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Resumen

La medida en continuo de la concentracion de radén en agua es muy ttil para conocer el
origen y principales caracteristicas del acuifero o manantial en el que se encuentra. Asi,
por ejemplo, a partir de una concentracion ‘base’ de radén en el agua, un incremento
de la misma estara relacionado con un aporte al acuifero de agua subterranea con alta
concentracion de radon, mientras que una disminucién serd debida a aguas superficiales
y/o de lluvia que presentan concentraciones de radén muy bajas. En el presente trabajo
se ha puesto a punto un sistema de medida de radén en agua en continuo realizando
medidas en un ‘simulador bésico de acuiferos’ desarrollado en el laboratorio. Este
consiste en un recipiente lleno de agua en el que es posible modificar la concentracion
de radén, a la vez que se dispone de informacién de las caracteristicas fisicas del agua.
Para modificar la concentracion de radon en el agua se han desarrollado dos fuentes
especificas. La primera consiste, basicamente, en una muestra de tierra con radio que
se coloca en un recipiente de cristal cerrado herméticamente con una membrana de
silicona y que se introduce en el recipiente con agua. La membrana permite que el radén
pase a través de ella por transporte difusivo al agua, alcanzando ésta concentraciones
que dependen del radio utilizado. La segunda fuente de radén en agua que se ha
desarrollado esta compuesta por una caja cerrada con tierra en su interior de elevada
actividad de Ra-226, un sistema de tubos de silicona insertados en el agua y una
bomba de aire que realiza un circuito cerrado, arrastrando el radén generado en la
caja a través de los tubos que, al igual que en el caso anterior, dejan pasar el radon al
agua por difusién.

La medida de la concentraciéon de radén en continuo se ha realizado con el
dispositivo RTM 2100, calibrado en la camara de radén del LaRUC, que ademas
permite medir algunos pardmetros fisico-quimicos (temperatura, humedad relativa,
pH, potencial redox...). Este dispositivo mide la concentracién de radén en aire y
mas tarde se obtiene la concentracién en agua aplicando un factor de correccién. La
bondad de este factor ha sido puesta de manifiesto realizando medidas del agua por
medio de técnicas complementarias como espectroscopia gamma. En el trabajo se
presentan los principales resultados obtenidos asi como las dificultades encontradas y
sugerencias para continuar en un futuro con el desarrollo de una mejor simulacién de
acuiferos.

Palabras clave: radiactividad, puesta a punto, radon en agua, trazador, acuiferos



Abstract

Continuous monitoring of radon concentration in water is very useful to know about its
origin and the main characteristics of the aquifer or spring where that it comes from.
Thus, for example, from a certain concentration of radon in water, an increase thereof
is related to a contribution to the groundwater aquifer with high radon concentration,
while a decrease of it will be due to rainwater with very low concentrations of radon.
In this project we have set up a radon in water measurement system by monitoring
continuosly a ‘basic aquifer simulator’ developed in the lab. The simulator consists of
a container full of water in which it is possible to modify radon concentration. To get
high radon concentrations in water two specific sources have been used. The first one
consists of a soil sample with radium placed in a glass vessel hermetically sealed by a
silicone membrane, which is placed in a container with water. The membrane allows
radon to pass through it by diffusive transport. Therefore radon concentration inside
the vessel is diffused outside and it is dissolved in the water. The second source of
radon in water developed is based on a closed circuit of radon in air. The components
of the circuit are a closed container with soil samples (containing high activity Ra-226),
some silicone tubes immerse in the container with water and an air pump that pumps
radon from the container through the tubes. Silicone tubes have high radon diffusion
coefficient, so radon can pass outside by the tubing and it is dissolved in water.

A continuous monitoring has been performed in the simulator with RTM 2100
device, that has been calibrated in the LaRUC radon chamber. Besides this device
can measure some physico-chemical parameters (temperature, relative humidity, pH,
redox potential...) apart from radon concentration. RTM 2100 take measures of
radon concentration in air and then we get radon in water concentration by using
a correction factor, that is tested out by complementary techniques such as gamma
spectrometry. The main results as well as the difficulties found and suggestions to
develop a better aquifer simulator in the future are presented in this project.

Key words: radioactivity, set up, radon in water, tracer, aquifers



1 Introduccion

El radén ?22Rn es un gas noble radiactivo de origen natural que se forma como el
producto de la desintegracién del ??°Ra, perteneciente a la cadena de desintegracién
radiactiva del uranio 23%U. Se trata de un gas inerte, emisor de particulas alfa,
generado tras sucesivos decaimientos a partir del 238U, que es el isétopo natural
mas abundante del uranio. Las rocas y suelos que constituyen la corteza terrestre
contienen trazas de uranio en proporcién variable con su naturaleza y composicion, y
proporcionan por tanto una fuente continua de radoén.

Existen otros dos isétopos radiactivos de origen natural de este elemento, también
emisores de particulas alfa, que proceden de las cadenas radiactivas del ?32Th y el
25U. Se trata del 2°Rn denominado torén, perteneciente a la familia del 232Th, y el
29Rn que tiene por nombre actinén y que figura en la familia del ?°U. Las vidas
medias de estos isétopos son muy cortas, el periodo de semidesintegracion del torén es
de 55.6 s y el del actinén de 3.96 s. El ?*?Rn procedente del **Ra (T} 2 = 1620 afios)
en la cadena radiactiva del 238U, es el isétopo al que se denomina propiamente radén
y tiene un periodo de semidesintegracion de 3.824 dias. Debido a sus vidas medias,
habitualmente solo se tiene en cuenta el radén (***Rn), ya que tras un minuto es el
Unico isétopo que permanece en una proporcién significativa.

El radén forma parte del grupo de los gases nobles, que se caracterizan por
tener una estructura atémica tan estable que no necesitan combinarse con ningin
elemento quimico [1]. Como resultado de su configuracién de gas noble, el radén se
comporta quimicamente inerte y por tanto su comportamiento estd determinado por
los procesos fisicos y no por las interacciones quimicas. Esta propiedad junto con su
vida media y su caracter gaseoso hacen que el radén tenga gran movilidad, pudiendo
escapar y moverse distancias relativamente cortas desde su fuente de origen, ya sea
por procesos de difusién o arrastre. El radén puede ser transportado tanto como un
gas individual como disuelto en otros fluidos como aguas subterraneas o petréleo.

La abundancia de este elemento y algunas de sus caracteristicas, como su estado
gaseoso, la ausencia de reactividad quimica y su movilidad en el ambiente natural,
hacen que sea considerado un indicador ambiental muy interesante. Por ello el
radén es empleado como trazador ambiental en hidrologia, geofisica, geoquimica,
oceanografia y otros estudios ambientales con diversas aplicaciones en distintos
ambitos y problemas. Algunos ejemplos de ello se describen a continuacion.

El radén se puede utilizar como trazador atmosférico para el estudio de la dinamica
atmosférica. La determinacion de la concentracion de radén en puntos de la troposfera
e instantes definidos resulta ser buen indicador de las masas de aire, tanto para estudiar
su transporte como la difusién de las mismas [2]. Asimismo, el radén es potencialmente
un buen indicador para la prediccién de eventos sismicos como terremotos, si bien
para ello se necesitan series temporales muy extensas y muchos puntos de muestreo.



Se puede usar como una herramienta para registrar la probabilidad de que ocurran
este tipo de accidentes, por medio de anomalias de la concentraciéon de radén que
se presentan en movimientos del terreno [3]. Y también puede ser empleado como
indicador en el seguimiento de las vias de transporte en acuiferos y sistemas de agua
superficial o para la cuantificacién de las tasas de mezcla [4].

1.1 Conceptos tedricos de radiactividad

Las tres grandes cadenas naturales de desintegracion radiactiva tienen como
elementos principales el uranio-238, el uranio-235 y el torio-232. Estos elementos
radiactivos se incorporaron a la Tierra en sus primeras etapas y aun hoy permanecen
debido a sus periodos de semidesintegracién: **U (T}, = 4.5 - 10° afios), **°U
(Ty)o = 7-10% anos) y **Th (T2 = 1.4 - 10'° anos), similares a la edad estimada de
la Tierra alrededor de 4.7 - 10° afios.

Estas cadenas radiactivas de origen natural terminan con la formacién de un isétopo
estable de plomo, pero durante su decaimiento se producen una serie de elementos
radiactivos intermedios. En cada una de las tres series se encuentra un determinado
isétopo del gas radén. Dichos is6topos, ya mencionados en la introduccion, son el radon
222Rn, el actinén *'?Rn y el torén ?*°Rn.

Las desintegraciones radiactivas que tienen lugar a lo largo de las cadenas
radiactivas se producen por decaimientos de tipo alfa y beta.

Desintegracion alfa

La desintegracién alfa consiste en la emisién espontdnea de una particula alfa (3 He)
por un nicleo de niimero atéomico grande. Esta emisién alfa se debe a un efecto de
repulsion de Coulomb y resulta més importante en ntcleos pesados, ya que la energia
de Coulomb repulsiva aumenta con el tamano del nicleo mas rapidamente que la fuerza
de ligadura nuclear, que crece con el nimero de nucleones [5].

La siguiente expresiéon muestra una visién esquematica de este decaimiento
radiactivo:

72X — 555Y + yHe (1)

donde X representa el nicleo padre, Y el ntcleo hijo, Z el nimero atémico y A el
nimero masico.

Este proceso tiene lugar espontaneamente porque es energéticamente favorable, ya
que la masa del ntucleo padre es mayor que la masa del nicleo descendiente mas la
particula alfa. La reduccién de masa del sistema se traduce en energia equivalente a
la diferencia de masa y es liberada durante el decaimiento. Practicamente toda esta
energia liberada se la lleva la particula como energia cinética y se puede expresar como:

E=[Mys— (Mg 94 4+ Myy)lc? (2)



donde Mz 4, Mz_54-4 y Ms4 son las masas atémicas del nicleo padre, del ntcleo
hijo y de la particula alfa [6].

Un ejemplo de desintegracién alfa es el del 22Ra en la cadena radiactiva del 2*U:
2Ra — 22°Rn + a(4.8MeV)

Desintegracion beta

La desintegracion beta consiste en la emisiéon o absorcién espontdnea de un
electréon o positrén por un ntcleo. Este decaimiento radiactivo es muy comun entre
los ntcleos que estan lejos del ‘valle de estabilidad’ y es conocido como ‘fuerza nuclear
débil’ o ‘interaccién débil’ bajo las leyes de la fisica [7].

El proceso de desintegracién beta més bésico involucra un nucleo atémico en el
que un neutrén se convierte en un proton, un electron y un antineutrino. También
existen otros dos tipos de desintegracién beta: decaimiento S, donde un protén de
un nucleo atémico se transforma en un neutrén, un positrén y un neutrino, y captura
electrénica. Aunque el nimero de protones y neutrones del nticleo atémico cambia
en estos procesos durante el decaimiento, el nimero total de nucleones permanece
constante.

Los distintos esquemas de los procesos de desintegracion beta se muestran a
continuacion:

— Decaimiento §7: n—p+e +1,
— Decaimiento 7: p—n-+et +u,
— Captura electroénica: pt+et —n+u,

El decaimiento beta es muy comin en nicleos pesados donde se incluyen los nticleos
producidos en los procesos de fision o la radiacién césmica. Pero algunos radiontclidos
artificiales con alto nimero de protones también se desintegran por decaimiento beta.

La mayoria de decaimientos alfa y beta y, en general, la mayoria de reacciones
nucleares dejan el nicleo final en un estado excitado. Entonces se produce un
decaimiento gamma, que consiste en la emisién espontanea de fotones de alta energia
cuando un ntcleo realiza una transiciéon de un estado excitado a un estado de menor
energia. Los rayos gamma son fotones de radiacién electromagnética, de naturaleza
similar a la de la luz visible, y tienen energias tipicas en el intervalo de 0.1 a 10 MeV.
Otro proceso alternativo que tiene lugar en el interior del ntcleo es la denominada
‘conversion interna’. En este proceso la energia disponible del estado excitado se
transfiere a un electréon de la capa interna y este es eyectado. Como consecuencia, la
vacante electrénica se llena con un electréon de una capa externa y se emiten rayos X

[5] [6].



