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Resumen

Se ha estudiado la tasa de exhalacién de radon de un suelo de referencia mediante
el método de acumulacién y mediante el método tedrico. El método de acumulacion
consiste en encerrar herméticamente el suelo en cuestiéon (cdmara de acumulacién) y
dejar durante un periodo determinado de tiempo que el radén exhalado se acumule en
el interior de la camara hasta que alcance un valor maximo o valor de saturacién. En
cambio, la expresion de la tasa de exhalacién en el método tedrico se obtiene a partir de
resolver la ecuacién de difusién. El valor de referencia que se obtuvo fue £ = 99 4 12
Bgm2h~! mediante el método experimental y £ = 107 & 6 Bqm2h~! mediante el
método tedrico, por lo que se comprueba que ambas tasas de exhalacion de radon son
compatibles entre si.

Una vez se tiene el valor de referencia de la tasa de exhalacién del suelo con el
que poder comparar, se realizo un andlisis de la exhalaciéon de radén del suelo utili-
zando distintos equipos de medida (RTM, Radon Scout, AlphaE) para comprobar qué
monitor de radon es el mas adecuado para las mediciones que se pretenden hacer. Se
determiné que el monitor de radén mas adecuado para las medidas que se pretenden
hacer es el RTM porque tiene mejor respuesta y mejor precision.

Adicionalmente, se realizaron variaciones en las condiciones ambientales, mas en
concreto en la temperatura ambiente y en la velocidad del viento, para comprobar qué
efectos producen tales cambios en la exhalacién de radén del suelo. Se comprobé que, a
medida que aumenta la temperatura, aparentemente aumenta el valor de la exhalacién.
Sin embargo, cambios en la velocidad del viento no alteran, en principio, el valor de la
exhalacion de radon, dentro del rango de velocidades y temperaturas establecido.

Palabras clave

Radon, exhalacién de radén, método de acumulacién, monitor de radon
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Abstract

The radon exhalation rate of a reference soil has been studied by the accumu-
lation method and by the theoretical method. The accumulation method consists of
hermetically enclosing the soil (accumulation chamber) and allowing the exhaled radon
to accumulate inside the chamber for a certain period of time until it reaches a maxi-
mum value or saturation value. In contrast, the expression of the exhalation rate in the
theoretical method is obtained by solving the diffusion equation. The reference value
obtained was F = 99 & 12 Bqm~2h~! by the experimental method and E = 107 £+ 6
Bgm~2?h~! by the theoretical method, therefore both radon exhalation rates are found
to be compatible with each other.

Once the reference value of the soil exhalation rate was available for compari-
son, an analysis of radon exhalation from soil has also been carried out using different
measuring equipment (RTM, Radon Scout, AlphaE) in order to check which radon
monitor is the most suitable for the intended measurements. It was determined that
the most suitable radon monitor for the intended measurements is the RTM because
it has better response and better accuracy.

Additionally, variations in environmental conditions, more specifically in ambient
temperature and wind speed, were made to test the effects of these changes on radon
exhalation from the soil. It was found that, as temperature increases, the exhalation
value apparently increases. However, changes in wind speed do not, in principle, change
the radon exhalation value, within the established range of velocities and temperatures.

Key words

Radon, radon exhalation, accumulation method, radon monitor
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1. Introduccion

En el momento en el que se formo la Tierra hace 4500 millones de anos aproxima-
damente, habia varios elementos radiactivos incluidos en la mezcla de materiales que
se convirtieron en la Tierra. De dicha mezcla, tres elementos han sobrevivido hasta la
actualidad que son el uranio 2*8U, el uranio 2*°U y el torio 2**Th. A estos elementos
se les califica como radiactivos debido al fenémeno natural en el que los ntcleos de los
atomos pierden parte de su energia emitiéndola al exterior denominado radiactividad.
Esto sucede cuando la relacién entre el entre el niimero de nucleones (neutrones y pro-
tones) que se mantienen unidos por la fuerza nuclear fuerte en el interior del 4tomo no
es estable, tendiendo el nticleo a desprenderse de ellos con el fin de alcanzar el equilibrio

[1].

El 28U, el 2°U y el 2Th sufren una serie de desintegraciones nucleares hasta
alcanzar ser un isétopo estable, lo que se denomina cadena de desintegracion. El nicleo
de 25U atraviesa una serie de 11 transformaciones hasta convertirse en 2°"Pb estable,
el nicleo de 238U atraviesa 14 transformaciones para llegar a ser 2°Pb estable y, por
tltimo, el ?2Th sufre 10 transformaciones hasta convertirse en 2®Pb [1].

Aunque no es posible predecir con exactitud la fecha cuando se producira la
transformacién de un atomo individual, se puede medir de forma adecuada la proba-
bilidad de desintegracién en un intervalo dado. La transformacién radiactiva natural
estd acompanada de la emisién de una o més particulas (principalmente alfa o beta) y,
ademas, tras este tipo de emision puede emitir radiacion electromagnética energética
denominada radiacién gamma. Una particula alfa es el equivalente al nicleo de un
atomo de helio contando con una configuracion con dos protones y dos neutrones. Por
tanto, una desintegracién alfa reducird su nimero atémico en dos y el niimero masico
en cuatro. Una particula beta, en este caso, es un electrén energético que proviene del
ntcleo al convertirse un neutrén en un protén mas un electrén. En las cadenas desin-
tegrativas que se mencionan en este trabajo, se producen desintegraciones 5~ en las
que se aumentara el nimero atémico en uno y el niimero masico no cambiara. Un rayo
gamma es un paquete de energia, por lo que una desintegracién gamma por si misma
no provocaria cambios en el nimero atémico ni en el nimero mésico [1].

La desintegracion de un nicleo de un atomo se puede modelizar mediante la
ecuacion diferencial:

dN
— = —)\dt 1.1
N (1.1)

donde N es el nimero de ntucleos, A es la probabilidad de desintegracién por
unidad de tiempo denominada constante de desintegracién (es una constante indepen-
diente de cada isétopo) y t es el tiempo. Si se resuelve la ecuacion diferencial, se obtiene
la ley de decaimiento radiactivo



N = Npe™™ (1.2)

siendo la constante de desintegracion la que indica la velocidad a la que se desin-
tegran esos isotopos. A partir de la constante de desintegracién es posible obtener el
periodo de semidesintegracion del nicleo: Th = L"T(Q) que es el tiempo necesario para
que se desintegren la mitad de los ntcleos de una muestra inicial de un radioisétopo.
El niimero de desintegraciones que se producen por unidad de tiempo es denominado
como actividad A = X\ - N, siendo su unidad el Bequerelio (Bq) que es lo mismo que

una desintegracién por segundo [1].

El radén presenta tres isétopos naturales, radiactivos y de periodos cortos. En
este trabajo se estudiard el radén ?*?Rn que es un gas noble radiactivo de origen natural
que se forma como resultado de la desintegracién radiactiva del radio ***Ra (T} 2 =
1620 afios), perteneciente a la cadena de desintegracién radiactiva del uranio 23%U vy,
por tanto, constituye una fuente continua de radén en la Tierra. Los otros dos isétopos
son el denominado torén ?2°Rn y el llamado actinén 2'Rn, procedentes de las cadenas
radiactivas del ?32Th y 23°U respectivamente. El dato a tener en cuenta es que los
periodos de semidesintegracién de estos isétopos son muy cortos (77/2(torén) = 55.6 s
y T'/2(actinén) = 3.96 s) en comparacién con el del radén (77 /p(radén) = 3.82 dias),
lo que implica que el radén sea el tinico isétopo que permanece en una proporcion
significativa en un periodo de tiempo, dando asi la razén de por qué se trabaja con
este isétopo. Los descendientes resultantes de la desintegracién del ?*?Rn se pueden
dividir en dos grupos denominados descendientes de vida corta (se incluyen el 28Po,
214ph 21Bj y el 2Po) y los descendientes de vida media-larga (se incluyen el 2Pb,
210Bi y el 21°P0)[2]. La cadena de desintegracién del radén se muestra a continuacién
en la figura 1.1:



Figura 1.1: Esquema de la cadena de desintegracién del 23¥U. Se remarca en azul la
parte correspondiente a la desintegracién del 2?2Rn. Ademds, se muestran los distintos
elementos que forman dicha cadena, sus modos de decaimiento (alfa, beta y gamma),
sus respectivos periodos de semidesintegraciéon y, en los casos donde existen varias vias
de desintegracién, se muestra la probabilidad de las mismas [3].

El radén forma parte del grupo de los gases nobles caracterizados por poseer
una estructura atémica tan estable que no les es necesario combinarse con ningin otro
elemento quimico. Esta propiedad junto con su periodo de semidesintegracion (73, =
3.82 dias) y que posee un caracter gaseoso permiten que el radén tenga gran movili-
dad, permitiéndole escapar y moverse distancias relativamente largas desde su fuente
de origen, en procesos de difusién o adveccion. Cabe destacar que el radén es el primer
elemento no metalico de cada una de las cadenas de desintegracion, por lo que puede
escaparse de cualquier compuesto quimico donde estuvo su antecesor, el radio, y difun-
dirse por el aire. Finalmente, debido a que tiene una gran solubilidad, este elemento
puede ser transportado tanto como un gas individual como disuelto en otros fluidos por
lo que se encuentra igualmente tanto en aguas superficiales como en agua subterraneas
y, del mismo modo que en los suelos, su concentracion es muy variable y puede ser
considerada una fuente potencialmente importante de exposicién al publico general a
las radiaciones ionizantes naturales. Las aguas superficiales presentan concentraciones
de radén muy bajas, sin embargo, las aguas que se extraen de fuentes subterrdneas



como manantiales, pozos y sondeos y que fluyen a través de formaciones rocosas que
pueden contener uranio, radio y torio, presentan valores més altos [4].

