TRABAJO FIN DE CARRERA

Aplicacion de un sistema de monitorizacion
de la concentracion de gas radon en el agua
de una instalacion termal.

Autor Director

Daniel Rabago Gomez Carlos Sainz Fernandez

g

I
—

Universidad de Cantabria

Licenciatura en Fisica
Santander, 2013



INDICE

RESUMIEBIN .t e e st e e e s s s b e e e e aeeeeas 2
I [ g1 0 [N ox o o PSSR 3
1.1 Comportamiento fiSiCO Y QUIMICO .....covveieiiiieeceeeeee e 4
1.2 RadON ¥ deSCENAIENTES.......cc.eeiueeiieiiecciee et 7
1.3 Irradiacion por eXpoSiCiON @ radon ...........cccvevveiieiie i 12
1.4 Exposicion profesional (INStruccion 1S-33) ........ccccevereieininiiniiereseeens 15
1.5 ODJEEIVOS ...t 17
2. Material Yy MELOAOS .......ceevviiiii e 18
2.1 Area de estudio: Balneario Las Caldas de Besaya............c.ccccovurvrrrvrnnnnnn. 18
2.2 DisSpositivo eXperimental ... 20
2.2.1 Medida de radOin €N AQUa...........ccoveiveiieieeiieiie e eie e sre e sre e sre e e eesreas 20

= RTIM 2100 ... i e 20

- ESPeCctrometria gamma..........cccveiviiiiieeic e 26
2.2.2 Medida de radin €N @IME ........ooverieiiieiiiesie e 28

= RAAON SCOUL ...ttt nre s 28
2.2.3 Factor de tranSferenCia.........ccooeeieeieiieiieie e 29

2.3 Modelizacion del comportamiento del radon en el balneario..................... 30
2.3.1 Modelo de compartimento cerrado (MCC) .......cccceiievveie i 31
2.3.2 Modelo de compartimento abierto (MCA) ......cocveoviieveeie e 33

2.4 EStUdiO de COITEIACIONES ......oivieiiiiiiciieie et e 33
2.5 EStIMACION € OSIS ...evveeveivieiiiie ettt sne e 35
3. RESUITAUOS ... ettt sttt 37
3.1 M0delos MCC Y MCA ..ot 38
3.2 Anomalias en la concentracion de radin..........cccccvovvevevveieeseriese e 41

e ¢ LU USRS 43

e =N LSRR RTRURTRTTRS 44

3.3 Correlaciones con parametros fisico-qUIMICOS..........cccovevieevieieenicie e 45
3.4 EStIMACION 0B UOSHS ..eeuvevierie ittt 47
4, CONCIUSIONES ...ttt et e e e e e re e e enes 48
Y ToTo [=1 [l =T oo LSS 48
4.2 Radon frente a parametros fiSiCO-QUIMICOS .........cccvevvveieeiecie e 49
4.3 LegiSlacion Y dOSIS.......ccueruerieieieieieisie et 50
5. AQradeCimIBNTIOS ... .ccuvieiieiie ettt e ree e nes 51
6. BIDHOQIafia........coovviiieiii e 51
Y 010 S 54



Resumen

Se han analizado los niveles de radén (?’Rn) en el agua y en el aire del
balneario Las Caldas de Besaya de forma continua a lo largo de un afo
aproximadamente. El radon es un gas noble de origen natural procedente de la
desintegracion del radio (**Ra) ambos constituyentes de la serie radiactiva del uranio
238. Dicho gas ha sido reconocido como agente carcindgeno de pulmén por la
Organizacién Mundial de la Salud (WHO) y la Agencia Internacional de Investigacion
del Céncer (IARC). Ademas el R.D. 1439/2010 de 5 de Noviembre de 2010 establece la
obligatoriedad de someter a estudio actividades laborales en las que los trabajadores vy,
en su caso, los miembros del publico estén expuestos a la inhalacion de radon en lugares
de trabajo tales como establecimientos termales. Conjuntamente a las medidas de radén
se han obtenido una serie de pardmetros fisico-quimicos tales como el pH, el potencial
redox, la conductividad eléctrica y las temperaturas del agua y del aire. Los dispositivos
utilizados para realizar el estudio de la evolucion temporal de la concentracion de radén
del balneario han sido el RTM 2100, el Radon Scout y complementariamente se ha
usado la técnica de la espectrometria gamma para determinar el factor de transferencia
de los tubos de silicona empleados en el dispositivo experimental. Los valores de la
concentracion de radon obtenidos en el agua y en el aire del interior del balneario son
elevados, con una media anual de 559 Bg/l y 2850 Bg/m?® respectivamente, donde el
agua es la principal fuente de raddn en el aire. A partir de los valores encontrados se ha
calculado la dosis de radiacién para pacientes y trabajadores del balneario resultante de
la exposicion a estos niveles de radon. En el caso de los pacientes la dosis recibida por
una semana de tratamiento se hace insignificante, mientras que los trabajadores reciben
una dosis anual importante, con niveles de casi 8 veces superior a la media mundial
asociada a la radiacién ionizante de origen natural. Los datos muestran que los procesos
termales pueden controlar el comportamiento del radon y que su movilidad puede estar
influenciada por varios parametros fisico-quimicos tales como el pH y el potencial
redox, encontrandose correlaciones significativas con ambos parametros.



1. Introduccidén

El radén (***Rn) es un gas radiactivo de origen natural que tiene un periodo de
semidesintegracion Ty, de 3,8 dias. Es decir, el tiempo necesario para que el namero de
atomos se reduzca a la mitad. Se forma como el producto de la desintegracion del radio
(?*°Ra) , con Ty, =1600 afios, el cual es miembro de la serie radiactiva del uranio (*2U).
El uranio y el radio se encuentran naturalmente en suelos y rocas, proporcionando una
fuente continua de radén. Debido al caracter gaseoso del radon, es susceptible de
escapar de la roca dependiendo de la densidad y porosidad de la misma, siendo uno de
los elementos radiactivos mas comunes en el agua subterraneal™’.

Ademas del ?*’Rn existen otros dos is6topos de origen natural, el torén (*°Rn) y
el actinion (?*°Rn), provenientes de las series radiactivas del #°Th y del **U
respectivamente. Los periodos de semidesintegracion de estos dos isétopos son 55,6 s
para el toron y 4 s para el actinion. Debido a la corta vida de estos, los estudios se
centran normalmente en el ??Rn, excepto en casos especiales donde pueda haber
concentraciones significativas de toron.

Algunas aguas termales pueden tener altas concentraciones de radio y radon. Por
ejemplo, estudios realizados en balnearios espafioles proporcionan concentraciones de
radon superiores a 1800 Bg/l y a 29 Bq/l para el radio!?. La liberacion de radén a través
del agua en el entorno de balnearios puede plantear un riesgo para la salud de los
trabajadores de las instalaciones termales, asi como para los pacientes.

Dependiendo del tipo de suelo, propiedades de la roca y contenido de uranio y
torio del acuifero, las concentraciones de radon pueden ser muy dispares. Ademas la
situacion del radio respecto a la superficie o poro de la roca, hace que una fraccion de
radon esté disponible para ser transportado. Solo el raddn producido dentro de menos de
una fraccion de micrometro, sera capaz de alcanzar el espacio de los poros. Incluso altas
concentraciones de radio en la mayor parte de minerales pesados no produciran altas
concentraciones de radon en el espacio poroso. Por otra parte, bajas 0 moderadas
concentraciones de radio pueden desembocar en altas concentraciones de radon si el
radio es absorbido en la superficie de los granos. Por ejemplo, suelos arcillosos con un
contenido apreciable de uranio puede dar lugar a bajas concentraciones de radén debido
a la propia permeabilidad del suelo. Sin embargo, rocas calizas muy fracturadas con un
contenido de 5 a 10 veces inferior a las arcillas pueden constituir una fuente de radon
apreciable, permitiendo el transporte del mismo hasta la superficiel®.



1.1 Comportamiento fisico y quimico

El radon segun la tabla periddica de Mendeleiev, pertenece al grupo de los gases
nobles. Entre los que se encuentran el helio (He), nedn (Ne), argon (Ar), kriptén (Kr) y
xenon (Xe). Este grupo posee una serie de propiedades muy similares, son gases
monoatdmicos inodoros, incoloros y presentan una reactividad quimica muy baja. Esta
baja reactividad puede ser explicada por su configuracion electronica de orbitales
internos completamente ocupados, que dota a los elementos de este grupo una gran
estabilidad quimica. Por tanto el comportamiento del radon estd basicamente controlado
por procesos fisicos y no por interacciones quimicas. No se conocen compuestos
estables a temperatura ambiente y presion atmosférica.

En condiciones normales de presion y temperatura (T=0°C y p=1 atm), el radon
tiene una densidad de 9,73 kg/m®, lo que le convierte en el gas més denso de la
naturaleza. De todos los gases nobles, es el méas soluble en agua. Tiene alta movilidad
debido a que se trata de un gas. Su solubilidad puede ser incrementada en presencia de
altas concentraciones de fluoruros™. Este efecto se puede explicar mediante un proceso
fisico mas que quimico, ya que no es probable que el raddn pueda formar compuestos
de fldor. Se sugiere por tanto, que parametros tales como el fendmeno de micro-burbuja
o la difusion se ven afectados por la presencia de fluoruros, reduciendo la movilidad de
radon. El fendmeno de micro-burbuja, que se puede lograr con gradientes de presion,
y/o procesos de difusidn, es atractivo para explicar el transporte del gas en el agua.

Las moléculas de gas atrapadas en la masa de un liquido con el que entran en
contacto se disuelven en él a excepcion de que ocurra una reaccion quimica. Puesto que
el raddén es quimicamente inerte, la cantidad de gas que se disuelve en agua, segun la ley
de Henry, es directamente proporcional a la presion parcial del gas. Pero también
depende de la facilidad que tiene el gas para disolverse en dicho liquido, es decir, de su
coeficiente de solubilidad.

El coeficiente de solubilidad para el raddn viene dado por el coeficiente de
Ostwald, se define como la relacion entre la concentracion de radon en agua (Crnagua) Y
aire (Crn.aire) cuando se ha alcanzado el equilibrio mediante la ecuacion:

C
K _ Rn,agua (l)

ostwald C
Rn,aire

La concentracion de radon denota en realidad concentracion de actividad o
actividad por unidad de volumen, es decir, el nimero de desintegraciones que se
producen por unidad de tiempo y volumen. En el Sistema Internacional la unidad de



actividad es del Bequerelio (Bq), que corresponde a una desintegracién por segundo. Se
puede definir el coeficiente de Ostwald de esta manera puesto que la actividad es
proporcional al nimero de atomos.

La dependencia del coeficiente de Ostwald con la temperatura® a presion de 1
atm viene dada por:

K ggouais = 0,425-exp(0,05-T,

agua

(°C))+0.1 ()

donde T_ . (°C) es la temperatura del agua expresada en Celsius.

agua

El intervalo en el cual el coeficiente de Ostwald es una buena aproximacion para
la solubilidad del radén, es en el rango de 0-40 °C como se muestra en la figura 1. La
solubilidad en este intervalo disminuye con la temperatura, es decir, aumenta la
concentracion de raddn en el aire con respecto a la del agua.
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Figura 1. Representacion grafica del coeficiente de Ostwald, solubilidad del radén, en
funcion de la temperatura a presion de 1 atm. Valores representados a partir de la Ec. 2.