En las Figuras 1 y 2 se muestran la cadenas de desintegracién radiactiva del 233U
a partir del ??Ra y del ?*?Th a partir del ?**Ra, donde se pueden apreciar los modos
de decaimiento y los distintos elementos que se forman.
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Figura 1: Esquema de la cadena de desintegracién radiactiva del 222U a partir del 226Ra.
Se muestran los elementos, el tipo de decaimiento (alfa, beta y gamma) y los periodos de
semidesintegraciéon. En los casos que existen varias vias de desintegracién se muestra la
probabilidad de cada modo.
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Figura 2: Esquema de la cadena de desintegracién radiactiva del 232Th a partir del ??*Ra.
Se muestran los elementos, el tipo de decaimiento y los periodos de semidesintegracién. En
los casos que existen varias vias de desintegracién se muestra la probabilidad de cada modo.

Ley de desintegracion radiactiva

Cuando se tiene una muestra radiactiva, se puede considerar como un sistema que
contiene muchos nicleos de la misma especie en un instante inicial. La probabilidad
por unidad de tiempo de que un nicleo dado se desintegre (por emisién alfa o bien por
beta o gamma) se conoce con el nombre de constate de desintegracion radiactiva, A. La
actividad de la muestra radiactiva, es decir, el nimero de desintegraciones radiactivas
por unidad de tiempo se relaciona con la constante de desintegracion segun la siguiente
expresion:

dN

A= = —AN(1) (3)

donde N (%) es el nimero de nicleos radiactivos en la muestra para un instante t.
La actividad se mide en bequerelios Bq, que equivalen a desintegraciones por
segundo (1 Bq = 1 desintegracién s~!). La antigua unidad empleada para la actividad
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era el Curio Ci, que corresponde a la actividad de un gramo de ??°Ra, y su equivalencia
en bequerelios es 1 Ci = 3.7 - 10'° Bq.

Para conocer la actividad de una muestra en un determinado instante A(t), basta
con integrar la ecuacién (3), teniendo en cuenta que en el instante inicial ¢ = 0 el
nimero de ntcleos es Ny. Se obtiene entonces la ecuacion siguiente:

A(t) = ANge ™ (4)

El periodo de semidesintegracion se define como el tiempo tras el cual el nimero
inicial de ntcleos se ha reducido a la mitad N(t) = Ny/2. Se trata de un pardmetro
caracteristico de cada especie nuclear y se relaciona con la constante de desintegracion
radiactiva como:

In(2)
Ty = — ()
En el caso de las cadenas radiactivas, los productos de las desintegraciones son a su
vez radiactivos y dan lugar a sus propios descendientes. Si se considera una cadena de
desintegracion radiactiva con tres isétopos 1 — 2 — 3 donde 3 es estable y, suponiendo
que en el instante inicial solo hay nicleos padre, las ecuaciones que se tienen son las
siguientes:

dN
7 = MM Ni(t) = Noe !
dN, A1 At ot
—= =\ Ny — M Ny — No(t) = Ng————— 1 — 2 6
q 14V1 21Va 2() 0/\2_)\1(6 € ) ()
ng )\1

—= = ANy — N3(t) = Ng S 1 Are 2 — Npe M
1 24V2 3(1) 0{ +>\2_>\1(16 2€ )
donde A\; y A2 son las respectivas constantes de desintegracion radiactiva y Ny, Ny y
N3 el nimero de nicleos de los isétopos 1, 2 y 3 [8].

Las ecuaciones (6) son las ecuaciones de Bateman correspondientes a una cadena
de tres elementos. En general para una cadena de desintegracion radiactiva con n
isétopos, la actividad del isétopo n se puede obtener a partir de las ecuaciones de
Bateman como:

. 1Dy

A, = Ny Z c,e ™t siendo ¢ = =1 (7)

n

= IT =2

=l

Las correspondientes actividades del nicleo padre (is6topo 1) y el nicleo hijo
(isétopo 2) de la cadena de desintegraciéon planteada en las ecuaciones (6) se pueden
escribir como:



Ay = Age™ ™
A (8)

_ 1 -1t _—Xot
Ay = AO—)\2 0 (e e ")

donde Ay es la actividad inicial de la muestra.

Dependiendo de la relacién entre las constantes de decaimiento dentro de la
cadena radiactiva, pueden darse tres situaciones: equilibrio secular Ay > A, equilibrio
transitorio Ao > Ay y situacion de no equilibrio Ay < Ap.

En la cadena radiactiva del 23¥U se da la situacién de equilibrio secular entre el
222Rn y sus descendientes. Al cabo de un tiempo se alcanza un equilibrio en el que
la cantidad de isétopos radiactivos permanece constante. En el equilibrio la tasa de
desintegracion del ntucleo hijo se iguala a la del padre, es decir, las actividades del

nicleo padre e hijo se igualan:

Al = A2 =~ Ao(]_ — 6_>\2t) (9)

En la Figura 3 se muestra la actividad de algunos de los descendientes de vida
corta mds importantes del ?22Rn en funcién del tiempo, con respecto a la actividad
del 222Rn. En ella se observa que todos los isétopos alcanzan el equilibrio secular al

cabo de algo méas de 3 horas.

0.8 P

0.6 '
AlPo-218)fA(Rn-222)

2 N A[Pb-214)fA(Rn-222)
) — = ABi-218)/A(Rn-222)

Alisdtopo)/AlRn-222)

0.4 F

0z ’

0 1 2 3 4 s
t/ horas

Figura 3: Representacion gréfica de la relacién de actividades entre isétopos y el ??2Rn en
funcién del tiempo. La linea continua (azul) corresponde a la actividad del isétopo ?'¥Po, la
linea de guiones (verde) corresponde al 2'4Pb y la linea de puntos (roja) al 2!4Bi.



1.2 Estudio de acuiferos

La hidrologia subterrdnea se encarga del estudio del almacenamiento, la
circulacion y la distribucién de las aguas terrestres en la zona saturada de las
formaciones geoldgicas, es decir, el estudio de las aguas subterrdneas. Y lo hace
teniendo en cuenta sus propiedades fisicas y quimicas, sus interacciones con el medio
fisico y bioldgico y sus reacciones a la accién del hombre [9].

El agua subterranea constituye una de las etapas del ciclo del agua, y se trata
de agua subsuperficial que ocupa los poros, huecos, fisuras y cavidades del material
sélido presente en las formaciones geoldgicas [10].

Atendiendo a la presencia del agua, se pueden diferenciar en el suelo un substrato
impermeable y un substrato permeable. El substrato permeable estda formado a su
vez por una zona de saturacién y una zona no saturada también conocida como
zona de aireaciéon o vadosa. En la Figura 4 se muestra un esquema de las zonas del suelo.

i

*
}

Subzona de

Zona de evapotranspiracién
aireacion

o vadosa : Subzorfa

intermedia

Nivel fredtico Subzona capilar
Zona de
saturacién

Substrato impermeable

Figura 4: Dibujo esquemaético de las zonas en que se divide el suelo en funcion de la presencia
de agua.

El substrato impermeable es un estrato rocoso profundo que se comporta como
impermeable debido a las fuertes presiones y su composicion.

La zona de saturacion descansa sobre el substrato impermeable y esta limitada en
la parte superior por el nivel freatico, que esta sometido a la presion atmosférica. En
esta zona el agua llena por completo los vacios que existen entre los materiales del
suelo.

La zona de aireacion se encuentra entre el nivel freatico y la superficie del terreno
y en ella se distinguen a su vez tres subzonas:

— Subzona de evapotranspiracion: dependiendo de la presencia de vegetacion puede
tener un espesor muy pequenio -sin vegetacién- o alcanzar grandes profundidades
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en caso de abundante vegetacion. Esta situada entre la superficie del terreno y
los extremos de las raices de la vegetacion, y en ella se da la infiltracion del agua
de lluvia, la evaporacion y la transpiracién.

— Subzona intermedia: de espesor variable, tiene caracteristicas similares a la
subzona de evapotranspiracion y se encuentra debajo de ella.

— Subzona capilar: es una regién de transicién hacia la zona de saturacion y esta en
parte saturada por la parte inferior.

Definicion de acuifero

Se define acuifero como una formacién geoldogica con gran capacidad de
almacenamiento -elevada porosidad- y gran facilidad de desplazamiento o transmision
del agua a su través. Pero ademas del acuifero, existen otras formas de comportamiento
del terreno frente al agua subterrdnea [9]:

- Acuicludo: formacion geologica que almacena agua en su interior, incluso hasta la
saturacion, pero no la transmite.

- Acuitardo: formacién geoldgica que almacena agua y la transmite muy lentamente.
- Acuifugo: formacién geoldgica que no almacena agua ni la transmite.

Hay varios tipos de acuiferos y pueden clasificarse segin varios criterios: segun
la presion hidrostatica se distingue entre acuiferos libres y confinados; segun el
tipo de materiales que los constituyen puede haber acuiferos porosos y fisurados o
karsticos, y segiin la ubicacion geografica pueden ser acuiferos costeros o continentales.

Los acuiferos libres, también denominados fredticos o no confinados, son aquellos
que estan en contacto con el aire a presion atmosférica, ya que poseen una superficie
libre. Por el contrario en los acuiferos confinados no existe contacto directo con la
atmosfera, estan aislados por un estrato impermeable y el agua estd sometida a
presiéon mayor que la atmosférica, ocupando por completo los poros o huecos de la
formacion geologica.

Los acuiferos porosos son aquellos en que la circulacion del agua se produce a
través de los poros o espacios existentes entre los granos del terreno. En cambio, en
los acuiferos fisurados o karsticos el agua circula por las fisuras, grietas y oquedades
del terreno.

Por 1ltimo, la tdltima clasificacién mencionada distingue entre acuiferos costeros,
que son aquellos que estan en parte invadidos por agua salada ya que estan en contacto
hidraulico con el mar, y acuiferos interiores o continentales que carecen de contacto
alguno con el mar y pueden o no estar relacionados hidraulicamente con rios o lagos [9].
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Recarga de acuiferos

En general en los acuiferos pueden definirse tres zonas que son la zona de recarga,
la de circulacion y la de descarga. En este trabajo el concepto de vaciado y recarga
de acuiferos es de gran interés.

Se define la recarga como la entrada de agua dentro de la zona saturada del
acuifero, y puede producirse tanto por movimientos descendentes de agua efecto de la
fuerza de gravedad, como por movimientos de flujo horizontal desde otras capas de los
suelos. El estudio de la recarga de acuiferos es importante para conocer la cantidad de
agua, asi como su calidad y procedencia, ademas de las posibles zonas donde existen
flujos subterraneos.

La recarga de acuiferos puede producirse tanto de forma natural como artificial.
La recarga natural puede darse por precipitacién, a través de aguas superficiales como
rios y lagos, o por transmision desde otros acuiferos. Y la recarga artificial puede ser
mediante infiltracion de agua desde depdsitos, pozos, irrigacion o fugas en redes de
suministro [10].

La descarga de acuiferos también puede darse por procesos naturales, a través de
manantiales, rios o directamente al mar en el caso de acuiferos costeros, y por medio
procesos artificiales, mediante captaciones subterraneas.

Identificar las zonas de recarga y descarga de acuiferos y cuantificar los flujos
de agua subterrdnea son tareas necesarias para la gestion hidrica. El conocimiento
de las zonas de recarga juega un papel importante para estudiar el transporte de
contaminantes, poder localizar regiones de depdsitos radioactivos, realizar un uso
sostenible de las aguas subterraneas o definir zonas vulnerables a la contaminacién,
entre otros aspectos.

