGD mencionan
principalmente la roca caliza y la dolomita (ambas rocas sedimentarias) como la
base sobre los que estan formados estos acuiferos o aguas subterraneas. El

222Rn resulta ser un atractivo trazador para determinar los tiempos de residencia
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en estos sistemas karsticos porque su pequefo periodo de semidesintegracion
(3.82 dias) se corresponde a la escala de tiempo adecuada para el flujo rapido
que tiene lugar [LUD11]. El transporte de sus atomos en estos sistemas se debe
principalmente al movimiento del agua. Como norma, los atomos de 2*?Rn no
llegan a viajar mas alla de varias decenas de metros desde su lugar de emision
aunque dependiendo del flujo del agua estas distancias pueden llegar a alcanzar
entre 100-200 m [PRZ07]. Su pequefo T1 provoca que después de poco mas
de 38 dias, lo que equivale a 10 veces su T2, menos del 0.098% de los atomos

iniciales disueltos en el agua permanezcan.

2.3 Descargas en aguas superficiales

Los primeros estudios que usaron 2?2Rn para investigar el flujo de descargas entre
aguas subterraneas y superficiales fueron los realizados por Rogers en 1958 [ROG58]
sobre los flujos de aguas superficiales que terminan en el Salt Lake. Las medidas de las
muestras recogidas a pie de campo se realizaron en el laboratorio con la utilizacién de
una camara de ionizacién. Las nuevas tecnologias han permitido mediciones rapidas in
situ y econdmicas [BUR10], pero las mas habituales son el empleo de células de Lucas,

camaras de ionizacién, detectores de estado sélido y espectrometria gamma [RUB15].

Las descargas de aguas subterrdneas a aguas superficiales tienen un papel
importante en la hidrologia y la ecologia de ambos sistemas. Por tanto, resulta necesario
identificar las areas de descarga y cuantificarlas [LUC13]. El mayor problema en estos
estudios radica en la cuantificacion de la descarga, de ahi que se recurran a trazadores
ambientales como el 22Rn [KEL90, COO06, MULO7] con una actividad de 2 a 4 érdenes
de magnitud mayor en las aguas subterraneas que en las aguas superficiales [BUR10],
junto con los avances tecnologicos comentados sobre el estudio de SGD que permiten

la medicion en continuo de ?22Rn en agua [BURO1].

La dificultad en estos estudios se encuentra, en que si bien en el punto de
descarga existe un incremento inmediato de la concentracién de ??°Rn, aguas abajo su

concentraciéon disminuye rapidamente por su rapida transferencia al aire y en menor
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grado por su desintegracién radiactiva. Por ello, para la determinacion de los flujos de

descarga también se emplean otros trazadores que acompafan al 222Rn [GEN90]:

2.4

a) un trazador conservador (NaCl) y uno gaseoso (propano, CsHs).

b) Deuterio (?H) y 80, que resultan excelentes trazadores para movimientos de
agua fundamentalmente porque se encuentran presentes en las moléculas de
agua, permitiendo la diferenciacion entre aguas viejas con altos tiempos de

residencia y aguas recientes.

c)3H y Si, con el inconveniente que la cantidad de Si en aguas de baja fuerza

ionica puede variar sustancialmente al transcurrir por un suelo.

d) Calcio, se emplea en ocasiones para determinar si existen mezclas de distintas
corrientes subterraneas, al tener las aguas en contacto con rocas Dolomitas
(tipicas de un paisaje karstico junto con las calizas) contenidos muy elevados
[GEN93].

e) CFCs usados junto con trazadores ioénicos (conductividad, Mg*?, CI) para
estimar el flujo de agua subterranea a un rio tropical ademas de tiempos de
residencia [COOO03].

f) Hexafluoruro de azufre (SFs), se ha usado para determinar la velocidad de
transferencia en la descarga de aguas superficiales a un rio en Australia
[COO006].

Recarga de acuiferos

La primera mencion existente sobre medidas de concentraciéon de 2?°Rn en

acuiferos es de Ramsey en 1915 [HOES89] en manantiales superficiales donde muestra

que las concentraciones se incrementan durante los periodos de descarga. Esta

situacion es afirmada por otros autores [EIS95] que ademas indican que durante los

procesos de recarga el agua de lluvia diluye el contenido del acuifero, y puede en menor

medida aportar 2??Rn dependiendo de la composicién del terreno por donde tiene lugar

el proceso de filtracion.

Resulta importante distinguir si el acuifero se encuentra saturado o insaturado,

porque su comportamiento con respecto al ??°Rn sera distinto [HAM98]. En acuiferos

insaturados, el flujo de ??2Rn generado se distribuye entre la fase liquida y la fase

gaseosa, mientras que en el saturado todo el 2?2Rn se concentra Unicamente en la fase
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acuosa. Los estudios determinan que la concentraciéon de 2?°Rn en las aguas de
superficie de las zonas saturadas disminuyen como consecuencia del aporte de aguas
superiores de zonas insaturadas con menores concentraciones al tener el 222Rn via de

escape en el aire.

Los acuiferos en sistemas karsticos son una parte muy importante de las fuentes
de agua dulce de que se disponen, pero se consideran muy vulnerables debido a los
numerosos contaminantes que por infiltracion de aguas superficiales (rios, lluvias,
riegos...) pueden alcanzarles [GUN86]. En consecuencia, resulta necesario cuantificar

estos flujos ademas de caracterizarlos con sus velocidades y posibles origenes.

En el estudio de recargas de acuiferos tal como se habia comentado en los
apartados anteriores de descargas a aguas marinas y aguas superficiales se utilizan

distintos parametros como pueden ser:

a) el #2Rn, que se emplea para estimar los tiempos de residencia del agua, y poder
determinar la velocidad de los flujos [HOE89]. Otros estudios mas recientes
[SAI16] lo han utilizado ademas para determinar las concentraciones de origen
de las aguas de carga, determinando de esta forma si la recarga se produce por

aguas subterraneas o por aguas superficiales.

b) 8'80, utilizado para investigar la mezcla de aguas, permitiendo diferenciar el

origen del agua superficial [GUI02] cuando convergen distintas fuentes.

c) algunos estudios utilizan varios parametros al mismo tiempo para caracterizar el
agua en los procesos de recarga: acido tanico, deuterio (°H), silice, 8Sr/®Sr
[KAT98].

d) el COz ha sido empleado también en algunos estudios con buenos resultados.
Se produce principalmente por la actividad biolégica del suelo, por lo que sus
concentraciones disminuyen durante la filtracién hacia aguas subterraneas por
procesos de desgasificacion principalmente o por su reaccidon con minerales
carbonatados cuando la filtracién tiene lugar en sistemas karsticos [LUD11;
VESO04].
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CAPITULO

3 Técnicas e instrumentos de medida

3.1 Medida de ??2Rn en aire
3.1.1 Radon scout
3.1.2 RTM 2100
3.1.3 RAD7 radon detector
3.1.4 ATMOS 12 DPX

3.2 Medida de ?22Rn en agua
3.2.1 Triathler 425-034

3.2.2 Espectrometro gamma HPGe(Li)
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En este Capitulo se realiza una descripcion técnica de los instrumentos de medida
empleados en este estudio para la medida de ???Rn en aire y en agua, con especial
detalle en cuanto al calculo de actividad, incertidumbre y limite de deteccion para los

dos equipos de medida de ??2Rn en agua: Triathler y HPGe(Li).
Medida de ??2Rn en aire:

i) Radon scout

i) RTM 2100

iii) RAD7 radon detector
iv) ATMOS 12 DPX

Medida de %??Rn en agua:

v) Triathler 425-034

vi) Espectrometro gamma HPGe(Li)

3.1 Medida de ?22Rn en aire

3.1.1 Radon scout

Se trata de un dispositivo para la medida de radon en aire (Fig.4) de la empresa
SARAD [SCOO05] que determina la concentracion de ??Rn, la humedad relativa, la

temperatura del aire y la presion atmosférica para cada instante determinado.

Fig.4: Equipo Radon scout para medida de 2%2Rn en aire.
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Resulta ser un equipo de pequefias dimensiones 17.5 x 5.5 x 13.5 cm (largo x alto
x ancho) que le transfieren una gran movilidad, facilitando su transporte y colocacién en
cualquier zona de estudio. Su memoria le permite almacenar 672 datos, con un tiempo
de integracién a escoger entre 1y 3 horas. Segun recomendaciones del fabricante, para
concentraciones inferiores a 200 Bq-m- debe emplearse el intervalo de 3 horas porque
en caso contrario el error estadistico llega a ser del orden del 20%. En este estudio la
toma de datos fue cada hora, puesto que las concentraciones esperadas eran

superiores a este valor y por lo tanto el error inferior al 10%.

Este equipo al carecer de bomba de aire para atraer el aire mide el radén por
difusién, para lo que consta de una camara de medida equipada con un detector de
silicio sometido a un alto voltaje, con correccién integrada debida a la humedad

ambiental, que detecta en una Unica ventana de energia la existencia de 2'8Po.

Los principales datos técnicos del equipo son los que pueden verse en la Tab.3:

Tab.3: Datos técnicos del dispositivo Radon scout.

Sensibilidad 1.8 cpm/kBg/m3

Rango de Medida 0a2MBg/m?3

Error 5%

Condiciones Ambientales -10 a 40°C, 0 a 100% Hr sin condensacion
Sensor de Temperatura -20 a 80°C

Sensor de Humedad 0a 100% Hr

Sensor de Presidn 800 a 1200 mbar

Peso 800g incluido las baterias

3.1.2 RTM 2100

El RTM 2100 [RTMO3] es un equipo disenado para medir de forma continua la
concentracion en aire de 222Rn y 22°Rn, asi como la temperatura ambiente, la humedad
relativa, la presion atmosférica y el flujo de aire que entra en el dispositivo. En su interior
consta de una bomba que se encarga de conducir continuamente el aire desde el

exterior hacia la camara de medida, pasando previamente por dos filiros que se
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encargan de retener todos los descendientes del ?22Rn y del ??°Rn, logrando que al
interior de la camara Unicamente lleguen ??°Rn y 22°Rn. En la Fig.5 puede apreciarse el

equipo RTM 2100 empleado para este estudio.

Fig.5: Equipo RTM 2100.

El detector semiconductor de silicio en contacto con la camara se encuentra
sometido a una elevada diferencia de potencial, generandose un campo electrostatico
entre las paredes de la cdmara y la superficie del detector, como puede apreciarse en
la Fig.6.

Alto volta)e

Camara

Filty
. Radén decay

o-215on

Toron decay

T {DPp-116 idn
Detector /LP
Silicio

Ell ]

Fig.6: Esquema del funcionamiento de la camara interna del RTM 2100 [RAB13].
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Durante el proceso de desintegracion radiactiva del 2?Rn y del ?2°Rn, los
radiontclidos que se forman, el ?'8Po y el 2'®Po, son ionizados de forma que
influenciados por las fuerzas del campo electrostatico acaban depositandose sobre la
superficie del detector. Las desintegraciones a de estos descendientes de vida corta
(3.10 min y 0.145 s) son registradas por el detector con una eficiencia del 50% (solo se
contabilizan el 50% de las emisiones a existentes). Por tanto, la determinaciéon de la
concentracion de ??2Rn y 22°Rn en aire se realiza a partir de los pulsos de 2'®Po y 2'®Po
contados. Para lograr un aumento de la estadistica en un factor 2, se puede incluir
también que se contabilice el 2'“Po (descendiente del 2'8Po) con un T1,=164.3 ys con
el inconveniente que la respuesta del equipo es mas lenta debido al mayor periodo de

semidesintegracion de los radiontclidos intermedios (?'#Pb=26.8 min y 2'*Bi=19.9 min).

Para la determinacion de la eficiencia (cpm/Bg-m) se emplea la Eq.10, donde la
eficiencia del detector (E) depende unicamente de la humedad absoluta (aH) debido a
la descarga por moléculas de agua. Esta expresion tiene 3 parametros variables (ko, k1

y k2) que son programadas en el equipo durante su proceso de calibracion en fabrica:

aH

E = f(aH) = k, + kg.e * (Eq.10)

Para separar las cuentas pertenecientes a los radionuclidos de interés
(2182161214Pg) frente al resto de descendientes, el detector estd conectado a un
espectroscopio con 4 ventanas de energia o regiones de interés (ROI’s) asignadas

como pueden verse en la Fig.7.

cuentas
A

Po218 11 P21 Po-214 Po-212
/ A fﬂ]i
RO /f | | Ro2 ROI3 | \ ROM
)
o
.a"x \ \ Ea’/ | _{/\ \l\l
,/ ]. / | 4 |
/ ' /o /o
4 \ IN
™ e energia

5 % superposicion del pico

Fig.7: Espectro de las ventanas de energia empleadas por el RTM 2100 [RTMO03].
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Como se aprecia en la Fig.7, la parte izquierda de los picos de los espectros para
cada ROI presentan una cola que se debe a la capa protectora del detector de silicio
que origina una pérdida de energia en las particulas a antes de alcanzar la parte
sensible. También se pueden ver pequenas superposiciones entre las colas de alguno
y los espectros del siguiente ROI, situacion que pueden afadir cuentas que no
pertenecen al propio ROI. Sin embargo, esta superposicidon de picos es constante para
todos los canales, ya que sélo depende de la geometria del detector. Por tanto, se
pueden calcular unos valores de correccion para el contaje de cada isétopo (2'8Po, 2'Po

y 214Po) que se fijan durante el proceso de calibracion.

El equipo presenta tres opciones de medida en funciéon del rango de la

concentracion:

i) Radon Fast.
i) Radon Slow.

iii) Thoron.

La opcién Slow es la recomendada cuando se pretenden medir bajas
concentraciones de radon, mejorando la estadistica al contabilizar las cuentas de 2'®Po
y las de 2'*Po. Por el contrario, para la realizaciéon de medidas en continuo de elevada
concentracién, la opcion recomendable es la empleada para este estudio, Radon Fast.
Esta opcién contabiliza unicamente las cuentas generadas por el 2'8Po. El tiempo de
integracién seleccionado para las medidas ha sido de una hora, obteniéndose un valor
de la concentracién cada 60 minutos. La Eq.11 es la empleada para calcular la

concentracion de 222Rn:

N
Co22py = EGET (Eq.11)

Donde:
- C222rn €5 la concentracién de 22°Rn en Bg-m-3.
- N son las cuentas totales de 218216214pPg durante el tiempo de medida.
- T es el tiempo de medida en minutos.

- E es la eficiencia del detector, que depende de la humedad absoluta (aH).
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Todo lo descrito sobre el RTM hasta el momento hace referencia a su utilizacion
para medida de ??2Rn en aire, pero cuando su aplicacion es la de medir 222Rn en continuo
en agua, resulta necesario acoplar un sistema que permite la transferencia del 22Rn
contenido en el agua al aire tal como se explicara a continuacion y que puede

visualizarse en la Fig.8.

. Circuito
aire
-, 25— 1L ]
Secador
Peltier

Circuito
agua

a Botella compensacion * L
- Cazuela 230V
'_ = [ -7
T GEO-RTM
2100
Bomba extraccion
de agua - _
iw - D ezee |
= T =1EE] i UG Ui y
# Sensores

230V

Fig.8: Esquema del dispositivo utilizado para medida en continuo de 2?2Rn en agua por el RTM 2100
[SAI16].

Observando la Fig.8, se aprecia que el sistema se compone de 2 circuitos
diferenciados. En color azul se marca el recorrido que sigue el agua a medir, mientras
por el blanco circula el aire que sale y entra al RTM. Las distintas partes que componen

ambos circuitos son las siguientes:

Circuito de Aire

A) salida de aire marcada sobre el equipo con la denominaciéon “OUT”. Este flujo de

aire se genera gracias a su bomba interna.
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B) recipiente con el agua que se quiere medir, en el que hay un tubo de silicona
sumergido y repartido por todo su interior. Este tubo de silicona es impermeable
al agua pero permite el paso del radén por difusion molecular, por lo que el radén

disuelto en el agua pasa al circuito de aire dentro del tubo.

C) botella de compensacion y un secador Peltier para evitar la entrada de vapor de
agua al detector. La funcién de la botella es la de condensar el posible vapor de
agua que exista en el circuito de aire mientras el secador elimina el posible vapor

que haya escapado a la botella.

D) entrada del circuito de aire al RTM, marcado en el equipo como “IN”.

Circuito de Agua

E) bomba externa sumergida en el medio acuoso que se quiere medir, cuya funcion

es la de enviar agua continuamente al recipiente B.
F) entrada del circuito de agua al recipiente B.

G) salida del circuito de agua del recipiente B, con destino a su medio acuoso de

origen.

Una vez el aire del circuito llega al interior del RTM, se aplica de igual forma todo

lo anteriormente expuesto para el funcionamiento del RTM.

3.1.3 RADY7 radon detector

Se trata de un equipo de espectrometria a para la medida en continuo de %?2Rn en
aire que usa un detector soélido de silicio, material semiconductor sometido a una
diferencia de potencial entre 2000-2500 voltios que convierte las particulas a que emiten
el 22Rn y sus descendientes (2'®Po y 2'4Po) en una sefial eléctrica [RADO7]. En la Fig.9
se puede ver el equipo RAD7, un equipo de dimensiones reducidas que es facilmente
transportable y puede colocarse a medir en cualquier lugar de interés lejos del propio

laboratorio.
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Fig.9: Imagen del equipo RAD7 radon detector.

Su electronica determina la energia de cada particula a que es detectada, de forma
que distingue perfectamente qué isétopo la origina y por tanto permite diferenciar entre
radon antiguo y radén nuevo, entre radén y torén, y lo que es sefial de lo que es ruido.
Otra ventaja que presenta este equipo, es su bajo fondo, lo que permite medir bajos

niveles de ???Rn en aire (entre 4 y 750000 Bg-m) segun fabricante.

La técnica de funcionamiento de este equipo consiste en que presenta una camara
interior de 0.75 | recubierta con un conductor eléctrico donde se recoge la muestra de
aire con la ayuda de una bomba interna con un caudal de 1 I‘min-', y en cuyo centro se
encuentra situado el detector de silicio. El circuito de alto voltaje del equipo carga el
interior del conductor generando una diferencia de potencial con respecto al detector de
2000 a 2500 voltios, creandose un campo eléctrico alrededor del detector que es capaz
de atraer a las particulas cargadas positivamente, ?'8Po una vez el ?22Rn emite su
particula a y se transforma. De este modo se logra contabilizar con una probabilidad del

50% la emision a que esos nucleos de 2'8Po generan en su proceso de desintegracion.

El espectro sobre el que trabaja el equipo, es una escala de energias a que va de
0 a 10 MeV, siendo de especial interés la ventana de 6 a 9 MeV (Fig.10) que es donde
los descendientes del 22Rn emiten. En la ventana A se reflejan las cuentas del 2'8Po
que emite a una energia de 6.00 MeV, y que es utilizado para contabilizar el 222Rn que
entra en la camara. Mientras que en la ventana B se contabilizan las cuentas
correspondientes al 2'*Po, utilizadas para contabilizar el 22°Rn viejo (que lleva mas

tiempo en la cdmara de muestreo) que emite a 7.69 MeV.
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En el caso de tener intencion de medir Torén (??°Rn), la ventana del espectro que
interesa es la B, donde apareceria un pico a 6.906 MeV que corresponde al 2'%Po

producto directo de la desintegracion a del Torén.

(A |BJC D |

2 3 4 5 6 7T 8 9

Fig.10: Espectro tras 3 horas de funcionamiento del equipo en condiciones constantes de 2?°Rn
[RADO71.

Una ventaja que presenta este equipo respecto a otros, es que la existencia de
21%Pp que es un radionuclido con un periodo de semidesintegracién de 22.2 afios muy
habitual cuando se mide ??°Rn y que se encuentra en el interior de la camara del equipo,
no genera ningun tipo de interferencia al no aumentar el fondo. El 2'°Pb es un emisor 8
que da lugar a ?'9Bi otro emisor B que genera en su proceso de desintegracion el 2'°Po
que si es emisor a (5.407 MeV) generando cuentas que pueden interferir en la medida
que realiza cualquier equipo. En este caso, no ocurre asi, porque la ventana de conteo
A no incluye la energia de emision del 2'°Po, y consecuentemente no se contabilizan

Sus emisiones.

3.1.4 ATMOS 12 DPX

Se trata de un equipo de mayores dimensiones a los presentados hasta el
momento para la medida de ?*2Rn en aire, 50 cm x 38.5 cm x 22 cm (largo x alto x ancho)
con un peso de 14 kg, pensado para poder transportarlo y utilizarlo para medidas de
interior lejos del laboratorio [ATM12]. Presenta en su interior una camara de ionizacion
con un volumen de 2.3 |, por cuyo interior fluye en continuo un caudal de aire de 1.0

I-min-' gracias a una bomba interna que bombea un flujo de aire de 1.4 I-min-'.
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Tal como puede apreciarse en la Fig.11, el equipo viene protegido dentro de un
maletin para evitar dafios en los previsibles golpes que sufre el equipo en su transporte

y utilizacién.

