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Resumen

El *?Rn es un gas radiactivo de origen natural procedente de la desintegracion radiactiva del **Ra presente en el suelo y en rocas. A
través de su desintegracién emite radiacion alfa, siendo por ello una de las principales fuentes de exposicion de radiacion a la poblacién.
El **Rn es considerado cancerigeno por la Organizacién Mundial de la Salud (OMS), basandose en estudios epidemioldgicos, siendo la se-
gunda causa de cdncer de pulmén por detras del tabaco. La medida de la concentracion de *?Rn en recintos cerrados, esto es, en los lugares
de trabajo y en el interior de edificios, ha sido objeto de numerosos estudios en diferentes paises que han desarrollado normativa especifica
y programas nacionales para evitar los dafios debidos al radon.

En este trabajo se ha desarrollado un método rapido y sencillo para la medida de la concentracion de la actividad de ***Rn en aire uti-
lizando un sistema detector de centelleo sélido de ZnS(Ag) en el interior de un vial de 20 ml de capacidad donde se recoge el gas por difu-
sion. Después de la exposicion, se cierra el vial y se mide con el espectrémetro de centelleo Quantulus 1220. Este método permite alcanzar
un limite de detecciéon de 20 Bq m™. Este valor es un orden de magnitud inferior al que se recomienda en la Directiva 2013/59/Euratom y
en el Real Decreto 732/2019 donde se establece el nivel de referencia de la concentracién de radén en aire en 300 Bq m™.

Palabras clave: ??Rn, detector de centelleo sélido de ZnS(Ag), proteccion radioldgica, detectores pasivos, medida de ?’Rn.
Abstract

Radon is a naturally occurring radioactive gas and its presence in the environment is associated mainly with the ***Ra in rocks and soils.
During the decay process, radon radiation is released in the form of alpha particles. The largest fraction of the public’s exposure to natural
radiation comes from **’Rn. Radon is considered a known human carcinogen by the World Health Organization (WHO), according to extensive
studies of exposure by human beings, and constitutes the second leading cause of lung cancer after cigarette smoking. *?Rn concentration
measurement in workplaces and indoor has been investigated in several countries, and national radon programmes and regulations had been
introduced.

In this study, a rapid and easy indoor radon measurement technique is developed. Indoor radon concentration is monitored with 20 ml vials
with a thin plastic screen of ZnS(Ag) scintillator detector inside. After exposure, vials were then tightly capped and measured immediately in the
laboratory using a low background scintillation system (Quantulus 1220). This method can measure indoor *Rn concentration activity with a
detection limit above 20 Bq m™. This value is one order of magnitude lower that the recommended by Directive 2013/59/Euratom and by Royal
Decree 732/2019 that is established in 300 Bq m”.

Keywords: 2Rn, ZnS(Ag) Alpha scintillation detector, radiation protection, passive detectors, *?Rn measurement.

1. INTRODUCCION 2013/59/Euratom por la que se establecen las normas de
seguridad basicas para la proteccion contra los peligros de-
rivados de la exposicion a radiaciones ionizantes (EURA-

TOM, 2013), en adelante Directiva 2013/59/Euratom.

Los niveles de ??Rn en aire inciden de manera directa
en la salud, ya que se trata de un gas radiactivo de origen

natural cuya inhalacion continuada en altas concentracio-
nes puede producir serios dafios en el sistema respiratorio,
llegando incluso a ser el segundo factor causante de cancer
de pulmén, por detras del tabaco, segin la Organizacion
Mundial de la Salud (OMS, 2015). En consecuencia, la ex-
posicién al ??Rn en recintos cerrados, esto es, en lugares
de trabajo y en el interior de viviendas, representa un ries-
go de exposicion a la radiacion ionizante. Por ello, la me-
dida del gas *?Rn en aire esta teniendo gran interés en los
ultimos afos. A finales del aiio 2013 se public la Directiva
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La Directiva 2013/59/Euratom establecié la necesidad
de que los Estados miembros de la Unién Europea lleva-
ran a cabo planes de accién para reducir a medio y largo
plazo el riesgo de cancer de pulmoén atribuible a la exposi-
cion al radon. Este requisito aparece en los articulos 54 (ra-
doén en los lugares de trabajo), 74 (exposicion al radén en
recintos cerrados) y 103 (plan de accion para el radon), y
en su anexo XVIII (lista de aspectos que deberdn conside-
rarse para la preparacion del plan de accién nacional des-
tinado a hacer frente a los riesgos a largo plazo derivados
de las exposiciones al radén a que se refieren los articulos
54,74y 103).