En la recarga de los acuiferos intervienen muchos parametros que habitualmente
son dificiles de determinar, algunas de las variables que influyen en el proceso son
espaciales y temporales. Por ejemplo, en funcién del tiempo pueden encontrarse
varios patrones de recarga como la recarga a corto plazo, de forma ocasional tras
una fuerte lluvia, o la recarga estacional, que se produce regularmente. Ademas el
concepto de recarga histérica también es interesante, se trata de una recarga de gran
antigiiedad que contribuyd a la formacion de los recursos actuales del agua subterranea.

Para el estudio de la recarga de acuiferos pueden emplearse varios métodos y
herramientas disponibles siendo los mas comunes las medidas directas, los balances
hidricos y el uso de trazadores.

Los métodos basados en trazadores consisten en utilizar indicadores presentes

en el agua y rastrearlos para determinar los desplazamientos del agua, la cantidad
de flujo de las reservas subterrdaneas o las fuentes que originan la recarga. Los
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trazadores pueden ser ambientales, como isétopos, o trazadores artificiales que
se anaden intencionadamente. También puede haber trazadores histéricos, que
son aquellos depositados en grandes concentraciones en el pasado por algin evento
histérico, como las pruebas nucleares en la atmosfera o los derrames de contaminantes.

Los trazadores tienen que poseer ciertas caracteristicas especificas, deben ser
solubles en el agua, no ser reactivos ni transformarse durante el transporte y, ademaés,
deben ser medibles y de facil extraccion del suelo. En caso de utilizar trazadores
artificiales, estos deben cumplir requisitos adicionales como tener baja toxicidad, baja
radioactividad y representar bajos niveles naturales en el ambiente.

Los principales trazadores utilizados son isétopos, tanto estables como radiactivos,
algunos elementos (p.ej. cloruro, nitrato o bromuro), la temperatura y colorantes
artificiales.

En general las ventajas de utilizar trazadores son que su movimiento estd dirigido
por el fluyjo de agua que conduce las descargas y recargas, y que representan
aproximadamente una entrada uniforme a la zona no saturada de un sistema acuifero.
Ademas el uso combinado de més de un trazador puede conducir a mejores resultados.

El radén ?*Rn se utiliza como trazador isotépico ambiental, dada su elevada
concentracion en las aguas subterraneas con respecto a las superficiales, puede
emplearse como indicador de flujos de descarga de agua subterranea a cuerpos de
agua superficial.

1.3 El radon

El radon es un gas radiactivo incoloro, inodoro e insipido con peso atémico 222 u
y numero atémico 86. En condiciones normales de presién y temperatura (1 atm y
0 °C) se presenta en forma de gas monoatémico con densidad 9.73 kg m™, lo que
le convierte en el gas noble mas denso y uno de los gases mas densos a temperatura
ambiente. Ademas, debido a su condicién de gas noble el radén no es reactivo
quimicamente, por lo que resulta tener movilidad alta.

El radén también es el gas noble méas soluble en agua, aunque es mucho maés
soluble en disolventes organicos que en agua. Hay estudios que indican que altas
concentraciones de fluoruro aumentan la solubilidad en agua del radén. Como es
improbable que el radén reaccione quimicamente con el flior, la explicaciéon para esto
es un proceso fisico, y es que la presencia de altas concentraciones de fluoruro puede
afectar a la difusién molecular del radén, reduciendo asi su movilidad y facilitando
que se disuelva en el agua [11].

La solubilidad depende, ademas de la naturaleza del soluto y disolvente, de la

temperatura y la presion. En el caso de los gases, como el radén, su solubilidad
aumenta proporcionalmente con la presion parcial que el gas ejerce sobre el liquido,
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segun la Ley de Henry.

Para el radén la solubilidad en el agua viene dada por el coeficiente de Ostwald,
que se define como la relaciéon entre concentracion de radén en agua y concentracion
de radén en aire:

CRn a,

,agua

KOstwald =~ (10)
CRn,airc

El coeficiente de Ostwald para una presion de 1 atm puede aproximarse por la
siguiente funcién, en el rango entre 0 y 40 °C:

Kostwald = 0.425 e 4+ 0.1 (11)
donde T es la temperatura del agua en grados Celsius °C [12].
En la Figura 5 se muestra la representacién grafica del coeficiente de Ostwald frente

a la temperatura. En ella se observa que la solubilidad del radén en agua disminuye
cuando la temperatura del agua aumenta.
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Figura 5: Representacion gréfica del coeficiente de Ostwald en funcién de la temperatura
en °C, a una presién fija de 1 atm, segin la expresion (11).

Los niveles de concentracion del radén natural disuelto en agua revelan un amplio
rango. En aguas superficiales como rios y lagos los niveles de concentracion de radén
son bajos, del orden de pocos kBq m™>, mientras que en aguas subterraneas las
concentraciones de radén van desde 1 a 50 kBq m ™ en acuiferos y rocas sedimentarias,
de 10 a 300 kBq m™® en pozos muy profundos y de 100 a 50000 kBq m™ en rocas
cristalinas [13]. Los altos niveles de concentracién de radén se asocian con la presencia
de altas concentraciones de uranio subterraneo.
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El radén también forma parte en una pequena proporcién de la composicion del
aire atmosférico. Los gases que predominan en el aire son el oxigeno (21 % vol.) y el
nitrégeno (78 % vol.). Mientras que los gases nobles, entre ellos el Rn, tan solo estan
presentes a niveles de traza, a excepcion del Ar que representa casi el 1% vol.

Los gases presentes en la atmdsfera pueden ser disueltos en el agua de lluvia y
eventualmente alcanzar un acuifero, por lo que cabe la posibilidad de que parte del
radén pueda llegar a las aguas subterrdaneas por esta via [11].

Los gases disueltos presentes en la naturaleza pueden servir como indicadores
naturales, con la ventaja de que se presentan libres y en abundancia, como es el caso del
raddn. Si se comparan las concentraciones de gases producidos en el suelo y absorbidos
por filtracién de aguas en manantiales o agua subterraneas, con las concentraciones de
gases en agua de lluvia, se puede obtener informacién 1til acerca de los procesos de
transporte de las aguas.

Estos procesos ocupan un rango temporal muy amplio, desde horas hasta anos, por
lo tanto resulta interesante la medida en continuo de la concentracién, con resolucion
temporal del orden de una hora, en lugar de realizar muestreos perioédicos.

1.4 Objetivos

El estudio de acuiferos reales presenta un problema importante, que es la dificultad
de realizar medidas de campo en continuo. En este trabajo se pretende desarrollar en
el laboratorio un simulador basico de acuiferos, que va a permitir tanto el muestreo
como la medida en continuo de la concentracién de radén en agua. Para ello, se van
a generar distintas concentraciones de radon en agua a través de varias muestras de
tierra con alto contenido en radio *?°Ra.

El objetivo principal del trabajo es poner a punto un sistema de medida de radén

en agua en continuo, que luego permita medir las variaciones de la concentracion de
radon en el agua al simular situaciones de recarga y descarga de acuiferos.
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2 Dispositivo experimental

El estudio en el que se basa este trabajo se ha llevado a cabo en las instalaciones
del Laboratorio de Radiactividad Ambiental de la Universidad de Cantabria (LaRUC).

Antes de llevar a cabo medidas en continuo de agua con cierta concentracion de
raddn, primero se han tenido que desarrollar fuentes especificas generadoras de radén
en agua. Principalmente se han desarrollado dos modelos de fuentes generadoras a
partir de muestras de tierra con alto contenido en ??Ra, que se explican con més
detalle a continuacién.

2.1 Fuentes

El primer tipo de fuente desarrollado consiste en una muestra de tierra con radio
226Ra, de la que se conoce su masa y su actividad, colocada en el interior de un
recipiente de cristal que se cierra herméticamente con una membrana de silicona y se
sumerge dentro de un recipiente con cierto volumen de agua.

La membrana de silicona impide que entre agua en el interior del recipiente, pero
permite el paso del radén por transporte difusivo. La muestra de tierra con 2?°Ra
genera radén 2??Rn dentro del recipiente de cristal segin su cadena de desintegracién
radiactiva y este se difunde al exterior a través de la membrana de silicona. Entonces
el radén que sale se disuelve en el agua, dando lugar a una concentracién de radon
en agua. Ademads, para que el recipiente permanezca en el fondo al sumergirlo en el
volumen de agua, se colocan varios lastres de plomo en su interior.

En la Figura 6 se muestra una imagen de una fuente de este tipo utilizada en el
estudio.

Muestra de tierra
con Ra-226

Figura 6: Fuente de radon en agua. A la derecha: muestra de tierra en el interior de un
bol de cristal con lastres de plomo y cerrado con una membrana de silicona; a la izquierda:
cubo de agua donde se sumerge la fuente.
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El otro modelo de fuente desarrollada consiste en un circuito cerrado por el que
circula radon en aire, que esté formado por una caja sellada que contiene muestras de
tierra, una bomba de aire, tubos de silicona y otros tubos conectores.

Al igual que en la fuente anterior, las muestras de tierra encerradas en la caja
contienen ??Ra y siguiendo la cadena de desintegracién radiactiva generan 2??Rn y
otros descendientes, dando lugar a una cierta concentracién de radén en aire en el
interior de la caja, que pasa a los tubos de silicona inmersos en un recipiente con agua.
La bomba de aire, que se pone en funcionamiento con un flujo de aire lento, arrastra
el radén generado en la caja por todo el circuito. Y el tubo de silicona sumergido en
el recipiente con cierto volumen de agua, igual que la membrana usada para la otra
fuente, permite el transporte por difusion de forma que el radén en aire dentro del
tubo escapa al exterior del mismo y se disuelve en el agua.

Los tubos conectores que tiene el circuito entre la bomba y la caja son de otro
material que minimiza la difusiéon molecular del radén, por lo que todo el radon que
se genera dentro del circuito de aire es difundido al agua.

Ademas, en caso de querer generar una mayor concentracion de raddén en aire
en el circuito se ha anadido en serie una fuente de radén de actividad conocida. En
este caso se ha utilizado el modelo RN-1025 de la empresa PYLON Electronics, una
fuente que tiene una actividad en el equilibrio de 104.4 kBq, con fecha del 10/12/1993
y cuyo flujo continuamente disponible es de 1.313 - 10* mBq min™!, que también ha
servido como control de calidad para las fuentes preparadas.

En la Figura 7 se puede ver una fotografia de esta fuente desarrollada en el
laboratorio.

Muestras *
de tierra

T
~- v [F.

Fuente PYLON

/
Tobo e

de silicona

Figura 7: Fuente de radén en agua donde se distingue un cubo lleno de agua con tubos de
silicona dentro, conectado a una bomba de aire, muestras de tierra en una caja y una fuente
de radén.
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2.2 Técnicas de medida

Las medidas de la concentracién de 2?2Rn disuelto en agua, tras haber desarrollado
fuentes especificas de radén en agua para este estudio, se han realizado de forma
continua en distintos periodos a lo largo de los meses de marzo, abril, mayo y junio
de 2015.

Para realizar dichas medidas se han utilizado esencialmente dos técnicas: en primer
lugar, las medidas de radén en continuo se han realizado en el monitor de radén y torén
GEO-RTM 2100 y, en segundo lugar, se han hecho medidas mediante espectrometria
gamma en un detector de centelleo de Nal(T1).

Durante la ultima parte del proceso de medida se ha empleado también el
dispositivo Radon Scout de medida de radén en aire para realizar medidas dentro
del agua.

Asimismo, para la caracterizacion de las fuentes se han realizado medidas de
concentracion de radén en aire y se han utilizado células de Lucas y otros dispositivos
de medida en continuo como Alpha E.

GEO-RTM 2100

El dispositivo GEO-RTM 2100 es un sistema integrado de medida, disenado por
la compania SARAD [14], que se utiliza para medir en continuo la concentracién de
gas radon disuelto en agua y otros parametros fisico-quimicos.