En sistemas difusivos, debido a su baja movilidad y a su corto periodo de
semidesintegracion (3,8 dias), el raddn obviamente no puede provenir de grandes
profundidades. Sin embargo, se espera que el radon provenga de una zona profunda
cuando es extraido por un gas ascendente o una columna de agua. En este ultimo caso,
el raddn siendo incorporado al fluido durante las dltimas etapas del proceso, puede ser
utilizado como trazador, actuando como un medidor de flujo relativo y medidor de la
velocidad del fluido. Generalmente la actividad de radén aumenta con el incremento de
flujo (la velocidad de extraccion del gas es mayor, disminuyendo el tiempo disponible



para el decaimiento radiactivo). Aungue flujos excesivos pueden conducir a un descenso
de la concentracion de radén debido a la dilucion del mismot™.

El raddn es conocido por estar asociado a fumarolas y aguas termales. Por lo
general, debido a sus propiedades, es transportado por las aguas subterraneas. Estas
caracteristicas permiten usar el radon como una herramienta para el mapeo y
determinacion de la dinamica de un sistema hidrotermal, para detectar fallas en terrenos
volcanicos, caracterizar el flujo de aguas subterraneas, y su monitorizacion en continuo
ha sido utilizada para la prediccion de terremotos!”.

Como se ha visto anteriormente, el comportamiento del radén esta basicamente
determinado por procesos fisicos debido a su quimica inerte. Sin embargo, la
concentracion de radén puede estar indirectamente afectada por interacciones quimicas
debido a que su progenitor, el ?°Ra, es altamente reactivo.

El radio una vez disuelto, esta disponible para diferentes reacciones quimicas
que conducen a una amplia incorporacion en carbonatos, sulfatos, hidroxidos, 6xidos y
sales. Al pertenecer al grupo de los alcalino-térreos, el nUmero de oxidacion es +2,
formando compuestos como Ra®*. Su movilidad y absorcién se ve altamente
influenciada por parametros fisico-quimicos. Para que el radio constituya una fuente
eficiente de raddn, una vez disuelto debe ser absorbido por la superficie de las rocas y
minerales del acuifero™™”, evitando asi la pérdida o dilucién de la concentracién de radio
en el agua durante procesos de alto flujo o recarga del acuifero. Altas concentraciones
del total de sélidos disueltos® (TDS) pueden inhibir/impedir la absorcién de radio™®),
conduciendo a altas concentraciones en el agua subterranea. Esto puede ser debido a:
competicion entre cationes, incremento de la carga en la superficie de rocas y minerales,
y/o a la formacidn de compuestos de radio con los propios TDS.

Condiciones de bajo potencial redox disminuyen la absorcion de radio mediante
la reduccion del campo de estabilidad de minerales sulfato, permitiendo una mayor
solucion de metales alcalino-térreos y/o mediante la inhibicion de la formacién de
superficies de Mn-oxidos y Mn-hidroxidos, ambos conocidos como potentes
absorbentes de radio.

En condiciones neutras o alcalinas, pH de 7-14, la presencia de capas de arcilla
puede hacer que el radio en disolucion (Ra®*) pueda reemplazar al sodio de las arcillas.
Aunque un pH acido menor de 5 puede disminuir significativamente la absorcion de
radio, y variaciones del mismo estan relacionadas con variaciones de TDS, aunque

® TDS es la abreviatura en inglés de Total Dissolved Solids. Es la cantidad total de iones moéviles
cargados, incluyendo minerales, sales o metales que estan disueltos en un volumen de agua.



puede que no se encuentren fuertes correlaciones entre el pH y las concentraciones de
226R4 o 22203 6]

1.2 Raddn y descendientes

Las tres series radiactivas naturales, denominadas segun los isétopos que las
inician 28U, 2°Th y 2*°U respectivamente finalizan en is6topos estables del plomo, no
sin antes pasar por decenas de elementos radiactivos que emiten radiaciones alfa («a ),
beta () y gamma (). Como se ha mencionado anteriormente, existen tres isotopos

del radén. El is6topo méas importante tanto en abundancia en la naturaleza como por su
periodo de semidesintegracion respecto a los otros dos, es el ?Rn. Denominado
cominmente como radén, mientras que al ?°Rn y #°Rn se les denota como torén y
actinion debido a que el ?°Rn pertenece a la serie radiactiva del torio y a que uno de los
predecesores del ?°Rn es el actinio. Estos tres is6topos se desintegran en polonio tras la
emision de una particula alfa. Puesto que el “Rn tiene un periodo de
semidesintegracion de unos 4 segundos carece de interés radioldgico. A continuacion se
muestran las cadenas radiactivas del torén y radén a partir de sus predecesores ?*Ra y
226Ra:

o
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Figura 2. Esquema de la cadena radiactiva del ?*Th a partir del **’Ra hasta el is6topo
estable de plomo 2°®Pb. Se indica en cada caso el tipo de desintegracion, alfa o beta, asi
como nucleo al que da lugar. El tiempo entre paréntesis denota el periodo de
semidesintegracion. En el caso de existir varias vias de desintegracion se muestra la
probabilidad de cada via en forma de porcentaje.
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Figura 3. Esquema de la cadena radiactiva del *®U a partir del *Ra hasta el is6topo
estable de plomo 2°°Pb. Se indica en cada caso el tipo de desintegracion, alfa o beta, asf
como nucleo al que da lugar. El tiempo entre paréntesis denota el periodo de
semidesintegracion. En el caso de existir varias vias de desintegracion se muestra la
probabilidad de cada via en forma de porcentaje. Para los niicleos **Pb y ?“Bi se indica
que sufren desexcitaciones nucleares gamma () debido a su interés en métodos de

deteccion.

Como se observa en las figuras anteriores, el raddn y algunos de sus
descendientes se desintegran emitiendo una particula alfa. Este tipo de desintegracion es
debida a un efecto de repulsion de Coulomb. Se hace cada vez mas importante para
nucleos pesados puesto que la energia repulsiva de Coulomb aumenta con el tamafio del
nlcleo de una manera muy répida (con el nimero atémico al cuadrado, Z%). Mientras
que la fuerza de ligadura (binding force) aumenta con el nimero de nucleones A.

La emision espontanea de una particula alfa (« ) puede venir representada por el
siguiente proceso:



A A4
Xy 2> 7V, ta

donde X representa el nucleo padre, Y el ndcleo resultante, Z el nimero atémico o de
protones, N el nimero de neutrones y A el nimero de nucleones, protones mas
neutrones.

La particula a es un ndcleo de helio *He, que consiste en dos protones y dos
neutrones. Tras el analisis de conservacion de energia, momento lineal y angular, se
llega a que la energia liberada en el proceso de decaimiento alfa es'®":

Qa = (mx —-my — ma)cz 3)

donde mx, my y m_, son las masas del nucleo padre, del nicleo resultante y de la
particula alfa respectivamente. c es la constante de la velocidad de la luz.

La energia liberada Q, es también igual a la energia cinética total dada a los
fragmentos de desintegracion:

Q, =E/+E, (4)

Si el nacleo original X esta en reposo, el momento lineal total es cero. Y segun
el principio de conservacion del mismo, se requiere que la particula alfa y el ndcleo
resultante se muevan con el mismo momento en sentidos opuestos:

P, = Py (5)

La energia tipica liberada en un decaimiento alfa es del orden del MeV. Por
tanto, la energia cinéticaparaYy a es E, <<mc® y se pueden utilizar las ecuaciones

no relativistas. Escribiendo E=p%2m y a partir las ecuaciones 4 y 5 se llega a que la
energia cinética de la particula alfa es:

Q,

T (@Lm, /m,)

(6)

a

Como el ratio de masas es muy pequefio ya que Y representa un ndcleo pesado
con A>>4, Se puede hacer la siguiente aproximacion:

4
E ~Q (17) (7)



Tipicamente la particula alfa se lleva el 98% de la energia Q,. Dejando al

nucleo pesado solo un 2% de esta. El retroceso que sufre el nucleo pesado no es
completamente insignificante. Si la energia implicada Q,_es el orden de 5 MeV, el

nacleo pesado retrocederd con una energia de unos 100 keV. Esta energia puede superar
ampliamente la energia de cohesion en los sélidos provocando que el nucleo escape del
solido si se encuentra cerca de superficie del mismo. De hecho, este fendmeno es el
responsable de la disponibilidad de &tomos de radon en los poros del terreno a través del
proceso denominado emanacion.

Algunas de las medidas experimentales para determinar la
actividad/concentracion de radén se basan en la medida de la energia cedida a un
material por la particula alfa que desprenden algunos de sus descendientes. A partir de
la ecuacion (7) se puede saber que energia cinética caracteriza a la particula alfa en cada
caso. Otra de las técnicas empleadas es la denominada técnica de la espectrometria
gamma (ver apartado 2.2.1), se basa en la deteccion de los fotones gamma que emiten
algunos ndcleos que se encuentran en estados nucleares excitados. En este caso, la
condicion necesaria para determinar la actividad de radon a partir de las emisiones
gamma de sus descendientes de vida corta es que todos ellos se encuentren en
equilibrio, es decir, que la actividad (numero de desintegraciones por unidad de tiempo)
del radon sea la misma que la de los descendientes utilizados. Esto se consigue cuando
se tiene la muestra de raddn y descendientes confinados en un volumen cerrado.

Si se tiene una muestra radiactiva con una probabilidad de desintegrarse por
unidad de tiempo A (caracteristica de la especie nuclear). La actividad, nimero de
nucleos que se desintegran por unidad de tiempo, viene dada por:

dN
A=—=-/N (8)
dt
Resolviendo la ecuacidn anterior y teniendo en cuenta que inicialmente (t = 0) se
tiene un numero de nucleos No. Segun la ecuacion fundamental del decaimiento
radiactivo el nimero de ndcleos de muestra en cada instante de tiempo es:

N(t) = N, -exp(-At) 9)
A partir de la Ec.9 se obtiene el periodo de semidesintegracion Ty, que se define
como el tiempo al cabo del cual el nimero de nucleos se ha reducido a la mitad

(N=No/2):

In2
Tyo=— (10)
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En el caso de un nlcleo radiactivo que a su vez provenga de otro, la Ec.8 se
modifica debido a los nucleos procedentes de la desintegracién de su progenitor de la
forma:

dN,
dt

=A4N; -4N, (11)

donde los subindices 1y 2 hacen referencia a los nicleos padre e hijo respectivamente.

Sustituyendo N; en la ecuacién anterior segun la Ec.9 y suponiendo que
inicialmente solo se tiene nucleos del padre, resolviéndola se obtiene:

N, (t) = - A_igl Ny (e —e™) (12)

Expresando las ecuaciones 9 y 12 en forma de actividad, se obtiene por tanto
para el padre y el hijo:

A =N, e = A(0)-¢ 7
(13)

A= zf_izl AO)(e e )

Si el periodo del padre es bastante mas grande que el del hijo (T121>>T122,
A, >> ), al cabo de un determinado intervalo de tiempo las actividades A; y A, se

igualaran:
A1) = A1) = A(0)-(1-e™) (14)

En el caso de tener una cadena radiactiva como a la que pertenece el ?Rn (ver
Fig.3), la actividad de cada descendiente se puede obtener a partir de las ecuaciones de
Bateman:

ﬁ(t)zNo_En:cme‘“, Co = k(lﬁk_ ) (15)

La actividad en funcion del tiempo para el radon y sus cuatro descendientes de
vida corta mas importantes, viene representado en la siguiente figura:

11
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Figura 4. Actividades del radon y descendientes de vida corta en funcion del tiempo.