Sin embargo, a fecha de hoy, la Directiva 2013/59/Eu-
ratom solo se ha transpuesto parcialmente mediante el
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Real Decreto 732/2019 por el que se modifica el Cddigo
Técnico de la Edificacién (CTE) (Ministerio de Fomento,
2019). En el articulo 74 de dicha Directiva se obliga a los
Estados miembros a establecer niveles nacionales de refe-
rencia para las concentraciones de radén en recintos ce-
rrados (viviendas) y a adoptar medidas adecuadas para
limitar la penetraciéon del radén en los edificios. Los ni-
veles de referencia para el promedio anual de concen-
tracion de actividad en el aire no deben superar los 300
Bq m”. Este nivel ya se habia recomendado previamente
en la Guia 11.2 del Consejo de Seguridad Nuclear (CSN,
2012a). En consecuencia, en el Real Decreto 732/2019, se
introduce una nueva exigencia basica de salubridad HS 6,
de proteccion frente al gas radén. Ademas, en el aparta-
do 3.1 del Apéndice C de dicho Real Decreto 732/2019 se
establece que la estimacién del promedio anual de con-
centracion de *?Rn en el aire podra efectuarse mediante
detectores de tipo pasivo o activo. Adicionalmente, en este
mismo apartado, se indica que las entidades de medida
que proporcionen los detectores y lleven a cabo, bien su
andlisis, o bien el procesamiento de los registros de me-
dida, deberan estar acreditadas de acuerdo con la norma
UNE-EN ISO/IEC 17025:2017 (UNE, 2017).

Asi pues, la medida del *?Rn en aire tiene interés des-
de el punto de vista de proteccién radiolégica: proteccion
frente al radon del aire en los lugares de trabajo y en los re-
cintos cerrados (viviendas). El principal responsable de la
concentracion de raddn en los recintos cerrados (vivien-
das) es el gas proveniente del suelo que es generado a partir
de la desintegracion del *Ra presente en los suelos sobre
los que se ha edificado, que puede penetrar en el volumen
de aire interior a través del suelo por presién (conveccion)
o concentracioén (difusién) y, en menor medida, a través de
los materiales de construccion (por exhalacion).

Sin embargo, ademds del interés que suscita la medida
del **Rn en el campo de la proteccién radioldgica, exis-
ten numerosas aplicaciones de la medida del *?Rn en aire
en diferentes campos del conocimiento. Por citar algu-
nos ejemplos: la determinacién del fondo radiactivo de
los descendientes del **Rn en las medidas de espectrome-
tria gamma ya que es una contribucion a la fluctuacion del
fondo (Banjanac et al., 2014; Dragounova y Rulik, 2013;
Modec, Korun, Martelanc y Vodenik, 2012), la medida del
flujo de Rn en el aire permite entender los procesos vol-
cénicos (Torres-Gonzélez et al., 2019), su utilizacién como
trazador en aguas subterrdneas (Ortega, Manzano, Custo-
dio, Hornero y Rodriguez-Arévalo, 2015) o como trazador
en modelos de transporte atmosférico (IAEA, 2012) apli-
cado al cambio climatico. Una lista mas detallada puede
encontrarse en el capitulo 5 del Atlas Europeo de Radia-
ci6n Natural publicado por la Comisién Europea (Euro-
pean Commission, 2019).