Fig.11: Equipo ATMOS 12 DPX funcionando dentro de la camara empleada para verificacion de
equipos de medida de ??2Rn en aire.

Se trata del equipo utilizado como referencia en el laboratorio LaRUC, acreditado
por ENAC segun norma de calidad de ensayos ISO/IEC 17025, para la verificacién de
la medida de ?2?Rn en aire que realizan el resto de equipos que se utilizan habitualmente.
Tal como puede verse en la Fig.12, dispone de muy pocos botones lo que simplifica su
manejo ademas de una pantalla que permite ver resultados sin necesidad de conectar

a un ordenador.

a 5. ]
1. Power Switch
. NI
2 | N d 3. Power Connector
3 -e - 4. LC Display
'-l p § 5. Communication RS 232
6. Start Button
T ;. oo
9. Air Outlet
4] T .

Fig.12: Panel de control del ATMOS 12 DPX [ATM12].
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El equipo consta de las siguientes partes:

i) una unidad de deteccion formada por una camara de ionizacién sometida a una
diferencia de potencial.

i) una bomba de aire interna con un filtro deshidratador (1.4 I-min-1).

iii) electronica para detectar los pulsos junto con un amplificador.

iv) un ordenador con pantalla LC y un puerto RS-232.

En la pantalla LC que dispone el equipo, la informacién que se puede visualizar es

la que aparece en la Fig.13:

A) es el reloj que marca la fecha y hora, sélo funciona si el equipo esta encendido.
B) muestra resultado de ?2?Rn en aire junto con su incertidumbre.

C) las unidades en las que se expresan los resultados: Bg/m?3.

D) el lado derecho muestra el tiempo de integracion, 10 min. Mientras el lado

izquierdo muestra el tiempo transcurrido desde la ultima integracion.

A —» 101222 15:05:25
B) — | 130%100
c —» Bg/m3 Radon gas

D) —» 0:00:05 10 min

Fig.13: Informacion de la pantalla LC del ATMOS 12 DPX.

Para calcular la concentraciéon de ??°Rn en el aire de la muestra que entra en la
camara de ionizacion del equipo se emplea la Eq.12 aplicada a la Fig.14 donde se
representa el espectro. El eje (x) corresponde a los canales, mientras en el eje (y) se

representan las cuentas, distinguiéndose las ventanas A, By C:

- A es la ventana donde aparecen los picos del 222Rn y del ?'8Po.
- B es la ventana donde aparece el pico del 2'“Po.

- C es la ventana que abarca todo el espectro.
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_ (€1'Ng—=Cy'Np)
R, = —(1—C3'Nc) (Eq.12)

Donde:

- C1es una constante de calibracion para la ventana A en Bg-cps™'-m-3.
- C2 es una constante de calibracién para la ventana B en Bg-cps™'-m=3.
- Czes una constante de calibracion para la ventana C en Bq-cps™'-m.
- Na es la tasa en la ventana A en cps.
- N es la tasa en la ventana B en cps.

- Nc es la tasa en la ventana C en cps.

Fig.14: Espectro tipico ATMOS 12 DPX con presencia de 222Rn, 2'8Po y 214Po [ATM12].

3.2 Medida de ??2Rn en agua

3.2.1 Triathler 425-034

El Triathler 425-034 (Fig.15) es un equipo de centelleo liquido, Liquid Scintillation
Counting (LSC), con separador integrado a/f de dimensiones reducidas (330 x 250 x
190 mm) que permite un resultado directo de la medida [TRI04]. El liquido de centelleo
utilizado tiene por objetivo convertir las emisiones a/B del °Ra, ??°Rn y descendientes
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en fotones que son detectados por el tubo fotomultiplicador [KIT94]. Este liquido es un
hidrocarburo con dos anillos aromaticos conocido como disopropil naftaleno (DIN),

usado en el método directo de medida de raddn en agua.

Fig.15: Equipo LSC “Triathler 425-034”"

Para los calculos de actividad se emplea la Eq.13:

(G-B)

= =2 (Eq.13)

Donde A es la actividad en Bqg-l'; G son las cuentas por minuto (cpm) que
aparecen en la pantalla del equipo; B es el fondo en cpm que marca el equipo para una
muestra preparada con agua destilada; Ef es la eficiencia del equipo para el 2°Rn, 2'8Po
y 2'“Po; V es el volumen de la muestra en litros empleandose el factor 60 en el

denominador para transformar las cuentas por minutos en cuentas por segundo.

La eficiencia empleada cuando soélo existe ??°Rn y descendientes es distinta a la
empleada cuando existe presencia de ??6Ra, circunstancia que solo resulta apreciable
si se estudia el espectro a de la muestra. Ambas situaciones, pueden observarse en los
espectros representados en las Fig.16 y 17 respectivamente, y se abordaran en el

proximo capitulo sobre las calibraciones.

47



Técnicas e instrumentos de medida
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Fig.16: Espectro a de muestra con presencia de 2??Rn, 2'8Po y 2'4Po.

160;
140;
120;
100;

80

Cuentas

60 —
40

20

T I T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000
Canal

Fig.17: Espectro a de muestra con presencia de ?*Ra y descendientes.

La diferencia de la Fig.16 con respecto a la Fig.17 resulta evidente observando la
mayor anchura del pico situado en la ventana (a), debido a la presencia del ??°Ra junto

con ?22Rn y 2'8Po mientras que en la ventana (b) se situa el 2'“Po.

El separador integrado o/ del que consta el equipo se fija a través del parametro
“PLI" (Pulse Length Index) que emplea la diferencia de duracidon existente entre los

pulsos emitidos por las particulas a (=100 ns) frente a los pulsos mas cortos de las 3
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(<30 ns). La representacion grafica de esta separacién tiene lugar en un espectro 2-D
como el que se observa en la Fig.18, donde el “eje x” representa los canales del 1 al
1024 con valores entre 1-64 (8.0 MeV) mientras que el “eje y” representa la longitud del
pulso [WIS06].

Pulse length index (PLI) Counts in Alpha-Window

P S31
: : : S28
| e : FHEH S25
sH HHE LR S22
¢ 5 : £ S19
LH 2 T S16
¢ . g S13
_ S10
; 4 BT S7
! (8L o Counts in Beta-Window S4
h AR St
rer o0 NRSIHTIT288853
Energy Channel (Nr. 64 = 8.0 MeV)

11T

1Ll

an]

LLll
et

Fig.18: Espectro 2-D con muestra de 222Rn.

El resto de parametros necesarios para la presentacion de los resultados
obtenidos en este equipo LSC se determinan usando las siguientes expresiones

aplicando la teoria de propagacion de errores [BEV03]:

on (incertidumbre de la actividad) expresada en Bq-I":

Gy =A- J(%N)Z (%) + () (Eq.14)

Donde (on/N), (oe/Ef) y (ov/v) son las incertidumbres relativas asociadas al conteo

de la muestra, a la eficiencia y al volumen, calculandose:

ON _ VvG+B
= (Eq.15)
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La eficiencia se determina con las muestras calibradas donde “dpm” son las

desintegraciones por minuto:

_ com
Ef =30 (Eq.16)

COEf _ Vepm 2 Jdpm 2

Ef _\/( cpm) +<dpm> (Eq.17)

En cuanto a la incertidumbre para el volumen, conocido el error de la pipeta que
se emplea en la toma de muestra (segiin manual de la pipeta se indica 101), se calcula

con la Eq.18:

4
- =———=0017 (Eq.18)

Lo (limite de deteccion) del equipo y AMD (actividad minima detectable) del ensayo
[CURG8]:

Lp-2,71+ 4.65-VB (Eq.19)
7))
AMD = 7200 (Eq.20)

Con la aplicacion de las Eq. 13, 14, 19 y 20 quedan expresados los resultados

que se obtienen con el equipo como (A * oa) ademas del Lp en cpm o la AMD en Bq:-I".
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3.2.2 Espectrometro gamma HPGe(Li)

Se trata de una técnica de deteccidén de radionuclidos emisores gamma que
resulta aplicable a suelos, lodos, sedimentos, cenizas, filtros ambientales y en definitiva
a cualquier muestra, siempre y cuando la emision gamma este comprendida entre 30 y
3000 keV. De igual forma, se aplica también a la determinacion de gas radén en agua a
través de su descendiente el 2'“Pb. En la Tab.4, se puede ver un amplio ejemplo de los

distintos radionuclidos que pueden detectarse con este equipo:

Tab.4: Ejemplos de radiontclidos detectados por HPGe(Li).

Emisores gamma Vida media Linea de emisién (MeV)

241Am 432.6 afios 0.0597
®0Co 5.27 afios 1.173
134Cs 2.06 afios 0.795
137Cs 30.08 afios 0.662
210pf 22.2 afios 0.0469
226R3(%14Pb) 1600 afios 0.351
40K 1.277-10° afios 1.460
232Th(228Ac) 1.405-10%° afios 0.911
238()(234Th) 4.468-10%f0s 0.063
222Rn(214Pb) 3.82 dias 0.351

El equipo empleado en este estudio es un espectrémetro ultrapuro de Germanio
(Li) modelo Canberra GL-2015-7500 [GEROO] que se puede ver en la Fig.19, cuyo
mayor inconveniente es la elevada inestabilidad que presenta la distribucion de litio a
temperatura ambiente, por lo que debe operar a temperaturas muy bajas, como es la de

evaporacion del nitrégeno liquido (77K).
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Fig.19: Espectrémetro gamma HPGe(Li).

Las interacciones de la radiacion gamma incidente con el cristal semiconductor
provoca la liberacion de una cierta cantidad de carga eléctrica, cuya coleccién es posible
gracias a la aplicacion de una elevada diferencia de potencial (tensién de polarizacion),
tipicamente del orden de varios miles de voltios proporcionada por una fuente de tensién
conectada al detector. Los pulsos eléctricos resultantes son proporcionales a las
energias de los fotones emitidos que se almacenan en secuencias de incrementos
finitos de energia equivalente a lo largo del intervalo completo del espectro donde se
representan los picos para cada radionuclido detectado, donde su localizacién en el eje
horizontal es una medida de la energia del fotén mientras el area bajo el pico lo es de

la tasa de emisién [FUE15].

La actividad de ??°Rn se determina una vez transcurridas las 3 horas necesarias
para alcanzar el equilibrio secular entre el raddén y sus descendientes desde la
preparacion de la muestra [BEL95], a partir del recuento efectuado en la zona del
espectro correspondiente al pico del 2'“Pb (351.93 keV) que aparece en la ventana (a)
y del 2'4Bi (609.31 keV) que se encuentra en la ventana (b), ambos descendientes del

radon, y que pueden apreciarse en la Fig.20.
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Fig.20: Espectro gamma en espectréometro de HPGe
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La formula general empleada para el calculo de la actividad masica A en Bqg-kg™'

es la que puede verse en la Eq.21:

_ -
m-t-PE-Ef

Donde:

N son las cuentas del radionuclido en la energia E.
f es el valor del Fondo para esa energia en cps.
t es el tiempo de conteo en segundos.

m es la masa en kg.

PE es la proporcién de emision del radionuclido correspondiente.

Er es la eficiencia para esa energia.

(Eq.21)

Para conocer la incertidumbre asociada al valor de la actividad u(A) se utiliza la

Eq.22:
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N+B-(1+%)

2 -+
ey et (Eq.22)

() ()

u(d) =A- | u%,(Ef) + uZ,(PE) +

Donde:
B son las cuentas del background a la energia correspondiente.
Nc es el niumero de canales asignados al ROI del pico correspondiente.
t, es el tiempo de conteo previsto.
U2l (Es) es la incertidumbre relativa al cuadrado de la eficiencia.
u?e (PE) es la incertidumbre relativa al cuadrado de la proporcién de emision.

UZe (f) es la incertidumbre relativa al cuadrado del fondo.

Por ultimo, para la determinacion del limite de deteccion (Lp) se emplea la Eq.23:

Ly = 3.29 .\/10 -u2(f) +M (Eq.23)

m-PE-E tp
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CAPITULO

4 Diseno del simulador, fuentes de
222Rn en agua y toma de muestras.

4.1 Construccion del contenedor

4.2 Puesta a punto de fuentes de 222Rn en agua
4.2.1 Cubeta transparente
4.2.2 Fuente de ??2Rn para el agua del contenedor
4.2.3 Nevera portatil

4.3 Puesta en marcha del simulador

4.4 Toma de muestras

4.5 Preparacion de muestras.
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En este Capitulo se procede a la descripcion del desarrollo experimental realizado
tanto en la construccion del acuifero simulado a escala laboratorio como en las distintas
metodologias aplicadas en las tomas de muestras, que resultan necesarias para la
aplicacion en el capitulo posterior de los distintos modelos matematicos aplicados en los
procesos de recarga y descarga del acuifero tanto a nivel de laboratorio como en el caso

real estudiado del Balneario de Las Caldas de Besaya.

4.1 Construccion del contenedor

Con el objetivo de reproducir los procesos de recarga y descarga que sufren los
acuiferos naturales, se procedié a construir un acuifero artificial a escala de laboratorio.
Para ello, el primer paso fue la eleccion del recipiente que contuviese el agua, tomando

como contenedor el que puede apreciarse en la Fig.21.

PASTA ACRILICA

GRIFO

Fig.21: Cubo de plastico para reproducir un acuifero.

Observando la Fig.21, puede apreciarse en la parte inferior derecha como se ha
incorporado a la estructura del cubo un grifo, de forma que la toma de muestras en
cualquier instante resulta accesible, mientras que en la parte superior de la imagen
destaca el color blanco de la pasta acrilica utilizada para sellar la tapa con el resto de la

estructura y que sirve de aislante para las fugas de agua y de ???Rn.
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Si se observa desde arriba la tapa del contenedor (Fig.22), se pueden apreciar
diferentes tubos y perforaciones que se han realizado para adaptarla a las distintas

necesidades:

Fig.22: Imagen de la tapa empleada para cubrir el acuifero.

Donde:

A: tapdén azul, donde se encuentra localizado el agujero a través del cual se

recarga el acuifero con la ayuda de una manguera.

B: manguera de entrada del agua que vuelve del sistema de extraccion de ?2°Rn

que se acopla al RTM.

C: manguera de salida del agua, que la lleva al sistema de extraccion de ??°Rn
del RTM.

D: cable de conexion eléctrica de la bomba que empuja el agua hacia el

dispositivo de extraccion de ??°Rn en agua acoplado al RTM.

4.2 Puesta a punto de fuentes de ??2Rn en agua

A continuacion se describen las 3 fuentes de ???Rn en agua que han sido

empleadas en el desarrollo de este estudio.
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4.2.1 Cubeta transparente

Una vez se dispone del contenedor del acuifero simulado, resulta necesario
enriquecer el agua con ???2Rn, y para ello, se aplicé la experiencia que tenia nuestro
grupo de trabajo en la construccion de un recipiente de agua enriquecida con 222Rn en
continuo [CEL15] con la ayuda de una fuente de ??°Ra. En esta Fig.23 se puede
observar la distribucion que se realizé de los tubos de silicona en el interior del recipiente
y que es semejante a la empleada posteriormente en la construccion del acuifero
simulado. El objetivo de esta distribucion, es repartirlos por todo el interior del recipiente
para lograr que el ?22Rn se distribuya homogéneamente por todo el agua, con ayuda de

una pequefia bomba.

Grifo
Superior

Tubos de
Silicona

Grifo
Inferior

Motor

Fig.23: Cubeta transparente de agua enriquecida en continuo con 222Rn.

Como puede apreciarse en la Fig.24 el sistema dispone de una caja de metacrilato
en cuyo interior hay 135 g de tierra con ??°Ra (744.5 + 20.4 kBq-kg' medida realizada
con espectrometro gamma HPGe) que proporciona la cantidad suficiente de ?2?Rn para
lograr una concentracién notable en el agua. Esta caja se encuentra conectada
mediante tubos de plastico a una bomba que aplica un caudal de 0.03 I'min-' de aire,
distribuyendo el ?2?2Rn a lo largo de todos los tubos de silicona. El alto coeficiente de

difusion que presenta la silicona frente al radon permite su transmisién al agua,
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enriqueciendo el contenido hasta alcanzar un valor de equilibrio como se aprecia en la
Tab.5.

Tierrarica
en ?°Ra

Bomba
aire

Fig.24: Fuente de ?°2Rn y bomba de aire en cubeta transparente.

El agua de esta cubeta transparente fue controlada mediante la recogida de
muestras tanto por el grifo superior como por el inferior durante un largo periodo de
tiempo que comenzo en septiembre de 2015 hasta septiembre del 2016. En la Tab.5 se
pueden ver las fechas de recogida y los valores de ?*?Rn obtenidos con el Triathler,
evidenciando que el contenido de ?Rn en su agua es bastante homogéneo. Dicha
homogeneidad se logra con la presencia del motor en el fondo de la cubeta (Fig.23) que

provoca la recirculacion del agua generandose su mezcla.

Tab.5: Valores obtenidos en Bq:I"' por el Triathler para el agua de la cubeta transparente.

FECHA DESCRIPCION TRIATHLER (Bq-I'%)
grifo superior 563 +59
18/09/2015
grifo inferior 573+ 60
grifo superior 572 £ 60
03/11/2015
grifo inferior 556 + 58
grifo superior 58361
26/01/2016
grifo inferior 579+ 60
grifo superior 607 £ 65
22/09/2016
grifo inferior 628 £ 67
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4.2.2 Fuente de ?22Rn para el agua del contenedor

Los resultados obtenidos con la experiencia de la cubeta transparente fueron muy
positivos, por lo que el disefio del acuifero simulado se basé en repetir esta experiencia
con las adaptaciones necesarias para la recarga y descarga, asi como para la medida
de ?*?Rn en continuo del agua realizada por el RTM que se comenta mas adelante en el
apartado 4.3.

Por ultimo, respecto al disefio del contenedor de este acuifero simulado, cabe
indicar que tiene una capacidad aproximada de 100 litros, pero para evitar problemas
de desbordes y posibles fugas, se decididé no llenarlo completamente, alcanzandose un
volumen de agua en su interior de aproximadamente 96 litros. El agua de carga que se

empled en la recarga inicial del acuifero fue de la red publica.

Para alimentar al acuifero con ??°2Rn se aplicd la experiencia anteriormente
acumulada en la construccién de la cubeta transparente, y se decidié emplear 271g de
la tierra anteriormente empleada en la cubeta transparente (744.5 + 20.4 kBqg-kg') con
el objetivo de que exhalara valores muy elevados de ?*?Rn tal como se muestra a

continuacion. La Fig.25 muestra en qué consiste lo anteriormente descrito.

Fig.25: Sistema de aporte de ???Rn al agua del acuifero.
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Donde:

A) es una caja de dimensiones 8 x 16 x 5.5 cm (largo x ancho x alto), en cuyo
interior se tienen 2 recipientes cilindricos de 100 ml llenos de la tierra con una
actividad total en 22Ra de 201.8 + 5.5 kBq, que presenta un elevado poder de
exhalacién de 222Rn. En la caja, también se observan 2 tubos, uno viene con
el aire impulsado por la bomba y el otro de salida que se introduce en el

acuifero.

B) es una bomba, que suministra un caudal de aire de 0.03 |I-min-' suficiente para

arrastrar el aire con ?2?2Rn generado en la cajita.

C) es el tubo de salida de la bomba.

D) es el tubo de retorno del acuifero que entra en la bomba.

Para la distribucion del 222Rn en el interior del acuifero, se han empleado 945 cm
de tubo de silicona que presenta un alto coeficiente de difusion al 22Rn comportandose
como si fuera transparente y permitiendo con gran facilidad su trasferencia al agua. Con
el objetivo de predecir la cantidad de ???Rn que se llegaria a tener en el agua con las
fuentes seleccionadas y valorar su idoneidad, previamente a su colocacion en el
acuifero se decidio introducir la bomba junto con la cajita (fuentes en su interior) y los
945 cm de tubo en una caja de acero de dimensiones exteriores 30 x 30 x 30 cm
(Fig.26). En el interior de la caja de acero se introdujo también el Radon scout 1138

para controlar la concentracion de ??°2Rn que se generaba en su interior.

Fig.26: Caja de acero de 30 x 30 x 30 cm en cuyo interior se coloco el sistema de generacion de 222Rn
junto al Radon scout 1138.
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La caja permanecié cerrada aproximadamente 30 horas, y posteriormente se abrid
para recuperar los valores registrados por el Radon scout. Estos valores posteriormente
se representaron en la Fig.27 donde se puede ver como la concentracion de ?2’Rn en
aire comienza en 0 Bg-m= y llega alcanzar alrededor de los 750000 Bg-m= en el

momento que se abrié la caja.