El RTM 2100 es un monitor que permite medir de forma continua la concentracion
de los is6topos 222Rn y ??°Rn , ademds del flujo de aire que entra, la presién ambiente,
la humedad y la temperatura del aire. La version GEO-RTM 2100 que se ha utilizado
en este trabajo, es una edicién especial que cuenta con caracteristicas adicionales
relacionadas con analisis de gas y agua. En la Figura 8 se muestra una imagen de la
parte frontal de este dispositivo.
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GEO-RTM 2100 edition

Figura 8: Dibujo de la parte frontal del dispositivo GEO-RTM 2100.
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En el interior del aparato RTM 2100 hay instalada una bomba que permite la
entrada de una corriente de aire de forma continua, hacia la camara de medida. En
la Figura 8 se puede ver la entrada y salida del aire a la camara del detector, por las
tomas AIR IN y AIR OUT situadas en la parte izquierda.

El aire al entrar pasa por un filtro en dos etapas que evita el paso de los
descendientes del radén y el torén, de forma que solo pueden pasar por la valvula de
entrada los gases 22Rn y ?*Rn.

Una vez en el interior del dispositivo, estos gases son sometidos al campo
electrostatico generado entre la pared de la camara y la superficie del detector
semiconductor de silicio, que forman un par de electrodos y son alimentados con alto
voltaje. En la Figura 9 se puede ver un esquema del sistema de deteccién dentro del
dispositivo.

Pared camara

Decay radan Decay tordn
o L
\/\\ i Po-216
Po-218% / +
A
i

x\ ;

Detector Si

ANR 0T LN L RN AT EANELOY IR RN

Filtro

Figura 9: Esquema del sistema de deteccion en el interior del dispositivo GEO-RTM 2100.

Durante la desintegracion alfa del 2°Rn/?*?Rn, los nucleidos derivados ?'°Po/?1¥Po
son ionizados, y bajo la influencia de las fuerzas del campo se dirigen hacia la superficie
del detector. El decaimiento alfa de los descendientes de vida corta es registrado
por el detector con una estadistica del 50 %, puesto que tnicamente se contemplan
la mitad de las desintegraciones. De este modo, el nimero de pulsos contados de
216pPg /218P¢ es una medida para la concentracién de ?2°Rn/??2Rn en la muestra de aire.

Para incrementar la estadistica de cuentas casi un factor dos, también se puede
incluir el 2'*Po para la determinacién del radén. Este se forma posteriormente en
la cadena de desintegraciéon del 2'8Po situado en el detector, por lo tanto cada
cuenta de 2®Po va seguida de una cuenta de ?"Po. Sin embargo, el tiempo de
respuesta también aumenta debido a la media del periodo de semidesintegracién de
sus productos descendientes *"Pb y 2MBi. En la Figura 1 (véase apartado 1.1) se
puede ver la cadena de desintegracién del ?22Rn y los periodos de semidesintegracién
de los descendientes mencionados.
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La eficiencia de fijacién del detector £ depende esencialmente de la humedad
absoluta (aH ), debido a la descarga por moléculas de agua. La relacién se muestra en
la ecuacién (12):

e=f(aH) e=ky+ko e (12)

donde kg, k1 y ko son parametros variables que estan programados en el aparato
después del proceso de calibracién de practica, y las unidades de la eficiencia son
cpm m® kBq~'.

La concentracion de Rn-222 se calcula segin la siguiente expresion:
N
e(aH)t

donde t es el intervalo de tiempo y N es el nimero de cuentas de 2**Po(?“Po)
registradas durante el intervalo de tiempo.

(13)

C’Rn—222 =

Para separar las cuentas de los nucleidos relevantes como el 2®Po(?'*Po) de otros
descendientes, el detector cuenta con un sistema de espectroscopia alfa con 4 ventanas
de energia o regiones de interés (ROI: Region Of Interest). Las regiones de interés estan
asignadas a los nucleidos alfa del siguiente modo, la ROI 1 corresponde al 2!8Po /212Bi,
la ROI 2 al 25Po, la ROI 3 al 2'*Po y finalmente, la ROI 4 corresponde al 2'2Po. En
la Figura 10 se muestra el espectro en energia adquirido por el dispositivo RTM 2100,
donde se observan las distintas ROI y las cuentas de los isétopos que corresponden a
cada una de ellas.

Cuentas

A

ROl 2 ROI 3 ROI 4
Po-214

Po.216
Po-212

>

Energia

Figura 10: Representacién grafica del espectro en energia adquirido por el dispositivo RTM
con gas radén y toron en el interior de la cimara de medida.

El 21°Po, descendiente del ?22Rn con un periodo de semidesintegracién de 138.4
dias, aunque libera energia dentro de las ROIs mencionadas no da lugar a un
incremento del fondo debido a su larga vida media. Por lo tanto, no se esperan
anomalias significativas en el espectro.
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En los picos del espectro mostrado en la Figura 10 se observa una ‘cola’ en la
parte izquierda. Dicha cola es generada por la capa de proteccion del detector, que
provoca pérdidas de energia en las particulas alfa antes de entrar en la regién sensible
del detector.

La pequena superposiciéon de un pico vecino en una ROI, como se aprecia en el
espectro de la Figura 10 en tono més oscuro, puede perturbar el nimero de cuentas
de la ROI. Sin embargo, la superposicién de los picos es constante para todos los
canales, ya que solo depende de la geometria del detector. Por lo tanto se pueden
calcular unos valores de correccion para el contaje de cada isétopo, que se instalan
durante el proceso de calibracion.

También se observa en el espectro que el ?'?Bi tiene casi la misma energia que el
28Po, de forma que no se pueden separar el uno del otro. Pero es posible calcular las
cuentas correspondientes al 2'2Bi a partir del 2!?Po, que se detecta sin perturbaciones
y pertenece junto con el 212Bi a la cadena radiactiva del torén, como se puede ver en
la Figura 2 (véase apartado 1.1).

Las cadenas de desintegracién 2'%Po—212Po y 21°Po——212Bj tienen el mismo
tiempo caracteristico, por lo que se obtiene la proporcién 1:2 entre los nucleidos 2'?Po
y 212Bi. De esta forma se obtiene un valor para las cuentas del 2!2Bi, que luego se
resta en la ROI 1 y se consigue la suma de cuentas correcta para el 218Po.

Debido al carédcter radiactivo del radén, cualquier analisis basado en el registro
de sucesos de decaimiento va acompanado de un error estadistico que esta afectado
por el numero total de impulsos contados. Cuanto mayor sea el numero total de
cuentas, el error en el contaje sera menor. Para mantener el error tan bajo como sea
razonable, se debe alcanzar un maximo de cuentas en un intervalo de medida. Para
una sensibilidad del instrumento dada y una cierta concentracion de radén, un muy
buen error debe alcanzarse seleccionando un intervalo de tiempo y el modo de medida
apropiados.

El dispositivo RTM 2100 presenta tres modos de medida: Radon Fast, Radon Slow
y Thoron. En ese trabajo el objetivo es medir concentraciones de radén (Rn-222) por
lo que el modo para medir toron queda descartado.

En cuanto al tiempo de medida, el modo Slow es el recomendado en caso de
que sea necesario un tiempo de resolucion de més de una hora. En cambio, para
realizar medidas en continuo de concentraciéon con actividad variable es aconsejable
utilizar el modo rapido. Por lo tanto en este estudio se ha empleado el modo Radon
Fast que tiene un tiempo de respuesta rapido. El tiempo de integracion seleccionado
para las medidas ha sido de 60 minutos, obteniendo un valor de la actividad cada hora.

La edicién GEO-RTM 2100 permite medir, ademds de la concentracion de radon
y torém, varios parametros como la temperatura del agua, el pH, la conductividad
eléctrica, el potencial redox y la concentracion de CO,. Para ello cuenta con cuatro
sensores externos, cuyas conexiones: CO2, COND., REDOX y pH se encuentran en la
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parte frontal derecha del dispositivo, como se puede ver en la Figura 8. La temperatura
del agua se mide a través de un sensor integrado en el de la conductividad.

Espectrometria gamma

La técnica de espectrometria gamma consiste en la obtencion del espectro de las
radiaciones gamma emitidas por una muestra. Esta técnica se basa en que la respuesta
del detector es proporcional a la energia de los rayos gamma detectados, de forma que
se obtiene la distribucion energética o espectro en energia.

Algunos de los factores que determinan el espectro son el tipo de detector, la
energia de la radiacién, el tamano del detector, el tipo de blindaje y materiales que
rodean el detector y otras radiaciones de la muestra.

En este estudio se ha utilizado un detector gamma de centelleo de yoduro sédico
con impurezas de talio Nal(Tl). El cristal de Nal(Tl) tiene geometria cilindrica con
dimensiones Didmetrox Altura = 3" x 3" (1”7 = 2.54 c¢cm) y va unido a un tubo
fotomultiplicador, alimentado con una fuente de alta tension, que se conecta a un
amplificador y este a un analizador multicanal. El detector estd protegido de la
radiacién exterior por un blindaje de plomo. En la Figura 11 se muestra un dibujo
esquematico del detector con los distintos elementos que le conforman.

Blindaje

” ™
Cristal Nal(TI) Amplificadar "L“\.J,LN

i

fotomultiplicador

Analizador multicanal

Fuente alta tensidn

—

. A

Figura 11: Esquema del detector de centelleo donde se muestran los distintos elementos:
el cristal de Nal(T1) y el tubo fotomultiplicador, ambos en el interior del blindaje, la fuente
de alta tensién a la que va conectada el fotomultiplicador, el amplificador y el analizador
multicanal.

La muestra radiactiva se coloca encima del detector de forma que la radiacion
gamma interacciona con el cristal de Nal(Tl) y produce una emisién de luz de baja
energia. Esta es recogida en el fotocatodo del tubo fotomultiplicador, que genera
entonces un pulso eléctrico con amplitud proporcional a la energia absorbida en el
cristal. A continuacién, los pulsos eléctricos son amplificados y finalmente llegan al
analizador multicanal que se encarga de clasificarlos segin su amplitud. De esta forma
se obtiene un espectro que es proporcional a la energia de la radiacion incidente que
llega al detector.
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Para determinar la concentracién del ??2Rn se utilizan las emisiones de radiacién
gamma de los isétopos 2'4Pb y 2'Bi. Estos son descendientes de vida corta del radén
con el que alcanzan el equilibrio secular al cabo de unas 3 horas, como se muestra en
la Figura 3. (Véase apartado 1.1)

En la Figura 12 se muestra un espectro tipico obtenido con el detector de centelleo
de NaI(Tl) para una muestra con radén. En el espectro se puede ver resaltado en
color amarillo un triplete que corresponde a las emisiones gamma del 2'*Pb y otro
fotopico que corresponde a la emisién gamma del 2“Bi. Las energfas de los fotopicos
del triplete de *Pb son E,; = 242 keV, E,5 = 295 keV y E.,3 = 352 keV, y la energfa
del fotopico de ?MBi es E., = 609 keV.

: 790.5 keV Counts: 13 Preset: 600/600.00

ROl Index:

Datasource

Eel [T

MARKER INFO

Left Marker: 58 : 2005 keV FWHM, PWTH: 23293, 45079 ket

[Next | Right Marker: 222 : 6425 keV Gaussian Ratio: 1.062

Centroid: 178 : 3576 keY ROI Type: 3
Arear 3927 +11.37% Integral: 23102

Figura 12: Imagen del espectro obtenido con el detector de centelleo de Nal(T1) para una
muestra con 222Rn. Resaltado en color amarillo se muestra el triplete que corresponde a las
emisiones gamma del 214Pb y el fotopico de la emisién gamma del 214Bi.

En la figura 13 se muestra el esquema del decaimiento del 21*Pb al 21“Bi donde se
han senalado con flechas las tres emisiones gamma mas probables, que corresponden
a las emisiones del triplete.
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Figura 13: Esquema del decaimiento del 2'4Pb al 2!Bi, donde se muestra la probabilidad
de emisién y la energia en keV (en negrita) de cada emisién gamma

Una vez obtenido el espectro de energias de una muestra, se seleccionan las cuentas
bajo los fotopicos mencionados como aparece en la Figura 12 resaltado en amarillo,
que proporcionan un valor de las cuentas totales.