Cuando los d4tomos de radén emitidos por los nticleos de ??°Ra logran alcanzar
el espacio entre particulas, consiguen escapar de la matriz sélida del material produ-
cieéndose el fenémeno conocido como emanacién. Como el rango de retroceso en los
solidos es pequeno, normalmente inferior a 0.05 pm, la mayor parte de los a&tomos que
retroceden permanecen dentro la red de granos del mineral. El movimiento posterior
de los atomos desde la red no contribuye significativamente a la liberacién de radén
debido a que el coeficiente de difusién a través de los minerales es muy pequeiio (10~2-
107" m?/s). Si el retroceso termina fuera del grano o en un poro abierto, el radén es
capaz de migrar. Hay muchos factores que afectan a la emanacion de radon, como el
tamano y la forma del grano, el contenido de humedad, la porosidad, permeabilidad y
la distribucién de dtomos de *°Ra en los granos de los minerales [5].

Seguidamente a la emanacion, los atomos de radon que estan en el mencionado
espacio intersticial son llevados a la superficie del suelo, mayoritariamente por difusion,
hasta que se desintegran o finalmente se liberan al aire. Finalmente, tras los dos proce-
sos comentados anteriormente, el radén se puede liberar de la superficie a la atmoésfera,
un fenémeno que se conoce como exhalacién de radén [6]. Para describir este fenémeno
se utiliza la tasa de exhalacién de radén E que se define como la concentracién de
radon liberada por unidad de superficie durante una unidad de tiempo.

Debido a la exhalacién de radén, las zonas de mayor preocupaciéon son las vivien-
das, donde la concentracién de raddén en el aire depende mayoritariamente del tipo de
suelo sobre el que estd construida dicha vivienda. El radén, que puede penetrar dentro
de la vivienda por cualquier grieta, tiende a acumularse si no existe una ventilacién
correcta en la misma. Por tanto, es interesante medir la exhalacion de radon del suelo
antes de construir un edificio, sobre todo en las zonas donde se conozca que existe
una elevada concentracion de radén. En el caso de la exhalacion de radén desde el
suelo, uno se limita a medir la exhalacion de una parte muy pequena de la superficie
de exhalacién, aunque pueda considerarse que la muestra se extiende indefinidamente
en la direccion de exhalacion. Si las mediciones no modifican el proceso de exhalacién,
la ampliacion de los resultados obtenidos para una pequena zona del suelo a zonas
mas grandes es s6lo una cuestiéon de homogeneidad del mismo, en lo que respecta a la
radiactividad, porosidad, permeabilidad, etc. [7] El método més utilizado para medir
la exhalacion de radon de un suelo consiste en colocar una muestra en un recipiente
cerrado en posicién invertida en la superficie de interés y analizar el crecimiento de la
actividad de radén en funcién del tiempo, lo que se denomina método de acumulacion.
8].

En cuanto a los efectos del radén para la salud, los descendientes del mismo
cobran una gran relevancia. Estos descendientes son radioisétopos sélidos de corta du-
racién que al inhalarse se depositan en las vias respiratorias, actuando principalmente
en el pulmén y emitiendo particulas alfa. Estas particulas alfa pueden interacutuar con



los tejidos bioldgicos pulmonares provocando danos en el ADN, siendo ésta la causa
asociada al riesgo de cancer pulmonar. Por esto, la inhalacién de radén por parte de
una persona es la segunda causa de cancer de pulmoén, solo por detras del tabaco. Asi
que se podria decir que es la causa natural que mas aumenta las probabilidades de
padecer céncer de pulmén [9]. Este hecho conlleva a que sea importante y necesario
medir las concentraciones de radon del terreno con el fin de poder llevar a cabo medidas
de prevencién y mitigacion frente a la exposicion elevada al radén.

Es importante destacar que debido a las propiedades del radon, este gas es uti-
lizado como gas traza para distintas actividades. El radén es un gas noble radiactivo
y no es susceptible a procesos de movimiento de masas de aire himedo o seco de la
atmosfera. Ademads, su tiempo de semidesintegracion es similar al tiempo de residencia
de algunos contaminantes del aire [10]. Como su periodo de semidesintegracion es lo su-
ficientemente corto para no acumularse en la atmosfera, éste es adecuado para poderse
usar como un rastreador durante varios dias. Existen fuentes relativamente constantes
de radén natural tierra adentro, principalmente suelos ricos en uranio y radio, lo que
genera grandes variaciones entre fuentes continentales y ocednicas [11], [12], [13] y tam-
bién provoca diferencias entre la capa limite planetaria y la troposfera inferior [14], [15].

El uso del radén como trazador atmosférico en cuevas como la Cueva de Altamira
durante los ultimos 30 anos ha aportado informacion relevante sobre los intercambios
gaseosos entre distintas salas de las mismas y el ambiente exterior. El comportamiento
fisico-quimico relativamente simple del gas radén proporciona una ventaja marcada
sobre otros gases trazadores que suelen estar presentes en altas concentraciones en am-
bientes hipogeos, como el CO,. En los estudios realizados, se demuestra que el papel
del radén como marcador es valido tanto para reflejar los ciclos estacionales de desga-
sificacién y recarga, y para analizar fluctuaciones de periodos mas cortos (diarios) [16].

Ademas de estas aplicaciones, la importancia del radon radica en su empleo como
una herramienta adicional para registrar la posible ocurrencia de eventos sismicos por
medio de anomalias de radon que se presentan en movimientos de terreno como erup-
ciones volcanicas y presencia de zonas geotérmicas, asi como su potencial en trabajos
ambientales cuya finalidad es la evaluacion de la pluma de contaminacién en el agua
subterrdnea y el medio poroso por derrames de hidrocarburos [17].



2. Objetivos

El objetivo principal de este trabajo es estudiar y comprender la medida de las
tasas de exhalacién de radén mediante el método de la camara de acumulacion.

Se ha determinado la tasa de exhalacién de radén en un suelo de referencia me-
diante dos formas distintas: primero se ha medido la exhalacién de radén de manera
experimental mediante el método de acumulacion. Después se determina la exhalacién
de radén de manera tedrica haciendo uso de la solucién de las ecuaciones de difusién
[18].

Otro objetivo ha sido determinar qué sistema es el mas adecuado para medir la
tasa de exhalacion de radon en las condiciones que tenemos en el laboratorio, utilizando
para distintas acumulaciones tres monitores de radén (RTM, AlphaE y Radon Scout).

Por tltimo, se ha estudiado céomo afecta la variacién de las condiciones ambien-
tales, introduciendo cambios en la temperatura y en la velocidad del viento, sobre la
exhalacion de radon.



3. Materiales y métodos

3.1. Método de acumulacion

El método de acumulacion se utiliza habitualmente para medir las densidades de
flujo de exhalacién de ?*2Rn, ?2°Rn y también de gases traza estables como el CO, y
el CHy [19]. En este trabajo el método de acumulacién se ha realizado con el fin de
estimar la tasa de exhalacién de ???Rn. El proceso del método de acumulacién consiste
en sellar herméticamente con una caja o vitrina de dimensiones conocidas el suelo para
que el radon exhalado se vaya acumulando en el interior de la caAmara hasta llegar a
un valor de concentracién de saturacion. A continuacion, en la figura 3.1, se muestra
un esquema simple de cémo funciona el método de acumulacién:

Monitor de radén

Camara de I

acumulacion

— & 4164 &

Suelo

Figura 3.1: Esquema que representa el método de acumulacion.

Los atomos de radon exhalados desde el suelo quedan retenidos en el interior de
la camara, resultando una acumulacién gradual de la concentracién de radon. Esta
concentracion de radén se mide en varios intervalos regulares durante el tiempo que
se estime correcto mediante un medidor de radén que muestrea el aire contenido en la
camara. A partir de la evolucién temporal de dicha acumulacién se puede obtener la
exhalacion.

La variacién de la concentracion de radén con el tiempo se ve afectada por factores
como pueden ser la desintegracion del propio radén, la tasa de exhalacién superficial
relativa, el volumen de la cdmara de acumulacion, las posibles fugas que existan o la
retrodifusién. Asi, la variacién temporal de la concentracién de gas radén en el interior
de la camara se rige por una ecuaciéon diferencial ordinaria de primer orden:

dCr, ES
= 57— (A A+ M) Co (3.1)




donde Cg, es la concentracién de radén (Bq m™3), t es el tiempo medido en horas,
E es la tasa de exhalacién superficial de radén (Bq m™2 h™!), que se define como la
concentracion de radén liberado por unidad de superficie durante una unidad de tiem-
po. El pardmetro A es la constante de desintegracién del radén (A = 0.0076 h=1), A,
representa la retrodifusion que pueda existir y A\, es el parametro que tiene en cuenta
las posibles fugas por ventilacién en la camara de acumulacion. S es la superficie de
exhalaciéon (m?) y V es el volumen del contenedor de acumulacién (m?).