900000
Equation C=(CO*exp(-LANDAT))+(TASA/LANDA)*(1-exp(-
1 LANDA*T))
800000
Adj. R-Square 0,99494
T Value Standard Error
700000 Concontscon | LD ez 000ess
i Concentracion | CO 0 0
o
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O
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— 500000 -
2
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£ 400000 - .
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100000 u
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Fig.27: Crecimiento de 2?°Rn generado con bomba, fuentes y tubos en interior de caja de acero

controlado con Radon Scout

Ademas de la representacion de los valores proporcionados por el Radon scout,
el objetivo de esta experimentacion fue realizar un ajuste de los resultados obtenidos
respecto a la Eq.24, que permite saber la concentracion de 22°Rn que se alcanzara en

un sistema una vez se alcance el equilibrio simplemente con unas horas de observacion.
C(t) = Co-e M+ % (1-eY) (Eq.24)

A=Apn + Ay (Eq.25)

Donde:
C es la concentracion de 22?2Rn en Bg-m.
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t es el tiempo en h.

A es una constante de desintegracion en h' (Eq.25).

¢ es la tasa de emision del radén en Bg-m=3-h-".

Arn representa la constante de desintegracion del radén (h).

A representa la constante de fugas del sistema (h").

Cmax €s la concentraciéon maxima que se alcanzara en el sistema en Bg-m.

C, es la concentracion inicial (Bq-m3).

Los parametros obtenidos en el ajuste (linea roja) de la Fig.27 con un R-square

de 0.99 son los siguientes:

J—

Co tiene un valor de 0 Bq-m-3, por lo que el primer término de la Eq.24 desaparece.

__J A presenta un valor de 0.0098 £0.0022 h-'.

¢ tiene un valor de 28052 + 726 Bq-m=-h-".

Conocidos estos parametros, solo falta aplicar la Eq.26, para conocer la
concentracion maxima de 2??Rn que se alcanzara en el sistema cuando se alcance el

equilibrio secular en su interior.

Conax = & (Eq.26)
28052 —
Comax = 5= = 2.862-10° Bq - m™> (Eq.27)

El resultado que se obtiene con la Eq.27 se interpreta como que el sistema
formado por la bomba, la cajita con la tierra y los 945 cm de tubo de polietileno
proporcionaran al acuifero una concentracién maxima de 2?°Rn en aire de 2.862-10°
Bg-m3, prevision que se valorara mas adelante cuando se vean las concentraciones

reales que mide el RTM en el agua del acuifero simulado.

64



Disefio del simulador, fuentes de 222Rn en agua y toma de muestras

Sustituyendo en la Eq.24 los parametros obtenidos con el ajuste se obtiene la
Eq.28 que permitird conocer la concentracion tedrica de ?22Rn en aire en cualquier

instante “t” en el sistema.

C(t) = 2.862-10° - (1 — e~0-0098t)pg . =3 (Eq.28)

4.2.3 Nevera portatil

Para simular la recarga de un acuifero con aguas subterraneas que presentan
valores significativos de ??°Rn en agua y que se emplearon en las distintas simulaciones
que se describen en el Capitulo 6, se desarroll6 la fuente que puede verse en la Fig.28.
Para construir esta fuente se utilizé una nevera portatil cargada con agua del grifo en
cuyo fondo se situdé un cuenco de cristal con tierras ricas en 22Ra (744.5 + 20.4 kBg-kg™")
cerrado en su parte superior con una tapa elastica de silicona que permite facilmente la

difusion de #??Rn al agua.

El Unico objetivo de esta fuente es lograr agua con una concentracion de 2??Rn
elevada que permitiera ver el cambio significativo en la concentracion de 2??Rn en el
agua del acuifero simulado cuando se realizasen las recargas. Las concentraciones
obtenidas para las aguas empleadas en las diferentes recargas simuladas con aguas
subterraneas fueron distintas en funcion de la cantidad de agua utilizada en el llenado
de la nevera y del grado de humedad que iba acumulando la tierra en el interior del
cuenco. Las actividades de las aguas de recarga empleadas se indican mas adelante

dentro de la descripcion de cada episodio de simulacion realizado.

Fr3

‘4

Fig.28: Preparacion de agua rica en 222Rn en una nevera portatil.
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4.3 Puesta en marcha del simulador

Una vez finalizado el disefio de la distribucion de ??°Rn en el acuifero, el siguiente
paso fue formar la estructura completa del acuifero uniendo todos los componentes
comentados anteriormente, tal como puede apreciarse en la Fig.29 y que se enumeran

a continuacion:

1) Recipiente del acuifero.
2) Sistema generador de ??Rn.

3) Kit para de medida de ??°Rn en agua.

4) RTM.

Fig.29: Vision general del acuifero simulado alimentado con 222Rn y controlado en continuo con RTM.

El primer paso una vez construido, fue proceder a su carga a través del tapén azul
de la parte superior con ayuda de una manguera conectada a un grifo cercano. Como
anteriormente se comento, se llené con aproximadamente 96 litros de la red publica con
un contenido inicial en ?2Rn de 0 Bg'l"' que el RTM comenzoé a registrar desde que se

terminé la carga el dia 7/06/2016.
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Se dejé transcurrir el tiempo suficiente para que el sistema segun las lecturas
proporcionadas por el RTM alcanzase el equilibrio, de forma que una vez transcurridos
cerca de 42 dias se decidi6é analizar la informacion registrada por el RTM. En la Fig.30,
se representan las concentraciones de 2?°Rn registradas por el RTM (color rojo) en el
acuifero simulado frente al calculo tedrico previsible en aire para esa misma fuente

segun la Eq.28 (color negro).
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Fig.30: Comparativa de la concentracion de 2?2Rn en el acuifero simulado medida por el RTM frente a

la prevista tedricamente para esa fuente en aire.

Como puede apreciarse en la Fig.30 existe una pequena diferencia entre ambos
registros que gira entorno al 12% cuya explicacion puede deberse a las fugas de radén
gue experimenta el sistema asi como a la diferencia de difusion del 222Rn a través de los
tubos de silicona en el agua frente al aire. Los resultados que registra el RTM en el
acuifero son lo suficientemente elevados para poder ver cambios significativos en los

procesos de recarga y descarga.

De la Fig.30 se pueden comparar el valor maximo registrado por el RTM una vez
alcanzado el equilibrio que fue de 2.512:10° Bg-m= frente a los 2.862-10% Bq-m-

previstos tedricamente en aire que se obtuvieron aplicando la Eq.27.
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El siguiente paso fue aplicar a los datos registrados por el RTM durante este
proceso inicial de carga el factor de calibracién obtenido frente al Triathler (Eq.36) para
transformar sus lecturas de Bq-m= a Bq-I''y que se indica en el apartado 5.3.1 de este
estudio. Se aprovechdé en esta Fig.31 para representar estos valores del RTM
modificados con este factor (color rojo) frente a los valores reales que presentaba el
Triathler (color negro) para las muestras cogidas durante este periodo, y representado

unicamente los instantes donde existia recogida de muestra para la técnica LSC.

LSC frente a ajuste RTM-LSC
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Fig.31: Comparativa de la concentracion de 222Rn en el acuifero medida por el RTM una vez aplicada

factor de calibracion a Bg-I! frente a la facilitada por el Triathler.

Visualmente se observa que los valores representados por ambas técnicas son
practicamente similares, lo que evidencia que la calibracion realizada frente al Triathler
es plenamente satisfactoria y a partir de este momento los valores del RTM seran

representados en Bq-I-'.

A pesar que graficamente resulta evidente su similitud, resulta necesario aplicar
un test estadistico (t-Student) para confirmar matematicamente que los resultados

registrados por ambas técnicas no son significativamente distintos con una confianza
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del 95%. El resultado de aplicar este analisis estadistico ofrece un p-valor de 0.88 que

confirma todo lo anteriormente comentado.

4.4 Toma de muestras

En este punto se debe distinguir entre la metodologia aplicada para la recogida de
muestras de agua fuera del laboratorio y la aplicada al acuifero simulado creado en el

laboratorio.

En los muestreos de exterior, como es el caso que se analiza en el apartado 7.2
del Balneario de Las Caldas de Besaya, la toma de muestra se realiza sumergiendo
completamente una botella de 1 | en el interior del pozo. Una vez se regresa al
laboratorio, se traspasa el contenido necesario de la botella al recipiente especifico para
medir en el germanio que fue la técnica empleada, evitando el burbujeo que puede

provocar pérdidas de ?%2Rn al aire.

La toma de muestras de agua en el acuifero simulado se realiz6 a través del grifo
que posee el contenedor, recogiendo la muestra en un vaso de precipitados de 100 ml.
El proceso consistié en pegar el grifo a la pared del vaso, evitando en todo momento
burbujeos y salpicaduras que originasen pérdidas del contenido en 2??Rn, lo que

implicaba un caudal muy pequefio de agua.

En el siguiente apartado se procede a describir la preparacion de las muestras de

aguas para poder introducirlas a medir en el Germanio y en el Triathler.

4.5 Preparacion de muestras

Los recipientes de plastico (Fig.32) empleados para la medida de muestras en el
espectrometro HPGe(Li) se llenan completamente tratando de minimizar el espacio
existente entre la superficie del liquido y la parte inferior de la tapa. De este modo se
consigue eliminar la presencia de aire libre en el interior del recipiente y se cierra con
doble tapdn para evitar fugas. Estos botes cilindricos tienen un volumen aproximado de
270 ml, con un @ de 8 cm y una altura de 6.5 cm que presentan a concentraciones
bajas/medias como son las empleadas en este estudio, fugas de radén que no alteran

los resultados.
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El trasvase de la muestra original a estos recipientes debe hacerse con el suficiente
cuidado de evitar burbujeos y salpicaduras, siendo recomendable que el agua descienda

lentamente por una de las paredes del recipiente hasta alcanzar el volumen deseado.

Fig.32: Recipiente empleado para la medida de muestras en el Germanio.

Los recipientes empleados en el Triathler (Fig.33) son de cristal con forma
cilindrica y con un volumen aproximado de 20 ml. Sus dimensiones son @= 2.7 cm y
una altura de 6 cm. Para la preparacion de las muestras, se necesita la ayuda de una
pipeta con la que se toman 6 ml de agua del recipiente original para introducirlos en el
interior del vial donde previamente se han introducido 14 ml de liquido centellador con
ayuda de una pipeta para liquidos densos, siendo importante introducir la muestra por
debajo del liquido centellador y someter inmediatamente el vial a una agitacién manual
intensa durante al menos 30 segundos que permita la homogenizacion de la muestra

acuosa con el liquido.

Fig.33: Recipiente empleado para la medida de muestras en el Triathler.
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CAPITULO

5 Calibraciones, verificaciones e
intercomparaciones de los equipos de
medida

5.1 Control de calidad de la técnica de centelleo liquido
5.1.1 Estudio de estanqueidad de los viales de cristal
5.1.2 Calibracién
5.1.3 Ejercicios de intercomparacion
5.2 Control de calidad de la técnica de espectrometria gamma
5.2.1 Calibracion en energias
5.2.2 Calibracién en eficiencia
5.2.3 Intercomparacion con Triathler 425-034
5.2.4 Ejercicios de intercomparacion
5.3 Calibracién del KIT de medida de ?22Rn en agua del RTM 2100
5.3.1 Calibracidn respecto al Triathler 425-034
5.3.2 Calibracion respecto al espectrometro gamma HPGe(Li)
5.4 Calibracidon del Radon scout

5.5 Calibracion del RAD7 radon detector
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En este Capitulo se procede a la descripcién de los distintos procesos de
calibracion/verificacion de los equipos descritos en el capitulo 3 de este estudio, asi
como de la participacion en ejercicios de intercomparacion de los equipos de medida de
222Rn en agua, de forma que se garantiza un control de calidad de las medidas

realizadas con los equipos empleados en este estudio.

5.1 Control de calidad de la técnica de centelleo liquido

Para la medida de ?*2Rn en agua con el Triathler, se emplean viales de cristal de
20 ml en cuyo interior se introducen 14 ml de liquido centellador con ayuda de una
pipeta, para posteriormente introducir 6 ml de la muestra a medir siempre por debajo del
liquido centellador evitando de esa forma la perdida de radon contenido en la muestra
a analizar. Para finalizar el proceso se somete el vial a una agitacion manual intensa
durante al menos 30 segundos que permite la homogenizacion de la muestra con el
liquido centellador, y se dejan reposar 3 horas las muestras antes de medir [BEL95],
tiempo necesario para alcanzar el equilibrio secular entre el 22Rn y sus descendientes
de vida corta (*'8Po y 2'4Po).

5.1.1 Estudio de estanqueidad de los viales de cristal

Antes de comenzar con la calibracién del equipo, resulta necesario verificar
previamente la estanqueidad de los viales de cristal empleados, y comprobar si existen
fugas de radén que puedan introducir incertidumbres a los resultados obtenidos por el
Triathler. Para ello, se empled un circuito cerrado consistente en una pequefa caja de
metacrilato de dimensiones 16 x 8 x 5.5 cm (largo x ancho x alto) con una entrada y
salida unidas al RAD7 (Fig.34). En el interior de la caja se introdujeron 6 viales
preparados cada uno con 6 ml de una muestra de 1503 + 61 Bq‘I"' (agua con ??°Ra) y
14 ml de liquido centellador. Indicar que los valores de ?°Rn en aire en el interior de la
caja fueron controlados antes, durante y después de introducir los viales con el fin de

observar las posibles variaciones de ?*?Rn sobre el fondo existente en la caja.
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Fig.34: Equipo de RAD?7 junto con caja de metacrilato con 6 viales en su interior.

Los resultados del control de estanqueidad realizado en los viales, se pueden
observar en la Fig.35 que muestra la evolucion de radén en aire durante el periodo de
exposicion de los 6 viales en el interior de la caja de metacrilato. Las ventanas (a) y (c)
corresponden a los periodos de tiempos anterior y posterior a introducir los viales,
mientras que la ventana (b) corresponde al periodo de tiempo en el que los viales
estuvieron en el interior de la caja. Graficamente se observa un incremento medio de
actividad en la ventana (b) respecto a las ventanas (a) y (c) entorno a 15 Bg-m3, que
implicaria una aportacion por vial de 2.5 Bg-m-.
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Fig.35: Control de ?2Rn en caja de metacrilato con 6 viales.
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En la Tab.6, se presentan los valores de radon en el agua del interior del vial (Rn+)
medidos con el Triathler, del radén en el aire del vial (Rn2) y del radon que se escapa
fuera del vial (Rn3) medido con el Rad7. El valor de Rn2 se ha calculado aplicando a Rnj
el factor de transferencia de 10 [KIT96]. Con objeto de comparar Rns y Rns con el

resultado de aplicar este factor (Rny) las unidades estan en Bq-cm.

Tab.6: Estimacion de las fugas de 222Rn en viales LSC con actividad (Bq-I'") conocida.

Actividad 222Rn
Muestra
Bg-I? Bg-cm™
Rn; 1503 + 61 1.5+0.1
RN, (1503 61)-10* | (1.5+0.1)-10*
Rn; 25+1.3)-10° | (2.5+1.3)10°¢

Con los valores de la Tab.6, se puede indicar que el 1.7% del ??°Rn que existe en
el aire del vial se fuga al exterior, pero con respecto al radon del agua del vial representa
el 1.7 -10*%. Este valor coincide con el encontrado en estudios anteriores que, ademas,
mostraban pérdidas de raddn de hasta el 70% en viales de plastico pero inexistencia de
fugas cuando los viales empleados eran de cristal [VIT91]. Con los resultados obtenidos
se puede aseverar que los viales de cristal utilizados en nuestro estudio evitan las fugas

de raddn y permiten medidas fiables del contenido en su interior.

5.1.2 Calibracion

Con el objetivo de fijar la eficiencia del equipo se realizé la calibracién, y para ello
partiendo de una fuente certificada de ??°Ra del NIST (National Institute of Standards
and Technology), con actividad masica segun certificado de 2482 Bq-g™', se prepararon

distintas muestras calibradas con distintas actividades.

A partir de esta fuente original certificada, se preparé una disolucién madre en un

matraz aforado de 250 + 12 ml, segun los siguientes pasos:

i) se afadio una pequena cantidad de agua destilada en el matraz y se anot6
la masa: 135.5770 g. Se emple6 una balanza de sensibilidad 0.0001g.
i) se abrio la ampolla patron y se vertid6 su contenido en el matraz,

anotandose de nuevo la masa: 140.5474 g.
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iii) se agito el contenido del matraz para lograr una buena homogeneizacion

del contenido y se enraso hasta la marca con agua destilada.

La actividad de la fuente de ??°Ra segun su certificado a fecha 01/09/2001 es de
2482 Bq-g”, calculando su actividad a fecha de la preparacion de estas calibradas
(21/04/2015) resulta que la actividad de la muestra certificada es de 2467 Bq-g™', por

tanto, la actividad de la disolucion madre preparada sera la calculada segun la Eq.29:

(140.5474—135.5770)g-2467 Bq-g~1

A (Bq . 1—1) - 0.2501

= 49048 Bq - 11 (Eq.29)

Una vez disponemos de esta disolucion madre de actividad 49048 Bq-l,
repitiendo pasos similares a los anteriormente descritos, se fueron preparando distintas

muestras calibradas en matraces de 50 ml con las siguientes actividades:

a) Calibrada A, con actividad 2943 + 88 Bqg-I'.
b) Calibrada B, con actividad 843 + 25 Bq-I".
c) Calibrada C, con actividad 296+ 9 Bq-I-'.

d) Calibrada D, con actividad 100 + 3 Bq-I"".
e) Calibrada E, con actividad 32 + 1 Bq-I".

f) Calibrada F, con actividad 20 = 1 Bq-I-".

g) Calibrada G, con actividad 12 £ 1 Bg-I".

Con las calibradas en matraces, el siguiente paso fue la preparacién de 3 viales
para cada una de las actividades, afadiendo a cada vial de cristal 6 ml de disolucién por
debajo de los 14 ml de liquido centelleante que previamente se habian afiadido. Una
vez cerrados los viales, se dejaron 40 dias en reposo [KIT10] permitiendo el crecimiento

de raddn y sus descendientes antes de proceder a su medida con el equipo.

Transcurrido el tiempo necesario para que el ??°Ra ,???Rn y sus descendientes
alcanzaran el equilibrio secular, se midieron los viales con los resultados que se

aprecian en la Tab.7, donde el valor obtenido en el Triathler para la actividad es el valor
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medio de los 3 viales para cada una de las calibradas preparadas a partir de la Eq.13

vista en el Capitulo 3.

Estos primeros resultados de actividades (Tab.7) que se obtuvieron aplicando la
eficiencia especificada por el manual de 2.8 (3.73 cuando hay presencia de ??Ra)
muestran diferencias significativas con respecto a los valores tedricos de las muestras
calibradas preparadas, que van mucho mas alla de una simple variacién del valor de la
eficiencia que permitiera acercar esos valores. La explicacion se encuentra en la
interferencia que generan el 2'°Pb (emisor B, 22 afios), 2'°Bi (emisor B, 5 dias) y 2'°Po
(emisor a, 140 dias) descendientes lejanos del ??°Ra y que se encuentran en las
muestras estandar de ?*Ra que no han sido purificadas en los ultimos 10 afios (la
calibrada empleada en este estudio de ??°Ra adquirida al NIST tiene fecha 1 de

septiembre del 2003 pero no ha sido purificada segun certificado desde hace 67 afos).

Tab.7: Relacién entre valores de las calibradas y las actividades medidas con el Triathler.

Descripcion vial Valor Teorico (Bq-I") Valor Triathler (Bq-I") Diferencia %
Calibrada A 2943 + 88 3360 + 323 12
Calibrada B 843 + 25 969 + 96 13
Calibrada C 296+ 9 350 + 37 15
Calibrada D 100+ 3 120 £ 15 17
Calibrada E 32+ 1 42+ 7 24
Calibrada F 20 £ 1 26+5 23
Calibrada G 12 +1 18+ 4 33

La actividad de estos radionuclidos se estima puede estar entorno al 27% de la
fijada para el radio cuando han transcurrido 10 afios desde su purificacion. Con objeto
de poder estimar el error debido a la presencia de estos descendientes en las muestras
calibradas preparadas en este estudio y poder fijar el valor de la eficiencia, se determiné
la actividad tedrica que debieran presentar estos radionuclidos teniendo en cuenta la
fecha de preparacion de la fuente del NIST, empleando para ello la siguiente Eq.30
[SAL10]:

App = Ap; = Apo = Apq - (1 — &™) (Eq.30)
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Donde:
App= actividad del 2'°Pb en la muestra en dpm.
Agi= actividad del 2'°Bi en la muestra en dpm.
Aro= actividad del 2'%Po en la muestra en dpm.
Ar.= actividad del ?*°Ra en la muestra en dpm.
t= tiempo transcurrido desde la purificacion del ??Ra.

A= constante de desintegracién del 2'°Pb

En la ultima columna de la Tab.8 se aprecian las estimaciones realizadas para el
célculo tedrico de ?'9Po presente en cada vial de las muestras calibradas después de

aplicar la Eq.30 descrita anteriormente.