Hay que tener en cuenta también la contribucién del fondo ambiental, por lo que
prepara en un recipiente de la misma geometria una muestra con agua destilada y
desionizada. Entonces, se realiza una medida del espectro durante el mismo tiempo
que para la muestra problema y se obtiene el niimero de cuentas del fondo.

Finalmente, se calcula el nimero de cuentas netas como la resta de las cuentas
totales menos las cuentas del fondo, y se obtiene un valor para la actividad de la
muestra a partir de la eficiencia deducida para una muestra calibrada.

Radon Scout

El dispositivo Radon Scout, fabricado por la compania SARAD [15], es un
instrumento versatil y sencillo que se centra en la deteccion de radon en el aire aunque
también mide la temperatura del aire y la humedad relativa.

En la Figura 14 se muestra una fotografia de un detector Radon Scout.

Figura 14: Imagen del dispositivo Radon Scout.
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Este dispositivo no tiene una bomba de aire para atraer el gas por lo que mide
la concentracion de radén por difusién. En su interior tiene una camara de medida,
similar a la del RTM 2100, donde se encuentra un detector de silicio alimentado con
alto voltaje. El sistema de deteccién también es como el descrito arriba para el RTM
2100, salvo que en este caso solo se tiene una ventana de energia o ROI asignada a la
energia del 218Po.

Células de centelleo

Las células de centelleo como las células de Lucas se utilizan para la medida de
muestras radéon en el ambiente. Una célula de Lucas consiste en un cilindro recto de
plexiglas revestido por dentro con sulfuro de cinc activado con plata ZnS(Ag), en el
que se ha hecho el vacio [16].

Para realizar una medida de la concentracion de radén con una célula de
Lucas es necesario coger una muestra de aire. El aire entra en el cilindro por una
valvula situada en la parte superior y es recomendable tomar pequenas muestras de
aire abriendo la valvula lentamente repetidas veces hasta llenar por completo la célula.

Tras esperar al equilibrio entre el radén y sus descendientes emisores alfa de corta
duracidn, se coloca la célula de Lucas sobre un tubo fotomultiplicador en el interior de
un recinto hermético, como se muestra en la Figura 15. Las particulas alfa emitidas
por el radén y sus productos de desintegracién golpean el ZnS(Ag) en el interior de la
célula y este emite pulsos de luz. Estos pulsos son amplificados por el fotomultiplicador
y, a continuacion, un contador alfa recoge el niimero de cuentas.

A partir del nimero de cuentas, conociendo la eficiencia del fotomultiplicador, que
se calcula generalmente por muestreo de una concentraciéon de radén conocido, se
obtiene la concentracion de radén en el aire. La eficiencia del contador alfa empleado
en este trabajo es de 2.9 cpm pCi~' 1, que equivale a 78.3 cpm Bq ™' 1.

Célula de Lucas

Figura 15: Imagen del dispositivo para la medida de las células de Lucas, donde se aprecia
el tubo fotomultiplicador, el contador alfa y al fondo varias células de Lucas.
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2.3 DMontaje experimental

Para realizar las medidas de concentracién de radén en agua en continuo con
el dispositivo GEO-RTM 2100 se ha utilizado el ‘SARAD water kit’. El montaje
experimental se muestra en la Figura 16 y se distingue entre el circuito de aire y
el circuito de agua.

Conductividad

.1
T%

Secador
Peltier

Botella compensacian

Figura 16: Esquema del montaje experimental utilizado para la medida en de la
concentracién de radén en agua en continuo mediante el dispositivo GEO-RTM 2100 [17].

El circuito de agua consiste en una bomba que recoge el agua de un cubo y la
introduce en un recipiente cerrado de unos 0.5 1. Este recipiente tiene una salida por
la que el agua regresa al cubo, de forma que se tiene un circuito cerrado con agua
circulando en continuo movimiento.

El circuito de aire comienza en la salida Air Out del dispositivo GEO-RTM 2100,
que crea un flujo de aire gracias a su bomba interna, y continia hasta el recipiente con
agua en el que hay un tubo de silicona sumergido. Este tubo de silicona es impermeable
al agua pero permite el paso del radén por difusiéon molecular, por lo que el radéon
disuelto en el agua pasa al circuito de aire dentro del tubo. Para evitar la entrada de
vapor de agua al detector, se colocan a continuacion una botella de compensacion y
un secador Peltier, la botella para condensar el posible vapor de agua en el circuito y
el secador para eliminar el vapor no condensado antes. Finalmente, el circuito termina
en la entrada Air In del dispositivo como se muestra en la Figura 16.

También se pueden ver las conexiones de los sensores externos, el sensor que mide
la concentracién de CO4 se coloca en el circuito de aire, y los sensores para medir la
conductividad eléctrica, el pH y el potencial redox se introducen dentro del recipiente
con agua.
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3 Método experimental y calibracion

3.1 Estudios previos a
fuentes

la caracterizacion de las

Previamente a caracterizar las fuentes generadoras radén en agua, del modo en
que se explica en el apartado 2.1, se han realizado algunas medidas para comprobar
la difusién de radon a través de las membranas y tubos de silicona que se utilizan en

el estudio.

Primero se ha estudiado la difusién
a través de una membrana de silicona,
para lo que se ha preparado una vitrina
de metacrilato sellada, como la que se
muestra en la Figura 17. En el interior
de la vitrina se ha colocado un recipiente
de cristal cerrado por una membrana de
silicona, con una muestra de tierra con
226Ra dentro, y un detector Radon Scout.

La muestra de tierra empleada en este
caso esta registrada como P-15119-SUE-1
y tiene una masa m = (143.76 £ 0.02) g
y una concentracién de radio Cra_296 =

(761 4 24) kBq kg™

Figura 17: Vitrina de metacrilato con una
muestra de tierra con 2?Ra en su interior,
dentro de un recipiente de cristal sellado por
una membrana de silicona.

En la Figura 18 se muestra la correspondiente curva de la concentracion de radén
en aire dentro de la vitrina medida con el dispositivo Radon Scout.
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Figura 18: Representacion gréafica de la concentracién de radon en aire en funcién del tiempo
para la muestra de tierra con ??Ra dentro de la vitrina.

27



Después se ha estudiado la difusion de radén al aire por un tubo de silicona,
para lo que se ha preparado una vitrina de forma similar a lo anterior. En este
caso se ha utilizado la fuente de radén PYLON que tiene un flujo continuamente
disponible de 1.313 - 10* mBq min~!. Se ha conectado la fuente al tubo de silicona
y este se ha colocado en el interior de la vitrina sellada, junto con un detector Alpha E.

En la Figura 19 se muestra la curva de la concentraciéon de radén en aire dentro
de la vitrina obtenida con el dispositivo Alpha E, cuyo sistema de deteccion es como
el del Radon Scout.
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Figura 19: Representacion gréafica de la concentracién de radon en aire en funcién del tiempo
para la fuente de raddn a través del tubo de silicona dentro de la vitrina.

En la Figura 18 se observa que la curva de la concentraciéon de radén en aire alcanza
un valor de 363 kBq m™® cuando han transcurrido 165 horas. Por su parte, en la Figura
19 se observa que la curva alcanza un valor de la concentracién de radén en aire en el
interior de la vitrina de 325 kBq m ™ cuando han transcurrido 145 horas.

A partir de las dos medidas realizadas se puede concluir que tanto la membrana de
silicona como los tubos del mismo material presentan una transparencia al gas radon.

3.2 Calibracion detector NalI(Tl)

Las medidas de concentraciéon de radén en agua realizadas por espectrometria
gamma en el detector de Nal(T1) proporcionan un valor de las cuentas netas, que
se obtiene como se explica en el apartado 2.2 ‘Espectrometria gamma’.

Para calcular la equivalencia en Bequerelios por unidad de volumen a partir de las
cuentas netas es necesario realizar una calibracién. En esta ocasion se ha hecho una
calibracién utilizando una fuente patrén de radio ?*Ra SRM 4967A, procedente del
NIST (National Institute of Standards & Technology).
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Este material de referencia estdndar (SRM) consiste en una solucién de una
cantidad estandarizada y certificada de ?°Ra radiactivo en una matriz adecuadamente
estable y homogénea. El valor certificado de la actividad mésica del radio-226, con
referencia del 01 de septiembre 2003 es:

(2483 £30) Bq g *

En la Tabla 1 se muestra informacion adicional sobre la fuente patrén SRM 4967A.

Descripcién fuente Liquido en un ampolla de 5 ml
de vidrio de borosilicato termosellada.

Composicién solucién 1.0 mol 171 HCI con 80 ug de BaCly
por gramo de solucién

Densidad solucién (1.017 £0.002) g ml~! a 21 °C
Masa solucién (5.086 + 0.003) g

Tabla 1: Informacién certificada de SRM 4967A, proporcionada en el certificado del NIST.

A partir de la fuente patrén se prepara una disolucién ‘madre’ anadiendo 250 ml de
agua destilada y, a continuacién, se preparan otras disoluciones calibradas de menor
concentracion.

Para la calibracién del detector de Nal(T1) se han preparado cinco disoluciones de
distinta concentracién, en recipientes de 250 ml con geometria ‘duquesa’; que es la
mas comun empleada en las medidas con este tipo de detector. Estos recipientes se
cierran y se sellan con un sellador acrilico para el gas radén, descendiente del radio,
no escape del recipiente.

Cuando han transcurrido unos 33 dias desde la preparacién de las disoluciones,
se alcanza el equilibrio secular entre el ?26Ra y el ?*?Rn por lo que sus actividades se
igualan. Entonces se realizan varias medidas de ¢ = 600 s en el detector de Nal(T1)
para cada una de las disoluciones calibradas y se calcula su concentraciéon en la
fecha de medida en equilibrio. En este caso las disoluciones se preparan a fecha de
23/04/2015 y las medidas del equilibrio se hacen el 09/06,/2015, habiendo transcurrido
47 dias.

En la Tabla 2 se muestran las concentraciones tedricas de las disoluciones patron
en la fecha indicada y el promedio de las cuentas netas obtenidas para cada una de
ellas.
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Cteérica/ Bq 1! Cnetas

589 6243 + 117
252 2724 £ 54
110 1240 £ 26
47 529 £11
20 257T+£6

Tabla 2: Valores experimentales de la concentracion teérica de las disoluciones calibradas y
las cuentas netas obtenidas con el detector de NaI(Tl) a fecha de 09/06/2015, con su error
correspondiente. El error en la concentracién tedrica es del orden del 5 %.

En la Figura 20 se representan los valores experimentales de la Tabla 2.
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Figura 20: Representacién grafica de las cuentas netas obtenidas en el detector de Nal(T1)
frente a la concentracién teérica de las disoluciones calibradas, con sus barras de error
correspondientes. El ajuste lineal proporciona la siguiente ecuacién cpetas = (10.66 +
0.08)Clesrica, con un coeficiente de determinacién ajustado R? =0.999.

El ajuste lineal a estos datos experimentales proporciona un valor para el factor de
calibracién de radén en agua en el detector de Nal(Tl):

CRn,agua/Cnetas ~ 0.094 Bq 171 (14)

El error estimado para la concentracién de radéon en agua calculada a partir del
factor de calibracién, que se obtiene tras aplicar un factor de cobertura, es del 10 %.

3.3 Factor de calibracion RTM 2100

Las medidas de la concentracion de radén que proporciona el dispositivo GEO-
RTM 2100 vienen dadas en Bq m™ ya que la concentracién se mide en el circuito
de aire, como se ha explicado anteriormente. Para obtener la concentracién de radén
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en el agua expresada en Bq 17! se ha realizado una comparacién de las medidas del
RTM 2100 con otras medidas realizadas por espectrometria gamma en el detector
de Nal(TI). De este modo se ha encontrado un factor de calibracién que sirve para
caracterizar la difusion del tubo de silicona empleado en el circuito del montaje
experimental.