Se puede observar que a las tres horas, la actividad del radén y sus descendientes
difiere en un 5%, y a las tres horas y media se alcanza el equilibrio secular. Se observa
también que debido al periodo extremadamente corto del ?**Po (0,164 ms), su actividad
es siempre igual al de su progenitor el ?*Bi.

1.3 Irradiacion por exposicion a radon

La exposicion a la radiacion ionizante puede dafar las células vivas, causando la
muerte de algunas de ellas y modificando otras. La mayoria de los 6rganos y tejidos del
cuerpo no se ven afectados por la perdida de un nimero considerable de células. Sin
embargo en dosis elevadas, si ese numero es lo suficientemente grande, el dafio a los
organos puede conducir a la muerte. Este dafio se produce en personas que estan
expuestas a la radiacion por encima de un nivel umbral.

El riesgo derivado de la exposicion a radiaciones ionizantes presente para todo el
rango de dosis se debe a la posibilidad de modificaciones genéticas de las células sin
matarlas. Este tipo de dafio es normalmente reparado, pero si la reparacion no es
completa, la modificacion resultante se transmite a las células en division y
eventualmente puede producir cancer. Si las células modificadas son las que transmiten
la informacion hereditaria a los descendientes del individuo expuesto, pueden surgir
trastornos hereditarios.
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La irradiacion de las personas por exposicion al radon se produce por su caracter
gaseoso, que hace posible su acumulacién en recintos cerrados como viviendas,
balnearios, cuevas o0 minas, alcanzando concentraciones elevadas. Este hecho es
especialmente notable en aquellas regiones que, por la composicién geoldgica de sus
suelos y rocas, presentan altos niveles de radiacion natural. La irradiacion que el radon y
sus descendientes de vida corta producen en el hombre se debe principalmente a su
inhalacion.

Cuando se inhala gas radén, sus productos de desintegracion (***Po y ?*Po) se
depositan en los pulmones, donde las particulas alfa que emiten pueden interaccionar
con tejidos biolégicos causando dafios en el ADN. Puesto que incluso una Unica
particula alfa puede causar un dafio genético importante en una célula, es posible que el
efecto negativo en el ADN pueda producirse a cualquier nivel de exposicion. Por tanto,
es improbable que haya un umbral de concentracion por debajo del cual el radon no
tenga el potencial necesario para causar cancer de pulmént?*.

En 1988 el radon fue clasificado como carcindgeno humano por la Agencia
Internacional para la Investigacion del Cancer, agencia especializada en la investigacion
del cancer de la OMS, a partir de estudios epidemioldgicos realizados en trabajadores de
minas de uranio. En la actualidad el radon esta reconocido como la segunda causa de
cancer de pulmdn en la poblacién tras el tabaco. La mayoria de dichos canceres se
producen entre personas fumadoras debido al efecto sinérgico de ambos. Estimaciones
recientes en diversos paises sitlan la proporcion de canceres atribuibles al radéon entre el
3y el 14 %, dependiendo de la concentracion media de raddn en el pais correspondiente
y los métodos utilizados para su célculo. Los andlisis indican que el riesgo de padecer
cancer aumenta proporcionalmente con la exposicion al radén. Puesto que la mayor
parte de la gente se encuentra expuesta a bajas y moderadas concentraciones de radén,
la mayoria de los canceres de pulmon relacionados con el radén son causados por estos
niveles de exposicion en lugar de por concentraciones altas.

La magnitud utilizada para expresar la exposicion de un material tal como el
cuerpo humano a la radiacion ionizante, es la dosis absorbida cuya unidad es el gray
(Gy). Sin embargo, los efectos bioldgicos por unidad de dosis absorbida varian con el
tipo radiacién y la parte del cuerpo expuesta. Para tener en cuenta dichas variaciones, se
utiliza la magnitud ponderada dosis efectiva, cuya unidad es el sievert (Sv).

Todo el mundo por el simple hecho de vivir en el planeta tierra esta expuesto a
la radiacion ionizante de origen natural. Las fuentes naturales de radiacidn son los rayos
cosmicos y las sustancias naturales radiactivas existentes en la propia Tierra y en el
interior del cuerpo humano. Una contribucion significativa a la exposicion natural de los
seres humanos es la debida al gas radon, aproximadamente un 50% de la misma. El
nivel de radiacion natural varia de unos sitios a otros del planeta, normalmente un factor
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3. En algunas localizaciones, puede alcanzarse niveles diez o cien veces superiores a la
medial*®).

Las actividades humanas que implican radiacion ionizante 0 sustancias
radiactivas causan exposicion a la radiacion, ademéas de la natural. Algunas de estas
actividades simplemente aumentan la exposicioén a fuentes naturales. Algunos de los
ejemplos son la extraccién y uso de minerales que contengan sustancias naturalmente
radiactivas y la produccion de energia por combustion de carbon que contiene dichas
sustancias. Tales actividades humanas constituyen solo una pequefia fraccion del nivel
medio global de exposicion natural. Sin embargo, los individuos que residen cerca de
las instalaciones en las que se libera material radiactivo al medio ambiente pueden estar
sujetos a una mayor exposicion.

De las actividades humanas, la mas importante respecto al incremento de
exposicion se refiere, es la actividad médica que usa radiacion ionizante. Entre ellas se
incluye el radiodiagndstico, la radioterapia, la medicina nuclear y la radiologia
intervencionista. Un gran numero de personas (en los paises en desarrollo, en particular)
todavia no se pueden aprovechar de muchos de estos procedimientos medicos, debido a
que no estan disponibles en todo el mundo. Por el momento, por lo tanto, esas personas
reciben menos radiacion por diagnostico y tratamiento médico que las personas que
viven en paises que se benefician de estos procedimientos.

Segun el Comité Cientifico de las Naciones Unidas sobre los Efectos de la
Radiacion Atomica (UNSCEAR), la dosis media para la poblacion espafiola es de 3,7
mSv/afio, de los cuales 2,4 mSv son debidos a la radiacion natural (valor medio
mundial). En la siguiente figura se muestra la dosis promedio para una persona que viva
en Espafia, cada sector refleja el porcentaje medio respecto a la dosis total.

34% Radon

10,1% Rayos cosmicos

13.6% Radionucleidos naturales
’ de la corteza terrestre
Diversas fuentes producidas
0,3% por el ser humano

30,4% 8,7%

Usos médicos 2,9%

Alimentos y bebidas

Toroén

Figura 5. Porcentajes de dosis media anual recibida por la poblacién espafiola
correspondiente a cada fuente de radiacién ionizante*®. La dosis media anual en Espafia
es de 3,7 mSv.
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1.4 Exposicion profesional (Instruccién 1S-33)

La instruccion 1S-331*% del 21 de diciembre de 2011, creada por el consejo de
seguridad nuclear (CSN), establece los criterios radioldgicos para la proteccion frente a
la exposicion de la radiacion natural. EI 26 de enero del 2012 se publica dicha
instruccion en el boletin oficial del estado (BOE), teniendo por tanto aplicacion legal.

El objeto de la instruccion es establecer criterios radiologicos sobre los
siguientes aspectos relacionados con la exposicion a la radiacion natural en lugares de
trabajo:

- Valores de dosis efectiva a los trabajadores cuya superacion requeriria la
adopcion de medidas correctoras o dispositivos de vigilancia.

- Concentraciones de radon en lugares de trabajo cuya superacion requeriria la
adopcion de medidas correctoras o dispositivos de vigilancia.

- Aplicacion total o parcial de los titulos del RPSRIP citados en el titulo VII, en
los casos en los que los resultados de los estudios demuestren que se han
superado los niveles de dosis efectiva establecidos o las concentraciones de
radon.

A continuacion se van a describir exclusivamente los criterios establecidos por la
instruccion 1S-33 referentes a la exposicion de radon:

El nivel de referencia que se toma para la concentracién media anual de *’Rn en
los puestos de trabajo durante el horario laboral es de 600 Bg/m®. Por debajo de este
nivel se deben aplicar los principios de optimizacion. Sin embargo, si se supera dicho
nivel de referencia se deben aplicar las correspondientes medidas de proteccion
radiologica, en el caso de que una vez realizadas acciones de remedio no se consiguiera
reducir la concentracion de radon. Se entiende por acciones de remedio aquellas
destinadas a disminuir la concentracion de radon.

Los niveles de referencia para las actuaciones indicadas en el articulo 63 del
RPSRI, deben ser los siguientes:

- <600 Bg/m*: no es necesario control.
- 600-1000 Bg/m?: se debe aplicar un nivel bajo de control.
- > 1000 Bg/m®: se debe aplicar un nivel alto de control.

® RPSRI: Reglamento de Proteccion Sanitaria contra Radiaciones lonizantes
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En el caso de los lugares de trabajo con elevada permanencia de miembros del
plblico el nivel de intervencion sera de 300 Bg/m® de concentracién media anual de
222Rn. Entendiéndose como lugares de trabajo con elevada permanencia de miembros
del puablico aquellos en los que los miembros del publico puedan permanecer una
cantidad de horas superior al horario laboral.

Las actividades laborales cuyos titulares deberian realizar los estudios requeridos
por el RPSRI son las que se llevan a cabo en los lugares de trabajo siguientes:

1. Lugares de trabajo subterraneos como:
- Cuevas y galerias.
- Minas distintas de las del uranio.
2. Establecimientos termales.
3. Instalaciones donde se almacenen y traten aguas de origen subterraneo.
4. Lugares de trabajo, subterraneos o no subterraneos, en areas identificadas por sus
valores elevados de radon.
5. Extraccion de tierras raras.
6. Produccidn y utilizacion del torio y sus compuestos.
7. Produccidn de niobio y ferro-niobio.
8. Produccion de gas y petroleo.
9. Produccién de cemento, mantenimiento de hornos de «clinker».
10. Fabricacion de pigmentos de dioxido de titanio.
11. Industria del fosfato (produccién de acido fosforico y de fertilizantes fosfatados).
12. Industria del zirconio.
13. Produccion de estafio, cobre, aluminio, hierro, acero, cinc y plomo.
14. Centrales térmicas de carbon.

En aquellas actividades donde no se supere el nivel de referencia anual de
600Bg/m® no es necesario aplicar medidas de control pero si realizar una reevaluacion
de la exposicién cada cinco afios. Aunque se llevara a cabo si se han realizado cambios
en la actividad que pueda suponer un aumento significativo de la concentracion radon.

En el caso de tener concentraciones medias anuales comprendidas entre 600-
1000 Bg/m? se aplicaran las siguientes medidas de control:

- Vigilancia radioldgica del ambiente de trabajo de acuerdo con lo indicado en el
articulo 26 del RPSRI.

- Estimacidn anual de dosis efectivas individuales.

- El titular de la actividad debera informar a los trabajadores sobre los riegos
radiologicos existentes en dicha actividad laboral. Asi como las precauciones
que se deben adoptar.
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En aquellas actividades en las que el incremento de exposicion de los
trabajadores supere alguno de los valores indicados en el punto anterior, se aplicaran
con carécter general los principios de proteccion radiolégica operacional establecidos en
el Titulo IV del RPSRI™,

1.5 Objetivos

Este estudio se centra principalmente en dos objetivos. Ambos se basan en la
medicién en continuo de radén (*?Rn) disuelto en el agua y el aire de una instalacion
termal, asi como de una serie de parametros fisico-quimicos.