Tab.8: Calculos de las actividades de 2'9Po estimadas presentes en las muestras calibradas

frente a las actividades teoricas que presentan de ?%6Ra.

Descripcién vial Actividad Tedrica Actividad Tedrica **Ra Actividad estimada
26Ra  (Bg:l?) (dpm) 210ph=Ag=Aro (dpm)
Calibrada A 2943 + 88 1060 927
Calibrada B 843 + 25 303 265
Calibrada C 2969 107 93
Calibrada D 100 +3 36 32
Calibrada E 32+1 12 10
Calibrada F 201 7 6
Calibrada G 12+ 1 4 4

Una vez se estimé la actividad del 2'°Po, con los resultados que pueden verse en
la dltima columna de la Tab.8, se procedid6 a determinar las cuentas a las que
correspondian dichas actividades para eliminarlas de las determinadas por el equipo.
Indicar que para lograr determinar un valor definitivo de eficiencia se jugé con distintos
valores de eficiencias hasta lograr obtener valores similares entre las actividades

tedricas y las experimentales siguiendo lo que se describe a continuacion.
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En la primera columna de la Tab.9, se calculan las “cpm” debidas al ?'°Po,
multiplicando las “dpm” tedricas estimadas en la Tab.8 por el valor de la eficiencia, de
forma que en la segunda columna se restan esas cuentas a las obtenidas por el equipo
al medir cada calibrada. Finalmente, en la tercera columna se calcula la actividad de
cada muestra aplicando la Eq.13 con la eficiencia correspondiente, en el caso de la

Tab.9 fue de 0.87 por radiois6topo presente.

Tab.9: Calculos de las actividades de 222Rn una vez eliminadas las actividades del 2'°Po.

o cpmpo = Actividad muestra ivi i
Descripcion vial (dpmpf Ef=0.87) CpMiotales - CPMPo e“nzi; qa ??) Po Act|\g%1£§%€:r|ca
Calibrada A 809 3704 2947 + 284 2943 + 88
Calibrada B 232 1071 851 + 113 843 + 25
Calibrada C 81 390 309 £ 33 296+ 9
Calibrada D 28 135 106 + 14 100+ 3
Calibrada E 9 49 387 321
Calibrada F 5 31 235 20+ 1
Calibrada G 3 23 17+ 4 12+ 1

Observando las dos ultimas columnas de la Tab.9 se aprecia que los valores de
las actividades estimadas con el Triathler y los valores tedéricos de las calibradas
presentan valores similares teniendo en cuenta sus respectivas incertidumbres. Esto
permite determinar definitivamente que la eficiencia a emplear en el equipo sera de 0.87
por radionuclido que aparezca en el espectro, por tanto, eficiencia de 2.62 cuando se
mida una muestra de 2?°Rn sin presencia de ??°Ra y de 3.49 cuando el espectro de la

muestra indique presencia de ??6Ra.

El siguiente paso fue la participacion en ejercicios de intercomparacion tanto
nacionales como internacionales con el objetivo de garantizar que los valores de
eficiencia fijados para el Triathler permitian obtener resultados de actividades

adecuados.
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513

Ejercicios de intercomparacion

Finalizada la calibracion del equipo, se participd y se sigue participando

anualmente en diferentes intercomparaciones nacionales e internacionales de ??°Rn en

agua

con el objetivo de verificar que los parametros fijados son los correctos o por el

contrario que los resultados aconsejan introducir correcciones a los mismos.

Las participaciones en ejercicios de intercomparacion nacionales para la medida

de ?2Rn en agua han sido las siguientes:

1)

2)

3)

Noviembre de 2014, con el Laboratorio de Emergencias y Calidad del Agua de
la Universidad Rovira i Virgili de Tarragona, a quién se envié una muestra de
agua de la mina de uranio de Saelices el Chico (Salamanca) recogida por

nuestro grupo de trabajo.

Noviembre del 2015, en la organizada por nuestro grupo de trabajo junto con

IPROMA S.L con la participacién de 11 laboratorios nacionales.

Diciembre de 2016, en la organizada nuevamente por nuestro grupo de trabajo
en colaboracion con IPROMA S.L en la que participaron 17 laboratorios

nacionales.

De igual forma a la descripcion de la participacién en ejercicios nacionales, la

participacién en ejercicios de intercomparacion a nivel internacional ha sido:

1)

2)

3)

Agencia de Proteccién Ambiental de Irlanda, 2013, en la que participaron 9

laboratorios.

Instituto de Medioambiente de Finlandia en la que participaron 34 laboratorios,
que suministré 2 muestras (G1, G2) a cada participante, acompafadas de un
documento donde se indicaba que G1 era de baja actividad (<1000 Bqg-I'') y G2
era de alta actividad (1000-5000 Bq-I").

Departamento de Salud del Estado de Nueva York, febrero de 2016, organizada

por Michael E.Kitto con la participacion de 43 laboratorios.
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Los resultados obtenidos con el Triathler 425-034 en la participacion en los distintos
ejercicios de intercomparacion Nacional descritos anteriormente son los que pueden
verse en la Tab.11, mientras que para los Internacionales quedan reflejados en la
Tab.12.

Para valorar los resultados obtenidos en los ejercicios de intercomparacioén se

aplican los criterios de calidad de exactitud “S” (Eq.31) y precisiéon “E™ (Eq.32).

s = PiarXrer] 4 (Eq.31)
Xref
E* — |Xlab_Xref| (Eq32)

. 2 2
2.58 /Ulab+UTef

Donde:
Xiab €S el resultado del laboratorio participante.
Xref €5 €l resultado de referencia proporcionado por la organizacion.
U2 es la incertidumbre al cuadrado del laboratorio participante.

U2 es la incertidumbre al cuadrado proporcionada por la organizacion.

Los criterios a aplicar para conocer si los valores obtenidos para “S” y “E*” una vez
aplicadas las Eq.31 y 32 a los valores de las Tab.11 y 12 cumplen satisfactoriamente

son los que aparecen en la Tab.10:

Tab.10: Criterios de validacién para exactitud “S” y para precisién “E*”.

Parametro Criterio
- 0,
Exactitud “S” 1-10L.D. S<25%
10 -100 L.D. S<30%
Precision “E*” E* < 1
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Tab.11: Resultados de los viales en Bq-I'! de las Intercomparaciones Nacionales.

Rovira i LaRUC- LaRUC-
Virgili Iproma 2015 | Iproma 2016
Valor Referencia 199+ 15 507 + 25 112+ 4
Valor LaRUC Triathler | 169 + 21 487 £ 53 121 +18
Exactitud “S” (%) 15.1 3.9 8.0
Precision “E*” 0.5 0.1 0.2

Tab.12: Resultados de los viales en Bqg-I"! de las Intercomparaciones Internacionales.

Finlandia
Irlanda M.Kitto
G1 G2
Valor Referencia 607+ 9 296 +44 | 2087+209 | 270+ 68
Valor LaRUC Triathler | 569+59 | 308 +34 | 2100+ 205 | 280+ 40
Exactitud “S” (%) 6.3 4.1 0.6 3.7
Precision “E*” 0.2 0.1 0.0 0.0

Tal como pueden apreciarse los resultados obtenidos por LaRUC frente a los
valores de referencia de las intercomparaciones tanto nacional como internacional
(Tab.11 y 12) son satisfactorios en cuanto a criterios de calidad como la exactitud y la
precision que se encuentran establecidos dentro de nuestra acreditaciéon ENAC de ISO
17025, lo que implica que la calibracién del equipo Triathler 425-034 ha sido
correctamente realizada.

5.2 Control de calidad de la técnica de espectrometria gamma

La calibracion del equipo de Germanio para la medida de #?Rn en agua se
desarrollé en dos pasos diferenciados:

i) Calibracion en energias.

i) Calibracion en eficiencia.
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5.2.1 Calibracion en energias

La identificacion cualitativa de un radiondclido en un espectro gamma se realiza
principalmente mediante la determinacion de la energia del fotopico, para ello, resulta
necesario previamente establecer la relacion entre el canal del espectro y la energia de

emision del radionuclido mediante la calibracién en energias.

Para la calibracion efectuada en este equipo, se emplearon varias fuentes
indicadas en la Tab.13 que cubrian todo el margen de energias deseadas para asignar

la distribucion de radionuclidos dentro de los 8192 canales que presenta el espectro de

trabajo.

Tab.13: Radionuclidos utilizados para calibracion en energias en espectrometria gamma (30-3000 keV).

Radionuclido .Peri‘odo de Iy Freree
semidesintegracion (keV)
226Rg 1600 ainos Entre 186-1760
0Co 5.27 afios 1173-1332
137Cg 30.07 afios 661
2410 m 432.2 afios 59.5
210py, 22.3 afios 46.5
234TH 24.1 dias 63.3-92.4
232Th 1.41-10% afios 63.8-140.8

Tras la asignacién de canales a las distintas energias conocidas de las muestras
introducidas para la calibracion, el software del equipo calcula la recta de calibracion en

energias que es la que aparece representada en la Fig.36, cuya ecuacion es la descrita

enla Eq.33.

83



Calibraciones, verificaciones e intercomparaciones de los equipos de medida
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Fig.36: Curva de calibracidon en energias con el software Genie 2000 (Canberra).

Energia (keV) = 2.602 + 0.328 * Canal (Eq.33)

5.2.2 Calibracion en eficiencia

Para la calibracion en eficiencia del Germanio en la medida de ??°Rn en agua,
resultd necesario la preparacion de muestras calibradas de 2?°Ra en agua. Para ello,
partiendo de la disolucién madre de 4.9-10* Bqg-l"' que se prepard inicialmente en el
proceso de calibracion del Triathler y siguiendo un proceso similar, se prepararon las

siguientes calibradas:

a) Calibrada A, con actividad 589 + 18 Bq-I".
b) Calibrada B, con actividad 273 + 8 Bq-I-".
c) Calibrada C, con actividad 126 + 4 Bq-I-".
d) Calibrada D, con actividad 58 + 2 Bq-I-".
e) Calibrada E, con actividad 27+ 1 Bg-I'.

f) Calibrada F, con actividad 12 + 1 Bq-I-".

Las muestras calibradas fueron introducidas en botes de 250 ml de geometria
cilindrica, ¥=8 cm y L=6.5 cm, rellenados completamente sin dejar burbujas de aire.
Tras 40 dias en reposo [KIT10] para dar tiempo necesario a alcanzar el equilibrio secular

entre el 2°Ra, ??2Rn y descendientes, se procedié a su medida.
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Con los resultados obtenidos por el equipo para cada muestra calibrada medida, se
aplicé la Eq.34, para el calculo de la eficiencia. Los resultados que se obtuvieron pueden

verse en la Tab.14:

_ (N—fD)

£~ mtPEA (Eq.34)

Donde:

E:res la eficiencia.

N son las cuentas del radionuclido en la energia E.

f es el valor del Fondo para esa energia en cps.

t es el tiempo de conteo en segundos.

m es la masa en kg.

PE es la proporcion de emision del radionuclido correspondiente.

A es la actividad en Bqg'I'' de la muestra calibrada.

Tab.14: Resultados de Eficiencia para calibradas de 2?°Rn medidas a 3600s.

Calibrada A(c;:_iﬂla;d Masa (kg) Eficiencia (%)
Calibrada A 589+ 18 0.267 1.30
Calibrada B 273+8 0.268 1.30
Calibrada C 126+ 4 0.269 1.30
Calibrada D 58+2 0.269 1.30
Calibrada E 27+1 0.272 1.30
Calibrada F 12+1 0.271 1.30

Una vez se dispone del valor de la eficiencia, es el momento de participar en
distintos ejercicios de intercomparacion ademas de comparar los resultados de este
equipo con el Triathler que es el equipo de referencia en este estudio. La seguridad que
da el espectrometro de Germanio de nuestro grupo de trabajo, es que se trata de un
equipo que se encuentra integrado dentro del ensayo “Determinacién de Radionucleidos

por Espectrometria Gamma” acreditado por ENAC 17025.
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5.2.3 Intercomparacion con Triathler 425-034

Una vez calibrados los dos equipos de medida de ?*?Rn en agua de uso habitual
en cualquier laboratorio especializado en la materia, el siguiente objetivo antes de
participar en ejercicios de intercomparacion fue la toma de muestras de agua de
nuestras fuentes de ?2Rn (comentado detalladamente en el 4.2) asi como de cualquier
otra muestra de agua que permitiera tener un amplio rango de actividades donde poder

comparar los resultados obtenidos por ambos equipos.

En la Tab.15 se observan los resultados obtenidos para las mismas muestras de

distintas actividades por ambos equipos:

Tab.15: Resultados del Triathler frente a Germanio.

Triathler (Bg-I%) Germanio (Bg-I')
Resultado | Incertidumbre | Resultado | Incertidumbre

479 52 521 41
341 39 397 25
380 42 418 34
628 67 668 49
451 49 512 39
2721 272 3174 201
564 60 628 46
2024 204 2279 142
417 46 455 28
1470 150 1627 99
2649 265 3040 190
2179 91 2550 160
121 9 128 9
562 60 648 40
2179 91 2550 160
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El siguiente paso consistioé en representar los valores obtenidos para las muestras
en los dos equipos, de forma que en el eje x se representaron los valores en Bq-I
obtenidos en el Triathler frente a los obtenidos en el Germanio que se representaron en
el eje y, tal como puede apreciarse en la Fig.37. Para establecer una relacion entre
ambos, se realizé un ajuste lineal (linea roja) obteniéndose la Eq.35 con un R-square
de 0.99995.

Germanio (Bq-171) = 1.15083 - Triathler (Bq-171) (Eq.35)

La Fig.37 muestra la representacion grafica de los valores de la Tab.15 junto con
el ajuste lineal que aparece en la Eq.35.

3500
T [ |
3000
< Equation y=a+bx
Adj. R-Square 0,99955
2500 - - - Value . Standard Erroi-
GER GER 1,15083 0,00628
T 4
@ 2000
Rel 1
% 1500
£
—
[0) 4
)
1000
500
0 —
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

LSC(Bq/l)

Fig.37: Representacion de los valores obtenidos en el Triathler frente a Germanio.

5.2.4 Ejercicios de intercomparacion

Para terminar de validar los resultados obtenidos con esta técnica de medida de
222Rn en agua tras la calibracién en energias y eficiencia, se participa de forma continua

en distintos ejercicios de intercomparacion. En este periodo de tiempo, se han
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participado en los 2 ejercicios organizados por nuestro grupo de trabajo junto a la
empresa IPROMA S.L. que han tenido lugar a finales de 2015 y 2016 respectivamente.
Los resultados obtenidos en estos ejercicios se pueden apreciar en la Tab.16, donde
ademas de las medidas obtenidas por el equipo aparecen los resultados proporcionados
por la organizacion como valor de referencia asi como los valores de exactitud “S”
(Eq.31) y precision “E*” (Eq.32) obtenidos.

De acuerdo a los criterios establecidos en la Tab.10 que refleja los criterios de
calidad establecidos en nuestra acreditacion ENAC para ISO 17025, los resultados de
“S” y “E*” determinan que los resultados de las intercomparaciones son satisfactorios y

el equipo de espectrometria gamma HPGe(Li) se encuentra correctamente calibrado.

Tab.16: Resultados en Bg-I"' en las Intercomparaciones participadas con el Germanio y Triathler.

Ejercicios de LaRUC-Iproma LaRUC-Iproma
intercomparacion 2015 2016
Valor Referencia 507 £ 25 112 +4
Valor LaRUC Germanio 540 + 40 128 +9
Exactitud “S” 6.5 14.3
Precision “E*” 0.3 0.6

5.3 Calibracién del KIT de medida de 222Rn en agua del RTM 2100

5.3.1 Calibracion respecto al Triathler 425-034

La calibracion de este equipo para su uso en el estudio del acuifero simulado
desarrollado en el laboratorio se ha realizado respecto al Triathler. Para ello se puso en
funcionamiento el equipo segun el desarrollo experimental que se detallé en el pasado
capitulo 4.3, de forma que se fueron tomando muestras de agua que se median con el
Triathler registrando al mismo tiempo las lecturas que proporcionaba el RTM. En la
Tab.17 se pueden ver la relacion de datos que se obtuvieron en las distintas tomas de

muestras que se hicieron.
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Tab.17: Relacién de valores entre RTM y LSC.

RTM (Bg:m-3) | LSC (Bq-IY) | RTM (Bg:m3) | LSC (Bg:IY)
3682 0 2.40-106 467
49400 25 2.40-106 479
133355 42 2.45-106 484
531352 108 2.43-106 480
714883 150 2.46-106 495
1.06-106 199 2.52-106 487
1.15-106 217 2.37-106 448
1.40-106 272 2.51-106 479
1.95-106 404 2.13-106 400
1.97-106 413 2.52-106 452
2.06-106 417 1.96-106 380
2.09-106 426 2.13-106 432
2.23-106 460 2.08-106 439
2.32-106 446 3.55.106 732

Representando estos valores se obtiene la Fig.38 donde tras aplicar un ajuste

lineal se obtiene la relacion entre las lecturas del RTM y el Triathler.

800

700 4 Equation y=a+b'x

Adj. R-Square  0,99807
Value Standard Error
LsC Intercept 0 .
600 4 LsC Slope 1,98835E-4  162361E-6

LSC (Bg/l)

T T T T T T T
0 1000000 2000000 3000000 4000000
RTM (Bg/m®)
Fig.38: Representacion de la relacion entre RTM y LSC.

A partir del ajuste lineal aplicado a la Fig.38 en linea de color rojo se obtiene la
Eq.36, donde el factor t; (pendiente que se obtiene del ajuste lineal) convierte las lecturas

del RTM expresadas en Bg-m= a Bq-I'.
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1

_4 Bq'l™
CRn(LSC) = tf . CRn(RTM) = tf = (198 + 001) =10 4m (Eq.36)
Esta calibracién del RTM permitira posteriormente, en el tratamiento de los datos
obtenidos con el desarrollo experimental del acuifero en el laboratorio, transformar los
datos registrados en continuo de ???Rn en aire con el RTM a valores de ??°Rn en agua

en Bg-I'.

5.3.2 Calibracion respecto al espectrometro gamma HPGe(Li)

De la misma forma que se ha comentado con detalle la calibracion del KIT de ?22Rn
en agua del RTM 2100 a través del Triathler, a continuacién se comenta la calibracion
del KIT que se llevd a cabo con el Germanio antes de disponer en nuestras instalaciones
del Triathler, y que se utilizé en el estudio real del Balneario de Las Caldas de Besaya
que se abordara en el capitulo 6.2.2 y que tuvo lugar con anterioridad al estudio del

acuifero simulado en el laboratorio.

En la Tab.18 se muestran los valores de 2?°Rn en agua obtenidos para las
muestras recogidas en el Balneario de Las Caldas junto con los valores registrados por
el RTM en los instantes que se tomaron las muestras de agua. Para completar la
verificacion se realizaron a nivel de laboratorio 2 experiencias que son las dos ultimas

que aparecen en la Tab.18.

Tab.18: Relacion de valores entre RTM y Germanio.

RTM (MBg-m=3) | Germanio(Bg-I?)
3.62 766
3.22 566
3.29 539
3.87 850
2.07 406
1.30 255
0.2 67
0.1 12

Representando los valores de la Tab.18 se obtiene la Fig.39 donde tras aplicar un

ajuste lineal se obtiene la relacion entre las lecturas del RTM y el Germanio.
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Equation y=a+bx
Adj. R-Square 0,98265 ]
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Fig.39: Representacion de la relacion entre RTM y Germanio.

De acuerdo al ajuste lineal (linea roja) realizado a los datos representados en la
Fig.39 se obtiene la Eq.37, donde el factor tic (pendiente que se obtiene del ajuste lineal)

convierte las lecturas del RTM expresadas en Bq-m-= a Bq-I-'.

-1
Crn(Germanio) = tsg - Crn(RTM) = tg; = (1.96 £ 0.10) 10—+ 22 _ (Eq.37)

Bqm~—3

Esta calibracion del KIT de ??2Rn en agua del RTM 2100 respecto al espectrometro
gamma HPGe(Li) permitira posteriormente, en el tratamiento de los datos obtenidos en
el estudio del Balneario de Las Caldas de Besaya, transformar los datos registrados en

continuo de ??2Rn en aire por el RTM a valores de ?22Rn en agua en Bq-I".

91



Calibraciones, verificaciones e intercomparaciones de los equipos de medida

5.4 Calibracion del Radon scout

La calibracidon de estos equipos se realiza en fabrica, pero todos los equipos se
verifican periddicamente en la camara de radén (Fig.40) disponible en las instalaciones
de LaRUC, en la cual pueden ser sometidos a concentraciones conocidas de radon.
Dicha camara consiste en un recipiente cubico de 1 x 1 x 1 m (1m?) de volumen, situado
en la Facultad de Medicina de la Universidad de Cantabria. Las paredes de la camara
estan construidas con planchas de acero inoxidable de 1.5 mm de grosor soldadas entre
si para garantizar su hermeticidad. La plancha superior actia como tapa que puede

retirarse para la introduccién y extraccion de equipos y fuentes.