En este trabajo se ha propuesto un método para la me-
dida de la concentracién de **Rn en aire en recintos ce-
rrados que puede ser utilizado en diferentes aplicaciones
como la medida de radén en edificios, en lugares de trabajo
o para la exhalacién del radén en materiales de construc-
cion. Entre las ventajas de esta metodologia cabe destacar,
una sencilla preparacién y toma de muestra y una reduc-
cién en el tiempo de obtencién de resultados ya que la me-
dida se puede hacer de forma inmediata una vez recogida
la muestra de aire.
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En el apartado 2 se resume brevemente la evolucién de
la normativa sobre el *’Rn hasta llegar a las actuales Di-
rectivas y algunas iniciativas a nivel estatal y autonémico
llevadas a cabo. En el apartado 3 se realiza una breve in-
troduccion al gas R, su origen y sus efectos en la salud.
En el apartado 4 se describen los equipos de medida de
22Rn en aire utilizando la clasificacion habitual en detecto-
res pasivos y activos. En el apartado 5 se explica el asegu-
ramiento de la calidad metroldgica en la medida del ?*Rn
en Espaia y las normas UNE aplicables y, finalmente, en
los siguientes apartados se describe el método propuesto
en este trabajo.

2. EVOLUCION DE LA NORMATIVAY LA
INVESTIGACION SOBRE EL RADON

Los desarrollos normativos vigentes en la actualidad
para la medida del raddn en aire ya empezaron en la déca-
da de los 90. La Comisién Europea publicé en 1990 la re-
comendacion 90/143/Euratom relativa a la protecciéon de
la poblacién contra los peligros de una exposicion al radén
en interiores de edificios (EURATOM, 1990). Sin embargo,
no fue hasta el aflo 2001 en que se transpuso la Directiva
96/29/Euratom a la legislacién espaiiola en el Real Decreto
783/2001 que en dicho titulo VII relacionaba la necesidad
de controlar la exposicion de fuentes naturales de radiacion
en actividades laborales. En particular, la proteccion de los
trabajadores contra la inhalacién de radén en lugares de
trabajo tales como establecimientos termales, cuevas, mi-
nas, lugares de trabajo subterraneos o no subterraneos en
areas identificadas. El Real Decreto 783/2001 se modifico
en el 2010 con el Real Decreto 1439/2010 para definir la
autoridad competente responsable de requerir el cumpli-
miento del titulo VII (fuentes naturales de radiacién). Fi-
nalmente, a primeros del 2012, el Consejo de Seguridad
Nuclear (CSN) publicé la Instruccion Técnica IS-33, sobre
criterios radiologicos para la proteccion frente a la exposi-
cién a la radiaciéon natural en lugares de trabajo. En parti-
cular, la concentracién de raddén en lugares de trabajo cuya
superacion requerirfa la adopcion de medidas correctoras
o dispositivos de vigilancia. Sin embargo, dejaba sin cober-
tura la exposicion al radén en las viviendas. Este proble-
ma se solventd con la inclusién de proteccién del radén en
recintos cerrados en la Directiva 2013/59 y su incorpora-
cién en la legislacion nacional en el Real Decreto 732/2019,
como se ha indicado en la introduccion de este trabajo.

Ademas, hay que recalcar los esfuerzos realizados por
el Consejo de Seguridad Nuclear (en adelante, CSN) des-
de hace décadas, consciente este organismo regulador de
la problemética del gas ?Rn. El CSN ya empez0 a traba-
jar con diferentes grupos pertenecientes a universidades
y organismos espaioles en la determinacion de las con-
centraciones de radén y descendientes en el interior de
los edificios de Espana (CSN, 2004b). Posteriormente, el
CSN empez6 un acercamiento a la problematica que su-
pone habitar en espacios con excesivas concentraciones
de gas *’Rn y a trabajar con el Instituto de Ciencias de la
Construccion Eduardo Torroja (en adelante, IETcc-CSIC)
en requisitos especificos destinados a limitar y mitigar la
entrada de raddn en los edificios (CSN, 2010b).

Por otra parte, la obligaciéon de poner en marcha un
Plan Nacional contra el radén en Espaia (articulo 103 de



la Directiva 2013/59/Euratom) requiere articular una serie
de objetivos especificos con un amplio alcance: fomentar el
cumplimiento de la legislacién, implantar politicas de apo-
yo, coordinar iniciativas a nivel estatal, autondmico y local,
transferir el conocimiento, concienciar a la poblacién e im-
pulsar la iniciativa privada (Garcia-Talavera, Lopez, Sanz,
Ramos y Sanchez-Ojanguren, 2017).