El primero de los objetivos se fundamenta en la caracterizacion del término
fuente de gas radon en el aire interior de las instalaciones del balneario. Para ello, se ha
monitorizado el radon disuelto en el agua como trazador natural para evaluar la
dinamica de transferencia al aire, asi como poder determinar la dinamica del acuifero y
encontrar las fuentes de radén en la instalacion termal.

El segundo objetivo se centra principalmente en la proteccién radioldgica. En el
estudio y determinacion de las dosis que reciben tanto trabajadores como pacientes
debidas al radon. Actualmente a parte de la primordial importancia de la salud, la
instruccion 1S-33 (ver apartado 1.4) establece entre otras cosas los criterios radioldgicos
y concentraciones de radén en el aire que no se deben superar en una instalacion termal,
convirtiéndose en necesaria la evaluacion y determinacion de dicha concentracion.
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2. Material y métodos

2.1 Area de estudio: Balneario Las Caldas de Besaya

El balneario Las Caldas de Besaya se encuentra situado a orillas del rio Besaya
en el término municipal de Los Corrales de Buelna (43°17°53"’N, 4°04°23°’Q) a unos
30 km de Santander, capital de la comunidad autbnoma de Cantabria, Espafia (ver
Fig.6). Las aguas termales de este balneario se caracterizan por tener un temperatura
entre 34 a 37 °C y una composicion clorurado-sddicas, bicarbonatadas y nitrogenadas[gl.
Esta fuente termal esta asociada a la gran falla cabalgante del Escudo de Cabuérniga,
que, procedente de los picos de Europa, corre paralelamente a la costa por el sur de
dicho escudo. El tipo de roca de esta zona es de origen sedimentario, en su mayor parte
calizas grises, dolomfas y carniolas?”.

Balneario
Caldas dc Besaya

Figura 6. Localizacion del balneario Las Caldas de Besaya, Cantabria, Espafia.

El periodo de apertura anual del balneario suele ser de marzo a diciembre en
horario de mafana. Entre los servicios y técnicas de tratamiento, cuenta entre otros con
bafos, chorros, duchas circulares, bafios de burbujas, inhalaciones, pulverizaciones,
sauna, masaje subacuatico y masaje manual. El esquema de la denominada sala de
termas donde se realizan dichas actividades, que esta situada en el piso inferior al de la
sala de entrada al balneario se muestra a continuacion:
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Dispositivos RTM2100
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Figura 7. Esquema de la sala de termas del balneario Las Caldas de Besaya.

Como se observa en la figura anterior, la captacion de agua para las instalaciones
se realiza mediante una bomba que extrae agua de un pozo exterior al edificio. La
funcién principal de la bomba es surtir a elementos que necesiten una presion superior a
la que proporcionan los manantiales naturales y aumentar el caudal de agua en duchas y
tratamientos de chorros. Se tiene constancia que este sistema de extraccion de agua
funciona diariamente de seis de la mafiana a doce del medio dia aproximadamente. A
parte de esta fuente externa de agua, el balneario cuenta con siete manantiales, siendo el
mas caudaloso el denominado pozo principal. Durante el funcionamiento de la bomba,
parte del agua introducido al balneario va a parar a ese pozo.

El interés que tiene este balneario a parte de lo anteriormente comentado, son los
altos niveles de raddn de sus aguas que producen elevadas concentraciones de este en el
aire™. Los valores de concentracion de radén tanto en agua como en aire obtenidos de
estudios anteriores™ ™Y vienen dados en la siguiente tabla:

CRn,agua (Bqll) CRn,aire (Bq/m3)
Pozo principal 820+ 50 10.100-7.770
Pozo exterior 560+ 80 -
Sala termas - 3.560-6.650
Entrada - 580

Tabla 1. Concentraciones de *’Rn en agua y aire del balneario Las Caldas de Besaya
obtenidas de estudios realizados de 1989 a 19919 ™ En el caso de la concentracion
de radoén en el aire para el pozo principal, la medida se llevd a cabo a 20 cm del agua.
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2.2 Dispositivo experimental

La determinacion de los niveles de *’Rn en el interior del balneario Las Caldas
de Besaya se ha realizado midiendo la concentracion del gas, tanto disuelto en el agua
como en el aire. La medida de la concentracion de radon en el agua que aflora al
balneario se ha realizado de forma continua a lo largo de diez meses, entre marzo y
diciembre de 2012. En el caso de la medida de la concentracion en el aire, el periodo ha
comenzado también en marzo de 2012 y se ha prolongado hasta febrero de 2013.

Para determinar la concentracion de radon disuelto en el agua se han utilizado
dos métodos. El primero se ha realizado de forma continua mediante el dispositivo
RTM 2100 y el segundo, puntualmente mediante la técnica de la espectrometria gamma.
La medida de la concentracion de radon en el aire del interior del balneario se ha
Ilevado a cabo con el dispositivo Radon Scout.

Los dispositivos experimentales RTM 2100 y Radon Scout se han situado en la
denominada sala de termas a una distancia de aproximadamente 1 metro del pozo
principal (ver Fig.7). Las muestras de agua para analizarlas mediante espectrometria
gamma se han tomado del pozo principal, al igual que para la medida en continuo
realizada por el RTM 2100. Una de las principales razones que ha llevado a escoger este
sitio como toma de muestras y emplazamiento de los dispositivos ha sido el gran
volumen y caudal del pozo principal.

2.2.1 Medida de radén en agua

- RTM 2100

El dispositivo RTM 210012 esta disefiado por la empresa SARAD para medir de
forma continua en funcién del tiempo la concentracion de los is6topos *’Rn y ?*°Rn, asf
como la temperatura ambiente, la humedad relativa, la presion atmosférica y el flujo de
aire que entra en el dispositivo, mediante sensores internos. En este caso se ha utilizado
la edicion GEO-RTM 2100 que permite ademas de lo anteriormente comentado, medir
el pH, el potencial redox, el CO,, la conductividad y temperatura del agua utilizando
sensores externos. El esquema de la parte frontal del dispositivo se muestra a
continuacion:
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Figura 8. Esquema del dispositivo GEO-RTM 2100.

En la figura anterior se muestran la entrada y salida del aire (AIR IN/AIR OUT)
por las cuales una bomba interna introducird y expulsara aire respectivamente a la
camara interna que posee el detector. Los sensores externos para la medida de CO,,
conductividad eléctrica, potencial redox y pH se conectan en la parte inferior derecha,
entradas: CO2, COND., REDOX y pH respectivamente. El panel CALIBRATION
incluye entradas para los tres Gltimos parametros mencionados anteriormente donde
utilizando una solucién estandar dada se han calibrado los mismos. El sensor que mide
la temperatura del agua esta integrado en el de conductividad.

La parte referente a la medida de radén/torén comienza con una bomba interior
gue genera una corriente de aire que introduce el Rn al interior de la cdmara. Dos etapas
de filtros previos impiden que los descendientes del radén/torén entren dentro del
dispositivo. Por ultimo, dos electrodos de alto voltaje crean una diferencia de potencial
entre la pared de la camara y el detector de silicio (ver Fig.9).

Durante la desintegracion del ?’Rn/?’Rn los nucleidos derivados #*°Po/**®po se
ionizan. Debido a la existencia de una diferencia de potencial, los descendientes se
adhieren a la superficie del detector. El decaimiento alfa de estos descendientes de vida
corta son registrados por el detector con una estadistica del 50% (solo la mitad de las
desintegraciones son contempladas). Asi, una medida del contaje de pulsos debidos a la
desintegracion del ?°Po y #%Po es una medida de la concentracién del ?°Rn y ?*Rn
respectivamente. Para aumentar la estadistica un factor dos, se puede incluir el ***Po
para la determinacién de la concentracién de **’Rn. Como ya se ha visto, el ***Po
pertenece a la cadena adicional del #*®Po (ver Fig.3). Por tanto cada desintegracion del
28pg debe estar seguida de una desintegracion del ***Po. La principal desventaja es que
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la respuesta se hace temporalmente méas larga debido al periodo de semidesintegracion
de los ndcleos intermedios (Ty2(***Pb)=26,8 min y T12(***Bi)=19,9 min).

Alto voltaje

Camara

Filtro .
Radon decay

—6§S ion

.

alfa
—_  Toron decay

T~ OPo-216idn
Detector /l}a
Silicio

alfa

ANNRRUNTR ENEY NOURY N00 RANND EONE TUEL DNNTY AR DRVRRE DRONORNR

Figura 9. Esquema del sistema de deteccion. Se muestran los decaimientos del radon y
torén a #*®Po y #°Po respectivamente.

La eficiencia & de fijacion del detector depende principalmente de la humedad
absoluta (aH) debido a la descarga por moléculas de agua.

g = f(aH); [¢]=cuentas/(min-kBq-m™®) (16)

Esta funcion contiene 3 variables que son calibradas después del proceso de
fabricacion.

Por tanto la concentracion de radén/torén viene dada por:

N
C**Rn/*Rn)=——— 17
( ) g(aH)-t (n

donde N=n(mero de cuentas de ®Po,?*Po/***Po.
t= intervalo de tiempo expresado en minutos.

Para separar el contaje obtenido de los isétopos *®Po,*Po/**®Po de otros
descendientes, el detector esta conectado a un sistema de espectroscopia alfa con cuatro
ventanas o regiones de interés (ROI’s):

ROI 1: 28po/?¥?Bi
ROI 2: ?*%pg
ROI 3: ?*po
ROI 4: ?*?pg
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Aunque otro de los descendientes del #??Rn, el is6topo *°Po, libera en el proceso
de decaimiento alfa una energia de Q, =5,407 MeV, entrando dentro de la energia que

contemplan las ROI’s mencionadas anteriormente, no puede incrementar el fondo y
alterar las medidas debido a su alto periodo de semidesintegracion (Ty»(*°P0)=138,4
dias). Por otro lado, comparado con los descendientes, el contaje debido al decaimiento

alfa del radon y toron es muy bajo puesto que no se adhieren a la superficie del detector.
Ademas no se han encontrado anomalias significativas en el espectro.

2500 Po-218

2000 +

o
(=]
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1000 +

200 +

canal

Figura 10. Espectro de una camara con 2Rn adquirido por un dispositivo RTM.

Como se observa en la figura anterior, a la izquierda de los picos del espectro se
observa una cola. Esta es generada por la capa protectora del detector que hace que las
particulas alfa pierdan energia antes de entrar en la parte sensible. Una pequefia

superposicién de un pico vecino puede alterar las medidas afiadiendo cuentas a la ROI
como se observa en la figura siguiente:

cuentas

Po-218
Bi-212

Po-216

Po-214
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ROI4
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Lln
>

energia
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Figura 11. Esquema de las ROI’s del dispositivo RTM 2100, asi como de los picos del
espectro que se observan para cada isétopo y la superposicién de alguno de ellos.
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Debido a la superposicién de los picos, durante el proceso de calibrado se ha
realizado la correccion del contaje de cada is6topo. El ??Bi y el ??Po pertenecen a la
cadena de desintegracion del toron. Atendiendo al periodo de cada uno (ver Fig.2) se
obtiene una ratio de 1:2 entre ellos. Como el decaimiento alfa que genera el ?Po es el
mas energético y no se ve afectado por ningin otro pico, se puede extraer el valor en
cuentas que afiade el 2*?Bi al pico del #®Po. Ya que ambos picos no se pueden separar
debido a la diferencia entre ellos de unos 80 keV y a que la resolucion del detector no lo
permite.