Con el fin de simplificar la ecuacién 3.1, se expresara ésta en funcion de la altura
del volumen de aire interno, desde la superficie del suelo hasta el techo de la parte
superior del contenedor del contenedor h (m), ya que es la relacién del volumen del
cajon entre la superficie de exhalacion % = h. También se utilizard la constante A" que
recogera la constante de radén y las posibles fugas y retrodifusion dentro de la camara
de acumulacién siendo, por tanto, N = A + A\, + A, (h™!). La expresién serfa en este
caso:

iCrn E
=5 = XCo (3.2)

Si se resuelve la ecuacion diferencial 3.2, se obtiene la siguiente expresion:

Crn(t) = Cy- eVt 4 % (1= eV (3.3)

siendo Cf la concentracién inicial de radén en el interior de la caAmara de acumu-
lacién.

En la figura 3.2 se muestra un ejemplo de una acumulaciéon de concentraciéon de
radén durante un periodo de tiempo en el interior de una camara de acumulacion. Esta
acumulacion se representa en funcién de la expresion 3.3:

Figura 3.2: Variacién de la concentracion de radén en el tiempo en una cdmara de
acumulacion segin la ecuacion 3.3.



Se puede apreciar en la figura 3.2 que el comportamiento de la acumulacién se pue-
de llegar a considerar lineal en los primeros intervalos de tiempo y, a partir de que vaya
avanzando el tiempo, se pierde dicha linealidad. Alcanzado un momento, se alcanza la
concentracion de radon limite o de saturacién, llegando a una concentracién estable, se
mantendra dicho valor en el tiempo mientras no se alteren las condiciones de la camara.

Finalmente, realizando un ajuste matematico no lineal segin la ecuacién 3.3, se
obtienen los parametros de la curva: N Cyy f = % Si se despeja la tasa de exhalacion
de radén del segundo parametro mencionado, se puede obtener su valor:

E=f-h (3.4)

donde cabe destacar que la expresion 3.4 se puede rescribir en funcién de la
concentracion méaxima o de saturacion Cy,; que alcanza el radon cuando se esta acu-
mulando dentro de la cdmara de acumulacién ya que Cyp = f/N.

En relacién con la expresion 3.3, pueden llegar a ocurrir dos situaciones en las que
la ecuacion 3.3 se podria simplificar: cuando la concentracién de saturacion de radon es
varios 6rdenes de magnitud mayor que la concentracion inicial (Cs, > Cp), se puede
suponer que Cj es despreciable en comparacién con Cy,;. Si ademés se cumple que el
tiempo de acumulacion de radon es corto comparado con la inversa de las fugas totales
(t < N1, la fase de acumulacién 3.4 puede aproximarse a un crecimiento lineal de la
concentracion de radon en la camara de acumulacién como:

_ hACRn
t

E (3.5)

La aplicacién sistematica de la ecuacién anterior puede conducir a estimaciones
erroneas de tasas de exhalacién. Sin embargo, la eleccién de una u otra expresion se
basa principalmente en las fugas que tenga el sistema. En intercomparaciones llevadas a
cabo, se observa que cuando no hay fugas A’ & \, el comportamiento de la concentracién
de radon es lineal a lo largo de las primeras horas de acumulaciéon. Por el contrario,
cuando se aprecia que X' > )\, la tendencia de la concentraciéon de radén diverge del
comportamiento lineal con el tiempo, de forma que, proporcionalmente al aumento de
X, el periodo lineal de las curvas disminuye [20]. Por lo tanto, en general se utilizara
la expresién 3.3 para establecer la tasa de exhalacién de referencia experimental [21].

3.2. Suelo de referencia

El propésito en este apartado serd tener una superficie de referencia de exhala-
cién de raddn para posteriormente realizar modificaciones ambientales y comparar los
resultados. Para obtener un valor de referencia de la exhalacién de radén, se ha cons-
truido un suelo de referencia usando un material cuyas caracteristicas son conocidas.
El material elegido para analizar la exhalacién de radon fue el suelo de las minas de



fosfato de Bucraa, Marruecos, ya que las rocas de fosfatos tienen un alto contenido en
trazas de materiales radiactivos tales como uranio o radio, lo que es adecuado para los
analisis y estudios del radén que se pretenden hacer en este trabajo [22].

Para preparar el dispositivo lo primero que se hizo fue un secado y una homoge-
neizacion del suelo de Brucraa, como se puede apreciar en la figura 3.3, para después
verterlo en un recipiente metalico como se aprecia en la imagen de la derecha de la
figura 3.3:

Figura 3.3: Imagenes del proceso de homogeneizacion. La imagen de la izquierda se
realizé durante el cribado y homogeinizacién mientras que la imagen de la derecha esta
tomada cuando el suelo esta listo para ser analizado.

El proceso de homogeneizacién es un punto clave en la fase de configuracion, ya
que cuando el suelo se coloca dentro del contenedor de exhalacion, debe ser homogéneo
con el fin de garantizar que el radon escape por la superficie superior de manera uni-
forme. Finalmente, se colocé un monitor de radén en el centro de la superficie del suelo.

Para obtener un valor de referencia de la tasa de exhalacién de radén del suelo
mencionado de forma experimental, se sella herméticamente el suelo mediante una
tapa metdlica. De este modo, la parte superior del cajon metalico hace de camara
de acumulacion, como se puede apreciar en la imagen de la figura 3.4 y, entonces,
seria posible utilizar el método de acumulacién para medir la exhalacion del suelo de
referencia. Para realizar otra acumulacion, lo primero que se hace es abrir la camara
de acumulacién quitando la tapa, consiguiendo asi que se libere el radén acumulado de
la anterior medicion. Después de unas horas, se volveria a sellar herméticamente y se
procede de la misma forma. En la figura 3.4 se muestra un esquema del dispositivo:
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: — ; ;l Monitor de radon

Figura 3.4: Esquema del dispositivo utilizado para la medicién de la tasa de exhalacién
de radon del suelo de exhalacién. z es el espesor del suelo.

La configuracién montada para la realizacion del método experimental en el la-
boratorio consta de dos cajas de cinco placas soldadas de acero inoxidable cada una
permitiendo esta configuracién evitar las fugas a través de las placas y obligando al
radon a escapar hacia la tapa superior de la camara. La altura del volumen de aire
interno, desde la superficie del suelo hasta el techo de la parte superior de la camara,
es de 24cm. La exhalacion del suelo se medirda mediante el método de acumulacién. El
diseno y disposicion de la camara de exhalaciéon se muestra en la figura 3.5

Figura 3.5: Imégenes del dispositivo exhalation bed utilizado.
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3.3. Expresion teodrica de la tasa de exhalacion

La tasa de exhalacién de radén del suelo referencia también se puede obtener de
forma tedrica a partir de la resolucién de la ecuacién de difusion [23]:

E = epACRaLtanh(%) (3.6)

donde € es el factor de emanacién (adimensional), p representa la densidad apa-
rente (kg/m?), A corresponde a la constante de desintegraciéon del radén (0.0076h™!)
23], Cr, es la concentracion de radio (Bq/kg), L corresponde a la longitud de difusién
(m) y z es el espesor del suelo (m).
Cuando el espesor del suelo es mucho méas pequeno que la longitud de difusiéon del
radén, es decir cuando z < L, se puede aplicar la aproximacién tanh(3) ~ 7 a la
ecuacion de difusién, resultando la expresion que da lugar a la tasa de exhalacién de

radén de la siguiente manera [21]:

E = pe\Cpyz (3.7)

A continuacién se explicara cémo se ha obtenido cada parametro de la expresion
de la tasa de exhalacién de radon y, para finalizar, se mostraran los valores de cada
parametro y la expresién final de la exhalacién de radén 3.6.

3.3.1. Densidad

La densidad aparente se define como la masa seca del suelo por unidad de volu-
men del suelo inalterado, es decir, como se encuentra de forma natural [24]. Para la
obtencién de su valor en el caso del suelo de Bucraa, se vierte una porcion del suelo
previamente secado en un recipiente, por ejemplo una probeta, hasta alcanzar un vo-
lumen V' determinado por nosotros. Después se pesa la probeta, previamente tarada,
en una balanza de precisiéon obteniendo asi la masa seca del suelo m. Finalmente, el
valor de la densidad aparente del suelo se obtiene a partir de la ecuacion:

p=7 (3.8)

3.3.2. Factor de emanacién

El factor de emanacién se define como la fraccién de atomos de radén generados
que escapan de la fase solida en la que se forman y quedan libres para transportarse a
través del medio. Dicho de otra manera, es la relacion entre la actividad de radén que
se escapa a los espacios porosos del suelo y del radio del mismo:

- ARn
B ARa

(3.9)

€
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Mientras que la actividad de radio se puede medir utilizando espectrometria gam-
ma, la actividad de radén que se escapa de la muestra se mide utilizando cominmente
un contenedor hermético de acero inoxidable, con un volumen conocido, debido al au-
mento de la concentracién de radén en su interior [21].