A nivel estatal, el Ministerio de Sanidad ha publica-
do recientemente un documento titulado “Accién frente
al Radén” explicando la magnitud del problema median-
te la elaboracién de una guia para el publico recopilando
informacién basica sobre el radén y los riesgos que conlle-
va para la salud (Ministerio de Sanidad, 2021a). Por otra
parte, el IETcc-CSIC, bajo la supervision de la Direccion
General de Agenda Urbana y Arquitectura del Ministerio
de Transportes, Movilidad y Agenda Urbana (MITMA), ha
elaborado una guia de rehabilitacion frente al radon (IETcc,
2021). Esta gufa, junto a otras gufas de ayuda para el disefio
de soluciones de proteccion frente al radén se pueden des-
cargar en el enlace https://www.codigotecnico.org/Guias/
GuiaRadon.html. Asimismo, cabe sefialar diferentes pro-
yectos de investigacion financiados por el Ministerio de
Ciencia e Innovacién, como el proyecto Radoncero (BIA
2014-58887-R), o por proyectos de I+D financiados por el
CSN sobre “Generacién y validacién de un modelo numé-
rico para la prediccion de la entrada de raddn en edificios
en base a una caracterizacion del terreno y a una definicién
tipologica de la construcciéon” (publicado en el BOE de 25
de febrero 2021).

A nivel autonémico, también se han publicado recien-
temente algunas guias de proteccion frente al gas radén
como, por ejemplo, por la Junta de Extremadura (Junta de
Extremadura, 2020a, 2020b) o por el Gobierno de Canarias
(Gobierno de Canarias, 2020).

En el 4ambito laboral, conviene sefialar el papel de los
agentes sociales en la divulgacion de los riesgos de la expo-
sicién a altas concentraciones de *’Rn en los lugares de tra-
bajo. Asi como las guias publicadas para los delegados de
prevencion (ISTAS-CCOO, 2019; UGT, 2019).

La medida de la concentracion...

Finalmente, no hay que olvidar que tanto la web del
CSN (https://www.csn.es/radon) como el Laboratorio de
Radiactividad Ambiental de la Universidad de Cantabria
(LaRUC) (http://elradon.com/) ofrecen informacién espe-
cifica sobre el radon.

3. INTRODUCCION AL RN
3.1. Origeny fuentes del ?Rn

El radén es un gas incoloro, inodoro e insipido que
procede de las tres series radiactivas naturales (**U, *°U y
#2Th) que se encuentran en las rocas de la corteza terres-
tre. E1 ??Rn procede de la serie radioactiva natural del *U
(figura 1) y los otros isétopos del radén menos comunes
(**Rn y #°Rn) proceden de las series radiactivas naturales
que tienen como elemento de cabecera el *°U (**Rn o acti-
noén) o el #?Th (**Rn o torén). Desde un punto de vista epi-
demioldgico y de salud publica, el “?Rn es el mds relevante,
pues comprende un 80 % de todo el radon en la naturale-
za. El *?Rn procede directamente de la desintegracién del
*6Ra y se desintegra en otros elementos. El *’Rn tiene un
periodo de semidesintegracion de 3,8232 (8) dias y emite
radiacién alfa en su descomposicion a ***Po.

El #?Rn emana de los granos de las rocas del subsuelo
a través de los poros del terreno y, posteriormente, es libe-
rado a la atmosfera desde el suelo por exhalacién (figura
2). Por ello los niveles de **Rn dependen de la naturale-
za y caracteristicas del terreno. En algunas regiones ricas
en ciertos materiales como granitos o arcillas con elevados
contenidos en **U presentan niveles muy elevados de di-
cho gas.

Posteriormente, a través de la difusién de sus dtomos y
por movimientos de conveccién, debido a las diferencias
de presion existentes entre el gas de suelo y el interior y ex-
terior de las viviendas, es liberado facilmente en aquellas
zonas mas proximas al suelo, motivo por el cual se suelen
alcanzar niveles mas elevados de dicho gas, principalmen-
te en aquellas zonas con poca ventilacién o subterrdneas

Figura 1. Cadena natural de desintegracién del 238U.
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como bodegas, cuevas o sotanos (Poncela, Garcia y Meri-
no, 2006).