El dispositivo tiene dos modos de tiempo de medida, fast y slow. Puesto que el
decaimiento radiactivo es un proceso aleatorio y cada evento tiene asociado un error
estadistico. Se ha de tomar un intervalo de tiempo que incluya el mayor nimero de
desintegraciones posibles para mantener la incertidumbre tan baja como razonablemente
sea posible. En nuestro caso como la finalidad es medir exclusivamente **Rn y
sabiendo a priori que existe una concentracion alta (~ MBg/m® ), se ha utilizado el
modo de tiempo fast que tiene una respuesta rapida (10 minutos). El tiempo de
integracion es de 60 minutos. Es decir, se obtiene un valor cada hora. En este modo de
tiempo no se incluye el isdtopo *Po para determinar la concentracién de *Rn.

A parte del dispositivo GEO-RTM 2100, para la medida en continuo de radon en
agua se ha utilizado el “SARAD water kit”. Para evitar problemas con la posible entrada
de agua en el dispositivo se han separado completamente los circuitos agua-aire. El
circuito de agua consta de una bomba que toma agua del pozo y la introduce
continuamente en una cazuela de unos 450 ml. El circuito de aire comienza y acaba en
las entradas air in y air out del RTM que crea un flujo de aire a partir de una bomba
interna. Este circuito entra en la cazuela donde se han utilizado tubos de silicona
impermeables al agua, que a su vez permiten el paso de radén. El vapor de agua es
susceptible de entrar dentro del circuito. Por eso a continuacién se coloca una botella de
compensacion donde se va a condensar el agua y un secador Peltier que va a eliminar el
vapor de agua que no se haya condensado en el paso anterior. Los sensores externos que
miden la conductividad eléctrica, el potencial redox y el pH, se introducen en la cazuela
por unos orificios disefiados para este fin. A continuacion se muestra de forma
esquematica el dispositivo experimental descrito:
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Figura 12. Esquema del dispositivo experimental utilizado para la medida en continuo

de raddn en agua.

Los datos técnicos del GEO-RTM 2100 maés relevantes se muestran a

continuacion:

Flujo bomba aire
Sensibilidad
Rango de medida
Espectroscopia

Sensores internos

0,35 Lpm aprox.

Modo fast/slow: 4,4/9,3 cpm por 1kBg/m?* (a 20°C y 50% rH)
0...10MBg/m®

256 canales, analisis de cuatro ventanas de energia

Rango

Humedad
Temperatura
Presion
Flujo

Sensores externos

0...100% rH + 2%rH (rH=humedad relativa)
0...50°C+0,1°C

800...1200 mBar

0...3Lpm=0,05 Lpm

Rango (0...80°C)

pH
Potencial Redox
Conductividad

0...14
+/- 1000 mV
100 1 S/cm a 20 mS/cm
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- Espectrometria gamma

Esta técnica se basa obtencion y analisis de la distribucion energética (espectro
de energia) de las radiaciones gamma emitidas por una muestra. En este caso se va a
analizar el espectro gamma de los descendientes del radén cuando se haya alcanzado el
equilibrio secular con los mismos. Es decir, cuando la actividad del radén y la de sus
descendientes sea la misma. Para los descendientes de vida corta, el equilibrio secular se
alcanza a las 3 horas aproximadamente (ver Fig.4).

La radiacion gamma es un tipo de radiacion electromagnética, y por tanto
constituida por fotones, que se produce cuando un nucleo excitado pasa de un nivel
nuclear a otro menos energético, mas estable. Este tipo de radiacién esta asociada a los
decaimientos alfa y beta cuando el ndcleo predecesor al emitir una de esas dos
particulas no decae al nivel fundamental del descendiente, sino que decae a un nivel
nuclear excitado.

Para determinar la concentracion de radén se ha utilizado la radiacion gamma
emitida por dos de sus descendientes. Los nucleos utilizados, asi como las energias
emitidas por cada uno se muestran en la siguiente tabla.

Ndcleo E, /keV
214, 351,9 // 295,2 // 2419
214Bi 609,3

Tabla 2. Nucleos y energia E, de los fotopicos utilizados en la técnica de la

espectrometria gamma

Los fotones gamma emitidos por un ndcleo tienen diversas energias debido a la
cantidad de niveles nucleares excitados a los que puede decaer el nlcleo padre. A
continuacion se muestra el decaimiento del >*Pb y el esquema de niveles del ?*Bi.
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Figura 13. Esquema de decaimiento™ del is6topo #**Pb. Se muestra el esquema de
niveles nucleares excitados del “**Bi al que puede decaer asi como la probabilidad de
cada uno y su energia correspondiente expresada en keV.

Para el analisis del espectro gamma se cuenta con un detector de centelleo de
yoduro de sodio con impurezas de talio (Nal(Tl)) unido a un fotomultiplicador. El
cristal tiene forma cilindrica de dimensiones (diametroxaltura) 3’’x3’* (1’’=2,54 cm).
Esta protegido de la radiacion exterior por un castillete de plomo y conectado a un
amplificador y un analizador multicanal. El analizador multicanal (MCA) almacena los
pulsos eléctricos del amplificador segln su altura y, por consiguiente, en funcién de la
energia depositada por los fotones gamma en el detector.

El sistema se ha calibrado utilizando una muestra de ?°Ra de actividad conocida
A(**Ra) en equilibrio con sus descendientes, preparada con la misma geometria que

las muestras a medir. Dado un tiempo de medida predeterminado, el contaje obtenido
bajo para los fotopicos del ?*Pb y el #*Bi corresponderé a la actividad conocida del
2Ra. Para obtener la actividad de una muestra de agua obtenida experimentalmente
donde el radon esté en equilibrio con sus descendientes se utiliza la siguiente ecuacion:

A(2Rn) = A(®°Ra)—— (18)

calib

donde ¢ y ceaib SON las cuentas bajo los fotopicos del ?**Pb y ?*Bi debido a la muestra
de agua y la de calibracién respectivamente.

En el célculo de las cuentas netas de cada fotopico, ademas de la contribucién de
los ndcleos de plomo y bismuto, se ha de tener en cuenta las debidas tanto al fondo
ambiental como al propio ruido electronico del equipo de medida. Para determinar la
contribucion del fondo se prepara un recipiente de igual geometria y capacidad con agua

27



destilada y desionizada, y se obtiene el espectro durante el mismo tiempo de medida que
el de la muestra. La diferencia entre ambos contajes son las cuentas netas, debidas al
radon presente en la muestra.

2.2.2 Medida de radon en aire

- Radon Scout

El instrumento Radon Scout!*® es un dispositivo de la empresa SARAD, verstil
y facil de usar, centrado en la deteccion de **’Rn en el aire. Ademés de la medida de la
concentracion de radon, proporciona valores de la temperatura y de la humedad relativa.

A diferencia del dispositivo RTM 2100, el radon en este caso es medido por
difusion. Es decir, no se utiliza ninguna bomba para atraer el gas. Lo que se consigue de
esta forma es excluir la posible influencia del tordn.

La camara de medida, esta equipada con un detector de silicio de alto voltaje, no
muestra ninguna sensibilidad con la humedad ambiental. La teoria de deteccidn es
similar a la descrita para el RTM. En este caso se tiene una Unica ventana de energia
correspondiente a la energia del isétopo *®Po.

Existen dos intervalos de medida, de una y tres horas. Segin recomendaciones
del fabricante se ha de escoger el intervalo de tres horas para concentraciones menores
de 200 Bg/m®. En caso contrario el error estadistico de cada valor ser4 del orden del
20%. En nuestro caso como la concentracion es del orden de varios kBg/m®, se ha
escogido el intervalo de una hora, al igual que para el dispositivo RTM. Para la
recoleccion de datos cada hora, la memoria interna del dispositivo tiene capacidad para
28 dias. En caso que se exceda el maximo de datos, los histéricamente mas antiguos se
borraran sobrescribiéndose con los nuevos.

Los datos técnicos del Radon Scout mas relevantes se muestran a continuacion:

Sensibilidad 2cpm por kBg/m®

Rango de medida 0...2 MBg/m® (error + 5% dentro de todo el rango)
Condiciones de operacion -10...40°C, 0...100% rH sin condensacion

Sensor temperatura -20...+80°C

Sensor de humedad 0...100% rH
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SARAD Radon Scout

Figura 14. Esquema del dispositivo Radon Scout.

2.2.3 Factor de transferencia

La concentracion de radon que proporciona el dispositivo RTM 2100 viene dada
en Bg/m® puesto que es la concentracion que se mide en el circuito de aire. Para obtener
la concentracion de radén en el agua expresada Bg/l se han utilizado los resultados
obtenidos mediante la técnica de la espectrometria gamma. Caracterizando asi el factor
de transferencia f de los tubos, es decir, el factor que cuantifica como de buena o mala
es la difusion a través de ellos.

Los valores de la concentracién de radon obtenidos con la espectrometria
gamma y con el dispositivo RTM 2100 se muestran en la siguiente tabla. Se indica la
fecha correspondiente a la toma de datos.

Fecha RTM (MBg/m®) | Gamma (Bg/l )
16 Abril 3,62 766
22 Abril 3,22 566
30 abril 3,29 539
5 Julio 3,87 850
Laboratorio 0,2 67
Laboratorio 0,1 12

Tabla 3. Datos obtenidos experimentalmente con la espectrometria gamma y con el
dispositivo RTM 2100 en la fecha que se indica. Los dos ultimos valores corresponden
a resultados obtenidos en el laboratorio.
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Realizando un ajuste lineal de los resultados mostrados en la tabla anterior, se
obtiene el factor de transferencia f de los tubos de silicona. El ajuste realizado se
muestra en la figura 15 y el valor obtenido del factor de transferencia es por tanto:

Con e (GaMMa) = £ -Co (RTM) = f = (1,96+0,10)10 2 (19)
' Bg/m
1000
= 800—- o *
g 4
fg eoo- o
% 400
% 200
o 1 W
0 T T T T T T T T
0 1x10° 2x10° 3x10° 4x10°

C,, (RTM) (Ba/m’)

Figura 15. Representacién de los datos experimentales de la concentracién de radon en
el agua obtenidos mediante la técnica de la espectrometria gamma Cgrpagua(gamma)
frente a la concentracién obtenida en el mismo instante con el dispositivo RTM
Crn(RTM). EI ajuste lineal se ha realizado segun la ecuacion 19. El coeficiente de
determinacion ajustado para este caso es R*-adj=0,98.

2.3 Modelizacion del comportamiento del radén en el balneario

Debido al funcionamiento del balneario se observa un comportamiento periodico
de la concentracion de #?Rn en el agua en funcién del tiempo. Como ejemplo grafico se
ha tomado una serie de datos obtenidos experimentalmente de la concentracion de radén
en el agua medido con el dispositivo RTM 2100.

Como se observa en la figura 16, existen dos comportamientos claramente
determinados. Uno es el aumento de la concentracion hasta un méaximo y el segundo es
el decaimiento hasta el minimo. Como se ha visto en el apartado 2.1, durante el
funcionamiento del balneario se bombea agua del pozo exterior para abastecer a las
instalaciones entre las seis de la madrugada y las doce del mediodia aproximadamente.
Horario que coincide exactamente con la disminucion de la concentracion de radén
observada en la figura mencionada.
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Figura 16. Datos experimentales de la concentracion de radon Crpagua €n funcion del
tiempo, obtenidos con el dispositivo RTM entre el 12 y el 17 de marzo del 2012.