La camara esta preparada para la exposicion simultanea de diversos sistemas de
deteccién de raddn, y dispone de conexiones eléctricas con el exterior para alimentar
aquellos equipos que asi lo precisen. Ilgualmente, cuenta con valvulas de intercambio
gaseoso con el aire exterior que permiten modificar la concentracién de radén en funcion
de los niveles de exposicién que se desee. La homogeneidad de la concentracion de
radon en el interior se consigue con el uso de un pequefio ventilador, garantizando que
las diferencias de concentracién dentro de la camara sean inferiores al 3%. La
hermeticidad del conjunto se garantiza con el sellado de los cierres usando materiales
de bajo coeficiente de difusién para el gas radon, consiguiéndose una tasa de

intercambio con el exterior menor de 0.01 h-'.

Fig.40: Camara empleada para verificaciones de 2??Rn en aire.
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En el interior de la camara (Fig.41), se colocan los Radon scouts ademas de otros
equipos que sirven de referencia para la verificacion como es el ATMOS 12 que se
encuentra calibrado en un laboratorio de referencia europeo (The National Metrology

Institute of Germany).

Fig.41: Interior de la camara de Rn con fuentes de ?°Ra, ventilador y equipos de medida.

El ATMOS 12 se utiliza en el interior de la camara con el objetivo de controlar en
continuo las concentraciones de ??°2Rn que se alcanzan en su interior mediante el uso
de tierra con altos contenidos en ??Ra (700 kBq-kg™') y un poder de exhalaciéon que va
aumentando la concentracion de 2?°Rn en aire hasta el valor deseado, pudiendo
comparar los resultados que muestran los equipos a verificar con respecto al equipo de

referencia.

En este caso, como se puede apreciar en la Fig.42, el Radon scout utilizado en
este estudio presentan un comportamiento muy similar al equipo de referencia ATMOS
12 desde el instante t=0 h que la concentracion de ??Rn en aire comienza a crecer hasta

4500 Bg-m3 que se alcanzan a las 50 horas de exposicion de los equipos.

A pesar de que graficamente se puede indicar que la calibracién del Radon scout
1138 realizada en fabrica es correcta al presentar valores graficos visualmente similares
respecto al equipo de referencia, resulta necesario comprobar matematicamente que la
lectura que presenta el equipo con respecto al ATMOS 12 no es significativamente
distinta y que el equipo puede emplearse en este estudio con la seguridad de que mide
bien. Como resultado de aplicar el analisis estadistico t-Student a los registros
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proporcionados por el Radon scout 1138 y el ATMOS 12 se obtiene un p-valor de 0.37,
que confirma que las lecturas de ambos equipos no son significativamente distintas con

una probabilidad del 95%, lo que permite emplear con seguridad el Radon scout en este

estudio.
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Fig.42: Representacion de los valores de 222Rn en aire marcados en el interior de la camara por el
Radon scout 1138 y el ATMOS 12.

5.5 Calibracion del RAD7 radon detector

El mismo procedimiento empleado para la verificacion del Radon scout se aplica
con el RAD7Y. Para ello, se prepara nuevamente una camara donde se introducen el
equipo de referencia, ATMOS 12, junto a tierras con alto poder de exhalacion y se
controla en continuo la concentracion de ?2Rn que se alcanza en su interior, con el

objetivo de comprobar que las mediciones de ambos equipos son similares.

La representacion grafica de los valores proporcionados por el RAD7 y por el
equipo de referencia ATMOS 12 pueden verse en la Fig.43, donde se aprecia

visualmente que los valores proporcionados por ambos equipos son bastante similares
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desde el instante t=0 h hasta t=120 h, momento en el que se alcanzan las mayores

concentraciones entorno a 1000 Bg-m.

Para determinar matematicamente que los equipos estan verificados, resulta
necesario aplicar un estudio estadistico a las parejas de valores proporcionadas por
ambos equipos para afirmar que no son significativamente distintos con un 95% de
confianza. La aplicacion del analisis t-Student a los valores representados en la Fig.43
dan como resultado un p-valor de 0.11 que confirma que el equipo RAD7 esta

perfectamente calibrado para utilizarlo en este estudio.
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Fig.43: Representacion de los valores de 222Rn en aire marcados en el interior de la camara por los
RAD7 y el ATMOS 12.

95



Calibraciones, verificaciones e intercomparaciones de los equipos de medida

96



Modelos matematicos y disefio de experimentos

CAPITULO

6 Modelos matematicos y diseio de
experimentos

6.1 Modelos matematicos
6.1.1 Modelo de Compartimento Cerrado: (MCC)
6.1.2 Modelo de Compartimento Abierto: (MCA)
6.2 Diseio de experimentos
6.2.1 Diseiio de experimentos en el acuifero simulado

6.2.2 Diseno del estudio del caso real
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En la primera parte del Capitulo se procede a la descripcién tedrica de los modelos
matematicos que se aplican posteriormente en los dos casos experimentales analizados

en este estudio:

i) El acuifero simulado construido en el laboratorio.

ii) El caso real del Balneario de Las Caldas de Besaya (Cantabria).

La segunda parte del Capitulo se dedica a la descripcion de los experimentos
disefiados para el estudio del comportamiento respecto al 22Rn que experimentan los
dos acuiferos estudiados durante sus habituales procesos de recarga, descarga y

reposo.

6.1 Modelos matematicos

Estos modelos matematicos intentan explicar las variaciones que experimenta la
concentracion de ??2Rn de un acuifero durante sus procesos de recarga y descarga que
tienen lugar de forma continuada durante su ciclo de vida frente a los tiempos de reposo
donde no existen variaciones en sus volumenes de agua. Dos son los modelos que se

aplican para explicar estas dos posibles situaciones [SAI16]:

a) Modelo de Compartimento Cerrado: MCC. Se aplica cuando no existen
aportes de agua externos, es decir, el acuifero actia como un sistema aislado

del entorno.

b) Modelo de Compartimento Abierto: MCA. Se aplica cuando existen aportes
de agua externos, como son los procesos de recarga que experimentan los

acuiferos.
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6.1.1 Modelo de Compartimento Cerrado: MCC

Este modelo intenta explicar la variacidn que experimenta la concentracion de
222Rn con el tiempo cuando el acuifero no tiene aporte externo de agua, es decir, cuando
esta en reposo y mantiene su volumen constante. La ecuacién diferencial que determina

esta situacion es la Eq.38

ac _ .
Z=¢-1-cC (Eq.38)

Para entender los términos que aparecen en esta Eq.38, se deben ver las Eq.39
y 40:

¢ = (Eq.39)

A= Ay2pn + 4, (Eq.40)

Donde:

i) C es la concentracion de ?22Rn en el agua (Bg'l"') en un instante t.

i) Coes la concentraciéon de ?22Rn en el instante t=0 (Bg-I").

i) teseltiempo (h).

iv) ¢ es la tasa de emision de radén (Bg-I''-h").

v) E es la exhalacién de ?*?Rn que presenta la fuente empleada en el
acuifero (Bg-h-'-m2).

vi) S es la superficie de exhalacién de la fuente (m?).

vii) V es el volumen de agua (l).

viii) A222rn €5 la constante de desintegracion del 222Rn (h).

ix) Ay es la constante que refleja la pérdida de radén en la interfase agua-
aire por unidad de tiempo (h™").

X) A es la constante que tiene en cuenta a Axzorn Y @ Ay (h7).
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La ecuacion diferencial que se emplea en los modelos MCC y MCA (Eq.38) tiene

la forma de la Eq.41:

L—a-b-C
dt

(Eq.41)

Se trata de una ecuacion diferencial lineal de primer orden, que se procede a

resolver aplicando el método de variacion de constantes:

1) Se resuelve la ecuacion homogénea:

% =—b-C- dTC = —b-dt > Cpom=q-e 2t; q = cte

2) Se sustituye el resultado en la ecuacion inicial:

d(qeb') —a—b-g-ebt o q(e‘bf)// bt_a/_/

%(e_b't)=a—>dq=a'e+b't-dt—>q—% etht 4 g,

— (&. ptbt o—ht & .o~ bt
C_(Z e +q2) et =,+q,"e

Con la condicion inicial: C(t =0) =C, = % +q,>|q,=C, — =

3) El resultado de la resolucion es:

C=2+(Co-2) et 5|c=Core Pt + 2 (1-e?)

Una vez resuelta la ecuacion diferencial (Eq.38) se alcanza la Eq.48:

C(t) = Co-e*t+ 2. (1—e74t)

(Eq.42)

t (Eq.43)

(Eq.44)

(Eq.45)

(Eq.46)

(Eq.47)

(Eq.48)
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Esta Eq.48 permite conocer la concentracion de ???Rn en el agua del acuifero en
un instante “t”, de forma, que aplicando la condicion matematica de maximo se puede
conocer la concentracidn maxima que se alcanzaria con el transcurso del tiempo cuando

se alcance el equilibrio, Eq.49.

Condicion de maximo: % =0 W Cuy= % (Eq.49)

En la Fig.44, se presenta un esquema simplificado del modelo MCC, que
anteriormente se ha visto descrito a través de las Eq.38, 39, 40 y 48. Esta figura
representa un acuifero en el que no existe aporte externo de agua, y consecuentemente

su volumen (V) permanece constante:

. Rrfagua)--=Rn{aire) }"V*C

Are 4+ o
s

Agua

Raddén decay
222Rn--»218Pn

3(222Rn)*C

226Ra--=222Rn -
Wy

Fuente de 2Z2GRa

Fig.44: Esquema grafico de la dinamica de concentracion de 222Rn segun el MCC [SAI16].

A) representa la fuente de ??°Ra del acuifero, que genera la exhalacién de ??°Rn
al agua. Su tasa de emisién de radon (¢, Eq.39) se caracteriza por la
superficie de exhalacién de la fuente (S), por el volumen del agua del acuifero

(V) y por la exhalacién de ???Rn que presenta la propia fuente (E).

B) hace referencia a la interfase entre el agua y el aire, y consecuentemente a
las pérdidas de ?*?Rn que experimenta el sistema por su transferencia al aire.
Para la cuantificacidon de estas pérdidas se utiliza A, junto con la concentracién

de radon (C) en ese instante.
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C) la cuantificacion de la disminucién de 2?°Rn que experimenta el agua como
consecuencia de la desintegracion del 222Rn se estima utilizando la Az2zra junto

con la concentracion de raddn (C) existente en ese instante.

En resumen, el Modelo de Compartimento Cerrado (MCC), se aplica para estudiar
la dinamica que experimenta la concentracion de 2?°Rn en el agua de un acuifero,
siempre y cuando no existan aportes externos de agua al sistema. Destacando que la
concentracion de 2%?2Rn en el sistema va aumentar por la tasa de emisién que aporta la
fuente y va a disminuir tanto por la ley de desintegracion radiactiva como por sus

transferencias al aire.

6.1.2 Modelo de Compartimento Abierto: MCA

La necesidad de modelizar sistemas que tienen aportes de aguas externas con
distinta concentracion de ?*2Rn que la contenida por el propio sistema, obliga a la
adaptacion del modelo anterior para dar lugar al conocido como Modelo de
Compartimento Abierto, MCA.

Con respecto al modelo anterior, se pueden suponer las mismas condiciones
afiadiendo un término de intercambio. La ecuacién diferencial que expresa este modelo
matematico puede verse en la Eq.50 [KOW10, NAZ88, SAI16]:

%:cp—A-C—/’l,-(C—C*) (Eq.50)

La resolucién de esta ecuacion diferencial (Eq.50) da como resultado la Eq.51 que

determina la dindmica de la concentracion de 222Rn en un MCA:

Ct)=Co-e ¥t (1—e?) (Eq.51)
Para entender los términos que aparecen en esta Eq.51, resulta necesario ver las
Eq.52, 53 y 54.

d=¢+1,-C (Eq.52)
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=21+ (Eq.53)
_ _Vr
A= Vatn (Eq.54)

Donde:
i) C es la concentracion de 2?2Rn en el agua (Bg-l"') en un instante t.
ii) Coes la concentracion de ??2Rn antes del aporte de agua externo (Bq:I").
i) tes el tiempo (h) y trtiempo que dura la recarga (h).
iv) d es un término que suma la tasa de emisién de radon de la fuente que
alimenta el acuifero (Bqg-I'-h-') y la concentracion de radén aportada por

el agua externa multiplicada por la A de intercambio de volumen.

v) A es una constante que resulta de sumar la A calculada en el MCC (h'') y

la A del intercambio de volumen.

vi) A es la constante que refleja la pérdida de radén en la interfase agua-aire

por unidad de tiempo (h-') calculada en el MCC.

vii) Al es la constante que refleja el intercambio de volumen por unidad de

tiempo (h).

viii) Vres el volumen de recarga y Va es el volumen del acuifero (1).

En la Fig.45, se presenta un esquema simplificado del modelo MCA, muy similar

al visto para el MCC pero teniendo en cuenta el aporte de agua externa que puede

producirse por aportaciones de agua de lluvia que presentan nulas concentraciones de

222Rn o por descargas de aguas mas profundas que habitualmente suelen presentar

concentraciones de 222Rn elevadas.
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Rn(agua)--=Rn(aire) }w“-‘

Aire 4+ -» _____‘_l o
T t Pttt

Ayua
A C Radén decay
222Rn=->218P0
A(222Rn)*C
226Ra-->222Rn A-C

e

Fuente de 22GRa

Fig.45: Esquema graficos de la dindmica de concentracion de 222Rn segun MCC.

6.2 Diseno de experimentos

En este apartado se describe el disefio de experimentos que se realizo para llevar
a cabo el estudio de recargas y descargas tanto sobre el acuifero simulado como sobre

el caso real del Balneario de Las Caldas de Besaya.

6.2.1 Disefo de experimentos en el acuifero simulado

En la Fig.56 se pueden observar los 11 episodios disefiados que se repartieron en
3 experimentos diferenciados en funcion que la recarga y la descarga fueran rapidas o

progresivas y que se describen a continuacion.

Las descargas de agua, que simularon la descarga que cualquier acuifero puede
realizar a un rio, al mar o a otro acuifero cercano se recogieron en un cubo por el grifo
inferior del contenedor y fueron pesadas para registrar las cantidades retiradas. De igual
forma, se peso la cantidad de agua empleada en las recargas simulando el agua de
lluvia cuando se empleaba agua libre de ?2Rn (agua del grifo) o simulando agua
subterranea con concentraciones notables de 2??Rn cuando se empleaba agua

enriquecida en la fuente de la nevera portatil.

105



Modelos matematicos y disefio de experimentos

1) Experimento 1: etapa de crecimiento inicial del acuifero simulado.

La experimentacion con el acuifero simulado comenz6 una vez construido y
cargado con agua del grifo, el 7 de junio del 2016 a las 12:16 h. En ese instante, se
conectd el RTM 2100 que comenzé la toma de registros del crecimiento de ?2?Rn en el
agua del acuifero. Tras el control diario de los datos proporcionados por el RTM, se
crey6 oportuno que el 18 de julio a las 10:41 h tras disponer de una gran cantidad de
datos (cerca de 1000 horas), dar por alcanzado el equilibrio de ??2Rn. Este experimento

corresponde al “episodio 1” que aparece en la Fig.56.
2) Experimento 2: descarga y recarga rapidas.

Los episodios 2, 3 y 4 que se realizaron en este experimento 2 se caracterizan
por tratarse de descargas y recargas con agua del grifo realizado con diferentes
caudales y en distintos momentos, de forma que el volumen del acuifero no permanecio

constante.

Episodio 2: descarga y recarga con agua del grifo (18/07/2016).

Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.46: Esquema grafico del episodio 2.
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Donde:

Cr es concentracion de ???Rn del agua de recarga (Bq-I'").

Cao €s la concentracion de #2?Rn en agua inicial del acuifero (Bqg-I*).

Car es la concentracién del acuifero tras estabilizarse después de la recarga (Bqg-I*).
tr es el tiempo que dura la recarga y tp el tiempo de descarga (min).

Vr es el volumen de agua de la recarga y Vp el volumen de descarga (l).

Qr es el caudal del agua de recarga y Qp es el caudal de descarga (I-h™").

Este episodio descrito por la Fig.46, corresponde al “episodio 2" que puede verse
en la Fig.56 que representa la variacion de la concentracion de 2?°Rn en el acuifero
simulado durante todo el estudio.

Episodio 3: descarga y recarga con agua del grifo (17/08/2016).

La Fig.47 presenta toda la informacion de interés de este “episodio 3” donde se

renueva el 33% del volumen del acuifero.

Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.47: Esquema grafico del episodio 3.
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Episodio 4: descarga y recarga con agua del grifo (19/09/2016).

La Fig.48 presenta toda la informacién de interés de este “episodio 4’ donde se

renueva el 52% del volumen del acuifero.

Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.48: Esquema grafico del episodio 4.

Los episodios 5, 6 y 7 de este experimento 3 se caracterizan por tratarse de
descargas y recargas con agua rica en 2??Rn, realizadas con diferentes caudales y en

distintos momentos, de forma que el volumen del acuifero no permanecié constante.

Episodio 5: descarga y recarga con agua rica en ??2Rn (11/10/2016).
La Fig.49 presenta toda la informacion de interés de este “episodio 5” donde se

renueva el 17.3% del volumen del acuifero empleando agua de la fuente de la nevera

portatil.
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Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.49: Esquema grafico del episodio 5.

Episodio 6: descarga y recarga con agua rica en ??2Rn (25/10/2016).

La Fig.50 presenta toda la informacion de interés de este “episodio 6” donde se
renueva el 17.3% del volumen del acuifero empleando agua de la fuente de la nevera.

Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.50: Esquema grafico del episodio 6.
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Episodio 7: descarga y recarga con agua rica en ?22Rn (21/12/2016).

La Fig.51 presenta toda la informacion de interés de este “episodio 7’donde se
renueva el 46% del volumen del acuifero empleando agua de la fuente de la nevera

simulando la recarga con aguas subterraneas.

Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.51: Esquema grafico del episodio 7.

3) Experimento 3: descarga rapida y recarga progresiva.

Los episodios 8 y 9 que se realizaron en este experimento 3 se caracterizan por
tratarse de descargas rapidas realizadas en tiempos cortos (10 min) frente a recargas
realizadas con caudales muy pequefos en tiempos prolongados (5 horas) logradas con
aperturas parciales del grifo, de forma que el volumen del acuifero no permanecio
constante ni durante la simulacion realizada con agua del grifo ni durante la realizada

con agua enriquecida con ???Rn de la fuente de la nevera portatil.
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Episodio 8: descarga rapida y recarga progresiva con agua del grifo (28/08/2017).

La Fig.52 presenta toda la informacién de interés de este “episodio 8” donde se

renueva el 25% del volumen del acuifero.

Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.52: Esquema grafico del episodio 8.

La concentracion de ???Rn en el acuifero es casi la mitad de la existente en los
episodios anteriores (realizados un afio antes) como consecuencia de la humidificacion
que sufre la tierra, que origina su apelmazamiento, y disminuye de este modo su poder

de exhalacion.

Episodio 9: descarga rapida y recarga progresiva con agua rica en 2?2Rn
(31/08/2017).

La Fig.53 presenta toda la informacion de interés de este “episodio 9” donde se

renueva el 25% del volumen del acuifero.
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Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.53: Esquema grafico del episodio 9.

4) Experimento 4: descarga y recarga progresivas.

Los episodios 10 y 11 de este experimento 4 se caracterizan porque las
descargas Yy las recargas se realizan con el mismo caudal y de forma simultanea de
forma que el volumen del acuifero simulado permanece constante durante todo el
proceso.

Episodio 10: descarga y recarga progresivas con agua del grifo (07/09/2017).

La Fig.54 presenta toda la informacion de interés de este “episodio 10” donde se

renueva el 25% del volumen del acuifero.
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Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.54: Esquema grafico del episodio 10.

Episodio 11: descarga y recarga progresivas con agua rica en 22Rn (13/09/2017).

La Fig.55 presenta toda la informacion de interés de este “episodio 11” donde se

renueva el 25% del volumen del acuifero.

Recarga

Acuifero

Descarga

Fig.55: Esquema grafico del episodio 11.
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Una vez finalizada la descripciéon de todos los episodios que se disenaron, se debe
indicar que a partir de este momento, todos los datos proporcionados por el RTM en
Bg-m3, se presentan en Bq-l"' una vez aplicado el factor de calibracién con respecto al
Triathler calculado en la Eq.36 o con respecto al Germanio en el Eq.37 del Capitulo 5

de esta Memoria.

En la Fig.56 se puede ver la grafica general con los 11 episodios descritos de
descarga y recarga simulados en el acuifero durante los cerca de 15 meses que se

estudio, donde la linea de color verde representa la concentraciéon de 2??Rn en Bq-l-'.