La actividad del radén se obtuvo cerrando una muestra del suelo (M = 300 g)
en un recipiente de acero inoxidable herméticamente cerrado de volumen V = 0,028m3
que se puede apreciar en la figura 3.6

Figura 3.6: Imégenes de la caja utilizada para poder sellar herméticamente las 4 mues-
tras del suelo estudiado.

y haciendo el ajuste exponencial:

Crn = Coe™M + §(1 —e M) (3.10)

toméndose en este caso la produccién de la fuente que se tiene en Bqm—h~!. Con

el crecimiento de radon en la caja, se puede obtener el factor de emanacion del suelo

estudiado. Considerando una muestra de una masa determinada M, se puede obtener
el factor de emanacion e como:

€= = L (3.11)

3.3.3. Concentracion de radio

La concentracion de radio del suelo de la camara de exhalacion se obtuvo por
espectrometria gamma. Para determinar la concentracién del 22Rn se utilizan las emi-
siones de radiacién gamma de los isétopos 2'*Pb y 24Bi. Estos son descendientes de
vida corta del radén con el que alcanzan el equilibrio secular. Las muestras se cerraron
herméticamente en un recipiente cilindrico durante un mes para alcanzar el equilibrio
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de radon y radio. Posteriormente se midio el equilibrio de radio en un detector coaxial
gamma HPGe de alta resolucién (modelo GL-2015-7500, Canberra, EE. UU.) [25]

3.3.4. Longitud de difusién

La longitud de difusiéon se define como una medida de la distancia media recorrida
por los atomos de radén en la matriz de residuos antes de su desintegracion radiactiva

[5].

Este parametro viene dado por la siguiente ecuacion:

L= (3.12)

D
A

donde D es el coeficiente de difusion de radon. Esto indica que para obtener la
longitud de difusién sera imprescindible conocer el valor del coeficiente de difusion de
radén. Este coeficiente se rige por la siguiente expresion [5]:

D = Dgire - p - exp(—6wp — 6w *P) (3.13)

siendo Dy €l coeficiente de difusién de radén en el aire (1,1-107° m?/s), w la
saturacion de agua en el suelo y p la porosidad de la muestra.

Para conocer la saturacion de agua w que tiene el suelo en cuestion, es necesario
obtener previamente cudl es la humedad relativa m que hay en el mismo, como se puede
apreciar en la siguiente expresién[5:

(3.14)
donde p,, es la densidad del agua (1000 kg/m?).

Se sabe que el contenido de humedad tiene un fuerte efecto sobre el coeficiente
de emanacién. Esto se debe a que los rangos tipicos de retroceso en el agua son mucho
menores que en el aire y, por tanto, el agua es mas eficaz para detener los atomos de
radon dentro del espacio de los poros. En los residuos secos, el coeficiente de emanacién
es relativamente bajo porque la mayoria de los atomos de radén que escapan de las
particulas se entierran en las particulas adyacentes. A medida que el contenido de
humedad aumenta, los poros contienen mas agua y es mas probable que un atomo en
retroceso termine su retroceso en el poro [26]. A mayor contenido de humedad (por
encima del 5% en volumen), pocos de los d&tomos pueden penetrar en una particula
adyacente y el coeficiente de emanacién se mantiene casi constante con el aumento de
la humedad hasta saturacién. En general, los coeficientes de emanacion en los residuos
saturados son de 2 a 6 veces mayores que en los residuos secos [5].
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Para la obtencién de la humedad relativa m en porcentaje, se sigue la expresion
que relaciona una fraccién de masa del suelo con otra pero de suelo seco el cual se seca
entorno a 1 dia en un horno a 105 °C. La expresién es la siguiente:

M umedo _Mseco
m( %) = —& ]\‘2) -100 (3.15)

Finalmente, se necesita obtener el ultimo parametro de la expresién 3.12. La
porosidad de los suelos habitualmente se determina de forma indirecta a partir del
valor de la densidad aparente [27]. La expresién para obtener la porosidad del suelo

que ha sido estudiado es:

p=1-2L (3.16)

Pg
siendo p, la densidad real o de grano.

La densidad aparente p ya ha sido explicada en un apartado anterior. La densidad
real o de grano se obtiene a partir de una muestra del suelo con masa conocida, se vierte
en un recipiente (en nuestro caso una probeta) con agua (el volumen determinado) y se
comprueba el aumento del volumen de agua que se ha producido. Por tanto la relacién

M (suelo)

que nos da el valor de la densidad real es: —37=, donde AV = Visuelo+agua) — Vagua-

3.4. Equipos e instrumentos utilizados

3.4.1. Camara de acumulaciéon

Para comparar distintos equipos se ha utilizado el método de acumulacién que
consta de una vitrina de altura h = 34 cm con una salida en su tapa superior para
facilitar el purgado. También posee dos orificios laterales donde se colocan los tubos
que unen la vitrina al monitor de radén o a la bomba de aire segiin lo que se quiera
realizar. En la figura 3.7, se puede observar la vitrina descrita:
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Figura 3.7: Dispositivo utilizando la vitrina para las medidas realizadas por el método
de acumulacién.

El proceso de medida consiste en conectar el monitor de radoén a la camara de
acumulacion en circuito cerrado. A partir de este momento se empieza a acumular el
raddn siguiendo la ley exponencial 3.3. Una vez realizada la acumulacion, si se quiere
hacer una nueva, es necesario purgar el radén del interior de la cAmara. Para ello, se
utiliza una bomba conectada en circuito abierto, es decir, se deja una abertura en la
vitrina para que el aire interior pueda salir al exterior. La bomba entonces extrae el
aire del interior de la camara. Cabe destacar que los monitores de radén también se
pueden colocar en el interior de la camara de acumulacién.

De acuerdo con la ecuacion 3.3, se comprueba que es necesario conocer de forma
precisa la concentracién inicial en la cdmara de acumulacién (vitrina). Para conseguir
determinar la concentracién inicial con exactitud, se sigue el siguiente proceso: en pri-
mer lugar es necesario muestrear el aire en el interior de la cdmara mientras se esta
introduciendo aire del exterior mediante el uso de una bomba. El proceso de purgado
se realiza porque no es recomendable levantar la vitrina cada vez que se termina un
experimento ya que esto implicaria pequenos cambios en las condiciones de medida
debido a que se formaria grietas en el suelo, se anclaria a distinta profundidad, etc.

En la siguiente figura se muestra un ejemplo grafico de cémo aumenta la acumu-
lacién hasta llegado un punto donde ya se satura, la concentracion de radon alcanza
su valor maximo y, posteriormente, para poder realizar una nueva acumulacion, se des-
gasifica la vitrina implicando esto una disminucién de la concentracion hasta un valor
cercano al valor nulo.
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Figura 3.8: Representacién grafica del método de acumulaciéon para observar cémo se
acumula el radon y el purgado del aire del interior de la vitrina.

3.4.2. Monitores de radén

Se han utilizado tres monitores de radén con el fin de comparar la capacidad
de cada uno de ellos para medir tasas de exhalacién. Los monitores de radiaciones
ionizantes basan su funcionamiento en alguno de los diferentes procesos que existen
de interaccion de la radiaciéon con la materia. En base a cudles son los objetivos de
cada medida, se debe escoger el monitor y el método mas adecuado entre las diferentes
posibilidades existentes. Las técnicas de medida de radon se fundamentan en la detec-
cion de la radiacion emitida por el radén o por sus descendientes, y a partir de éstas,
se determina la concentracion de actividad de radon presente en la muestra. En este
caso se diferencian dos tipos de monitores de radén: los monitores basados en camaras
de ionizacion o células de centelleo y los monitores de estado sélido. De entre ambos
tipos de monitores, los monitores de radén utilizados en el laboratorio son monitores
de estado sélido [28].

Los detectores de estado sélido o de semiconductor son los mas utilizados en es-
pectroscopia debido a que poseen una excelente resolucion, alta eficiencia, simplicidad,
rapidez de respuesta, linealidad y bajo coste. Bajo el efecto de un campo eléctrico,
los electrones y los huecos se desplazan hacia unos electrodos, produciendo asi pul-
sos eléctricos que pueden ser medidos. El paso de una particula ionizante por la zona
activa del detector de semiconductor genera pares electron-hueco por la ionizacién de
los atomos, desplazandose estos pares en direcciones opuestas segiin el campo eléctrico
en el semiconductor. Esto genera un pulso eléctrico siendo una senal generada por el
detector. El tamano del pulso generado depende de la energia y cantidad de particulas
detectadas.

La energia necesaria para producir un par de portadores de carga en los semi-
conductores no es muy grande, lo que se traduce en una mejor resolucion del monitor.
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Ademas de esto, la alta movilidad de los electrones y huecos en este tipo de monitores
permite un tiempo de recolecciéon de cargas muy corto. Sin embargo, la alta conducti-
vidad de los semiconductores, introduce ruido que reduce la capacidad de deteccién de
particulas de baja energia.

Los materiales mas utilizados para este tipo de detectores son el germanio y el
silicio. Los detectores de germanio son utilizados para la deteccién de radiacion gam-
ma y requieren de un sistema de refrigeracion (la respuesta del monitor tiene una gran
dependencia con la temperatura), mientras que los detectores de silicio se utilizan para
particulas alfa o beta y no tienen el problema de la temperatura. Las dimensiones de
los monitores de semiconductor son mucho menores que la de los gaseosos debido a
que los semiconductores son vario érdenes de magnitud méas densos que los gases. Esto
conlleva una considerable mejora en la eficiencia de deteccién por unidad de volumen
del monitor.

A continuacién se describe cada uno de los monitores de raddn utilizados.