Figura 2. Procesos que conducen a la emisién de raddn a la at-
mdsfera (Ishimori, Lange, Martin, Mayya y Phaneuf, 2013) .

Otra fuente de ??Rn en el interior de viviendas, son los
materiales de construccion empleados, como el hormigén
y cemento que pueden estar fabricados por materias pri-
mas con mayor o menor contenido de **Ra, por lo que son
liberadas ciertas cantidades de *?Rn a través de las paredes
(figura 3).

Por dltimo, como el *?Rn se disuelve en el agua y se
libera también con facilidad, ésta puede llegar a ser una
fuente significativa de *’Rn en aquellos casos en los que la
misma proceda de pozos profundos y sin depuracién pre-
via (Poncela et al., 2006).

La concentracion de la actividad de ??Rn pueden ex-
perimentar importantes fluctuaciones temporales debido a
diversos factores, por ejemplo, la ventilacion de los recin-
tos, la temperatura, la humedad del aire e incluso la presiéon
atmosférica.

En resumen, las principales vias de entrada de radén en
espacios cerrados (viviendas, lugares de trabajo y los edi-
ficios de uso publico) son el suelo, los materiales de cons-
truccion y el agua corriente (Garcia-Talavera et al., 2017).

Figura 3. Posibles caminos del 22Rn hacia el interior de los edificios (CSN, 2010b).

3.2. El?*?Rn en la salud

El #’Rn es considerado cancerigeno por la Organiza-
cién Mundial de la Salud (OMS), de acuerdo con la Agen-
cia Internacional para la Investigacién del Cancer (IARC)
y la Agencia de Proteccion Ambiental (EPA) de EEUU, que
lo clasifican como cancerigeno del grupo 1 (CSN, 2010b).
Advierten que el principal efecto adverso derivado de la in-
halacién de *?Rn y, en especial, de sus productos de desin-
tegracion es el riesgo de contraer cancer de pulmon, siendo
la segunda causa detras del tabaco (CSN, 2010b; OMS,
2015).

Al penetrar en un espacio cerrado, el **Rn se acumu-
la aumentando su concentracion. La inhalacién de este gas
puede llegar a generar cancer de pulmdn debido a que la
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radiacién que se produce de la desintegracion del mismo y
de sus descendientes emisores alfa y beta de corto periodo
de semidesintegracion (*'*Po, **Pb, 2'*Bi y *'*Po) en el inte-
rior de nuestro organismo, es capaz de alterar el ADN de
los tejidos pulmonares (CSN, 2010b). Asi pues, los elemen-
tos verdaderamente daiinos son los denominados descen-
dientes alfa de corto periodo de semidesintegracion del
222Rn, esto es, el 2¥Po y el #*Po, que tienen periodo de se-
midesintegraciéon mucho menor y que al ser inhalados se
depositan en el tracto respiratorio y emiten radiacion alfa
en cantidades comparativamente mucho mas elevadas que
el 2Rn (Ministerio de Sanidad, 2021b; Samet, 1989). La
energia emitida por las particulas alfa del 2*Po y el **Po es
de 6,1y 7,8 MeV, respectivamente, mientras que la energia
emitida por las particulas alfa del **?Rn es de 5,6 MeV.



4. EQUIPOS PARA MEDIR EL 2RN EN AIRE

Los equipos para medir el *?Rn en aire se suelen cla-
sificar en detectores pasivos y detectores activos tomando
como criterio el muestreo (European Commission, 2019;
IAEA, 2015; OMS, 2015; Papastefanou, 2002). Los dis-
positivos pasivos no requieren corriente eléctrica ni una
bomba para funcionar en el entorno de muestreo, mien-
tras que los dispositivos activos requieren electricidad y
permiten obtener un registro continuo de la concentra-
cion y las fluctuaciones del gas radén durante el periodo
de medicién.