En la siguiente Tabla se muestran los valores de la concentracién de radén
obtenidos con el dispositivo GEO-RTM 2100 y por espectrometria gamma en el
detector de Nal(T1), que se han utilizado para el calculo del factor de calibracién.

Fecha Crrm / Bqm™ C, /Bql™!

15/04/2015 68782 211 + 21
16/04/2015 76490 248 + 25
17/04/2015 87562 283 + 28
20/04/2015 127289 405 + 35
21/04/2015 115000 350 + 41

Tabla 3: Valores experimentales de la concentracién de radén obtenidos con el dispositivo
GEO-RTM 2100 y mediante espectrometria gamma para las fechas indicadas. La
incertidumbre de las medidas realizadas con el dispositivo RTM 2100 es del 3 %.

En la Figura 21 se muestra la representacién grafica de los valores experimentales

de la Tabla 3.
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Figura 21: Representacién de la concentracién de radén obtenida con el dispositivo
GEO-RTM 2100 en funcién de la concentracién de radén obtenida por espectrometria
gamma. Se ha realizado un ajuste lineal por minimos cuadrados, obteniendo la siguiente
ecuacion Crrm = (318 £ 4)C,,. El coeficiente de determinacién ajustado en este caso es
R? = 0.988.
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Se ha realizado un ajuste lineal a los datos experimentales, obteniendo el siguiente
valor para el factor de calibracion:

Bqm™
Bql™!

f= Crom _ (318 £ 4)

¢ (15)

La solubilidad del radén en agua depende de la temperatura, como se vio en el
apartado 1.3, por lo tanto el factor de calibracién depende de la temperatura del
agua. El valor obtenido en este caso se puede aplicar en un rango de temperaturas
aproximado de 20 a 23°C, que es el intervalo de temperatura del agua en el que se han
realizado las medidas que se presentan en la Tabla 3.

3.4 Test adicional sistema Radon Scout-membrana
silicona para la medida de radén en agua

En este trabajo se ha intentado desarrollar un sistema de medida de radén en
agua alternativo al dispositivo GEO-RTM 2100, que consiste en un dispositivo Radon
Scout en el interior de un recipiente cerrado con una membrana de silicona, como se
muestra en la Figura 22.

" '

Este sistema permite sumergir el
dispositivo de medida de radén en aire
Radon Scout en el volumen de agua que
se quiere estudiar sin que el detector se
estropee, mientras que el radén disuelto
en el agua puede atravesar la membrana
de silicona y entrar en el recipiente
de cristal donde el detector mide su
concentracion.

Las medidas realizadas con esta
técnica son, por lo tanto, medidas
de la concentraciéon de radon en el
aire del interior del recipiente de
cristal.

Figura 22: Sistema de medida Radon
Scout-membrana silicona sumergido en un
cubo con agua problema.

Para hallar una equivalencia con la concentracién de radon disuelto en el agua
se pueden comparar las medidas obtenidas por el detector Radon Scout con medidas
realizadas por espectrometria gamma, al igual que con el factor de calibracién del RTM
2100. Sin embargo, en este caso hay que tener en cuenta que el dispositivo Radon Scout
no tiene una bomba de aire interna, sino que mide por difusion.

El radén disuelto en el agua entra en el recipiente de cristal a través de la
membrana de silicona y entonces el detector comienza a medir por difusién. La
concentracion de radén en aire medida crece progresivamente al principio, y luego se
estabiliza transcurrido un tiempo.
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Para hallar el factor de conversién entre concentracion de radén en aire y agua,
se pueden usar las valores experimentales del detector Radon Scout una vez que la
medida se ha estabilizado.

En la Tabla 4 se muestran los valores de la concentracion de radén utilizados para
calcular el factor de conversion.

Fecha CScout / Bq m™3 C, / Bq 1!

26/05/2015 739024 370 £ 37
28/05/2015 726376 354 £ 35
29/05/2015 710876 328 £ 33
01/06/2015 755234 395 + 40
08/06/2015 770925 438 44

Tabla 4: Valores experimentales de la concentracién de radén obtenidos con el dispositivo
Radon Scout y mediante espectrometria gamma para las fechas indicadas. La incertidumbre
de las medidas realizadas con el dispositivo Radon Scout es del 3 %.

El test de este sistema Radon Scout-membrana silicona se ha realizado como
experiencia adicional y durante la medidas la concentracion de radén en el agua
sometida a estudio no ha variado mucho, de modo que los puntos que se presentan en
la Tabla 4 corresponden a un rango de medida reducido.

En la Figura 23 se muestra la representacién grafica de los valores experimentales
de la Tabla.
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Figura 23: Representacién de la concentracién de radén en aire obtenida con el dispositivo
Radon Scout en funcién de la concentracion de radén obtenida por espectrometria gamma.
Se ha realizado un ajuste lineal por minimos cuadrados, obteniendo la siguiente ecuacién
Cscout = (531 £18) + (0.56 £ 0.05)C,,. El coeficiente de determinacién ajustado en este caso
es R? = 0.978.
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El ajuste lineal a los datos experimentales de la grafica proporciona la siguiente
ecuacion de la recta:

kBq m™®

Bql!

Esta ecuacion permite la conversion de la concentracién de radén en aire medida
por el detector Radon Scout en concentracion de radén disuelto en agua. Pero solo es
valida para las medidas del dispositivo Radon Scout una vez que se ha alcanzado una
concentracion estable. El tiempo necesario para alcanzar la estabilidad en la medida
de la concentracion con el Radon Scout, estimado a partir de las medidas efectuadas,
es de aproximadamente 4 dias.

Ccont = (531 =+ 18) + (0.56 & 0.05) C, (16)

3.5 Modelizacién comportamiento **’Rn en agua

La concentracién de ??2Rn en agua observada para las distintas fuentes tiene una
tendencia de aumento hasta un maximo estable. Para explicar este comportamiento
de la concentraciéon de radén se puede utilizar un modelo denominado ‘Modelo de
compartimento cerrado’ que se describe a continuacion [17].

Modelo Compartimento Cerrado (MCC)

Se tiene un volumen de agua V' con una concentracion inicial de radén Cjy, sin
ningtin aporte de agua exterior, en el que se encuentra una fuente de **°Ra que exhala
222Rn seglin una constante E a través de su superficie S. La concentracién de radén en
este sistema disminuye seguin la ley de de desintegracion radiactiva y también debido
al intercambio de radén disuelto en agua al aire.

En la Figura 24 se muestra un esquema de la dindamica de la concentracién de
radon segin este modelo.

Figura 24: Esquema de la dindmica de la concentraciéon de radén segun el modelo MCC.

Por lo tanto, se puede plantear la variacion de la concentracién de radon en funcion
del tiempo como:

S22 (17)



donde la fracciéon ES/V es la tasa de emisién de radén, con unidades de Bq 17'h™1,
y A es la constante de disminucion de radén que se obtiene como A = Agy_299 + Ay,
siendo Agrn_222 la constante de desintegracién radiactiva del 222Rn y A\, la constante
de ventilacién, que refleja el intercambio de radén en la interfase agua-aire por unidad
de tiempo.

Resolviendo la ecuacién diferencial (17), se encuentra una expresién para la
concentracion de radén en agua en funcion del tiempo segin este modelo:

C(t) = Coe™ + %(1 — ™M) (18)

donde ¢ es la tasa de emisién de radén ES/V.

Aplicando ahora la condicién de maximo a la expresion anterior se puede obtener
la concentracion maxima a la que tiende el radén segin el modelo MCC como:
dC’ 0]

C =, =2 19
a hy (19)

Modelo Compartimento Abierto (MCA)

En el caso de tener una situacién como la anterior, pero con un aporte externo
de agua con distinta concentracién de radén al volumen de agua principal, el modelo

de comportamiento es distinto y se conoce como Modelo de Compartimento Abierto
(MCA) [17].

Se pueden suponer las mismas condiciones que antes anadiendo un término de
intercambio. Por tanto la variaciéon de la concentracién de radén se puede expresar
con la siguiente ecuacion:

ac ,
o =9 M(C =) (20)

donde )\; es la contante de intercambio de volumen de agua por unidad de tiempo y
C'" es la concentracion de radén del agua que se anade al volumen principal.

Si se resuelve la ecuacion diferencial (20) se obtiene la siguiente expresién para la
concentracion de radon en funcién del tiempo:

Ct) = Cre ™ + d

N (1—e (21)

donde d = ¢ + \;C’ con unidades de Bq 17'th™ y X = A + \..

35



4 Resultados y analisis

4.1 Caracterizacion de las fuentes

Para estudiar la concentracién de radén en agua en continuo se han desarrollado
varias fuentes, siguiendo los modelos explicados en el apartado 2.1. A continuacion se
presenta la caracterizacion realizada para tres fuentes de radon en el agua.

Fuente 1

En primer lugar se ha preparado una fuente utilizando la muestra de tierra
P-12161-SUE-1 con masa m = (101.00 £ 0.02) g y una concentracién de radio
Cra—226 = (650 & 18) kBq kg™*. La muestra de tierra con ?Ra se ha sumergido,
dentro de un recipiente de cristal cerrado con una membrana de silicona, en un
volumen de aproximadamente 50 1 de agua del grifo dentro de un cubo como el de la
Figura 6 (izquierda).

Se ha realizado un seguimiento diario mediante espectrometria gamma, con
medidas de t = 600 s, de la concentracion de radén en el agua superficial del cubo, que
ha permanecido cerrado excepto para coger las muestras. Ademas, a partir del dia 15
del seguimiento se han realizado medidas de la concentracién de radén en agua a dos
alturas en el interior del cubo, para muestras de agua superficial y de agua profunda.

En la Figura 25 se muestra la evolucion de la concentracién de radén en agua en
el interior del cubo.
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Figura 25: Representacién grafica de la concentracién de radén en agua en funcion del
tiempo dentro del cubo, con sus barras de error correspondientes. La concentracién en el
agua se ha medido para dos alturas, los rombos (azul) representan las medidas del agua
superficial y los tridngulos (verde) las medidas del agua profunda.

Las medidas de la concentracion de radén en agua siguen una tendencia de
crecimiento. Comparando las medidas realizadas para el agua superficial y el agua
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profunda, se observa que la concentracién de radon en el agua profunda es siempre
mayor que en la superficie. Esto puede deberse a que el agua del cubo en este caso
permanece estatica y la fuente generadora de radén se encuentra en el fondo del cubo,
de modo que el radén se acumula cerca de la fuente dando lugar a una concentracion
de radon més alta en el fondo del cubo.

Se ha realizado un ajuste a la curva de la concentracién de radén en agua superficial
segin el modelo MCC, obteniendo un coeficiente de determinacion R? = 0.742. A
partir de este ajuste se ha obtenido un valor para la concentraciéon maxima en el agua
superficial Ciax = (168 + 3) Bq 17! que, como se observa en la Figura 25, se alcanza
cuando han pasado 35 dias. Del ajuste al modelo se ha obtenido también un valor
para la tasa de emisién de radén en el agua que es ¢ = (1.3 +0.3) Bq |

En el caso de esta ‘fuente 1’ también se han hecho medidas de la concentracion de
radon en aire utilizando células de Lucas, ya que al permanecer cerrado el cubo, el
radon se acumula en el volumen de aire entre el agua y la tapa. Estas medidas no son
muy precisas porque en ellas influye la forma de recoger las muestras del aire con las
células de Lucas.