Estudio Acuifero artificial desde el 07/06/2016

1200
1100
1000

900 - - .
800 - . -

700 —

600

500

RTM (Bg/l)

400 +

w0 - | . - . “PARADO
200 A - --

100

T | T T T y T ' T T T T
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000

Tiempo (h)

Fig.56: Grafica general de la variacion de concentracion de 222Rn registrados en el acuifero simulado

durante los distintos episodios de carga y descarga a los que fue sometido.

6.2.2 Diseino del estudio del caso real

El lugar escogido para estudiar la dinamica de los procesos de carga de un

acuifero natural fue el Balneario de Las Caldas de Besaya, objeto de estudio por el
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Grupo Radén desde la década de los 80 con numerosos trabajos publicados desde

entonces, destacando

El Balneario se encuentra localizado junto al rio Besaya en el término municipal
de Los Corrales de Buelna (43°17'53”N, 4°04°23”0) a unos 30 km de la capital de la

Comunidad Auténoma de Cantabria como puede apreciarse en la Fig.57.

Balncario
Caldas dc Besaya

Fig.57: Localizacion geografica del Balneario de Las Caldas de Besaya [SAI16].

Sus aguas termales se caracterizan por presentar temperaturas entre 34 y 37 °C
con una composicion rica en cloruro sddico, bicarbonatos y nitrégenos . Esta
fuente termal esta asociada a la gran falla cabalgante del Escudo de Cabuérniga,
procedente de los picos de Europa, que corre paralelamente a la costa por el sur de
dicho escudo. El tipo de roca predominante en esta zona es de origen sedimentario,

mayoritariamente calizas grises, dolomias y carniolas

El periodo de apertura anual del Balneario suele ir desde el mes de marzo hasta
el mes de diciembre en horario de mafana. Entre los servicios y técnicas de tratamiento
ofertados se encuentran los bafos, chorros, duchas circulares, banos de burbujas,

inhalaciones, pulverizaciones, sauna, masaje subacuatico y masaje manual.

En la Fig.58 se puede ver la distribucion interior que presenta la Sala de Termas
para poder desarrollar los diferentes servicios ofertados por el Balneario. También
resulta apreciable donde se encuentra localizado el Pozo Exterior, lugar de donde se

realiza parte de la captacién del agua hacia las instalaciones con la ayuda de una
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bomba. Una parte importante de esta captacién desemboca en el Pozo Principal situado
en el interior del Balneario que fue donde se colocé el RTM ademas de otros dispositivos

de interés para controlar el ??Rn en aire.

Pozo Principal
/ Chorros Agua

Dispositivos RTM2100
Radon Scout

Masajes/
/Servicios

/ Inhalaciones

directas

Fig.58: Vista superior de la distribucién interior de la Sala de Termas del Balneario de las Caldas de

Besaya junto al paso del rio Besaya [RAB13].

La funcién principal de la bomba es surtir a elementos que necesiten una presién
superior a la que proporcionan los manantiales naturales y aumentar el caudal de agua
en las duchas y en los tratamientos de chorros. Se tiene constancia que este sistema
de extracciéon de agua funciona diariamente desde la seis de la mafiana hasta las doce
del mediodia aproximadamente. Aparte de esta fuente externa de agua, el Balneario

cuenta con siete manantiales, siendo el mas caudaloso el denominado Pozo Principal.

El motivo de seleccionar este Balneario fue la informacion que ya disponia nuestro
grupo de trabajo sobre las elevadas concentraciones de ?2?Rn en agua ademas de las
facilidades de la direccion del Balneario para poder realizar todos los trabajos de
investigacion debido al estrecho y cordial trato a causa del largo historial conjunto. De
los anteriores trabajos [SOT91a; SOT95] en la Tab.19 se pueden ver los valores de las
concentraciones de ??°Rn en agua establecidos en los estudios anteriormente citados

sobre las aguas del Balneario.
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Tab.19: Concentraciones de %?°Rn en el agua del Balneario de Las Caldas

de Besaya segun publicaciones anteriores.

LOCALIZACION CONCENTRACION (Bg:I'%)
Pozo Principal 820 £ 50
Pozo Exterior 560 = 80

Tras

los primeros registros proporcionados por el

RTM se observd un

comportamiento periddico de la concentracion de 222Rn en el agua en funcién del tiempo

que claramente pueden ser explicados como consecuencia del horario de atencion al

publico que ofrece el Balneario de Las Caldas.

En la Fig.59 puede apreciarse la existencia de los dos comportamientos

mencionados anteriormente, ademas de representarse los 5 episodios de recarga

analizados en el acuifero y que se encuentran representados por cada campana:

a) el primero es el aumento de la concentracion hasta alcanzar un maximo,

consecuencia del periodo de

existir actividad del Balneario.

b)

reposo que experimenta el pozo principal al no

el segundo es el decaimiento de la concentracién de ???2Rn hasta llegar a un valor

minimo, que sucede entre las 6 de la mafana y las 12 del mediodia, periodo de

funcionamiento de la bomba para abastecer las necesidades del Balneario.
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Fig.59: Datos experimentales de la concentracion de 22°Rn en agua en funcion del tiempo,

obtenidos con el dispositivo RTM 2100 entre los dias 12 y 17 de marzo del 2012.
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El control del Pozo Principal con el RTM 2100 comenz6 en marzo del 2012 y finalizé
en febrero del 2013 lo que permitié disponer de una enorme cantidad de registros al
producirse una recarga diaria. Para este estudio se decidié analizar una sola recarga
por mes para observar las posibles diferencias estacionales que pudieran existir. Por
este motivo los 5 episodios de recarga del acuifero del Balneario de Las Caldas de

Besaya que se analizaron fueron los siguientes:

1) Primera recarga: 10 Marzo del 2012.
2) Segunda recarga: 25 Abril del 2012.
3) Tercerarecarga: 13 Mayo del 2012.
4) Cuarta recarga: 19 Junio del 2012.
5) Quinta recarga: 7 Julio del 2012.

Tras finalizar con el disefio de experimentos tanto en el acuifero simulado como
en el caso real es el momento de presentar en el Capitulo 7 los resultados obtenidos

en todos los episodios analizados.
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CAPITULO

7 Resultados de los episodios
analizados

7.1 Resultados en el acuifero simulado
7.1.1 Experimento 1: crecimiento inicial acuifero
7.1.2 Experimento 2: descarga y recarga rapidas
7.1.3 Experimento 3: descarga rapida y recarga progresiva
7.1.4 Experimento 4: descarga y recarga progresivas
7.2 Resultados en el caso real: Las Caldas de Besaya
7.2.1 12 recarga: Marzo 2012
7.2.2 29 recarga: Abril 2012
7.2.3 32 recarga: Mayo 2012
7.2.4 42 recarga: Junio 2012

7.2.5 5% recarga: Julio 2012
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A continuacion se procede a detallar cada episodio descrito en el capitulo anterior
aplicando el ajuste de Modelo de Compartimento Cerrado (MCC) o el Modelo de

Compartimento Abierto (MCA) segun corresponda.

7.1 Resultados en el acuifero simulado

El estudio de los procesos de recarga simulados con agua de lluvia y con agua
subterranea, permiten la obtencion de los parametros caracteristicos de cada episodio
y que se analizaran junto con los obtenidos para el Balneario de las Caldas de Besaya

en el proximo capitulo de andlisis de resultados.

7.1.1 Experimento 1: crecimiento inicial acuifero

Los datos del crecimiento inicial de ?*’Rn (episodio 1) se representaron en la
Fig.60 en forma de puntos negros. En esta misma figura, la linea continua de color rojo,
es el ajuste que se ha realizado a estos datos aplicando la Eq.48 del MCC, de forma

que se ha obtenido un R-square de 0.98.

Crecimiento inicial del 7/06/16 12:16h a 18/07/13 a 10:41h
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Fig.60: Representacion grafica del crecimiento inicial de 222Rn experimentado por el acuifero simulado

con el ajuste realizado respecto al MCC.
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Resultados de los episodios analizados

Como se puede observar en la Fig.60, la concentracion de 222Rn en el acuifero llega
alcanzar un valor de equilibrio cercano a los 500 Bq-I"' a partir de las 400 h, y se mantiene
cercano a ese valor hasta el instante que se decide dar por terminada esta primera etapa

de crecimiento cerca de las 1000 h.

Del ajuste realizado respecto al MCC, se obtienen los siguientes parametros:

¢=5.2 Bq-I-ht
A=0.011 h'
Co= 0 Bq-I'*

7.1.2 Experimento 2: descarga y recarga rapidas

“Episodio 2”

En la Fig.61, se representan los datos registrados por el RTM una vez realizada
la recarga del acuifero con agua de grifo que tuvo lugar el 18 de julio del 2016 a las
14:45 h. Observando la Fig.61, se observa como en apenas 7 h se alcanza un valor
minimo de ?22Rn entorno a 410 Bqg-I'". En linea roja se representa el ajuste que se realiza
a los datos representados aplicando la Eq.51 del MCA, obteniéndose un R-square de
0.94 que indica un muy buen ajuste. Para realizar este ajuste, se fij6 A* (Eq.53) al

determinar A con la Fig.62 y A con la Eq.54.

Del ajuste realizado a los datos experimentales representados por puntos negros
respecto a la Eq.51 del MCA (linea roja), los parametros de interés que se obtienen y
que posteriormente resultaran de utilidad cuando se analicen todos los episodios

conjuntamente son:

d= 444.5 Bg-I':-h?
A*=1.071 h'l= A+ A= 0.012+1.059
Co= 478 Bg-I
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Resultados de los episodios analizados

Decrecimiento tras primera recarga grifo 18/07/2016
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Fig.61: Representacion grafica del decrecimiento de 22?Rn tras recarga con agua del grifo experimentado

por el acuifero simulado junto con el ajuste realizado respecto al MCA.

En la Fig.62, se representa el proceso de crecimiento de ?*2Rn que experimenta
el acuifero una vez alcanzado el valor minimo tras recibir el aporte de agua del grifo. A
los datos experimentales representados en la Fig.62 por puntos negros, se les realiza
un ajuste respecto a la Eq.48 del MCC obteniéndose un R-square de 0.96 y como

parametros caracteristicos:

¢=6.0 Bg-I":-h
A=0.012 h't
Co= 416 Bq-I'*
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Resultados de los episodios analizados

Crecimiento tras primera recarga agua grifo 18/07/2016
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Fig.62: Representacion grafica del crecimiento de 2?Rn que experimenta el acuifero tras el
decrecimiento provocado por la recarga con agua del grifo experimentado por el acuifero simulado junto

con el ajuste realizado respecto al MCC.

Episodio 3“

Una vez se estabiliza la concentracion de ??Rn cerca de los 500 Bq-I' tras el
episodio 2 de recarga con agua del grifo, comienza la realizacion de este nuevo

episodio de descarga y recarga con agua del grifo.

En la Fig.63, se representan los datos una vez realizada la segunda recarga del
acuifero con agua de grifo que tuvo lugar el 17 de agosto del 2016 a las 17:45 h.
Observando la Fig.63, se puede ver cdmo nuevamente en apenas 8 h vuelve a
alcanzarse un valor minimo en la concentracion de 222Rn. En esta ocasion, el valor
minimo de ???Rn alcanzado es bastante menor al visto en el caso anterior como
consecuencia de utilizar una mayor cantidad de agua en la recarga, acercandose su

valor entorno a 345 Bq-I'.
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Resultados de los episodios analizados

Con la linea roja vuelve a representarse el ajuste que se realiza a los datos
registrados por el RTM (color negro) con respecto a la Eq.51 del MCA, obteniéndose un
R-square de 0.87 que vuelve a indicar que se ha realizado un buen ajuste. Para realizar

este ajuste, se fijo A* (Eq.53) al determinar A con la Fig.64 y A con la Eq.54.

Los parametros de interés que se obtienen en esta ocasién al aplicar el ajuste

respecto al modelo MCA y que pueden verse en la Fig.63 son:

d=420.1 Bg-I'*-h?
A*=1.174 h'l= A+ A= 0.013+1.161
Co= 490 Bq-I!

Decrecimiento tras segunda recarga grifo 17/08/2016
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Fig.63: Representacion grafica del decrecimiento de 2?2Rn tras la recarga de 31.3 | con agua del grifo
experimentado por el acuifero simulado junto con el ajuste realizado respecto al MCA.
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Una vez el ?2?Rn alcanza su valor minimo tras la nueva recarga (Fig.63) que
experimenta el acuifero con el agua del grifo, el sistema comienza nuevamente a
aumentar su concentracion hasta volver a alcanzar el equilibrio cuando han transcurrido
cerca de 400 h. En la Fig.64 se observa como nuevamente se realiza un ajuste de los

datos experimentales con la Eq.48 del MCC obteniéndose un R-square de 0.99.

Los parametros caracteristicos resultantes de este nuevo ajuste son:

¢=6.3 Bg:I'*h?
A=0.013 h?
Co= 347 Bg-I*

Crecimiento tras segunda recarga agua grifo 17/08/2016
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Fig.64: Representacion grafica del crecimiento de 2?°Rn que experimenta el acuifero tras el
decrecimiento provocado por la recarga con agua del grifo (31.3 I) experimentado por el acuifero

simulado junto con el ajuste realizado respecto al MCC.
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Resultados de los episodios analizados

“Episodio 4”

El acuifero vuelve a estabilizar su concentracion de 222Rn nuevamente cerca de
los 500 Bqg-I"'. En esta ocasion, el episodio 4 con agua del grifo, afecta a un mayor

volumen del acuifero que los episodios anteriores.

En la Fig.65, se pueden observar los datos registrados por el RTM una vez

realizada la recarga con agua del grifo el 19 de septiembre del 2016 a las 09:45 h.

Decrecimiento tras tercera recarga grifo 19/09/2016
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Fig.65: Representacion grafica del decrecimiento de 2%?Rn tras la recarga de 50 | con agua del grifo

experimentado por el acuifero simulado junto con el ajuste realizado respecto al MCA.

De nuevo, en menos de 9 horas, el agua del acuifero vuelve a alcanzar el valor
minimo de 2?°Rn antes de volver a crecer. En este cuarto episodio, se alcanza un valor
minimo de ?%2Rn entorno a 255 Bq-l"', bastante menor que el observado en las dos
experiencias ya estudiadas como consecuencia del mayor volumen de agua del grifo

implicado en la recarga.
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Resultados de los episodios analizados

A los datos experimentales (puntos negros) representados en la Fig.65 se les
ajusta nuevamente respecto a la Eq.51 del modelo MCA obteniendo un R-square de
0.86 que nuevamente implica ser un buen resultado. Para realizar este ajuste, se fijé A*
(Eq.53) al determinar A con la Fig.66 y A con la Eq.54. Los parametros de interés

resultantes de aplicar este ajuste son:

d=294.0 Bg-I'*-h?
A*=1.104 h' = A+ A= 0.017+1.086
Co= 470 Bg-I'2

Transcurrido cerca de 300 h desde la realizacion de la recarga con agua del grifo,
la concentracion de 2?2Rn vuelve a alcanzar su valor de equilibrio en el acuifero con
valores cercanos a los 500 Bq-I''. En esta ocasién, se puede observar en la Fig.66 el
ajuste (linea roja) de los datos experimentales (puntos negros) obtenidos respecto a la

Eq.48 del MCC, lograndose nuevamente un muy buen valor del R-square: 0.97.

Crecimiento tras tercera recarga agua grifo 19/09/2016
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Fig.66: Representacion grafica del crecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras el
decrecimiento provocado por la recarga con agua del grifo (50 I) experimentado por el acuifero

simulado junto con el ajuste realizado respecto al MCC.
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Resultados de los episodios analizados

Los parametros que se obtienen con el ajuste que puede verse en la Fig.66 son:

¢=7.4Bq-I"h?
A=0.017 h't
Co= 253 Bqg-I'*

“Episodio 5”

En la Fig.67 se representan los valores registrados por el RTM justo después de
realizar la recarga con el agua preparada en la nevera que presentaba una
concentracion de 3013 + 124 Bq-I'. La recarga tuvo lugar el 11 de octubre de 2016 a
las 12:45 h y se puede observar como la concentracion de radon crece rapidamente
logrando alcanzar en 4 h el valor maximo que ronda los 700 Bq-I!. En este caso, el
ajuste (linea roja) se realiza con respecto a la Eq.51 del MCA lograndose un R-square
de 0.95. Para realizar este ajuste, se fijo A* (Eq.53) al determinar A con la Fig.68 y A, con
la Eq.54.
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Fig.67: Representacion grafica del crecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras la recarga

con 16.6 | de agua rica en 222Rn (3013 * 124 Bq-I"') junto con el ajuste realizado respecto al MCA.
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Resultados de los episodios analizados

Los parametros obtenidos del ajuste realizado respecto al modelo MCA en esta

recarga simulada con agua profunda son:

d= 882.7 Bg-I'*-h?
A'=1.278 h'l= A+ A= 0.024+1.254
Co= 431 Bg-I"

Tras la recarga comienza el periodo de decrecimiento de la concentracién de 2?°Rn
en el agua hasta alcanzar sus condiciones de equilibrio. Esta situacion se puede ver en
la Fig.68.
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Fig.68: Representacion grafica del decrecimiento de 2?°Rn que experimenta el acuifero tras la recarga

con 16.6 | de agua rica en 222Rn (3013 + 124 Bqg-I"") junto con el ajuste realizado respecto al MCC.
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Tal como puede verse en la Fig.68, tras alcanzar un valor maximo cercano a los
700 Bg-I"' la concentracion disminuye hasta alcanzar un valor estable entorno a 400
Bq-I' transcurridas aproximadamente 225 h. Los parametros que se obtienen del ajuste

realizado respecto a la Eq.48 del MCC en el que se logra un R-square de 0.99 son:

¢=9.6 Bg:I'*h?
A=0.024 h?
Co= 696 Bq-It

“Episodio 6”

En la Fig.69 se puede ver la variacion de la concentracion desde el instante en
que se realizé la recarga el 25 de octubre a las 10:45 h. Como se aprecia, en apenas 4
h se alcanza el valor maximo de ??2Rn en el agua que como en el caso anterior es un

valor cercano a 700 Bqg-I-'.
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Fig.69: Representacion grafica del crecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras la recarga con

16.6 | de agua rica en 222Rn (2579 + 107 Bqg-I'") junto con el ajuste realizado respecto al MCA.
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A los datos experimentales representados (puntos negros) se les realiza un ajuste
(linea roja) respecto a la Eq.51 del MCA, obteniéndose un buen valor de R-square de
0.98. Para realizar este ajuste, se fijé A* (Eq.53) al determinar A con la Fig.70 y A, con la
Eq.54. Los parametros que se obtienen de este ajuste respecto al MCA con esta recarga

de agua rica en ???Rn son:

d=854.5 Bg-I'*-h!
A*=1.276 h'1= A+ A\ =0.022+ 1.254
Co= 468 Bq-It

Una vez alcanzado el valor maximo comienza el decrecimiento de 222Rn en el agua
tal como puede observarse en la Fig.70, en la que tras aproximadamente 250 h el
acuifero vuelve a alcanzar el equilibrio entorno a 470 Bq-I'. En la Fig.70 también se
observa el ajuste (linea roja) que se realiza a los datos experimentales (puntos negros)

respecto a la Eq.48 del MCC, resultando un buen valor de R-square con 0.95.