Otro aspecto importante, al abordar las mediciones
de ?’Rn, es entre pruebas a corto y a largo plazo (Quin-
dos, Fernandez y Soto, 1991). Teniendo en cuenta la
duracién de las medidas, hay tres tipos de mediciones
(European Commission, 2019; Pantelic et al., 2019; Pa-
pastefanou, 2002): 1) mediciones puntuales o instanta-
neas, en las que el radon es muestreado en un intervalo
de tiempo muy corto (por ejemplo, minutos); 2) medi-
ciones en continuo, en las que la concentracion de *?Rn
es monitorizada de forma continua y cada periodo de
tiempo (minutos u horas); y 3), mediciones integradas
en las que el radén se mide y se promedia durante un
largo periodo de tiempo (dias o meses). En este caso la
mayoria de los equipos son pasivos. Esta clasificaciéon
es clave ya que la concentracion de radén, por ejemplo,
en recintos cerrados tiene importantes variaciones dia-
rias y estacionales (Tobar y Pujol, 2014). Asi pues, una
prueba de ***Rn a corto plazo puede proporcionar una
primera indicacién de la concentracion media de ***Rn,
pero no tiene en cuenta la elevada variacion temporal
del *?Rn en interiores, lo que ocasiona que las medicio-
nes a corto plazo resulten poco fiables para la mayoria
de las aplicaciones (OMS, 2015).

En consecuencia, la selecciéon del tipo de equipo para
la toma de muestra (pasivo o activo) y el periodo de me-
dicién (medicién instantdnea, integrada a largo plazo o en
continuo) dependerd de la aplicacion y de los objetivos que
se persigan en dicha medida.

A continuacién, vamos a detallar algunos de los equi-
pos habituales siguiendo la clasificacién segun sean detec-
tores pasivos o detectores activos.

4.1. Detectores pasivos

Este tipo de detectores no requieren suministro eléc-
trico. Los mds habituales son los detectores de trazas nu-
cleares de estado solido, los detectores de carbon activado
y las camaras i6nicas de electreto. La mayoria de las me-
diciones de las concentraciones de *?Rn en las viviendas
se han hecho con detectores de trazas nucleares de estado
s6lido o con detectores de carbdn activado (IAEA, 2015).
A continuacioén, se describen las principales caracteristi-
cas de estos equipos (European Commission, 2019; IAEA,
2015; OMS, 2015).

4.1.1. Detectores de trazas nucleares de estado sélido
Los detectores de trazas nucleares de estado solido

consisten, por lo general, en un detector pldstico situa-
do dentro de un pequeifio contenedor. El ??Rn entra en el
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contenedor por difusidn, emitiendo particulas alfa, que
dejan huellas de dafios en el detector plastico. Para deter-
minar la concentracion de actividad de *?Rn a la que ha
estado expuesto el detector, el plastico se trata con una so-
lucién caustica que graba las trazas del dano causado por
la radiacion de particulas alfa. Las trazas pueden contarse
automaticamente bajo un microscopio o con un escaner de
diapositivas. El plastico sensible de uso comun es el CR-39
(Janik, Hasan, Bossew y Kavasi, 2021).

4.1.2. Detectores de carbon activado

Los detectores de carbdn activado se denominan a ve-
ces, mds formalmente, dispositivos de captacion de carbén
activado. Consisten en un pequeio recipiente con carbén
activado que adsorbe el *?Rn presente en el aire; el carbén
estd cubierto por una pantalla y, generalmente, por una ba-
rrera de difusion. Después del uso, el detector se sella y se
devuelve al laboratorio para la medida de las emisiones de
radiacién gamma producidas por la progenie de periodo
de semidesintegracién corto del *?Rn, que son el **Pb y
el 2Bi.

4.1.3. Cdmaras idnicas de electreto

Una cdmara iénica de electreto contiene un disco de
electreto de politetrafluoroetileno (PTFE) que se ha car-
gado positivamente, hasta un potencial que suele ser del
orden de 700 V. El electreto mantiene esta carga electrosta-
tica, que se neutraliza gradualmente a medida que las par-
ticulas alfa emitidas por el *?Rn y su progenie ionizan el
aire de la cdmara. La medicion de la carga del electreto al
comienzo y al final del periodo permite calcular la con-
centracion del ?Rn. Al hacer este célculo, debe tenerse en
cuenta la ionizacién causada por la radiacién natural de
fondo. Ademds, la respuesta no es lineal, en términos de
voltaje.