A continuacion se van a describir los modelos tedricos que intentan explicar
estos dos comportamientos.

2.3.1 Modelo de compartimento cerrado (MCC)

Este modelo intenta explicar la variacion en la concentracion de radén C con el
tiempo t cuando el balneario esta parado. Es decir, cuando no se bombea agua del
exterior. Esto ocurre normalmente entre las 12 del mediodia y las 6 de la mafiana.

Como el agua se toma del pozo principal dentro del balneario y en principio no
hay aporte de agua del exterior en este intervalo de tiempo. Se modeliza el problema
suponiendo que se tiene un volumen V de agua con una concentracion inicial de radén
C(t=0)=C,. Dentro de este volumen se encuentra una fuente de *°Ra que exhala **’Rn
segun una constante E a traves de su superficie S. La disminucion de radon vendra dada
por la desintegracién a 2*®Po y por el paso de radén disuelto en el agua al aire. Por tanto
la variacion de la concentracion de radén con el tiempo®! se puede poner como:

«€_B_ ¢ (20)
dt Vv
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donde A= A(**Rn)+4, (h).
A (**Rn) = constante de desintegracion del ?’Rn.
A, = constante que refleja la pérdida de radon en la interfase agua-aire por

unidad de tiempo.
ES/V = tasa de emision de radén (Bg/l h™).

Rn(agua)-->Rn(aire) 7\\,*C

Aire 1+ 4+
—

Agua

Raddn decay
222Rn-->218Po

A(222Rn)*C

226Ra-->222Rn

e

Fuente de 226Ra

Figura 17. Representacion simplificada de la dinamica de la concentracion de radon
descrita en el modelo de compartimento cerrado.

La resoluciéon de la ecuacion diferencial (20) (ver Apéndice 1) denotando la tasa
de emisién ES/V como ¢ viene dada por:

C(t)=C,e "+ % (1-e™) (21)
A partir de la Ec.20 y de la condicion de méaximo de puede obtener:

dc

ac _¢
£ =0=Cpu =" (22)

donde Cax €s la concentracion maxima a la que tiende el radén segin en modelo MCC.
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2.3.2 Modelo de compartimento abierto (MCA)

Este modelo surge al intentar explicar el comportamiento de la concentracion de
radon en el agua cuando el balneario esta en funcionamiento. Es decir, cuando se
bombea agua del exterior con una concentracion de radén distinta a la existente en el
pozo principal (ver Tab.1l). Suponemos las mismas condiciones del modelo anterior
afiadiendo un término de intercambio. Por tanto la variacién de la concentracion en el
agua con el tiempo'® viene dada por la ecuacion:

€ 5 sc-ac-cH (23)
dt
donde A, es la constante que refleja el intercambio de volumen de agua por unidad de

tiempo y C* es la concentracion de radon del pozo exterior que abastece a las
instalaciones del balneario durante su funcionamiento.

La resolucion de la ecuacion 23 (ver apéndice 1) es por tanto:
C(t)=C,e "'+ % 1—e*Y (24)

con d=¢+4C* (Bg/lh?).
A =2+, (b,

2.4 Estudio de correlaciones

En estadistica, la correlacion nos determina la relacion o dependencia de dos o
mas variables sin tratar a priori de atribuir a una variable el efecto observado en otra.
Como técnica descriptiva, el estudio de correlaciones es de gran interés porque
determina si dos variables tienen algo en comun, es decir, si estan correlacionadas.

El coeficiente de correlacion més usado frecuentemente es el coeficiente de
correlacion de Pearson, pensado para variables cuantitativas, es un indice que mide el
grado de covariacion entre distintas variables relacionadas linealmente. Puede haber
variables fuertemente relacionadas pero no de forma lineal en cuyo caso no procederia
la aplicacion de la correlacion de Pearson.

33



El coeficiente de correlacion de Pearson viene denotado por ryy, donde x e y son
las variables. Puede oscilar entre +1 y -1, en el primer caso existe una relacion perfecta
positiva y en segundo una relacion perfecta negativa. Sin embargo ry, puede adoptar
cualquier valor entre estos dos extremos. En el caso en el que ry=0 se dice que no existe
relacion lineal entre las variables x e y.

La manera de obtener el coeficiente de correlacion es a partir de la ecuacion:

:ZXiyi_HY'VZ nzxiyi_zxizyi (25)
ns,s, \/nZXiZ_(ZXi)Z\/nZin_(zyi)z

My

donde x; e y; son los valores de cada variable y n el nimero de valores.

Una vez obtenido el valor del coeficiente de correlacion de Pearson, es
interesante averiguar si realmente existe una correlacion entre las variables o el
resultado es puramente debido al azar. A efectos practicos se calcula el nimero de
desviaciones tipo que se encuentra el coeficiente obtenido del centro de la distribucion,
segun la ecuacion:

t=—2— (26)

y se compara con un valor tabulado para un grado de significacion « y n-2 grados de
libertad. Si el valor obtenido de t es mayor que t(« ,n-2), entonces consideraremos que
las variables estan relacionadas.

Una forma més exacta de determinar la validez del coeficiente de correlacion es
acudir a tablas interactivas que proporcionan un valor que indica el nimero de veces
que nos estaremos equivocando si se consideran las variables correlacionadas. En el
presente trabajo se ha utilizado el programa de analisis de datos OriginPro8 que nos
facilita el valor del coeficiente de correlacion de Pearson, asi como el valor de
significacion de dicho coeficiente que denotaremos por sig. .

Si la correlacion posee un valor significativo, es decir, sig. proximo a cero, se

puede utilizar la siguiente escala para interpretar el coeficiente (el signo de ry
determinara si la correlacién es positiva o negativa) :
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r, Correlacion
1 Perfecta
0,9a0,99 Muy alta
0,7a0,89 Alta
0,4a0,69 Moderada
0,2a0,39 Baja
0,01a0,19 Muy baja
0 Nula

Tabla 4. Escala de interpretacion del coeficiente de correlacion de Pearson.

2.5 Estimacion de dosis

Para el célculo de la dosis efectiva H debida a la inhalacion de radon es
necesario introducir magnitudes especificas relacionadas con la exposicion a los
descendientes del gas.

Se define energia potencial alfa como la energia alfa emitida por la
desintegracion de todos los descendientes desde el #?Rn hasta el ?°Ph. Analogamente,
la concentracion de una mezcla de descendientes de raddn en aire es la suma de la
energia potencial alfa de todos los atomos de descendientes por unidad de volumen.
Sigue siendo comdn utilizar la unidad WL (Working Level) tradicionalmente definida
como la concentracidn en energia potencial alfa de una mezcla de descendientes que se
encuentra en equilibrio con una concentracion de radén de 3700 Bg/m®.

Esta unidad tradicional corresponde a una combinacion de descendientes de vida
corta de radon en 1 m® de aire que libera una energia potencial alfa de 1,3 10® MeV,
equivalente a 2,08 10° J. La ecuacion para obtener el WL es:

_ CRn,aire (Bq/mg) -F

WL = 27)
3700

donde C,,,.(Ba/m®) es la concentracion de *?Rn en el aire expresada en Bg/m®y F es

el factor de equilibrio entre el radén y sus descendientes. Segun la UNSCEAR para
ambientes tipicos de viviendas toma un valor promedio de 0,4??. Dado que la mayoria
de sistemas de deteccién miden directamente la concentracion de #?Rn, el conocimiento
de este factor de equilibrio es fundamental para estimar las concentraciones
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equivalentes de descendientes de vida corta, responsables directos de la irradiacion del
aparato respiratorio.

Directamente vinculada a la dosis recibida por inhalacion de radon y
descendientes estd la magnitud exposicion. Esta se define como el producto del periodo
de duracion de la inhalacién de descendientes de radon por su correspondiente
concentracion. Relacionada con el WL, se usa la unidad WLM (Working Level Month),
que es la exposicion a 1 WL durante un periodo de trabajo de un mes (170 h):

_ WL -t(h/periodo)
170

WLM (28)

donde t(h/periodo) son las horas que tiene un periodo de tiempo determinado. En la
exposicion profesional, para el caso mensual se toma t = 170 h/mes, y anual t = 2000
h/afo.

La tasa de dosis efectiva H se obtiene a partir de las ecuaciones 27 y 28,
teniendo en cuenta que el factor de conversion para el publico y los trabajadores es de 4
y 5 mSv/WLM respectivamente. Estos factores son recomendados por la Comision
Internacional de Proteccion Radioldgica (ICRP) procedentes de la recopilacion de
diferentes estudios epidemioldgicos internacionales de exposicién a radon en diferentes
ambientes y riesgos asociados de cancer de pulmén. Por tanto, la forma de estimar las
dosis efectivas puede expresarse a través de las siguientes ecuaciones:

Cruaire (BA/M?) - F -t(h/periodo) A

H  (mSv/periodo) = 29
pub|ICO( p ) 3700-170 ( )

. _ Ce.... (Ba/m*)-F -t(h/periodo)

H mSv/periodo) = —=nare -5 30
trabajadores ( p ) 3700 170 ( )
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3. Resultados

Los resultados de la monitorizacion en continuo de la concentracion de radon en
el agua y en el aire del balneario en el periodo de marzo de 2012 a febrero de 2013 se
muestran en la figura 18. Los dispositivos de medida en cada caso como se ha indicado
en el apartado 2.2 son el RTM 2100 y el Radon Scout. Puntualmente se han obtenido
valores de la concentracion de radédn en el agua mediante la técnica de la espectrometria
gamma (ver apartado 2.2.3).

Concentracién anual de raddn en agua y aire
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Figura 18. Representacion grafica de la concentracion de radon en el agua (Crnagua) Y €N
el aire (Crnaire) €n el balneario Las Caldas de Besaya en funcion del tiempo en el
periodo de marzo de 2012 a febrero de 2013 en intervalos de una hora. La incertidumbre
de las medidas es del 5%.

El dispositivo RTM también proporciona datos del potencial redox, de la
conductividad, del pH y de la temperatura en el agua, asi como de la temperatura en el
aire. En lo sucesivo se van a incluir estos parametros y se van a analizar conjuntamente
con el comportamiento de la concentracion de radén.
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3.1 Modelos MCC y MCA

Como se observa en la Fig.18, la concentracion de radon en el agua sigue en
general un comportamiento periddico. Esta periodicidad se intentard explicar siguiendo
los modelos descritos en el apartado 2.3. A continuacion se muestra un intervalo mas
detallado donde se observa dicho comportamiento.
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Figura 19. Datos experimentales de la concentracion de radon en el agua en funcion del
tiempo para el mes de mayo del 2012 medidos con el dispositivo RTM 2100.

Segun el modelo de compartimento cerrado (MCC) (ver apartado 2.3.1) la
concentracion de raddn en el agua en funcion del tiempo viene dada por la ecuacion 21:

C(t)=C,e "+ % (1-e™)

donde Cy = concentracion inicial.
A= A (®Rn)+, .
A (***Rn) =constante de desintegracion del *’Rn.
A, = constante que refleja la pérdida de Rn en la interfase agua-aire por unidad

de tiempo.
¢ = tasa de emision de radon.