Decrecimiento tras segunda recarga agua rica *Rn 25/10/2016
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Fig.70: Representacion gréafica del decrecimiento de ???Rn que experimenta el acuifero tras la recarga

con 16.6 | de agua rica en 2%2Rn (2579 + 107 Bq'I"") junto con el ajuste realizado respecto al MCC.
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Los parametros que se obtienen del ajuste al MCC realizado en la Fig.70 son:

¢=10.0 Bg-I'-h?
A=0.022 ht
Co= 677 Bg-I

“Episodio 7”

En la Fig.71 se puede ver la evolucién que experimenta el 222Rn tras la recarga
realizada el 21 de diciembre a las 16:31 h, donde en apenas 4-5 h vuelve a alcanzarse
el valor maximo entorno a 800 Bq‘l'. Este valor maximo es superior a las dos
experiencias anteriores como consecuencia del mayor volumen de agua rica en ?22Rn

implicada en la recarga del acuifero.
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Fig.71: Representacion grafica del crecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras la recarga con

44 | de agua rica en ?22Rn (3130 + 128 Bq-I'") junto con el ajuste realizado respecto al MCA.
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Los puntos negros de la Fig.71 representan los valores experimentales registrados
cada hora por el RTM una vez realizada la recarga, frente a la linea roja que representa
el ajuste realizado a estos datos experimentales respecto a la Eq.51 del MCA. El valor
del R-square que se obtiene en este ajuste es de 0.94, resultando plenamente
satisfactorio. Para realizar este ajuste, se fijé A* (Eq.53) al determinar A con la Fig.72 y
A con la Eq.54 y los parametros que se obtienen en este ajuste realizado respecto al

MCA que se puede ver en esta Fig.71 son:

d=926.2 Bg-I':-h?
A*=1.153 h'l= A + A = 0.025+1.128
Co= 415 Bg-I

Una vez se alcanza el valor maximo de 2%2Rn que se produce transcurridas 4-5 h
de la recarga, comienza el decrecimiento que experimenta la concentraciéon de ??°Rn y

que puede observarse en la Fig.72.
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Fig.72: Representacion grafica del decrecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras la recarga

con 44 | de agua rica en 2?2Rn (3130 + 128 Bqg-I'') junto con el ajuste realizado respecto al MCC.
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En la Fig.72 se representan los valores experimentales (puntos negros) registrados
por el RTM durante las 200 h aproximadamente que tarda en estabilizarse la
concentracion de ??2Rn tras su recarga asi como el ajuste de estos con respecto a la
Eq.48 que caracteriza el MCC (linea roja). El R-square obtenido en el ajuste es de 0.99

que vuelve a ser un valor muy bueno, y los parametros obtenidos son:

¢=10.8 Bq-I'*-h?
A=0.025 h
Co= 815 Bq-I'*

7.1.3 Experimento 3: descarga rapida y recarga progresiva

“Episodio 8”

Enla Fig.73, se pueden ver los datos registrados por el RTM una vez comenzada
la recarga del episodio 8 en el acuifero con agua del grifo, que comenzé el 28 de agosto
del 2017 a las 09:00 h y finalizé alrededor de las 14:00 h. A los datos experimentales
(puntos negros) representados en la Fig.73 se les realiza un ajuste nuevamente
respecto a la Eq.51 del modelo MCA (linea roja) obteniendo un R-square de 0.95 que
nuevamente implica un muy buen resultado. Para realizar este ajuste se fijo A* (Eq.53)
al determinar A con la Fig.74 y A con la Eq.54. Los parametros caracteristicos

resultantes de este ajuste son:

d=13.6 Bg:I'*-h?
A*=0.089 h't= A+ \ =0.023+0.066
Co= 279 Bl
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Decrecimiento tras recarga progresiva grifo del 28/08/2017
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Fig.73: Representacion grafica del decrecimiento de 2??Rn tras la recarga progresiva de 24 | con agua

del grifo experimentado por el acuifero simulado junto con el ajuste realizado respecto al MCA.

Transcurridas cerca de 60 h desde la realizacion de la nueva recarga con agua del
grifo, la concentracién de 2?°2Rn vuelve a alcanzar su valor de equilibrio en el acuifero
con valores cercanos a los 280 Bq-I"'. Este valor resulta bastante inferior al valor de
equilibrio alcanzado en el origen del experimento (1 afio antes) fruto de la humidificacion
que sufre la tierra, que origina su apelmazamiento y disminuye consecuentemente su

poder de exhalacion.

En esta ocasién, se puede observar en la Fig.74 el ajuste (linea roja) de los datos
experimentales (puntos negros) obtenidos respecto a la Eq.48 del MCC, lograndose

nuevamente un muy buen valor del R-square: 0.97.
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Resultados de los episodios analizados

Crecimiento tras recarga progresiva Grifo del 28/08/2017
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Fig.74: Representacion grafica del crecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero simulado tras el
decrecimiento provocado por la recarga (4.8 I-h™') con agua del grifo (24 |) experimentado por el acuifero

junto con el ajuste realizado respecto al MCC.

Los parametros caracteristicos obtenidos del ajuste realizado a este episodio 8

de recarga con agua del grifo en la Fig.74 son:

¢=7.0Bqg-I-h?
A=0.023 h'
Co= 219 Bq-I'*

Una vez estabilizado el valor cerca de los 280 Bg-I"' al cabo de unas 60 h, se

procede a la nueva recarga, esta vez con agua cargada de ??°Rn (episodio 9).
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Resultados de los episodios analizados

“Episodio 9”

En la Fig.75 se puede ver la evolucidon que experimenta el ??°Rn tras la lenta
recarga realizada, donde nuevamente en apenas 5 h vuelve a alcanzarse el valor
maximo esta vez alrededor de 700 Bq-l"'. Este valor maximo es inferior a las
experiencias anteriores como consecuencia de las nuevas condiciones que presenta la
tierra utilizada como fuente de exhalacion, asi como de la recarga progresiva frente a

las recargas rapidas utilizadas en las experiencias anteriores.
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Fig.75: Representacion grafica del crecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras la recarga
progresiva (4.8 I'h™') con 24 | de agua rica en ?22Rn (4771 + 192 Bq-I"") junto con el ajuste realizado

respecto al MCA.

Los valores experimentales registrados cada hora por el RTM una vez comenzada
la recarga, son los puntos negros de la Fig.75, mientras que la linea roja representa el
ajuste realizado a estos datos experimentales respecto a la Eq.51 del MCA. Para
realizar este ajuste, se fij6 A* (Eq.53) al determinar A con la Fig.76 y A con la Eq.54. En
esta ocasion el valor del R-square obtenido en este ajuste es de 0.96, resultando

altamente satisfactorio junto con los parametros caracteristicos obtenidos:
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Resultados de los episodios analizados

d=135.6 Bq-I*-h?
A*=0.096 h'l= A + A, = 0.030 + 0.066
Co= 278 Bq-I't

Una vez alcanzado el valor maximo registrado por el RTM en 689 Bq‘I'' alas 5 h

de comenzar el proceso de recarga, la concentracion de 22?Rn comienza a decaer tal

como puede apreciarse en la Fig.76.
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Fig.76: Representacion grafica del decrecimiento de ??2Rn que experimenta el acuifero tras la recarga del

episodio 9 con 24 | de agua rica en ?22Rn (4771 = 192 Bqg-I"") junto con el ajuste realizado respecto al MCC.

En la Fig.76, se representan mediante puntos negros los valores experimentales

registrados por el RTM durante las 160 h aproximadamente que tarda en estabilizarse

la concentracién de ?22Rn tras su recarga. El ajuste de estos valores experimentales con

respecto a la Eq.48 que caracteriza el MCC se representa mediante una linea roja. El

R-square obtenido en este ajuste es de 0.99 que vuelve a ser un valor extremadamente

bueno, y los parametros caracteristicos obtenidos son:
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Resultados de los episodios analizados

¢=9.0 Bg-I:-h
A= 0.030 h-!
Co= 689 Bl

7.1.4 Experimento 4: descarga y recarga progresivas

Resulta necesario recordar que en este nuevo experimento se decidi6 realizar la
descarga junto con la recarga de forma progresiva y simultanea, de forma que el
acuifero se descarga con el mismo caudal que se esta recargando con el objetivo de

mantener constante en el tiempo el volumen del acuifero.

Episodio 10”

En esta ocasion, tanto la descarga como la recarga con un volumen de 24 |
comienzan el 07/09/2017 a las 9:45 h y terminan a las 16:50 h. En la Fig.77 se pueden
observar las concentraciones registradas por el RTM una vez comenzada la recarga del
acuifero con agua del grifo, realizada en esta ocasion de forma simultanea con la
descarga. A los datos experimentales representados por los puntos negros se les realiza
un ajuste respecto a la Eq.51 del modelo MCA (linea roja) logrando un muy buen valor
de R-square de 0.98. Para realizar este ajuste nuevamente se fija A* (Eq.53) al

determinar A con la Fig.78 y A con la Eq.54.

Los parametros caracteristicos resultantes de este ajuste son:

d=7.6 Bg-I'*-ht
A*=0.064 h'1=A+A =0.017 + 0.047
Co= 287 Bl
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Resultados de los episodios analizados

Decrecimiento tras recarga/descarga progresiva de grifo el 07/09/2017
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Fig.77: Representacion grafica del decrecimiento de 22?Rn tras la recarga y descarga simultaneas de 24
| con agua del grifo experimentado por el acuifero junto con el ajuste realizado respecto al MCA.

A partir de las 7 h transcurridas desde el inicio de la operacion de
recarga/descarga, la concentracion de ??2Rn en el agua vuelve a aumentar como puede
verse en la Fig.78 donde transcurrido cerca de 50 h la concentracion vuelve a alcanzar
su valor de equilibrio en el acuifero con valores cercanos a los 280 Bqg-I'. En esta Fig.78
se puede ver el ajuste (linea roja) realizado a los datos experimentales (puntos negros)
respecto a la Eq.48 del MCC, lograndose nuevamente un muy buen valor del R-square:

0.99. Los parametros caracteristicos resultantes de este ajuste son:

¢=5.1Bqg-I"-h?
A=0.017 h't
Co= 230 Bq-I'*
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Crecimiento tras recarga/descarga progresiva de grifo el 07/09/2017
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Fig.78: Representacion grafica del crecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras el
decrecimiento provocado por la recarga/descarga simultaneas (3.4 I-h™') con agua del grifo (24 1)

experimentado por el acuifero simulado junto con el ajuste realizado respecto al MCC.

Una vez estabilizado el valor de la concentracion de %?2Rn cerca de los 280 Bq-I!
se procede a la nueva recarga/descarga simultaneas pero en esta ocasion con agua

rica en ?2?Rn (episodio 11).

“Episodio 11”

En la Fig.79 se observa la evolucidon que experimenta la concentracion de 22°Rn
en el agua del acuifero tras la recarga/descarga simultaneas realizadas con un caudal
de 3.6 I-h'. Tal como se ve graficamente, en apenas 4 h vuelve a alcanzarse el valor
maximo esta vez alrededor de 620 Bq-I"'. Este valor maximo resulta ligeramente inferior
al alcanzado en el episodio 9 a pesar de utilizar un agua de alimentacién con una
concentracion similar (aproximadamente 4700 Bq-l'') como consecuencia de las

distintas condiciones en las descargas de ambas experiencias.
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Resultados de los episodios analizados

Los puntos negros de la Fig.79 representan los valores experimentales registrados
por el RTM cada hora una vez comenzada la recarga, mientras que la linea roja
representa el ajuste realizado a estos datos experimentales respecto a la Eq.51 del
MCA. En esta experiencia el valor del R-square obtenido es de 0.96. Para realizar este

ajuste nuevamente se fija A* (Eq.53) al determinar A con la Fig.80 y A con la Eq.54.
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Fig.79: Representacion grafica del crecimiento de 2%2Rn que experimenta el acuifero tras la
recarga/descarga simultaneas (3.6 I-h"') con 24 | de agua rica en ?2°Rn (4733 + 191 Bq-I"") junto con el

ajuste realizado respecto al MCA.

Los parametros caracteristicos del ajuste realizado en la Fig.79 son:
d=107.1 Bg-I'*h!

A*=0.073 h'1= A + A = 0.023 + 0.050
Co= 304 BqI*
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Resultados de los episodios analizados

Una vez registrado el valor maximo por el RTM en 620 Bq-I' a las 4 h de comenzar
el proceso de recarga, la concentracion de 2?Rn comienza a decaer tal como puede

apreciarse en la Fig.80.

Decrecimiento tras recarga/descarga progresivas con agua rica *’Rn el 13/09/2017
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Fig.80: Representacion grafica del decrecimiento de 222Rn que experimenta el acuifero tras el
crecimiento provocado por la recarga/descarga simultaneas (3.6 I-h™') con agua rica en 22?Rn (24 1) junto

con el ajuste realizado respecto al MCC.

El resultado del ajuste realizado a los valores experimentales registrados por el
RTM en la Fig.80 es la linea de color rojo. Los parametros caracteristicos resultantes

de este buen ajuste con un R-square de 0.93 son:

¢=6.0 Bg-I-h?
A=0.023 h'
Co= 621 Bg-I'*
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El estudio de los procesos de recarga simulados con agua de lluvia y con agua
subterranea en el acuifero simulado, han permitido la obtencion de los parametros
caracteristicos de cada episodio segun se apliquen los modelos MCC o MCA, y que se
analizaran en el préximo capitulo de analisis de resultados. Previamente es necesario
aplicar estos modelos matematicos a un caso de acuifero real: El Balneario de Las

Caldas de Besaya.

7.2 Resultados en el caso real: Las Caldas de Besaya

7.2.1 12 Recarga: Marzo 2012.

El primer episodio de recarga estudiado fue el que corresponde a marzo del 2012.
La fecha de control fue desde las 10:50 h del 10 de marzo hasta las 05:50 h del 11 de
marzo. En la Fig.81 se pueden ver los registros que presenta el RTM cuando el pozo
principal esta sin abastecimiento del pozo exterior, y consecuentemente la
concentracion de 222Rn aumenta hasta alcanzar un valor de equilibrio entorno a los 700
Bq-I-'.

En esta Fig.81, se realiza un ajuste (linea roja) de los valores experimentales
(puntos negros) respecto a la Eq.48 del MCC obteniéndose de igual forma que sucedia

con el acuifero simulado un valor de R-square bastante bueno (0.99).

Los parametros obtenidos del ajuste realizado respecto al MCC fueron:

¢=312.5 Bq-I-h"!
A= 0.440 h't
Co= 316 Bg-I'*
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Primera recarga: del 10/03/12 10:50h al 11/03/12 05:50h
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Fig.81: Crecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCC en la primera recarga analizada entre el 10 y 11 de marzo.

Una vez comienza el bombeo de agua desde el Pozo Exterior a las 6 de la manana,
el agua con menor concentracién de ??2Rn comienza a llegar al Pozo Principal y la
concentracion de ??2Rn en el agua de estudio comienza a disminuir tal y como se puede
ver en la Fig.82. En esta figura se representan los valores registrados por el RTM
(puntos negros) el 11 de marzo desde las 06:50 h a las 11:50 h junto al ajuste (linea

roja) que se realiza respecto a la Eq.51 del MCA. El valor R-square obtenido es 0.99.

Los parametros de interés en este ajuste respecto al MCA fueron:
d=453.5 Bg-I'*-h?

*=0.764 h't
Co= 691 Bq-I't
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Resultados de los episodios analizados

Primera recarga: 11/03/12 de 6:50h a 11:50h
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Fig.82: Decrecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCA en la primera recarga analizada entre el 10 y 11 de marzo.

7.2.2 293 Recarga: Abril 2012

El segundo episodio de recarga analizado corresponde al mes de abril. La fecha
de control transcurrié desde las 11:03 h del 25 de abril hasta las 05:03 h del 26 de abril.
En la Fig.83 se representan los valores experimentales (puntos negros) registrados por
el RTM que coinciden con el tiempo en que el Pozo Principal esta sin abastecimiento
del Pozo Exterior, y en consecuencia la concentracion de 2??Rn va aumentando hasta

alcanzar un valor estable entorno a los 700 Bg-I-'.

En la Fig.83, se realiza un ajuste (linea roja) respecto a la Eq.48 del MCC

obteniéndose un valor de R-square bastante bueno (0.96).
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Segunda recarga: 11:03 del 25/04/12 a 05:03 del 26/04/12
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Fig.83: Crecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCC en la segunda recarga analizada entre el 25 y 26 de abril.

Los parametros que se obtienen del ajuste realizado respecto al MCC han sido:

¢=165.1 Bg-I"-h?
A=0.239 h't
Co= 601 Bg-I':

Una vez comienza la actividad del Balneario con el bombeo a las 6:00 h desde el
Pozo Exterior al Pozo Principal la actividad de ?2°2Rn decrece tal como puede observarse

en la Fig.84.
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Segunda recarga: 26/04/12 de 06:04 a 10:04
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Fig.84: Decrecimiento de la concentracion de 22?Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCA en la segunda recarga analizada entre el 25 y 26 de abiril.

El ajuste (linea roja) que se realiza respecto a la Eq.51 del MCA de los valores
experimentales registrados por el RTM durante el tiempo de funcionamiento de la bomba
da lugar a un muy buen valor de R-square (0.99) y unos parametros caracteristicos que

son:

d=309.6 Bq-I*-h"!
*=0.521 h!
Co= 660 Bq-I'*

Como se observo en el anterior episodio de recarga, la concentracion de 2?2Rn
disminuye hasta un valor proximo a los 600 Bq-I"' antes de detenerse nuevamente el

bombeo y comenzar el nuevo ciclo diario de crecimiento de ?*2Rn en el Pozo Principal.
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Resultados de los episodios analizados

7.2.3 3™ Recarga: Mayo 2012

El tercer episodio de recarga analizado corresponde al mes de mayo. Este
episodio de control transcurrié desde las 11:12 h del 13 de mayo hasta las 05:12 h del
14 de mayo. En la Fig.85 se pueden ver representados los valores experimentales
(puntos negros) registrados por el RTM. En esta figura se observa el crecimiento diario
que experimenta el 2?2Rn durante el periodo en el que no esta funcionando la bomba

del Pozo exterior hasta alcanzar un valor cercano a los 700 Bq-I-'.

Tercera recarga: del 13/05/12 11:12 al 14/05/12 05:12
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Fig.85: Crecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCC en la tercera recarga analizada entre el 13 y 14 de mayo.

Como resultado del ajuste (linea roja) realizado a los valores experimentales
respecto a la Eq.48 del MCC con un R-square de 0.94 se obtienen los siguientes

parametros caracteristicos:
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¢=270.7 Bq-I-h?
A=0.397 ht
Co= 557 Bg-I2

La Fig.86 muestra la evolucién de la concentracion de #?Rn una vez entra en
funcionamiento el bombeo del Pozo Exterior, y como era de esperar se observa un

decrecimiento hasta alcanzar un valor minimo entorno a 580 Bqg-I".

Tercera recarga: 14/05/12 de 06:12 a 10:12
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Fig.86: Decrecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCA en la tercera recarga analizada entre el 13 y 14 de mayo.

En esta Fig.86 se representan los valores registrados por el RTM (puntos negros)
el 14 de mayo desde las 06:12 h a las 10:12 h junto al ajuste (linea roja) que se realiza
respecto a la Eq.51 del MCA con un de valor obtenido del R-square de 0.99. Los

parametros de interés en este ajuste fueron:
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Resultados de los episodios analizados

d=417.4 Bg-I'*-h?
A*=0.721 h'
Co= 657 Bg-I

7.2.4 4t Recarga: Junio 2012

El cuarto episodio de recarga que se analiza corresponde al mes de junio que tuvo
lugar entre las 11:12 h del 19 de junio y las 05:12 h del 20 de junio. En la Fig.87 se
pueden observar los valores experimentales (puntos negros) registrados por el RTM

durante este periodo de parada de la bomba.

Cuarta recarga: del 19/06/12 11:12 h a 20/06/12 05:12 h
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Fig.87: Crecimiento de la concentracion de 22°Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCC en la cuarta recarga analizada entre el 19 y 20 de junio.

El crecimiento diario que experimenta el 222Rn durante el periodo en el que no esta
funcionando la bomba del Pozo Exterior vuelve a alcanzar un valor cercano a los 700
Bqg-I'. En la Fig.87 también se puede ver el ajuste (linea roja) que se realiza a los valores
experimentales respecto a la Eq.48 del MCC con un R-square de 0.96 obteniéndose

como parametros caracteristicos del modelo:
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¢=279.4 Bg:I't-h?
A=0.402 h?
Co= 585 Bg-I*

Cuarta recarga: 20/06/12 de 06:12 a 11:12 h
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640 _- \‘-..‘ Equation K:g}:‘;f&[-LANDAP‘k)?(d}LANDAP)'fI -exp(-L
630 T A ;Adi‘ regmn e Value Standard Error
Q fc ct 650 0
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600 —
590 5,
| "
580 Te—
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Tiempo(horas)

Fig.88: Decrecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCA en la cuarta recarga analizada entre el 19 y 20 de junio.

Una vez que entra en funcionamiento la bomba del Pozo Exterior, la llegada de
agua al Pozo Principal genera la pérdida de concentraciéon de ??Rn al estar recargando
el Pozo Principal con agua con menor actividad de 2?°Rn. Esta disminucién de la
concentracion queda reflejada en la Fig.88 donde partiendo de una concentracion
cercana a los 650 Bq'lI"' se llega casi al final del tiempo de bombeo a los 580 Bq-I!
aproximadamente. La linea roja como en los casos anteriormente comentados
representa el ajuste que se realiza de los datos experimentales frente a la Eq.51 que
modeliza al MCA, obteniéndose un R-square de 0.99 con unos parametros

caracteristicos como son:
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d= 466.6 Bg-I":-h?
A*=0.808 h
Co= 650 Bg-I

7.2.5 5% Recarga: Julio 2012

El ultimo episodio de recarga estudiado en el Balneario de Las Caldas de Besaya
fue correspondiente al mes de julio, comenzando el dia 7 a las 10:25 h y finalizando el
dia 8 a las 05:25 h. Este periodo de control, al igual que en los anteriores 4 episodios

estudiados, se analizé en dos partes diferenciadas.

La primera parte, donde la concentraciéon de ???Rn se caracteriza por crecer
durante el periodo de parada de la bomba. La Fig.89 refleja perfectamente esta
tendencia de crecimiento del ?22Rn en el Pozo Principal, lograndose ademas un muy
buen valor del R-square (0.96) al ajustar los valores experimentales registrados por el

RTM durante este episodio con respecto a la Eq.48 que modeliza el MCC.