RTM

El dispositivo RTM 2200 es un detector semiconductor, fabricado por la empresa
SARAD, para medir de manera continua en funcién del tiempo la concentracién de
los isétopos 222Rn y ?2°Rn, la temperatura ambiente, la humedad relativa, la presién
atmosférica y el flujo de aire que entra en el dispositivo, mediante sensores internos.
La sensibilidad de este monitor de radén estd comprendida entre 3 y 7 cpm/kBq/m? y
su rango va de 0 a 10 MBq/m3. Se puede observar el dispositivo en la figura 3.9:

Figura 3.9: Monitor de radéon RTM 2200

En cuanto a la medida de radén, ésta comienza con una bomba interior que gene-
ra una corriente de aire que introduce el radén al interior de la camara. En ese proceso,
hay dos etapas de filtros previos que impiden que los descendientes del radon entren
dentro del dispositivo de medida. Finalmente, dos electrodos de alto voltaje crean una
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diferencia de potencial entre la pared de la camara y el detector de silicio. Durante
la cadena de desintegracién que comprende del 22Rn a su descendiente *'8Po, éste se
ioniza. Como consecuencia de la existencia de una diferencia de potencial, los descen-
dientes del radon se adhieren a la superficie del detector. La desintegracion alfa de
dichos descendientes de vida corta es registrada por el monitor. Por todo lo anterior-
mente comentado, una medida del contaje de pulsos debidos a la desintegracion del
218Pg es una medida de la concentracién del ***Rn respectivamente [29)].

La mediciéon de la concentracion de actividad de radén requiere siempre un inter-
valo de integracion. Todas las desintegraciones detectadas se contardn en ese intervalo
como medida de la actividad. El RTM 2200 tiene 5 intervalos de integracion posibles:
1’,5’,15,30" vy 1 h.

Para cualquier medicién de radén utilizando el RTM 2200, se presentan dos re-
sultados:

» Radon fast: Sélo se utiliza el descendiente de la desintegracion directa, el 2'¥Po,
para determinar la concentracion de actividad de radén. El tiempo de respuesta es
de 12 minutos. Sin embargo, la fluctuacién estadistica serd mayor en comparacion
con el “Radon slow”debido al menor nimero de desintegraciones incluidas en el
calculo.

= Radon slow: En este caso se utilizan los dos descendientes de vida corta del
radén, el 2Po y el 2¥¥Po, para determinar la concentracién de actividad de
radon. Esto implica que las fluctuaciones estadisticas son menores pero el tiempo
de respuesta es de 2 horas debido a los tiempos de vida media de la cadena de
desintegracién hasta el 2*Po.

El tiempo de respuesta se define como el periodo de tiempo que el dispositivo ne-
cesita para mostrar el valor correcto, tras un cambio, de la concentracién de actividad
de radon en el aire medido. Dicho tiempo no es un parametro especifico del instrumen-
to, sino que resulta de los tiempos de vida media de los productos de desintegracion. El
valor “Radon fast”debe utilizarse si se observan cambios rapidos de concentracién en
concentraciones de radon medias y altas. Para esta medicion lo ideal es seleccionar un
intervalo de integracion de 10 o 15 minutos. En condiciones relativamente constantes,
tras dos horas se alcanza el estado de equilibrio y ambos resultados deberian mostrar
un valor bastante similar [30].

En este trabajo y, con la finalidad de mejorar la respuesta del equipo y que los
resultados sean los mas ajustados a la realidad, se ha determinado que se elegira solo
la medida del Radon fast.
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Radon Scout

El monitor Radon Scout, fabricado por la empresa SARAD, es un dispositivo
versatil, facil de usar, centrado en la deteccién de radén (***Rn) en el aire ambiente.
Ademas de la concentracion de actividad de radoén, el instrumento mide la temperatura
del aire, la humedad relativa y la presion barométrica. La sensibilidad de este monitor
de radén es de 1.8 cpm/kBq/m? y su rango de medida comprende entre 0 y 2 MBq/m?.
Con este monitor se pueden utilizar tres tiempos de integracién para las medidas: 1h,
2h y 3h. Se puede observar el dispositivo en la figura 3.10:

Figura 3.10: Monitor de radén SCOUT

A diferencia del monitor RTM 2200, el Radon Scout mide el radén por difusion,
esto implica que no se utiliza ninguna bomba para desplazar el gas. Con esto se con-
sigue excluir la posible influencia de uno de sus descendientes, el torén. La cdmara de
medida esta equipada con un detector de semiconductor de alto voltaje y no muestra
ninguna sensibilidad con la humedad ambiental.

Como ya se ha comentado anteriormente, al tratarse de un monitor de estado
solido, en su interior el gas radon es sometido a un campo electrostatico. Este campo
es generado entre la pared de la cAmara y la superficie del monitor semiconductor de
silicio, formando un par de electrodos alimentados con alto voltaje. Durante el tiempo
que dura la desintegracién alfa del 222Rn, los radionucleidos derivados son ionizados y
dirigidos hacia la superficie del monitor (bajo la influencia de las fuerzas del campo).
El monitor entonces registra la desintegracién alfa de los descendientes de vida corta
del radon, de forma que el nimero de pulsos contados proporciona una medida de la
concentracién de radén en la muestra de aire que se esta analizando [31].

AlphaE

El monitor AlphaE, fabricado por la empresa Saphymo, es un dispositivo ligero y
portatil utilizado para controlar la exposicién y la dosis personal de radén asi como la
vigilacncia de radén a corto/largo plazo en interiores, cuevas o minas. La sensibilidad
de este monitor de radén es de 0.5 cpm/kBqg/m?® y su rango de medida va de 0 a 10
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MBq/m3. El AlphaE tiene la posibilidad de utilizar tiempos de integracién que van
desde 1’ hasta las 12h. A continuacién, en la figura 3.11, se muestra una imagen del
monitor:

Figura 3.11: Monitor de radén AlphaE

El monitor AlphaE se basa en una camara de difusién de diodos de silicio. El
gas radon se difunde a través de los orificios de la caja hacia el interior de la cama-
ra de difusién. Como los orificios estdn totalmente cubiertos por una membrana de
Gore-Tex, so6lo el gas radon puede entrar en la camara mientras que los productos de
desintegracion, también llamados descendientes del radén (Polonio, Plomo, Bismuto),
son retenidos por el filtro. Por tanto, la medicién funciona independientemente de las
fluctuaciones de los parametros externos como pueden ser la concentracion de aerosoles
o la humedad del aire. Este hecho es importante ya que estos factores tienen un gran
impacto en la medicién de los descendientes del radén, pero no influyen en el mismo.

La radiacion alfa emitida durante la desintegracion del Radon-222 se registra por
el monitor de silicio. Sin embargo, junto con la desintegracién del Radén-222 también
sus descendientes se desarrollan en el interior de la caAmara y se separan en sus paredes.
La radiacién alfa causada por los descendientes del Radon al desintegrarse es propor-
cional a la concentracién de Radén-222 en el interior de la camara. Su contribucion a
la radiacion representa la mayor parte de la senal. Los impulsos de tensién generados
por el monitor de silicio son posteriormente amplificados, contados, convertidos a las
unidades requeridas y almacenados por el microcontrolador de acuerdo con el ciclo de
medicién predefinido [32].
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3.4.3. Otros dispositivos utilizados

Sensores de temperatura y bombillas de luz infrarroja

Se ha intentado representar en el laboratorio las variaciones diurnas que afectan
a la exhalacion de radon del suelo, produciendo un minimo de presion al mediodia.

Es de esperar que el flujo de radén muestre variaciones diurnas debido a varios
sucesos: el primero es que la onda de presién diurna produce un minimo en la presién
por la tarde; el segundo es que la mezcla turbulenta en la atmdsfera produce un au-
mento del flujo durante el dia; y la tercera es que las diferencias de temperatura en el
suelo entre el dia y la noche provocan los cambios en el flujo convectivo [33].

Para comprobar tales variaciones en la exhalacién de radén del suelo, se colocaron
tres bombillas de luz infrarroja en un determinada disposicién de manera que el suelo
quedase calentado de manera homogenea. Se probd con dos disposiciones distintas
mostradas en la figura 3.12:

Figura 3.12: Imagenes de las dos disposiciones de las lamparas de infrarrojos para
obtener distintas temperaturas del suelo.

Por tanto, en la parte de resultados se expondran los valores de las tasas de exha-
lacion del suelo mediante tres situaciones distintas recreadas dentro del laboratorio. La
primera situacion sera tomar medidas de la concentracion de radén sin hacer uso de las
bombillas, es decir, trabajar con las condiciones ambientales del laboratorio. Después
se conectaran las luces infrarrojas y se pondréan en una determinada posicién (no muy
cercana a la vitrina). Por tltimo, la tercera situacién consitira en acercar las bombillas
con el fin de recrear una mayor temperatura en la vitrina.

Para medir la temperatura se conté con dos medidores de temperatura del modelo
Testo 175T2, uno situado en el interior de la vitrina para medir la temperatura en su
interior y otro unido a un sensor que se situdé de manera horizontal en el interior del
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suelo (asi todos los puntos del sensor estan tedricamente a la misma temperatura) para
medir la temperatura del suelo. Se muestra a continuacion, en la figura 3.13, la imagen
del sensor utilizados:

Figura 3.13: Sensor de temperatura de la compania Testo.

Sensores de viento y ventilador de dos velocidades

No se sabe con certeza qué importancia tiene la velocidad del viento en la deter-
minacion de la exhalaciéon de radon. La incertidumbre se debe en parte por el hecho
de que los dispositivos de medicion del flujo de radén interrumpen el flujo de aire a
través del material el cual se estd midiendo. Por tanto, no es posible estar seguro de
que el flujo del material sea el mismo que “deberia”ser si el dispositivo de medicién
del flujo estuviera alli. En estudios realizados sobre este tema, no se ha encontrado
ninguna correlacion evidente entre la velocidad del viento y la exhalacién de radén
del suelo a velocidades de viento muy bajas que normalmente se producen cerca de la
superficie del suelo. Sin embargo, a velocidades del viento anormalmente altas, el flujo
aumentaba linealmente con la velocidad [33].