En la figura 20 se muestra el ajuste realizado segun la Ec.21 a los datos
experimentales, cuando la concentracion de radén sigue el comportamiento descrito en
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el modelo MCC. Los intervalos de tiempo en los que se ha realizado este tipo de ajuste

son seis, uno por cada mes entre marzo y agosto. Los resultados de los parametros
obtenidos se muestran en la tabla 5.

800

600 —

CRn,agua (Bq/I)

400

200 +——————

t (h)

Figura 20. Ajuste realizado segn el modelo MCC a los datos experimentales obtenidos
el 10 y 11 de marzo entre las 10:50 y las 6:50.

Fecha Co (Bg/l) | 4 (Bg/th™) A (hh R%-adj
10-11 marzo 10:50a6:50 | 316 312+7 0,44+0,01 0,997
25-26 abril 11:03 a 5:03 601 170+ 10 0,24+ 0,02 0,969
13-14 mayo 11:12 a 5:12 557 270+ 30 0,40+ 0,04 0,943
19-20 junio 11:12 a 5:12 585 280+ 30 0,40+ 0,04 0,963
7-8 julio 11:25 a 5:25 534 230+ 20 0,33+0,03 0,965
2-3 agosto 12:21 a 4:21 533 320+ 30 0,48+0,04 0,971

Tabla 5. Resultados de los parametros que caracterizan la ecuacion dada por el modelo
MCC obtenidos mediante el ajuste de los datos experimentales en las fechas que se
indican. En dicho ajuste, la concentracion inicial Cy se ha tomado como parametro fijo,
la incertidumbre asociada a este valor es del 5%. Se indica el valor del coeficiente de
determinacion ajustado R%-adj en cada caso.
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En el caso del modelo de compartimento abierto (MCA), el comportamiento que
se intenta explicar es la disminucion de la concentracion de radon cuando a las
condiciones del modelo MCC se le introduce un caudal de agua adicional con una
concentracion de radon inferior. La ecuacion que describe este modelo es la Ec.24:

d

C(t)=C e*'+—
(t)=C, 7l

1-e*)cond=¢+AC* /I A =1+2,

Las series temporales se han tomado a continuacion de las tomadas para el
modelo MCC como se muestra en la tabla 6.

680 —
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Figura 21. Ajuste realizado segun el modelo MCA a los datos experimentales obtenidos
el 11 de marzo entre las 6:50 y las 11:50.

Fecha C.(Bg/l) | d (Bg/lh? AT (Y R%-adj
11 marzo 6:50-11:50 691 450+ 20 0,76+ 0,03 0,999
26 abril 6:03-10:03 660 310+ 20 0,52+ 0,03 0,998
14 mayo 5:12-10:12 657 420+ 30 0,72+0,05 0,998
20 junio 6:12-11:12 650 470+ 30 0,80+ 0,05 0,997
8 Julio 6:25-10:25 619 370+ 50 0,70+ 0,09 0,999
3 agosto 5:21-11:21 703 420+ 20 0,67+0,04 0,961

Tabla 6. Resultados de los pardmetros que caracterizan la ecuacion dada por el modelo
MCA obtenidos mediante el ajuste de los datos experimentales en las fechas que se
indican. En dicho ajuste, la concentracién inicial C; se ha tomado como parametro fijo,
la incertidumbre asociada a este valor es del 5%. Se indica el valor del coeficiente de
determinacion ajustado R%-adj en cada caso.
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A partir de los pardmetros de ajuste obtenidos en los modelos MCC y MCA
mostrados en las tablas 5 y 6 respectivamente, se han calculado los valores de las

constantes A, y 4,, asi como la concentracion de radon del pozo exterior C*.

Serie A, (b A, (h™h C* (Bg/l)
Marzo 0,43+0,01 0,32+0,03 430+ 80
Abril 0,23+0,02 0,28+ 0,04 500+ 100
Mayo 0,39+ 0,04 0,32+0,06 470+ 160
Junio 0,39+ 0,04 0,40+ 0,06 480+ 130
Julio 0,32+0,03 0,37+0,09 380+ 170
Agosto 0,47 +0,04 0,19+0,06 500+ 200

Tabla 7. Parametros A,, A, y C* obtenidos a partir de las ecuaciones 21 y 24 y de los

resultados de los ajustes mostrados en las tablas 5 y 6. Los errores asociados a cada dato
se han obtenido mediante la propagacion de errores (ver apéndice I1).

3.2 Anomalias en la concentracion de radon

En la figura 22 se muestran los resultados de la concentracion de radon en el
agua y de los parametros adicionales medidos durante el mes de abril con el dispositivo
RTM 2100. Se observa el comportamiento periodico descrito por los modelos MCC y
MCA analizados en el apartado 3.1 y dos pequefias anomalias. La primera el dia 8 de
abril y la segunda del 14 al 17 de abril aproximadamente (zona sombreada). En estos
intervalos de tiempo la concentracion de radon aumenta por encima de los valores
normalmente esperados. Adicionalmente la conductividad y temperatura del agua
disminuyen respectivamente 0,2 mS/cm y 0,5°C el 8 de abril y 1 mS/cm y 1,5 °C entre
los dias 14 y 17. Los parametros potencial redox, pH y temperatura del aire
aparentemente no sufren ninguna anomalia durante esos periodos.
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Figura 22. Resultados experimentales de la concentracion de radén en el agua, la
conductividad, el potencial redox, el pH, y las temperaturas de agua y aire para el mes
de abril medidos con el dispositivo RTM 2100.

Adicionalmente en la Fig.23 se muestra conjuntamente el comportamiento del
radon en agua y aire durante el mes de abril donde se observaron las anomalias
mencionadas en la Fig.22.
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Figura 23. Resultados experimentales de la concentracion de radén en el agua y en el
aire medidos con los dispositivos RTM 2100 y Radon Scout respectivamente durante el
mes de abril. La linea de puntos indica 3606 Bg/m?®, valor medio de la concentracion en
el aire durante este mes.
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El balneario durante los periodos en los que se observan dichas anomalias ha
permanecido cerrado, es decir, no se ha bombeado agua del pozo exterior. Como no se
ha introducido agua con menor concentracion de radon del exterior, la concentracién del
pozo principal sigue aumentando hasta alcanzar un méaximo que corresponde con la
situacion de equilibrio entre produccion de radédn y perdidas debidas al intercambio con
el aire y a la desintegracion del propio radon. Otro de los resultados a los que se puede
Ilegar es que la temperatura del agua en el pozo exterior es ligeramente superior a la del
pozo principal, asi como su conductividad. Es decir, tiene mayor nimero de iones en
disolucion.

Respecto a la concentracion de radon en el aire cuyos datos estan representados
en la Fig.23, se observa que sigue un comportamiento aparentemente periddico de
méaximos y minimos consecutivos. La concentracion disminuye por debajo de la media
en los periodos previos a la parada del balneario. Esto puede ser debido a la baja
actividad antes del cierre del balneario que provoca que disminuya el movimiento de
agua y por tanto la exhalacion de radén al aire. Sin embargo, en el intervalo de parada
pese a que se dan las condiciones de baja actividad de trabajo, la concentracion en el
aire aumenta. Una hipotesis que explique este comportamiento puede ser que hayan
disminuido las condiciones de ventilacion en el edificio provocando el aumento por
encima de la media.

A continuacion se va a analizar dos series temporales correspondientes a
anomalias en la concentracion de radén en el agua y en el aire:

- Agua

Otra de las anomalias claramente observables de la concentracion de radon en el
agua representadas en la Fig.18, se encuentra en el periodo del 9 al 18 de junio. En la
figura 24 se representa dicho intervalo. Al principio y final de esta serie se reconoce el
comportamiento descrito por los modelos tedricos del apartado 3.1. En la concentracién
de radon se observan eventualmente variaciones superiores al 40%. La conductividad y
temperatura del agua varian hasta un 90 y 15 % respectivamente coincidiendo con las
variaciones bruscas de radon. Los demas parametros estudiados permanecen
practicamente constantes con variaciones maximas de un 12% en la temperatura del
aire, un 8% en el caso del potencial redox y un 4% en el pH, no coincidiendo con las
anomalias observadas.

El resultado de las anomalias representadas en la Fig.24 se pueden resumir
como: Disminucion significativa de la concentracion de radén en el agua, de la
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conductividad y de la temperatura del agua. Este hecho podria estar relacionado con que
el agua provenga de filtraciones de la lluvia o del rio, puesto que esta agua tiene muy
poco contenido en raddn, asi como de iones en disolucion, y su temperatura es inferior
al agua termal del balneario.
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Figura 24. Resultados experimentales de la concentracion de radon en el agua, la
conductividad y la temperatura del agua en el periodo del 8 al 20 de junio, medidos con
el dispositivo RTM 2100.

- Aire

El comportamiento del radon en el aire medido por el dispositivo Radon Scout a
partir del mes de diciembre se muestra en la figura 25. Durante este mes han ocurrido
varios eventos que podrian explicar las variaciones de radon en el aire. A partir del dia
12 de diciembre ha finalizado la temporada anual del balneario y ha sido cerrado al
publico. EI 19 de enero de 2013 se producido un descenso brusco de la presion
atmosfeérica en la peninsula ibérica que ha desencadenado fuertes lluvias e inundaciones
de unos 30 cm de agua dentro de la sala de termas del balneario. Para estos casos
excepcionales en los que se inunda el balneario, se dispone de bombas de achique que
extraen el agua al exterior. Durante el mes de enero y febrero de 2013 se han realizado
diversas obras y reformas dentro de la instalacion que pueden afectar de alguna manera
a la concentracion de radon en el aire.
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Una vez que se ha cerrado el balneario el 12 de diciembre se observa una caida
brusca en la concentracion de radon en el aire. Esto puede ser debido a la disminucién
de movimiento del agua y por tanto de exhalacion de radon al aire. A pesar de los pocos
datos que se tienen de la concentracion en el agua, se observa que durante ese periodo
los niveles estan por encima de la media, del orden de 800 Bg/l. A partir del 19 de
enero, periodo en el cual se produce la inundacion, se observa un aumento brusco de la
concentracion en el aire, hasta 7000 Bg/m®. Una posible explicacion puede ser la gran
superficie que adquiere el agua para exhalar radén junto con altos movimientos de la
misma. Respecto a la etapa final de enero, destacar que hay variaciones que rozan los
maximos y minimos anuales que a priori no se pueden asociar a ningin evento
conocido.

Fin Temporada Comienzo fuertes tormentas
Inundaciones

—

3

CRrn, aire (BA/M

Figura 25. Resultados experimentales de la concentracion de radon en el aire medida
con el dispositivo Radon Scout durante los meses de diciembre de 2012 y enero de
2013. La linea de puntos indica 2850 Bg/m?®, valor medio anual de la concentracion en
el aire.

3.3 Correlaciones con parametros fisico-quimicos

En el apartado 2.4 se ha expuesto la teoria de correlaciones a partir del
coeficiente de correlacion lineal de Pearson. El estudio de correlaciones se ha realizado
cuantitativamente con el programa OriginPro8. Este programa proporciona el
coeficiente de correlacion de Pearson ryy, donde x e y son las variables a correlacionar.
El valor de significacion sig., que indica el nimero de veces que nos estaremos
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equivocando si consideramos las variables correlacionadas. Y la representacion grafica
de una variable frente a la otra.