Fuente 2

Se ha desarrollado otra fuente similar a la ‘fuente 1’ con el mismo volumen de
agua, unos 50 1, pero esta vez con dos muestras de tierra en lugar de una. Las muestras
de tierra son la P-12161-SUE-1 que habfa inicialmente, con m = (101.00 & 0.02) g
v Cra_226 = (650 £ 18) kBq kg™, y la muestra P-15119-SUE-1que tiene una masa
m = (143.76 & 0.02) g y una concentracién de radio Cr,_26 = (761 4 24) kBq kg™

En la Figura 26 se muestra el seguimiento de la concentracién de radén en agua
medida en el detector de Nal(T1) por espectrometria gamma.
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Figura 26: Representacién grafica de la concentracién de radén en agua en funcién del
tiempo, con sus barras de error correspondientes. La curva azul corresponde al ajuste
experimental al modelo MCC.
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En este caso no se han hecho medidas a distintas profundidades dentro del
cubo porque el agua ha estado en continuo movimiento, ya que se han realizado
simultdneamente medidas en continuo con el dispositivo GEO-RTM 2100 que utiliza
una bomba de agua, de forma que la concentracion de radén es méas o menos
homogénea en todo el volumen de agua.

Se ha realizado de nuevo un ajuste de la concentracion de radén en agua segin
el modelo MCC, para el que se ha obtenido un coeficiente de determinaciéon ajustado
R? = 0.948. El valor obtenido para la concentracién méxima en este caso €s Cpax =
(396 + 4) Bq 17!, que se alcanza cuando han transcurrido algo més de 15 dfas, una
vez que la concentracion es estable. La tasa de radon en el agua obtenida a partir del
ajuste es ¢ = (5.3 +0.4) Bq 17'h~!, bastante mayor que para la otra fuente.

Fuente 3

Se ha desarrollado una tercera fuente, en este caso como la que se muestra en la
Figura 7 (véase apartado 2.1). Dentro de la caja sellada se han colocado dos muestras,
una es una piedra registrada como P-15008-OTR-1 con masa m = (63.74 +0.02) g y
una concentracién Cr,_206 = (2000£455) kBq kg™!, v la otra es una muestra de tierra
con masa m = (63.6+0.02) g y concentracién Cra_gs = (548 +£18) kBq kg™ '. Ademds
se ha colocado en serie en el circuito la fuente de radén Pylon RN-1025 con un flujo
disponible de 1.313 - 10* mBq min~!. El flujo de aire proporcionado por la bomba ha
sido de 0.1 1 min™" intermitente, y el volumen de agua utilizado para sumergir el tubo
de silicona ha sido de aproximadamente 18 1 agua.

En la Figura 27 se muestra la evolucion de la concentracion de radén en agua con
el tiempo, medida por espectrometria gamma con medidas de ¢ = 600 s, inicamente
tomando muestras de agua superficial.
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Figura 27: Representacién grafica de la concentracién de radén en agua en funcion del
tiempo, con sus barras de error correspondientes. La curva roja corresponde al ajuste
experimental al modelo MCC.
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Ademas se ha realizado un ajuste a la curva de la concentracién de radén en agua
segin el modelo MCC, para el que se ha obtenido un coeficiente de determinacion
R? = 0.937. A partir de este ajuste se ha obtenido un valor para la concentracién
méaxima Chax = (230 £ 3) Bq 1! que se alcanza una vez que la concentracién se
estabiliza pasados los 25 dias. La tasa de emisién de radén en el agua hallada para la
fuente es ¢ = (1.5 £0.2) Bq 17'h~', menor que para las dos fuentes anteriores.

4.2 Control medidas de radén en agua en continuo

A continuacién se muestran todas las medidas de la monitorizaciéon continua
realizada con el dispositivo GEO-RTM 2100 a lo largo del periodo en que se ha
desarrollado el trabajo, de marzo hasta junio. La concentracion de radon en el agua se
ha modificado a voluntad, midiendo el agua de distintas fuentes y simulando etapas
de recarga y vaciado de acuiferos para algunas fuentes, anadiendo y sustrayendo agua
de las fuentes.

En la Figura 28 se muestran todas las series temporales de la concentracién de radén
en agua obtenidas, una vez aplicado el factor de calibracion del RTM 2100. También
se muestran las variaciones de la temperatura ambiente y del agua correspondientes.
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Figura 28: Representacion gréfica de la concentracién de radén en agua medida con el RTM
2100, con una incertidumbre del 3 %, la temperatura ambiente y la temperatura del agua en
funcién del tiempo en dias. Abajo se indican las fechas de realizaciéon de las medidas.

Seguidamente se presenta el andlisis de dos intervalos de medida de la Figura 28.
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En la Figura 29 se representa ampliado el tramo de la grafica anterior
correspondiente a las fechas del 27/02 al 09/03. La fuente generadora de radén en
agua utilizada en este intervalo de medida contiene aproximadamente 17 1 agua y
la muestra de tierra P-15119-SUE-1 con m = (143.76 4+ 0.02) g y concentracién
CRa_226 = (761 4 24) kBq kg™
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Figura 29: Representacion grafica de la concentracién de radén en agua, con una
incertidumbre del 3 %, la temperatura ambiente y la temperatura del agua en funcién del
tiempo en horas. Abajo se indica la correspondencia del tiempo con la fecha de realizacion

de las medidas.

Analisis concentracion de Rn-222 en agua
En la figura anterior se observa una tendencia de la concentracion de radén en
agua que crece muy rapido al principio y luego decae lentamente hasta estabilizarse.
El rapido aumento de la concentracién se explica porque cuando se pone a medir el
dispositivo la fuente ya tiene una alta concentracién de radén en agua. El descenso
que le sigue se debe a un aporte externo de 6 1 de agua del grifo sin concentracién
inicial de radén, simulando la posible recarga del ‘acuifero’ con agua superficial o agua
de lluvia sin concentracién de raddn inicial.
Haciendo una estimacion de la concentracién de radon que deberia alcanzar el agua
a partir del volumen de agua intercambiado, se obtiene que la concentracién deberia
llegar hasta unos 560 Bq 171, sin embargo en la gréfica se observa que desciende hasta
340 Bq 17!, La posible explicacién para este descenso de la concentracién en el agua
son las pérdidas que se producen en el circuito de medida junto con las pérdidas de
radon disuelto en agua por desorcién al aire, ya que el recipiente que contiene la fuente
permanece abierto en el periodo de medida.
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Analisis condiciones ambientales

En cuanto a la variacion de la temperatura, se aprecia una tendencia periddica que
corresponde con un aumento hasta llegar a un maximo durante el dia y un descenso
hasta un minimo durante la noche. El maximo de la temperatura ambiente se mantiene
en unos 24.7°C y el minimo sobre los 21°C. La temperatura del agua permanece por
debajo de la temperatura ambiente y tiene un comportamiento periddico similar, con
un maximo durante el dia de aproximadamente 23 °C y un minimo por la noche.

Entre las fechas 28/02 y 02/03 se observa que la temperatura disminuye y muestra

unos periodos con amplitud mucho menor, al igual que ocurre en la iltima parte de
la gréfica, a partir del 07/02. Este comportamiento se explica porque las medidas se
realizan en febrero y durante la semana se enciende la calefaccion en las instalaciones,
mientras que el fin de semana el laboratorio permanece cerrado y con la calefaccion
apagada.

En la Figura 30 se muestra ampliada la grafica de la Figura 28 para las fechas del
13/04 al 04/05. Durante este intervalo de tiempo el agua estudiada corresponde a la

‘fuente 2’ descrita en la caracterizacion, que tiene 50 | de agua y las muestras de tierra
P-12161-SUE-1 y P-15119-SUE-1.
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Figura 30: Representacion grafica de la concentracién de radén en agua, con una
incertidumbre del 3 %, la temperatura ambiente y la temperatura del agua en funcién del
tiempo en horas. Abajo se indica la correspondencia del tiempo con la fecha de realizacion
de las medidas.

Analisis concentracion de Rn-222 en agua
En la Figura 30 se observa un crecimiento progresivo de la concentracion que
parte desde un valor de 130 Bq1™!. La medida comienza tras colocar la muestra
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P-12119-SUE-1 en el interior del recipiente con agua, que ya tenia dentro la otra
muestra P-12161-SUE-1. Por tanto, cuando se empieza a medir el agua presenta una
concentracién inicial generada por la primera muestra de tierra con 2?°Ra.

La concentracién de radén en agua aumenta hasta llegar a un maximo aproximado
de 400 Bq 17!, a medida que las muestras de tierra generan 2**Rn que se disuelve en el
agua. Tras el maximo se aprecia un pequeno descenso y después la concentracion de
radon vuelve a estabilizarse.

En este caso lo esperado seria que la curva de la concentracién de radén en agua
aumentara hasta llegar al equilibrio y entonces permanecer estable. La disminucién de
la concentracion de radon que se observa puede estar relacionada con las pérdidas en
el circuito y pérdidas por desorcién mencionadas antes.

Analisis condiciones ambientales
En lo referente a las variaciones de la temperatura, tanto la temperatura ambiente
como la del agua presentan el comportamiento periddico esperado, con temperatura
maxima durante el dia y minima por la noche. En esta ocasion las medidas
corresponden a los meses de abril y mayo, por lo que no hay variaciones significativas
de la temperatura en los dias del fin de semana como ocurria en las medidas de febrero.
Respecto a la temperatura del agua, se encuentra en todo momento 2°C por debajo
de la temperatura ambiente y aparentemente no presenta ninguna relacion con la
concentracion de radon en agua.

4.3 Medidas sistema Radon Scout-membrana
silicona

Las medidas de concentracién de radén en agua realizadas con el sistema formado
por el dispositivo Radon Scout dentro de un recipiente cerrado con una membrana
de silicona, se han llevado a cabo para la ‘fuente 2’ mencionada en el apartado de
‘Caracterizacién de las fuentes’.

A continuacion, en la Figuras 31 y 32, se muestran varias de las medidas obtenidas
tras haber aplicado el factor de conversién obtenido para este sistema, que como
se mencioné antes sélo es valido cuando la medida de la concentracién alcanza el
equilibrio.

En la Figura 31 se observa el crecimiento de la concentraciéon de radén en agua,
que llega hasta un méximo de 500 Bq 17! cuando han transcurrido 120 horas y luego
desciende progresivamente. La linea de guiones dibujada en la grafica representa la
tendencia de la concentracién de radén que cabria esperar. Sin embargo, la medida
mostrada en la grafica presenta una disminucién de la concentracién de hasta 180 Bq
17! en el tramo final. Este descenso atin no se sabe explicar, debido a las pocas medidas
realizadas con este sistema Radon Scout-membrana silicona para la medida de radén
en agua.
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Figura 31: Representacién grafica de la concentracién de radén en agua en el interior del
cubo en funcién del tiempo en horas. Abajo se indica la correspondencia del tiempo con la
fecha en que se han efectuado las medidas.
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Figura 32: Representacion grafica de la concentracién de radén en agua en el interior del
cubo en funcién del tiempo en horas. Abajo se indica la correspondencia del tiempo con la
fecha en que se han efectuado las medidas.

En la Figura 32 se observa como la curva de la concentracién de radén en agua llega
a un valor maximo cuando han transcurrido 120 horas de medida, al igual que ocurria
en la medida anterior. Después de este valor maximo se aprecian varias disminuciones
e incrementos en la concentracion de radén, algunos provocados al simular la recarga
y descarga del ‘acuifero’ anadiendo y sustrayendo agua del volumen principal en el
recipiente sometido a estudio, y otros que no se saben explicar.

El primer descenso de la concentracién de radén el dia 27/05 se produce como
respuesta al aporte de 12 1 de agua sin concentracién inicial al volumen total, simulando
asi una posible recarga externa en el ‘acuifero’ sometido a estudio. Algunos dias
después, el 4/06 se observa un aumento de la concentracién de radén que se explica
porque se retiran 10 1 del volumen total de agua. Sin embargo, el incremento que se
produce el dia 30/05 no concuerda con lo esperado.
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Este sistema formado por el dispositivo Radon Scout dentro de un recipiente
cerrado por una membrana de silicona se propone como una idea que se puede aplicar
en un futuro a estudios de campo, pudiendo obtener con este método medidas de la
concentracion de radén en agua en continuo en un acuifero real en periodos de 2 meses,
que es la duracién de la bateria del equipo. Por lo tanto es interesante profundizar en
el estudio de este sistema, realizando experiencias mas largas que permitan dar una
explicacion a los resultados de las medidas obtenidas.