Quinta recarga: del 07/07/12 10:25h al 08/07/12 05:25h

700

Equation C=(CO*exp(-LANDA*T))+(TASA/LANDA)*(1-

exp(-LANDA*T))

Adj. R-Square 0,96491

Value Standard Error
[ TASA 225,3541 19,07803
C LANDA 0,32956 0,02895
Cc co 534 0

RTM(Bg/l)

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Tiempo(horas)

Fig.89: Crecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCC en la quinta recarga analizada entre el 7 y 8 de julio.
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¢=225.4 Bg-I'h?
A=0.330 h!
Co= 534 BqI'!

La segunda parte, que refleja el periodo de funcionamiento de la bomba, se
caracteriza por la disminucion de la concentraciéon de ?2?Rn en el agua del Pozo Principal
tal como se puede ver en la Fig.90. El ajuste (linea roja) que se realiza con respecto a
la expresion caracteristica que modeliza el MCA obtiene un muy buen valor de R-square

(0.99) con unos parametros caracteristicos:

d=290.1 Bg-I"*-h?
*=0.569 hl
Co= 619 Bg-I

Quinta recarga: 08/07/12 de 06:25 a 10:25 h
660
630
Equation C=C1"exp(-LANDAP*t)+d/LANDAP)*(1-exp(-L
N ANDAP't))
Adj. R-Square 0.99926
600 il : . - Value o Standard ErwgJ
c LANDAP 0,56852 0,02529
E\ c d 290,12967 13,97234
o
o, _
= 570 ~ e
= 3
o
540 - s
. _
|
510
T T T ! T T T T T
0 1 2 3 4 5
Tiempo(horas)

Fig.90: Decrecimiento de la concentracion de 222Rn en el agua del Balneario junto con el ajuste respecto

al MCA en la quinta recarga analizada entre el 7 y 8 de julio.
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Analisis de los resultados

En este Capitulo 8 se analizan los resultados obtenidos al modelizar los episodios
de recarga tanto del acuifero simulado como del acuifero del Balneario de Las Caldas
de Besaya (MCC y MCA), ademas de determinar el resto de parametros que faltan para

caracterizar completamente los sistemas estudiados, como son: A, Ay C*.

8.1 Acuifero simulado

A continuacion se presentan los resultados obtenidos en los 10 episodios de
recarga/descarga realizados en el acuifero simulado, 5 de ellos con agua del grifo y los

otros 5 con agua rica en 222Rn.

8.1.1 Parametros de los episodios analizados

La Tab.20 muestra un resumen de todos los parametros obtenidos en el Capitulo
7 en el que se describen los 10 episodios de recarga/descarga desarrollados en el

acuifero simulado con respecto al modelo MCC.

Tab.20: Parametros de los ajustes realizados a las recargas del acuifero simulado respecto al MCC.

Experimento 2 Origen agua Modelo | ¢(Bg-lth1) | A(h?) | Co(Bg:l?)

Episodio 2 Grifo MCC 6.0 0.012 416
Episodio 3 Grifo MCC 6.3 0.013 347
Episodio 4 Grifo MCC 7.4 0.017 253
Episodio 5 Rica en 222Rn McCC 9.6 0.024 696
Episodio 6 Rica en 222Rn McCC 10.0 0.022 677
Episodio 7 Rica en 22?Rn MCC 10.8 0.025 815

Experimento 3 Origen agua Modelo | ¢(Bq:1'1-h'l) | A(h?) | Co(Bg:I?)

Episodio 8 Grifo MCC 7.0 0.023 219

Episodio 9 Rica en 222Rn MCC 9.0 0.030 689

Experimento 4 Origen agua Modelo | ¢(Bq:l1-h1) | A(h?) [ Co(Bg-l?)

Episodio 10 Grifo MCC 5.1 0.017 230

Episodio 11 Rica en 22Rn MCC 6.0 0.023 621
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De la misma forma, en la Tab.21 se pueden ver un resumen de todos los
parametros que se obtienen cuando se aplica el modelo MCA a la parte correspondiente

de los episodios estudiados.

Tab.21: Parametros de los ajustes realizados a las recargas del acuifero simulado respecto al MCA.

Experimento 2 Origen agua Modelo | d (Bg-1't-h't) | A*(h?) | Co(Bqg:-I?)

Episodio 2 Grifo MCA 444.5 1.071 478
Episodio 3 Grifo MCA 420.1 1.174 490
Episodio 4 Grifo MCA 294.0 1.104 470
Episodio 5 Rica en 222Rn MCA 882.7 1.278 431
Episodio 6 Rica en 222Rn MCA 854.5 1.276 468
Episodio 7 Rica en 222Rn MCA 926.2 1.153 415

Experimento 3 Origen agua Modelo | d (Bg-1't-h'l) | A*(h?) | Co(Bg-I?)

Episodio 8 Grifo MCA 13.6 0.089 279

Episodio 9 Rica en 22?Rn MCA 135.6 0.096 278

Experimento 4 Origen agua Modelo | d (Bg:1't-h'1) | A*(h?) | Co(Bg-I?)

Episodio 10 Grifo MCA 7.6 0.064 287

Episodio 11 Rica en 222Rn MCA 107.1 0.073 304

8.1.2 Concentracion de ?22Rn del agua de recarga

Aplicando las Eq.40 y 52 a los parametros presentados en las Tab.20 y 21, se
obtienen el resto de parametros que faltan por conocer del sistema (A,), asi como la
concentracion de ???Rn en el agua de aporte (C*) implicada en las recargas. Las

expresiones anteriormente mencionadas ya vistas en el Capitulo 6 son:

A= Azz2rn + 4y (Eq.40)

d=¢+21,-C (Eq.52)
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En la Tab.22 se pueden ver los resultados obtenidos al aplicar estas expresiones
con los parametros presentados en las Tab.20 y 21, asi como la A, fijada para hacer los
ajustes. Estos resultados muestran las concentraciones de ?°Rn que presentan seguin
el modelo las aguas utilizadas en las recargas (C*) de los episodio analizados junto con

su incertidumbre estimada tras aplicar propagacion de errores (anexo ).

La dltima columna de la Tab.22 representa la concentracion de 22Rn en el agua
utilizada en las recargas de los distintos episodios multiplicada por un factor 0.7 porque
segun ensayos propios realizados con descargas de agua enriquecidas de ???Rn, existe
una desorcion media entorno al 30% respecto de la actividad original que presenta el
agua. Este proceso de desorcidon se produce durante el trasvase desde el depdsito de

recarga al propio acuifero, siendo mas significativo cuanto menor sea el caudal.

Tab.22: Parametros finales de cada episodio de recarga estudiado en el acuifero simulado junto con la

determinacion final de la concentracion de 222Rn en el agua de recarga.

Experimento 2 | Origenagua | Av(h?) Ai(h?) C*(Bqg-l?) C(Bqg-l?)
Episodio 2 Grifo 0.004 1.059 414 +2 <LD.
Episodio 3 Grifo 0.005 1.161 356+ 7 <L.D.
Episodio 4 Grifo 0.009 1.086 264+ 12 <LD.
Episodio 5 Ricaen?Rn | 0.016 1.254 696 + 7 2109+ 88
Episodio 6 Ricaen??Rn | 0.019 1.254 673+ 4 | 180576
Episodio 7 Ricaen??Rn | 0.017 1.128 g12+15 | 2191%91

Experimento 3 | Origenagua | Av(h?) Ai(h?) C*(Bqg-l?) C(Bg-I")
Episodio 8 Grifo 0.015 0.066 100 + 10 <LD.
Episodio 9 Ricaen?2Rn | 0.023 0.066 1948+ 88 | 3340+ 136

Experimento 4 | Origen agua | Av(h?) Ai(h?) C*(Bqg-I?) C(Bqg:I")

Episodio 10 Grifo 0.009 0.047 53+ 10 <L.D.
Episodio 11 | Ricaen®?Rn | 0.015 0.050 2022 +114 | 3313£135

El L.D. (limite de deteccion) que presenta el Triathler en la medida de ??°Rn en
agua es de 2.2 Bg-I"'. El agua de grifo presenté valores como eran esperables inferiores

al L.D. en todos los episodios estudiados.
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8.1.3 Analisis de los resultados

Experimento 2: descarga y recarga rapidas

Como se puede ver en la Tab.22, los episodios 2, 3 y 4 con agua del grifo que
simulan la recarga de un acuifero con agua de lluvia, presentan unas concentraciones
muy por encima de las esperables. Estos resultados indican que a pesar de que el
modelo se ajusta muy bien por partes separadas (MCC y MCA), una vez unidas para
determinar la C*, el modelo no permite determinar con acierto la concentracién del agua
de aporte en las condiciones del experimento 2 con agua del grifo, aunque si permite
ver que se utiliza un agua de aporte con menor concentracién que la que presenta el

acuifero.

En cuanto a los episodios 5, 6 y 7 con agua rica en ?22Rn, simulando la recarga
del acuifero con aguas subterraneas, la C* estimada para el agua de recarga presenta
un valor muy superior al que presenta el agua del acuifero mostrando de esta forma que
la recarga se realizd con aguas profundas ricas en ??Rn. Sin embargo, los valores
obtenidos para C* (696 + 7; 673 = 4; 812 + 15 Bq'l'") en los tres casos analizados se
encuentran muy por debajo de los valores reales estimados (2109 + 88; 1805 £ 76; 2191
+ 91 Bg'I'') empleados en las recargas a pesar de que el modelo se ajusta muy bien por

separado (MCC y MCA) en este experimento de recargas con agua rica en 222Rn.

Experimento 3: descarqa rapida y recarga progresiva

Tal como puede verse en la Tab.22, la C* (100 + 10 Bqg-I") obtenida segun el
modelo para una recarga progresiva del acuifero con agua del grifo que simula agua de
lluvia tras una descarga rapida (episodio 8), presenta un valor bastante mejor a los
obtenidos en el experimento 2 aunque sigue estando lejos del valor real (<L.D.). A
pesar de esta diferencia, los ajustes que presenta el modelo en sus vertientes (MCC y
MCA) con respecto a los valores experimentales son muy buenos por separado, y
muestran que el acuifero se recarga con un agua mas pobre en 2?2Rn que la que

presenta el propio acuifero (=280 Bq-I').
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El valor obtenido (1948 + 88 Bqg-I"') en la simulacion de recarga con agua profunda
rica en ??2Rn (episodio 9) presenta un valor bastante superior a la concentracion del
acuifero indicando claramente que la recarga se ha producido con aguas subterraneas.
Sin embargo, el valor de C* sigue lejos del valor real estimado empleado en la recarga
(3340 £ 136 Bq'I'") a pesar de los excelentes ajustes a MCC y MCA.

Experimento 4: descarga y recarga progresivas

El valor de C* que se obtiene en esta ocasion (53 + 10 Bg-I"') cuando se simula la
recarga del acuifero con agua de lluvia (episodio 10) resulta ser bastante mejor que en
los casos anteriores y bastante proximo al valor real que presenta el agua del grifo
(<L.D.). Los valores de R-square obtenidos en los ajustes de los valores experimentales

a MCC y MCA son bastante buenos, proximos a la unidad.

El resultado (2022 + 114 Bq-I"") obtenido cuando la simulacién es de recarga con
agua subterranea rica en 22?Rn (episodio 11) sigue estando lejos del valor real estimado
empleado en la recarga (3313 £ 135 Bq-I"') aunque mejora notablemente el resultado
del episodio anterior analizado, indicando claramente que la recarga se ha realizado con

agua de elevada concentracion en ?22Rn.

Se debe tener en cuenta, que la concentracion de ?22Rn del agua empleada en la
recarga y que se refleja en la Tab.22 (3313 + 135 Bq'I'') no deja de ser un valor
estimado, puesto que la recarga progresiva del agua (3.6 I-h') en este episodio 11
implica un caudal tan pequeno que esta sometido a un importante fenédmeno de

desorcion durante el proceso de recarga que tuvo una estimacion media del 30%.

De acuerdo a lo expuesto en el anterior parrafo, el resultado obtenido por el modelo
en este episodio 11 con agua rica en ??Rn presenta unos resultados que pueden
considerarse relativamente satisfactorios ante la incertidumbre de poder conocer con

exactitud la concentracion real del agua que llega al acuifero simulado.

163



Analisis de los resultados

8.2 Balneario de Las Caldas de Besaya

Se procede a analizar los resultados de igual forma que la descrita anteriormente
para el estudio del acuifero simulado, es decir, se presentan las tablas resumen con los
parametros experimentales de los 5 episodios analizados para, a continuacién aplicando
las Eq 40, 52 y 53, determinar los parametros que permiten estimar la concentracion de

222Rn del agua de recarga del Balneario (C*).

A= 20pn + 4y (Eq.40)
S d=¢p+1,-C" (Eq.52)
=1+ (Eq.53)

8.2.1 Parametros de los episodios analizados

En la Tab.23 se pueden ver los parametros obtenidos en el ajuste con respecto al

modelo MCC aplicado a los episodios de recarga estudiados en el Balneario:

Tab.23: Parametros del ajuste realizado a las recargas del Balneario respecto al MCC.

Episodio Modelo | ¢(Bq:l1-h?) A(h?) Co(Bg-I?)
1™ Recarga MCC 312.5 0.440 316
293 Recarga MCC 165.1 0.239 601
3@ Recarga MCC 270.7 0.397 557
42 Recarga MCC 279.4 0.402 585
5% Recarga McCC 225.4 0.330 534

De igual forma, en la Tab.24 se encuentran los parametros obtenidos en los
ajustes con respecto al modelo MCA de las recargas analizadas en el Balneario de Las

Caldas de Besaya.
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Tab.24: Parametros del ajuste realizado a las recargas del Balneario respecto al MCA.

Episodio Modelo d(Bg:1'*-h1) A*(h?) Co(Bq-I)
1 Recarga MCA 4535 0.764 691
29aRecarga MCA 309.6 0.521 660
3™ Recarga MCA 417.4 0.721 657
42 Recarga MCA 466.6 0.808 650
52 Recarga MCA 290.1 0.569 619

Una vez se disponen de todos los parametros obtenidos con los ajustes realizados
a los valores experimentales respecto a MCC y MCA es el momento de determinar la

concentracion del agua de recarga, C*.

8.2.2 Concentracion de ?22Rn del agua de recarga

Aplicando las Eq.40, 52 y 53 a los parametros experimentales obtenidos (Tab.23
y 24) se determinan el resto de parametros necesarios para caracterizar completamente
los episodios analizados en el Balneario. Los resultados de aplicar estas expresiones
se pueden ver en la Tab.25, donde se observan las concentraciones proporcionadas

por el modelo para el ?22Rn en el agua de recarga empleada en el Balneario (C*).

Tab.25: Parametros finales de cada episodio de recarga estudiado en el Balneario de Las Caldas de
Besava, con la determinacion final de la concentracion de 222Rn en el agua de recarga.

Episodio Av (hD) A(h?) C’(Bqg-I?Y) C(Bg-I'")
12 Recarga 0.432 0.324 436 + 80
292 Recarga 0.231 0.282 512 + 105
3@ Recarga 0.389 0.324 453 + 151 560 £ 80
42 Recarga 0.394 0.406 461 £ 118
5% Recarga 0.322 0.239 271+ 108
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8.2.3 Analisis de los resultados

Tal como puede apreciarse en la Tab.25, las concentraciones de ???Rn obtenidas
segun el modelo para el agua de recarga (C*) empleada en los 5 episodios analizados
en el Balneario de Las Caldas de Besaya durante el afio 2012 resultan ser muy préximas
a los 500 Bqg‘I'. Este valor se encuentra bastante cercano al valor real del agua
bombeado desde el Pozo Exterior que ronda los 560 + 80 Bq-I' seguiin medidas reciente

realizadas y estudios anteriores (Tab.19).

Por tanto, los resultados obtenidos en el estudio real del Balneario de Las Caldas
de Besaya aplicando el Modelo de Compartimento Cerrado y el Modelo de
Compartimento Abierto resultan plenamente satisfactorios al presentar el modelo

valores muy cercanos a los reales.
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Las principales conclusiones extraidas del estudio realizado en esta tesis doctoral

se enumeran a continuacion:

1. Se han preparado muestras acuosas con ???Rn a partir de una fuente certificada
de 2?%6Ra del NIST (National Institute of Standards and Technology) para su
utilizacion en la calibracién de los equipos de medida de ?°Rn en agua
empleados en esta tesis, que serviran ademas como patrones de referencia para
el mantenimiento de la acreditacion ENAC 17025 de LaRUC.

2. Se han organizado dos ejercicios de intercomparacion de ??2Rn en agua entre la
mayoria de laboratorios nacionales dedicados a la medida de radén en agua.
Los resultados de las mismas han sido utilizados para el aseguramiento de la

calidad de todos los participantes.

3. Se ha calibrado y participado en ejercicios de intercomparacion nacionales e
internacionales de 222Rn en agua con el equipo de espectrometria a de centelleo
liquido (LSC), Triathler 425-034, para su uso como equipo de referencia para la

medida de ?*Rn en agua.

4. Se ha calibrado el espectrometro gamma HPGe(Li) tanto en energias como en
eficiencia para la medida de %??Rn en agua, participando en Intercomparaciones
nacionales ademas de establecer un factor de conversion respecto al Triathler
425-034.

5. Se ha calibrado el sistema medida de ??°Rn en agua del RTM 2100 respecto al
equipo de centelleo liquido (Triathler 425-034) y respecto al equipo de
espectrometria gamma HPGe(Li) para convertir sus medidas de raddén en aire

(Bg'm) a radén en agua (Bq'l"") a través de un factor de conversion.

6. Se harealizado el control de calidad de las medidas de los equipos Radon scout
y RAD7 radon detector a través de la comparativa realizada en la cadmara de
acero de 1 m?® de LaRUC tomando como referencia el ATMOS 12 DPX, equipo
calibrado y certificado por PTB (The National Metrology Institute of Germany).

7. Se ha construido un acuifero a escala de laboratorio para simular recargas y
descargas, alimentado por una fuente de 2Ra que proporciona una

concentracion estable de 2??Rn una vez alcanzado el equilibrio radiactivo.
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10.

11.

12.

Se ha disefiado y llevado a cabo una serie de episodios de recarga-descarga en
el acuifero simulando procesos naturales como filtraciones por agua de lluvia o
descargas de aguas mas subterraneas modificando caudales y volimenes tanto

en las recargas como en las descargas.

Los ajustes realizados a los valores experimentales tanto en el acuifero simulado
como en el Balneario de Las Caldas de Besaya respecto al Modelo de
Compartimento Cerrado (MCC) y al Modelo de Compartimento Abierto (MCA)

presentan buenos valores de R-square, proximos a la unidad.

El estudio de la dinamica de ambos acuiferos (Simulado y Balneario) permite
determinar con claridad las variaciones de concentracion de 222Rn en el acuifero,
determinando si el agua de aporte (C*) es de menor o mayor concentracion que

la propia del acuifero.

Los resultados obtenidos por el modelo para la concentracion del agua de aporte
en los diferentes episodios de recarga/descarga desarrollados en el acuifero
simulado, presentan unos valores distintos a los esperables cuando el volumen
del acuifero no permanece constante, es decir, cuando las recargas y descargas

no son simultaneas y tienen caudales distintos.

El modelo explica satisfactoriamente las concentraciones del agua de aporte
(C*) en el caso real del Balneario de Las Caldas de Besaya sin diferir
significativamente de los reales. De igual forma, los resultados obtenidos por el
modelo en el acuifero simulado cuando la recarga/descarga se realizan de forma
simultanea y progresiva (situacién mas parecida al caso real del Balneario de

Las Caldas) se ajustan razonablemente a los valores esperados.
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Anexo

Anexo I: Propagacioén de errores para el calculo de la concentraciéon del agua de
recarga.

Para calcular la incertidumbre asociada a una variable “y” que se obtiene
indirectamente a partir de otras variables cuyo error es conocido, se aplica propagacion

de errores con la ecuacién general:

5}
8y = \/Z?ﬂ(g)z - 6x;2 (Eq.55)

En nuestro caso, la variable cuya incertidumbre se quiere conocer es C* (Eq.56),

y esta expresién se obtiene a partir de las Eq.52 y 53:

cr =22 (Eq.56)

Aplicando la ecuacién general de propagacion a esta ecuacion resulta que:

8(C) = \/(% 5(d))2 +(% 5(¢))2 + (% 5(,1*))2 + (% 5(,1))2 (Eq.57)

Donde:
R
%_g _ (—1();(*:—)12)—0 _ a:)az) _ /1*_—1,1 (Eq.59)
o~ (0)(;3;(;?”) = (‘jf_‘j% = (jfjj)z (Eq.60)
aa_i _ <0)—((1—*i)1-§§—¢> _ (i‘fj))z _ (ﬁ:f)z (Eq.61)
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Tras la aplicacién de propagacién de errores a la Eq.56 tendremos la C* con su

respectiva incertidumbre, tal como se indica a continuacion:

C*=A +B (Bq-1™Y) (Eq.62)
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