El estudio de correlaciones se ha realizado entre la concentracion de radén en el
agua y los parametros medidos con el dispositivo RTM 2100, de la concentracién de
radon en el aire frente a la temperatura ambiente del balneario medidos con el

dispositivo Radon Scout, y por ultimo de la concentracion de radon en el agua frente a
la del aire.

Debido a la gran cantidad de datos de los que se dispone y a las anomalias que se
encuentran en la serie anual, se ha realizado el estudio de correlaciones mes a mes,
tomando en cada caso los resultados mas significativos. En las figuras 26 y 27 se
muestran las representaciones graficas de las correlaciones significativas encontradas.
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Figura 26. Concentracion de radon en el agua (Crn, agua) frente al pH, temperatura del
aire y potencial redox. En la esquina inferior derecha se representa la concentracion de
radon en el aire (Crn, aire) frente a la temperatura del aire. Se muestra en cada caso el

coeficiente de correlacion y el mes al cual pertenecen los datos experimentales. En
todos los casos el valor de sig. ha sido 0.
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Figura 27. Representacion grafica de la concentracion de radon en el agua frente a la del
aire medida durante el mes de marzo. El coeficiente de correlacion de Pearson obtenido
ha sido ry,=-0,38, con un valor de sig.=1,4 10°.

3.4 Estimacioén de dosis

La estimacion de dosis se ha realizado a partir de las ecuaciones 29 y 30 para
pacientes y trabajadores de la instalacion respectivamente. Como valor de la
concentracion de radon en el aire se ha tomado la media anual medida por el dispositivo
Radon Scout, que proporciona un valor de 2850 Bg/m®. El calculo de la dosis recibida
por los trabajadores se ha realizado mensual y anualmente, tomando un total de 170 y
2000 horas trabajadas de media en cada caso. Para el calculo de la dosis a pacientes se
ha supuesto que la permanencia en las instalaciones es de 2 horas diarias para la
estimacion de la dosis semanal. Por tanto la dosis efectiva recibida por pacientes y
trabajadores en los periodos mencionados es:

Periodo H (mSv)
Trabajadores Anual 18,1
Mensual 1,5
Pacientes Semanal 0,1

Tabla 8. Dosis recibidas por trabajadores y pacientes en los periodos indicados debidos
a una concentracion media de radén de 2850 Bg/m®.
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4. Conclusiones

Como se observa en la Fig.18, los niveles de raddn tanto en el agua como en el
aire del balneario Las Caldas de Besaya son excepcionalmente altos, con una media en
los meses estudiados de 559 Bg/l y 2850 Bg/m® respectivamente. Uno de los niveles
maés altos de Esparia segun el articulo de J. Soto et al. realizado en 54 balnearios en
1994. Muy superior a 40 Bg/m° nivel medio de radén en el aire en las viviendas
espafiolas*®l. En ambos casos los niveles medidos son consecuentes con los del articulo
anteriormente mencionado.

Se ha realizado un desarrollo adicional del sistema de medida de radon en agua
relacionado con los tubos de difusion agua/aire. Se ha cambiado el material y la
longitud total de tubo sumergido en agua con el fin de incrementar la eficacia de
transferencia de radon por difusion, manteniendo la misma hermeticidad al paso de
agua. La determinacién de radon en agua por espectrometria gamma, que se ha tomado
como referencia, lleva implantada mucho tiempo en el Laboratorio de Radiactividad
Ambiental (LARUC) de la Universidad de Cantabria, siendo periddicamente
contrastada en ejercicios de comparacion interlaboratorios.

4.1 Modelos teoricos

Como se muestra en las figuras 20 y 21, los modelos teoricos propuestos en el
apartado 2.3 parecen adecuados para explicar el comportamiento periodico de la
concentracion de radon en el agua. Las ecuaciones dadas por estos modelos se ajustan a
los datos experimentales con bastante precision. En todos los casos el coeficiente de
determinacion ajustado R%-adj no es inferior a 0,94.

A partir del modelo de compartimento cerrado MCC se puede concluir que las
perdidas de radon en el agua estan controladas fundamentalmente por la exhalacién al
aire a través de la superficie del agua (A=4,). Lo que a la vista de las altas

concentraciones de radén del agua le convierten en el foco principal de radon en el
balneario. La tasa de emision ¢ obtenida con este modelo se encuentra en torno a 260

Bg/l h™, valor que se podria tomar como referencia para caracterizar el pozo. Sin
embargo, se encuentran variaciones del 50 % entre los valores obtenidos. Lo que puede
inducir a pensar que la tasa de emisién el pozo no es constante a lo largo del afio,
pudiendo estar controlada por otra serie de factores tales como el caudal de agua que
sale el manantial que abastece el pozo principal.
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Los resultados que se han obtenido del modelo de compartimento abierto MCA
proporcionan una aproximacion de la concentracion del pozo exterior C* que surte a la
instalaciones. La mayoria de los valores obtenidos son consecuentes con el valor de
560+ 80 Bg/l que se muestra en la tabla 1 sacado de las referencias [10] y [11]. Este
modelo también ha permitido caracterizar el intercambio de volumen por unidad de
tiempo con la constante A, entre al agua del pozo principal y el exterior.

En ambos modelos el valor de la concentracion a tiempo cero, se ha tomado
constante puesto que es un valor conocido a priori. Esto se ha realizado con el fin de
disminuir el error de los parametros que proporciona el programa de ajuste, accion que
parece bastante adecuada.

4.2 Radon frente a parametros fisico-quimicos

Como se ha analizado en el apartado 4.1, la concentracion de radon en el agua
estd basicamente controlada por el funcionamiento del balneario. Sin embargo, los
parametros adicionales medidos, fundamentalmente la conductividad y la temperatura
del agua, varian claramente cuando se encuentran anomalias a los modelos tedricos
propuestos. Estos dos parametros pueden indicar el origen del agua, el agua proveniente
del rio o de la lluvia tiene una conductividad y temperatura muy baja respecto al agua
termal, lo que ocasiona descensos de estos dos parametros (ver Fig.24). En el caso
representado en la figura 22, la conductividad y temperatura disminuyen mucho menos
y dadas las condiciones que se dan al cerrar el balneario se puede concluir que la
temperatura y conductividad del poco principal es inferior a la del pozo exterior. La
causa de que el pozo exterior tenga menor contenido en radén que el pozo principal se
puede explicar a partir de la solubilidad del radén que disminuye con la temperatura,
suponiendo que el contenido de radio de las rocas es similar en ambos pozos.

Analizando las correlaciones de la concentracion de radon en el agua con los
demas parametros medidos, se ha encontrado que el pH y el potencial redox tienen una
moderada y alta correlacion directa respectivamente. Esto puede ser debido a que estas
condiciones son idéneas para que el radio en disolucién (Ra®*) sea absorbido por la
superficie del acuifero formando asi una excelente fuente de radédn. La temperatura del
aire tiene una alta correlacion inversa con la concentracion de radon en el agua,
pudiendo estar controlada por el propio funcionamiento del balneario ya que cuando se
inyecta agua del exterior con una concentracion inferior de radén, la temperatura
aumenta. Con la temperatura del agua se esperaria una correlacion inversa, pero como
las variaciones de la misma son del orden de la incertidumbre del termdmetro, no se han
encontrado resultados significativos.
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Respecto al comportamiento del radén en el aire, este depende de muchos
factores que no se han controlado tales como la ventilacion, el niUmero de pacientes que
usan las instalaciones, la presion atmosférica, etc. Una de las conclusiones que ya se han
mencionado es que la fuente de radon en el aire es el agua. Existe una alta correlacion
directa entre el radon en el aire y la temperatura ambiente. Como en el caso anterior esta
correlacion puede ser debida al funcionamiento del balneario siendo también
coincidente con el dia y la noche.

Se observa una baja correlacion inversa entre las concentraciones de radon en el
agua y aire en el mes de marzo, que se hacen insignificantes en los deméas meses, lo que
no conduce a un resultado fiable. Esta anticorrelacion puede venir explicada por la
disminucion superficial del radon en el agua y el consiguiente aumento en el aire.

4.3 Legislacion y dosis

La instruccién 1S-33 establece como nivel de referencia 600 Bg/m? para lugares
de trabajo tales como una instalacion termal, caso que nos ocupa. Los niveles que se
tienen en el balneario Las Caldas de Besaya superan con creces este nivel,
estableciéndose por encima de 1000 Bg/m?, lo que conllevaria aplicar un nivel alto de
control. Requiriéndose aplicar con caracter general los principios de proteccion
radiolégica operacional establecidos en el Titulo 1V del RPSRI®?Y. En la préctica esta
aplicacion se llevard a cabo de forma gradual considerando el nivel de exposicion, el
numero de trabajadores afectados y las alternativas de proteccion existentes. Se debera
estudiar la concentracion de radén en el aire en los lugares donde se encuentran
habitualmente los trabajadores, con el fin de conocer con mayor precisién la dosis
caracteristica de cada puesto de trabajo. El conocimiento de la dinamica de la
concentracion de radén en el aire interior del balneario permitiria, adicionalmente, la
aplicacion de sistemas de proteccion radioldgica basados en modificaciones de horarios
de trabajo.

En la tabla 8 se muestra la estimacion de la dosis recibida por los trabajadores y
pacientes, anual y mensualmente para los primeros y semanal para los segundos. La
dosis anual que reciben los trabajadores supera 7,5 veces la dosis media mundial anual
asociada a la radiacion natural, donde el radén supone el 50% de la misma. En un mes
un trabajador de esta instalacién termal segun esto, ya recibiria la dosis media anual
asociada al radén. Para el caso de los pacientes la dosis recibida en una semana seria la
equivalente a realizarse una radiografia de torax, suponiendo una contribucién a la dosis
anual de escasa relevancia.
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7. Apéndice
I. Resolucion de la ecuacion diferencial de los modelos MCC y MCA
Las ecuaciones diferenciales que aparecen en los modelos MCC y MCA tienen

la forma:

dc

—_—~ =—a-h-C 31
m (31)

Se trata de una ecuacion diferencial lineal de primer orden. Una de las formas de
resolverla es utilizar el método de variacion de constantes:

- Se resuelve la ecuacion homogénea:

-Se sustituye el resultado en la ecuacion inicial:

%(qeb‘) =a-b-ge™ :3—3(6“)—94@’“=a—w

+bt

Z—?(e‘b‘) =a=dq=ae™dt =|q =%e +0,

a ., L a _
C:(Be bt+q2)e bt:E'i'qze bt

Con la condicion inicial : C(t=0)=C, =%+ q,=>10,=C,—

El resultado es por tanto:

a a a
C=—+(C,—D)e™"=|C=Ce™+=(1-e™
0 (C, b) 0 b( )
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I1. Propagacion de errores

Para obtener el error asociado a una variable y que se obtiene indirectamente a
partir de otras cuyo error es conocido, se puede aplicar propagacion de errores. La
ecuacion general viene dada por:

Sy = Z”:(%] S’ (32)

donde n es el nimero de variables denotadas por x;, & X; es el error asociado a cada una
de esas variables.

Los errores asociados a los parametros A,, A, y C* que se muestran en la tabla
7, se han obtenido a partir de la propagacion de errores descrita por la Ec.32, por tanto:

Sy = \/(‘%Vj(s +[%j A n)2=(%j5z=&
oA 0A(*%Rn) A
o, =\/(%j2 A% + (8’1 j A% =A% + 60"
oA o
o (o (5T (5] w-w Rt
ad ¢ o4, A A A
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