4.4 Medidas parametros fisico quimicos

Apenas se han podido realizar medidas con los sensores externos del dispositivo
GEO-RTM 2100. Al comienzo del trabajo se realizé un test de calibracion de los
mismos y se vié que algunos fallaban, por lo que han estado en reparacién fuera de
funcionamento durante bastante tiempo.

En la Figura 33 se muestran algunas medidas realizadas con los sensores de medida
del pH y el potencial redox, que corresponden a la serie temporal obtenida entre el
22/05 y el 09/06. Se representa también la variacién de la concentracién de radén en
agua correspondiente, medida con el GEO-RTM 2100,

En la grafica se observa que el pH del agua estudiada tiene al inicio de las medidas
un valor de 7.70 que aumenta hasta 7.75, para luego descender progresivamente hasta
llegar a un valor pH=7.63. El potencial redox al principio se encuentra entorno al valor
de 0, luego aumenta lentamente hasta llegar a unos 8 mV para después continuar con
un descenso lento pasando de nuevo por el 0 llega hasta un valor negativo de -30 mV.
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Figura 33: Representacion grafica del pH, el potencial redox y la concentracién de radéon
en agua (medida con el dispositivo GEO-RTM 2100) en funcién del tiempo en horas.
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En relacién con las medidas de la concentracion de radén en el agua, a primera
vista no se observa ninguna relacién entre los parametros medidos con la concentracion
de radén en el agua, pero no se puede comentar gran cosa ya que las medidas de estos
parametros no han sido continuadas. Se deja abierto un posible estudio de correlacion
de estos parametros en el futuro, para medidas en continuo prolongadas en el tiempo.

4.5 Ajuste modelos MCC y MCA

Para comprobar los modelos de comportamiento de la concentracion de radén en
agua MCC y MCA planteados se han realizado ajustes a los datos experimentales.

El Modelo de Compartimento Cerrado se propone para explicar el aumento de la
concentracion de radén en agua cuando se tiene un recipiente cerrado sin aporte de
agua exterior, por lo que se ha aplicado para la caracterizacion de las fuentes, como
se muestra en el apartado 4.1.

Se han realizado tres ajustes al modelo MCC, para las curvas de concentracion
de radon en agua de las tres fuentes presentadas. Los ajustes obtenidos son bastante
razonables, siendo el mejor el de la ‘fuente 2’ con un coeficiente de determinacién
ajustado R? = 0.948, frente a los coeficientes de determinaciéon R? = 0.742 y R* =
0.937 obtenidos para las fuentes 1 y 3, respectivamente.

La ‘fuente 2’ también presenta los valores méas altos para la concentracién maxima
Cax = (396 £4) Bq 17! y la tasa de produccién de radén ¢ = (5.3 +0.4) Bq 17'h~'.
Mientras que la ‘fuente 1’ con el peor ajuste es la que tiene unos valores para la
concentracién maxima y la tasa de emision de radén mas bajos, Cpax = (16843) Bq 17*
y ¢ =(1.340.3) Bq1'h .

A partir de estos resultados se puede deducir que el modelo MCC funciona mejor
para concentraciones de radén en agua mas altas.

El Modelo de Compartimento Abierto se plantea para situaciones en donde hay un
intercambio de volumen de agua con distinta concentracién a la del volumen principal
del agua problema. Por lo tanto este modelo se puede aplicar para las medidas de
la monitorizacién en continuo del acuifero simulado, donde se ha ido modificando el
volumen de agua al anadir y quitar agua con distintas concentraciones de radon, para
simular las etapas de recarga y descarga del acuifero.

Se ha realizado un ajuste al modelo MCA para una situaciéon de simulacién de
recarga del acuifero, al anadir 6 1 de agua del grifo a una de las fuentes con volumen
principal V) =~ 17 1, en un intervalo de 10 min.

Los valores de la concentracion de radén en agua utilizados para el ajuste
corresponden a la primera parte de la Figura 29 donde la fuente estudiada, como
ya se ha mencionado antes, contiene aproximadamente 17 1 agua y una muestra de
tierra con m = (143.76 £ 0.02) g y concentracion Cr,_26 = (761 & 24) kBq kg™.

En la Figura 34 se muestran los datos experimentales y el ajuste realizado.
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Figura 34: Representacion grafica de la concentracién de radén en agua, con un error del 3 %
en funcién del tiempo en horas. Los cuadrados rojos representan los valores experimentales
y la linea de guiones negra el ajuste al modelo MCA.

El ajuste de los datos experimentales a la ecuacién (21) que rige el modelo MCA
parece razonable, con un coeficiente de determinacién ajustado R? = 0.980. Los valores
obtenidos para los parametros de ajuste son los siguientes:

Cy = (1573 £73) Bq 1™
N = (0.092 £0.004) h™* (22)
d=(31.2+1.6) Bql 'h™!

Se puede estimar la constante A\; de intercambio de volumen de agua por unidad
de tiempo a partir de los volimenes de agua empleados como:

61/171
)‘I ~
1/6 h
En cuanto a la tasa de emision de radén de la fuente utilizada, se ha realizado una

estimacion a partir de las medidas de la concentracién de radén en agua realizadas
por espectrometria gamma obteniendo ¢ ~ 10 Bq 17'h~.

=2h! (23)

A partir de estas estimaciones y del valor del parametro d ajustado, se puede hallar
la concentracién de radén en agua C’ anadida en el intercambio:

-9
I
Esta concentracion C’ = 10 Bq 17! obtenida para el agua del grifo, aparentemente
sin concentracion inicial, es razonable ya que estd por debajo del limite de deteccion
del detector de Nal(T1) utilizado.
Por tanto se puede afirmar que para esta situacién el modelo MCA aplicado es
razonable, si bien la comprobacion realizada se basa en estimaciones asi que deberia
estudiarse con méas profundidad.

d
d:¢+)\10/—>0/:

~ 10 Bq1™! (24)
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4.6 Observaciones

El montaje experimental para medir con el dispositivo GEO-RTM 2100, cuyo
esquema se muestra en la Figura 16, presenta algunos problemas. Hay que tener
especial cuidado al disponer el circuito de agua y asegurarse de que la circulacion
sea continua, evitando que se formen burbujas de aire y que el agua pueda quedarse
estancado en el interior del recipiente donde se encuentra el tubo de silicona. En el
caso de que se produzca una mala circulacion, la concentracién de radén medida en el
detector puede no ser representativa del agua sometida a estudio.

Por ejemplo, en las medidas de la concentracion de radén que se muestran en ultima
parte de la Figura 28 se observan bajadas en la concentracion que pueden deberse a
la mala circulacion del agua.

En cuanto al circuito de aire, hay que prestar atencion a los tubos conectores
empleados en el circuito, para evitar las posibles pérdidas por difusién de radén al
aire exterior antes de entrar en el detector.

Ademas, se ha observado que cuando se tiene una fuente con una determinada
concentracion de radon en agua inicial y se pone a medir con el dispositivo GEO-RTM
2100 la concentracion del agua disminuye. La explicacién sugerida es que esto se
produce porque el agua que estaba estatica al principio comienza a circular y hay
pérdidas debidas en parte al posible burbujeo. Sin embargo, estas pérdidas no se han
podido cuantificar porque los valores observados para algunas de las fuentes medidas
varian de forma diferente.

El desarrollo de las fuentes no ha presentado muchas dificultades, sin embargo
cabe destacar algunas observaciones. El sistema utilizado del recipiente de cristal
con la membrana de silicona ha resultado ser muy efectivo. Sin embargo cuando
las muestras de tierra dentro de los recipientes de cristal cerrados con membranas
de silicona llevan mucho tiempo (8-10 semanas), al sacarlas tienen humedad. Esta
humedad puede afectar a la produccién de ?22Rn de la muestra, por lo que se debe
tener en cuenta.

La fuente desarrollada para generar radén en agua a través del circuito de aire
con el tubo de silicona sumergido en el agua, genera una concentracion que no es
homogénea debido a la disposicién de los tubos, como se puede ver en el ejemplo de
la Figura 27. Ademas se producen pérdidas de radén por como esta colocado el tubo
de silicona.

Para este tipo de fuente se ha desarrollado en el LaRUC un propotipo mas avanzado
que consiste en un tanque cerrado con un tubo de silicona distribuido de forma
uniforme en su interior, varias tomas para colocar el circuito de aire y sondas, y dos
grifos para extraer muestras de agua del interior del cubo. Este nuevo diseno, mostrado
en la Figura 35, deja abierta una via para posteriores estudios en la misma linea de
este trabajo y ademas mejora otra version previa de esta fuente desarrollada por el
grupo y utilizada en 2011 en una intercomparacién de radén en agua [18].
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Figura 35: Imagen de la fuente donde se distingue un tanque lleno de agua con un tubo de
silicona en su interior, y fuera un circuito de aire con una bomba, tubos conectores, muestras
de tierra en una caja cerrada y una fuente de radoén.

5 Conclusiones

» El seguimiento de la concentracién de ?*Rn en las aguas es una herramienta
muy util para el estudio de acuiferos y aguas subterrdneas. En el desarrollo de
este trabajo se ha puesto a punto un equipo de medida de la concentracion de
radén en agua en continuo, realizando medidas en un recipiente con agua y
muestras de tierra que representa un modelo muy simplificado de un acuifero
natural. También se han intentado simular situaciones de vaciado y recarga
de acuiferos anadiendo y sustrayendo agua del simulador con el objeto de
comprobar la sensibilidad del equipo a las variaciones de la concentraciéon de
radon en agua.

= Para la puesta a punto del sistema de medida de radén en agua se han
desarrollado distintas fuentes generadoras de radén en agua, adaptando fuentes
de raddén. Las fuentes utilizadas se han caracterizado y se han obtenido altas
concentraciones de radén disuelto en agua a partir de ellas.

» Las medidas de la concentracién de radén #*2Rn en agua se han realizado por
medio de distintas técnicas. Los sistemas de medida empleados han sido el
dispositivo GEO-RTM 2100 de medida de radén en continuo y espectrometria
gamma en un detector de Nal(Tl). Ambos métodos se han puesto a punto y
calibrado para obtener medidas de la concentracion de radén en el agua.

Ademas se ha realizado un test adicional con un sistema formado por un
dispositivo Radon Scout en un recipiente cerrado por una membrana de silicona.
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= Los modelos tedricos MCC y MCA presentados para explicar el comportamiento
de la concentracion de radén se han tomado de otro estudio realizado en
el LaRUC, basado en la aplicaciéon en una instalacién termal del sistema de
monitorizacién de radén en continuo [17].

Se han aplicado estos modelos tedricos, comprobando que el MCC es 1til para la
caracterizacion de las fuentes generadoras de radén en agua. Aunque queda por
definir el rango de aplicacién de este modelo, ya que se han observado mejores
resultados para concentraciones de radén mayores.

El MCA se ha intentado aplicar a situaciones de intercambio de volumenes
de agua en el ‘acuifero’, obteniendo un éxito relativo para la situacion de
recarga estudiada. Por lo tanto se requiere un mayor nimero de experiencias y
un estudio en profundidad de las situaciones de intercambio de volumen de agua.

= En cuanto a las perspectivas de futuro, una clara conclusién de este trabajo es
que seria bueno continuar realizando mas experiencias para mejorar el estudio
desarrollado.

También seria interesante realizar medidas con las sondas externas que miden
parametros fisico-quimicos, ya que en este trabajo no se ha podido. El estudio
de estos parametros y su calibracion puede dar lugar a correlaciones interesantes
con la concentracion de radén en el agua, relacionadas con el proceso de recarga
y descarga de acuiferos.

Por lo tanto quedan abiertas muchas opciones para ampliar este estudio, haciendo
medidas de la concentracion de radén en agua mas prolongadas en el tiempo y
realizando simulaciones mas complejas en el futuro.
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