Para comprobar las variaciones de la exhalaciéon de radén con cambios en la
velocidad del viento, se dispuso de un sensor de viento de la empresa Testo. El testo
440 se utiliza para la medicién de parametros relacionados con la climatizacion. Es ideal
para ejecutar mediciones del nivel de confort con el fin de evaluar lugares de trabajo
y para ejecutar mediciones del flujo en sistemas de ventilacién y climatizacion y sus
alrededores. Ademas viene con una pantalla donde podemos monitorizar y conocer cuél
es la velocidad del viento, la temperatura ambiente e incluso la diferencia de presion
del aire [34]. Se pueden observar en la figura 3.14:
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Figura 3.14: Sensor que mide la velocidad del viento y pantalla donde observar los
datos.

También se utilizé un ventilador con dos velocidades distintas con el fin de simular
cambios en el viento. La disposicién en el laboratorio se muestra en la figura 3.15:

Figura 3.15: Disposicion en el laboratorio del ventilador y sensor para las medidas de
concentracion de radén con cambios en la velocidad del viento.
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Bomba de aire

La bomba Alpha Pump, de la empresa Genitron, se utiliza para purgar la caAmara
de acumulacién entre dos mediciones. Esta bomba introduce aire exterior, con menores
concentraciones de radén, en la cdmara de acumulaciéon. A continuacién, en la figura
3.16, se adjunta la imagen de la bomba de aire:

Figura 3.16: Bomba de aire de la marca Alpha Pump.
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4. Resultados y analisis

4.1. Exhalation bed

4.1.1. Meétodo experimental

Con el fin de obtener un valor referencia de la exhalacién del suelo de manera
experimental, se realizaron varias varias acumulaciones estableciéndose el tiempo de
integracién de cada medida dada por el RTM en una hora.

El ajuste de los datos experimentales se realizo de acuerdo con la ecuacién 3.3,
pudiendo obtener la tasa de exhalaciéon de radon de la siguiente forma:

E=f-h (4.1)

mientras que la constante de desintegracién X' se obtiene directamente del ajuste.
El valor de la concentracion inicial de radén en el interior de la cdmara de acumulacion
se fija siendo el primer valor que da el monitor de radén. A continuacién, en la figura
4.1, se muestra un ejemplo del ajuste de una acumulacién de concentracion de radon:

20000 -

m  Raddn
Ajuste
15000 A
|5
(=2
e 10000 |
&
o Ajuste: Cgp = Co*exp(-N*t)+(f/N)*(1-exp(-\*t))
f=(371.7+£1.9)Bgm *h?!
5000 A=(9.0+0.1)*10"3h1
Co = 497 Bqm 3

1
0 50 100 150 200
t/'h

Figura 4.1: Representacién grafica del aumento de radén dentro de la cdmara de exha-
laciéon en una de las acumulaciones realizadas.

A modo de ejemplo, si al valor de f de la figura 4.1 se le multiplical el valor
de la altura (h = 0.24m), se obtiene que el valor de la exhalacién de radén en esta
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acumulacién es: ' = 89.2 + 0.5 Bqm2h~ .

En la tabla 4.1 se recogen los distintos valores de la tasa de exhalacién de radén
de cada acumulacién:

Tabla 4.1: Valores experimentales de las tasas de exhalacién de radén obtenidos en
cada experimento realizado mediante el método experimental en la exhalation bed.
Las incertidumbres de cada valor son dadas por el programa que realiza el ajuste y la
incertidumbre de la media es la desviacién estandar de la misma.

Experimento | E/ Bqm *h™!
1 96.4 £ 0.6
2 92.6 £ 0.2
3 116.4 + 0.9
4 89.2 4+ 0.5
Media 99 + 12

Haciendo una media de las exhalaciones de todas las acumulaciones realizadas,
se obtiene que el valor de la tasa de exhalacién de radén es: F = 99 4 12 Bqm2h~!.

4.1.2. Meétodo tedrico

En este apartado se expondran los resultados obtenidos de cada parametro que
interviene en la expresion 3.6 asi como el valor obtenido para la tasa de exhalacion de
radon.

Densidad

En la tabla 4.2 se recogen los diferentes volimenes utilizados y sus respectivas
masas del suelo, también quedan reflejados los valores de la densidad aparente del suelo:

Tabla 4.2: Datos experimentales de las masas y volimenes utilizados. También quedan
reflejados en la ultima columna los valores de las densidades obtenidos por cada expe-
rimento.

m/g| V/cem’| p/g/em’
249.84 50 0.851
205.04 100 0.878
336.74 150 0.863
380.00 200 0.864
422.56 250 0.861
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Realizando una media y su desviacién tipica (los errores tomados han sido Am =
+0.02 gy AV = £10 cm?), se obtiene el valor medio de la densidad aparente del suelo

estudiado, que es: p = 0.86 + 0.03 g/cm?.
Factor de emanacién

En la figura 4.2 se muestra el ajuste de la acumulacion de radén dentro de la caja
y los valores obtenidos:

m Raddén
—— Ajuste
1500
o
E 1000
5
m
—
=4
o
(6]
500 -+ 7. Ajuste: Cpp = Co*exp(-N*t)+(f/N')*(1-exp(-\'*t))
f=(12.09 +0.24) Bgm 3 h™*
" A'=(0.89 + 0.02)*10 2 h !
Co = 27 Bgm ™3
0 1 T T T T T 1
0 200 400 600
t/h

Figura 4.2: Representacién gréfica del aumento de radén dentro de la caja con el
proposito de obtener el factor de emanacion.

Por tanto, sustituyendo los valores de los pardmetros que componen la expresion
3.11 (el valor obtenido tras hacer la espectroscopia gamma de la concentracién de radio
del suelo es: Cg, = 275+ 23 Bq/kg) y propagando errores, se obtiene el valor del factor
de emanaciéon: € = 0.46 + 0.04.

Longitud de difusion

En este apartado se iran describiendo los valores de cada parametro que se nece-
sita para llegar a conocer el valor de la longitud de difusion.

El primer parametro que se necesita conocer es el de la densidad de grano que,
junto con la densidad aparente, se podra determinar la porosidad del suelo. A conti-
nuacion, en la tabla 4.3, se muestran los resultados obtenidos en cada medida:
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Tabla 4.3: Datos experimentales de las masas y volimenes utilizados. También quedan
reflejados en la iltima columna los valores de las densidades aparentes obtenidos por
cada experimento.

M syelo / g AV / Cm3 Pg / g/Cm3
20 10 2
30 15 2
35 17 2

Realizando una media y su desviacion tipica (los errores tomados han sido Am =
+0.02 g y AV = 410 cm?), se obtiene el valor medio de la densidad de grano del suelo
estudiado, que es: p, = 2.0 £ 0.2 g/cm®.

Con estos valores y usando la expresién 3.16 | realizando una propagacion de
errores, el valor de la porosidad obtenido es: p =0.57 £ 0.05.

Ahora con la finalidad de conocer el contenido en agua del suelo, se obtiene la
humedad relativa de la muestra. Introduciendo los respectivos valores de ambas masas
(Mpumedo = 396.78 gy Myeeo = 372 g), el valor de la humedad relativa es: m = 6.72 %.

Teniendo ya el valor de todos los pardametros de la expresién 3.14, se obtiene el
valor de la saturacién de agua del suelo que es: w = 0.10 £ 0.01.

Ya solo queda por determinar el valor del coeficiente de difusion D antes de
conocer cudl es la longitud de difusién L. Para ello ya tenemos todos los pardmetros
calculados, por lo que introduciéndolos el resultado obtenido es: D = (4.45 4= 3.35)-10~7
m?/s. Con todo, el valor obtenido de la longitud de difusién es: L = 1.457 + 0.001 m.

Tasa de exhalacion de radén

En este momento ya disponemos de los valores de todos los parametros incluidos
en la expresiéon 3.6, por lo que sin mas que sustituirlos se obtiene la tasa de exhalacion
de radén tedrica: £ = 107+6 Bqm2h~!. En el caso que 2z < L, siguiendo la expresién
3.7, la tasa de exhalacién de radén serfa: £ = 106 +£9 Bqm~2h~!. Por tanto, se puede
observar que se asemeja bastante a la obtenida con la expresién 3.6 £ = 107 £ 6
Bqm~2h~!, lo que nos permite comprobar que la aproximacién es valida cuando z < L.

Finalmente cabe destacar que en este caso el valor de la tasa de exhalacién de
radon obtenida a través de la aproximacion tedrica cuando z < L: F = 106 £ 9
Bgm2h~! que se asemeja bastante a la obtenida con la expresién 3.6 F = 107 + 6
Bgm~2h~!, por lo que se comprueba que la aproximacién es valida cuando z < L.

A continuacién se muestra la tabla 4.4 que recoge todos los resultados que son
necesarios para la obtencion de la tasa de exhalacién de radén de forma tedrica:
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Tabla 4.4: Tabla resumen de los valores de los parametros que intervienen en la expre-
sién 3.6. La incertidumbre de la exhalacién se obtiene mediante propagaciéon de errores
de cada uno de los parametros de la tabla.

Parametro Simbolo Resultado
Densidad p 0.86 + 0.03 g/cm?
Factor de emanacién € 0.46 £+ 0.04
Concentracién de radio Chra 275 £+ 23 Bq/kg
Espesor z 13.0 £ 0.5 cm
Constante de desintegracién A 0.0076 h=*
Longitud de difusién L 1.457 + 0.001 m
Tasa de exhalacién E 107 + 6 Bqm 2h!

En vista de los resultados obtenidos mediante los dos métodos, se pueden extraer
conclusiones. En este caso, el valor de la tasa de exhalacion de radén en ambos casos
es aceptable si se tiene en cuenta la incertidumbre de ambos valores. La tasa de exha-
lacién de radén del suelo segtin el método experimental es de £ = 99 4+ 12 Bqm~2h~!
y segtin la forma tedrica resulta E = 107 & 6 Bqm2h~! por tanto coinciden dentro
de los margenes de incertidumbre. Cabe destacar que existe la posibilidad de que la
exhalacion tedrica esté afectada por cambios en la humedad del suelo y por posibles
errores en todos los pardmetros implicados en esa medida ya que cada uno se obtiene
mediante una metodologia distinta.

4.2. Comparacion de equipos

En este apartado se expondran los resultados de las tasas de exhalacién de radén
obtenidas mediante cada monitor de radén para después compararlos y comprobar qué
monitor de radén es el mas adecuado para medir la tasa de exhalacion. Para ello, se
realizaron cinco medidas mediante el método de acumulacién usando los tres equipos
simultdneamente. Estos se pusieron en las mismas condiciones de medida, es decir,
todos midieron en un tiempo de integracién de 1h y la concentracion inicial de cada
una de las medidas se fija siendo ésta el primer valor que da el monitor de radén
tras la purga. De esta forma se pudo comprobar los datos que proporcionaba cada
monitor para la misma concentracién de radén. A continuacién, en la figura 4.3, se
puede observar las distintas acumulaciones y purgas con uno de los monitores de radén
utilizados:
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Figura 4.3: Representaciéon grafica de las distintas acumulaciones de radén y las res-

pectivas purgas de la camara de acumulacién.

A modo de ejemplo, en la figura 4.4 se muestra graficamente la diferencia de

acumulaciones tomadas por cada detector en una misma medida:
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Cg,/ Bgm™
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1600 -
1400 -
1200 -
1000 -
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200

—— AlphaE

——RTM

—— Radon Scout

15 20
t/h

25 30

Figura 4.4: Representacion grafica de una acumulacion de radén medida por distintos

monitores de raddn.

Finalmente, en la tabla 4.5, se muestran los valores de las exhalaciones de radén

obtenidas mediante los distintos monitores:
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Tabla 4.5: Resultados experimentales de las exhalaciones obtenidas mediante cada uno
de los dispositivos de medicion. Las incertidumbres de cada valor son dadas por el
programa que realiza el ajuste y la incertidumbre de la media es la desviacién estandar
de la misma.

AlphaE Radon Scout RTM
Experimento | E/Bgqm2h~! | E/Bgqm*h~! | E/Bqm*h~!
1 157 £ 63 109 + 14 123 + 10
2 91 £ 21 101 4+ 13 94 £+ 8
3 145 + 32 86 + 9 106 =9
4 137 £ 33 103 4+ 12 115 + 13
5 157 £ 43 135 £ 21 113 £ 7
Media 137 + 27 107 + 18 110 + 11

En cuanto a los resultados dados por el AlphaE, E = 137 4+ 27 Bqm~2h~!, sf que
se aprecia que estdn bastante por encima del valor de referencia del suelo (E = 99 412
Bqm~2h~!). Sin embargo, los valores de exhalacién dados mediante el Radon Scout,
FE =1074+18 Bqm2h~!, son bastante cercanos a dicho valor de referencia, pero tienen

una incertidumbre mayor que los que dados por el RTM.

Finalmente, los resultados experimentales mediante el uso del medidor de radén
RTM, £ = 110 4+ 11 Bqm~2h~!, estdn ligeramente por encima del valor de referencia
aunque es compatible teniendo en cuenta la incertidumbre del mismo. Esto ha podido
deberse a que en estos experimentos no se midio la concentraciéon de radén en el interior
de la camara durante la purga, por lo que el valor de la concentracion inicial no esta
bien determinado y puede haber generado la sobreestimacién de la tasa de exhalacién.
Esto se comprobd en experimentos posteriores, que se pueden observar en el siguiente
apartado, donde los resultados obtenidos eran mucho mejores que los obtenidos con el
RTM. Con esto y sabiendo que la resolucién temporal del RTM puede ser mejor (se
pueden escoger tiempos de integraciéon de 10 minutos), se determiné que el RTM es el
mejor medidor de radén a utilizar para las mediciones que se quieren realizar.

4.3. Medidas cambiando condiciones ambientales

En esta seccién, con el fin de analizar las variaciones en el valor de la tasa de
exhalacion del suelo, se muestran los resultados obtenidos al realizar mediciones en
condiciones ambientales y cambiando pardmetros que afectan a la exhalacién de radon
tales como la temperatura y la velocidad del viento. Para cada acumulacién realizada,
se aplicd un tiempo de integracion del RTM de 10 minutos.

Para las medidas de control o medidas realizadas con las condiciones ambienta-
les del laboratorio, se realizaron 5 experimentos. Sin embargo, para cada cambio de
parametro, ya sea de temperatura o de velocidad del viento, se realizaron 6 medicio-
nes, 3 para cada cambio de parametro. Esto significa que se modificé los parametros
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ambientales dos veces, es decir, se aplicaron dos disposiciones distintas de las bombillas
provocando dos temperaturas distintas T1 (distancia més cercana a la vitrina de las
bombillas) y T2 (distancia més alejada de las bombillas a la vitrina) y dos velocidades
del viento diferentes V1 (menor velocidad) y V2 (mayor velocidad), aplicadas por el
ventilador, con el fin de comprobar realmente el efecto que tenfan en la tasa de exha-
laciéon de raddén del suelo utilizado.

En todas las mediciones se utilizaron tres sensores de temperatura, uno estaba
dentro de la vitrina (7},;), otro se situd en el exterior (Ti.,;) y el dltimo a 7 cm de
profundidad, aproximadamente a la mitad de la altura del suelo (T,e,) en disposicién
horizontal con el fin de que todos los puntos del sensor midiesen la misma temperatura.
Por 1ltimo, se dispuso de un sensor de viento sélo en las mediciones donde se cambiaba
la velocidad del mismo debido a que en las otras mediciones no habia viento suficiente
que afectase en las medidas de la tasa de exhalacién de radén. A continuacién, en la
tabla 4.6, se muestran todos los resultados de lo anteriormente comentado:

Tabla 4.6: Datos experimentales obtenidos durante los experimentos de control (CX),
variando la temperatura (TX) y la velocidad del viento (VX). Las incertidumbres de
cada valor de la exhalacién son dadas por el programa que realiza el ajuste y las del
resto por los sensores.

Experimento | E/Bqm2h™! | Ty, / 2C | Tewi / °C | Tsueto / °C | Vyionto / m/s
C1 96 £+ 10 1744+£06 | 173 £0.6 | 169 £ 0.2 0£0
C2 94 + 7 1744+£06 | 173 £0.6 | 169 £ 0.2 0£0
C3 96 + 8 1744+£06 | 173 £0.6 | 169 £ 0.2 0+0
C4 95+ 9 172+06 | 170 £ 0.5 | 16.8 £0.1 0£+0
C5 95 + 8 174+03 | 17303 | 171 +0.1 0£+0

T1-1 127 £ 14 50.0 £ 03 | 25.1 £0.1 | 221 £0.2 0£+0
T1-2 162 + 18 505+ 03] 2544+011] 224 +£0.1 0£+0
T1-3 165 + 20 50.3 £ 03 | 20.5 £0.1 | 22.6 £0.1 0£+0
T2-1 140 + 11 305+£04 | 259+£03| 229 +0.1 0£+0
T2-2 144 £+ 14 309 +011]263+02 | 242 4+0.1 0£+0
T2-3 169 £ 16 382+ 03] 25.0+£02 | 228 +0.3 0£0
Vi-1 94 + 11 180+£0.1 17901 179+ 0.1 0.30 £+ 0.02
V1-2 97 £ 10 1824+0.1 181 +£0.1 | 180+ 0.1 0.31 £+ 0.02
V1-3 96 + 11 184 +£0.0 | 18301 183 +0.1 0.31 £+ 0.01
V2-1 109 £+ 10 185+£0.1 18301 183 +0.0 0.60 + 0.01
V2-2 88 + 10 185+0.1 18301 184 +0.0 0.62 + 0.04
V2-3 115 + 12 189 +0.1 | 187+0.1| 186 = 0.0 0.65 £ 0.16

A partir de los resultados recogidos en la tabla 4.6, se han calculado la media de
las tasas de exhalacion de cada cambio de parametro para poder apreciar los cambios de
forma mucho mas clara. A lo largo de la toma de medidas en el laboratorio, han surgido
una serie de inconvenientes que han provocado que alguna de las tasas de exhalacion
de la tabla 4.6 no sean representativas. Uno de los inconvenientes que se produjeron
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fue que se acumulaba humedad en los tubos que conectaban el monitor RTM con la
vitrina provocando que se dejasen de tomar medidas de la concentracion de radén en
el interior de la misma antes de lo previsto. Para posibles medidas futuras, se podria
anadir una trampa de agua que impidiese que se condensase el agua en el interior de
los tubos debido a las altas temperaturas que se aplican. A continuacion, en la tabla
4.7 y en la figura 4.5, se muestran los datos de las medias de los valores de la tabla 4.6:

Tabla 4.7: Medias de las tasas de exhalacién de radon, de las temperaturas y velocidades
del viento dadas por los distintos sensores obtenidas durante los experimentos de control
(C), variando la temperatura (TX) y el viento (VX). La incertidumbre de la media de
la tasa de exhalaciéon de cada experimento es la desviacion estandar de la misma.

Experimento | £/Bqm—2h~! | T;,;/ °C | T,/ °C | Teweto/ °C | Dviento/ m/s
C 95+ 1 174 4+£0.1 172+ 0.1 | 169 £ 0.1 0+0
T1 151 £+ 21 50.3 £ 0.3 ]256.3+£02] 224 +0.3 0£+0
T2 142 £ 3 307 03] 26.1 03] 23.6+0.9 0+0
V1 96 + 2 182 +£02 (181 +£0.2| 181 +£0.2| 031 £0.01
V2 104 + 14 186 0.2 | 184+ 0.2 | 184 £ 0.2 | 0.62 + 0.03
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Figura 4.5: Representacion gréfica de los valores de las medias de las tasas de exhalacién
de radon, de las temperaturas y velocidades del viento dadas por los distintos sensores

obtenidas durante los experimentos de control (C), variando la temperatura (TX) y el
viento (VX).

En la tabla 4.7 se puede observar que la tasa de exhalacién en condiciones am-
bientales es bastante parecida, si tenemos en cuenta el error, a la tasa de exhalacién
de referencia obtenida en el apartado 4.1.

Analizando ahora los valores de la tasa de exhalacién de radén cuando se cambia
la temperatura, se observa un aumento de su valor con respecto al valor en condiciones
ambientales. Esto nos indica que si que hay una correlacién directa entre el aumento de
la temperatura y el aumento de la exhalacién de radén. Si se comparan los dos valores
de exhalacion obtenidos en los experimentos T1 y T2 se observa que los valores son
ciertamente parecidos si se tiene en cuenta la incertidumbre, pero esto también puede
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ser debido a que la medida T1-1 de la tabla 4.6 puede no ser representativa. Por tanto,
la tasa de exhalacion obtenida en T'1 podria estar un poco subestimada y por eso no
se aprecia tanta diferencia. Cabe destacar que para la media en T2, no se ha tomado
el valor T2-3 de la tabla 4.6 porque la temperatura alcanzada no es coherente con el
resto de medidas de T2.

Finalmente, si se analizan los valores de las tasas de exhalacion de radén cuando
varia la velocidad del viento, se observa que el valor de la tasa de exhalacion en ambos
casos es bastante parecida si tenemos en cuenta las incertidumbres, lo que lleva a pensar
que el viento no afecta, al menos directamente, al valor de la tasa de exhalacién de
radén de un suelo en el rango de las velocidades estudiadas. Ademas ninguno de los
dos valores es muy diferente a la exhalacién de la medida de control. Sin embargo,
se aprecia que cuanto mayor es la velocidad del viento, mayor es la incertidumbre del
valor de la exhalacion de radén, por lo que es posible que en futuros experimentos
haya que modificar o idear un nuevo sistema para intentar erradicar o disminuir esa
incertidumbre y descubrir asi si el viento afecta realmente a la tasa de exhalacién de
radon de un suelo.
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5. Conclusiones

Analizar la tasa de exhalacion de radén de un suelo es de vital importancia como
ya se ha comentado a lo largo de este trabajo. En este caso, el suelo escogido para medir
su tasa de exhalacién de radon es el suelo de las minas de fosfato de Bucraa, Marruecos,
cuya procedencia son rocas ricas en materiales radiactivos. Todas las medidas que se
realizaron utilizaron el denominado método de acumulacién cuyo proceso consiste en
sellar herméticamente con una caja o vitrina de altura determinada el suelo para que
el radén exhalado se vaya acumulando en el interior de la cdmara hasta llegar a un
valor de concentracion de saturacion.

Para establecer un valor de referencia de la tasa de exhalacién del suelo, se uti-
liz6 un suelo de exhalacién con caracteristicas conocidas. A partir de dicho valor de
referencia, ya se pueden realizar modificaciones en distintos parametros con el fin de
observar variaciones y la influencia de tales cambios en la tasa de exhalacién de radén.
El valor obtenido de referencia es de £ = 99 + 12 Bqm2h~!. Después se realizé una
estimacién de la exhalacién del suelo de forma tedrica mediante el estudio y medicion
a partir de cada uno de los parametros del suelo que se ven implicados en la expresion
teodrica 3.6 con el fin de compararlo con el valor de referencia obtenido y, asi, comprobar
que se ha medido de manera correcta. El valor obtenido mediante la forma teorica fue
E = 107 £ 6 Bqm2h™!, resultado que se asemeja bastante al valor de referencia si
tenemos en cuenta la incertidumbre de ambos valores y, por tanto, se puede decir que
es valido.

Con el fin de decidir qué dispositivo de medida de radén es el mas adecuado
para las mediciones que se pretenden en este trabajo, se han realizado medidas con
tres monitores de radén como son el RTM, Radon Scout y Alphak y, al analizar los
resultados obtenidos comparandolos con el valor referencia, se determina cudl es mas
adecuado. En base a los resultados obtenidos y a sus caracteristicas, se ha determinado
que el monitor de radén méas adecuado para la toma de medidas es el RTM.

Finalemente, se modificaron los parametros ambientales tales como la tempera-
tura y la velocidad del viento para comprobar su influencia en la tasa de exhalacion de
radon. Primero se realizaron unas medidas de control con las que comparar los cambios
que se van a introducir. Posteriormente se utilizaron dos disposiciones distintas de las
bombillas de luz infrarroja para simular dos temperaturas distintas y dos velocidades
del ventilador diferentes para también simular dos velocidades de viento distintas. De
los resultados se puede concluir que la relacién de los cambios en la temperatura con la
tasa de exhalacion de radén es que un aumento en la temperatura ambiental implica un
incremento en el valor de la exhalacién de radén del suelo. Sin embargo, los valores de
las tasas de exhalacion de radén cuando se modifica la velocidad del viento, no varian
mucho respecto a la medida de control. Esto nos indica que, en vista de los resultados
obtenidos, no existe ninguna relacion entre los cambios en la velocidad del viento y los
cambios en la tasa de exhalaciéon de radén de un suelo.
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A lo largo de todas las mediciones para este trabajo, han ido surgiendo incon-
venientes o ideas que pueden ser resueltas en algtin trabajo futuro. Uno de los puntos
clave en el andlisis de todas las mediciones fue qué medida tomar como la concentra-
cién inicial de raddn, ya que algunas no eran representativas del radén del interior de
la camara de acumulacién debido a que, por ejemplo, se tenia que cambiar las cone-
xiones del monitor de radén a la bomba para la purga y al revés si se queria realizar
una acumulacion. Esto provocaba que el aire externo de la cdmara entrase y pierda
precision la medida. Entonces seria interesante estudiar como varia la concentracion
inicial de radén, es decir el primer valor tomado por el monitor de radén, en funciéon
de si cambias los tubos, o levantas y cierras directamente la vitrina entre medidas o
cualquier otro tipo de método que se pueda confeccionar. A colaciéon de esto, seria
interesante también comprobar con qué disposiciones de la camara + suelo + monitor
de radén existe menos fugas, lo que ayudaria a que la concentracion inicial, y el resto
de medidas, fuese mucho mas precisa.

Otro de los problemas que se ha manifestado en los resultados el cambio de las
condiciones ambientales mientras se median los distintos pardmetros de la expresion
tedrica de la exhalacion de radén. Fundamentalmente, el que mayor incertidumbre cred
fue el factor de emanaciéon. Esto es debido a que este factor depende de la humedad
relativa del suelo, la cual varia con el paso del tiempo. Como para la medida del factor
de emanacién se necesita més de un dia (esto también sucede para obtener el valor de
la concentracion de radio), la humedad relativa del suelo cambiara y, por tanto, cambia
las condiciones ambientales y con ello la precision de la medida de la exhalacién. Con
relacion a este hecho, en trabajos futuros se podria medir la humedad relativa del sue-
lo frecuentemente (humedeciendo y secando el suelo) mientras se realizan las medidas
y asi uno se puede comprobar si la humedad relativa ha variado significativamente o no.

En cuanto a las medidas cambiando los parametros ambientales, surgié un pro-
blema cuando se aumentaba la temperatura. Cuando se va aumentando la temperatura
del suelo y el interior de la vitrina, se comenzd a condensar agua en los tubos que co-
nectaban la vitrina con el monitor de radén provocando que el monitor de radén deje
de medir la concentracion de radén en el interior de la camara antes de tiempo. Esto
se podria arreglar en trabajos futuros dando calor sélo al suelo para que no aumentase
la temperatura excesivamente en los tubos o anadiendo algtun tipo de trampa para eli-
minar el agua que se condense. En cuanto a las mediciones cambiando la velocidad del
viento, serfa interesante cambiar el rango de la velocidad del viento para comprobar si,
en otro rango de velocidades, la influencia del viento en el valor de la tasa de exhalacion
de radén es notable o no.
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