4.2. Detectores activos

Estos detectores necesitan suministro eléctrico. Al-
gunos de uso comun son (European Commission,
2019): camaras de ionizacidn, contadores proporciona-
les, tubos Geiger-Miiller, celdas de Lucas, centelleado-
res, detectores de estado solido de semiconductor, entre
otros. A continuacién, vamos a describir los dos tipos
de dispositivos mas utilizados: los dispositivos de inte-
gracion electrénicos (DIE) y los Monitores Continuos
de Radén (MCR).

4.2.1. Dispositivos de integracion electrénicos (DIE)

Son dispositivos activos muy compactos, que funcionan
a pilas y son facilmente transportables. En general, consis-
ten en una camara de difusion de reducidas dimensiones
en cuyo interior se encuentra un detector de semiconduc-
tor de particulas alfa (detector de silicio de estado s6lido)
que detecta y cuenta las emisiones del radén y sus produc-
tos de desintegracién (Junta de Extremadura, 2020a). Por
las reducidas dimensiones de la cdmara de difusién, cuan-
do las concentraciones de radén son moderadas a menudo
se necesitan tiempos de integracion prolongados (mas de
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dos dias) para obtener una lectura estadisticamente esta-
ble. La humedad ambiente elevada puede afectar a la me-
dicién. En el caso de varios DIE de uso habitual no existen
posibilidades de calibracion periddica.

4.2.2. Monitores continuos de radén (MCR)

Existen varios tipos de MCR disponibles en el merca-
do, que emplean diferentes tipos de sensores como células
de centelleo, cimara de ionizacién y detectores de silicio de
estado solido. Los MCR recogen el aire que analizan me-
diante una pequefia bomba o dejando que se difunda hacia
el interior de una camara sensora.

Entre los MCR mas utilizados se encuentran el Alpha-
GUARD PQ2000 PRO (Saphymo Gmbh, Alemania) que
tiene una camara de ionizacién donde el radén entra por
difusion, el RAD7 (Durridge Company, Inc.) y los detecto-
res alfa RTM 2200 y EQF 3220 (Sarad, Alemania), ambos
detectores de semiconductor con una cdmara de electro-
deposicion (Shahrokhi, Burghele, Fabian y Kovacs, 2015;
Tamakuma et al, 2021). El RAD7 requiere que la hume-
dad en el interior de la cdmara de deteccién sea inferior al
10 %, por lo que el aire que entra en el detector debe pasar
a través de una columna de desecante (drierita) que absor-
be la humedad.

5. ASEGURAMIENTO DE LA CALIDAD METROLOGICA
5.1. Laboratorios acreditados en la medida de radén en aire

Una pieza importante de la medida del gas radén en
aire es garantizar la fiabilidad de las mediciones que tan-
to en el dambito de cumplimiento obligatorio como en el
voluntario se hagan en las viviendas y lugares de trabajo.
En aras de esta fiabilidad, el CSN public en 2010 la Guia
de Seguridad 11.01 (CSN, 2010a). En ella se establecian
los requisitos fundamentales que debian cumplir los labo-
ratorios y servicios de medida de radén en aire. Estos in-
cluian requisitos generales relativos a la gestion, basados en
la norma ISO/IEC 17025, y requisitos técnicos especificos
a la medida de radén. La Guia 11.01 se complet6 con otra
especifica sobre la metodologia a seguir en los estudios de
exposicion al radon en los lugares de trabajo: la Guia 11.4
(CSN, 2012b).

Garantizar una medida correcta de radén en el aire de
los locales habitables de un edificio y en los lugares de tra-
bajo es critico para garantizar la salud de la poblacién. De
este modo, el Real Decreto 732/2019, por el que se modi-
fica el Cédigo Técnico de Edificaciéon (CTE), incorpora la
exigencia de que los laboratorios que realicen dicha me-
dida deben estar acreditados por ENAC segtin la norma
UNE-EN ISO/IEC 17025, ya que solamente los laborato-
rios acreditados aportan la maxima fiabilidad en la validez
de sus resultados (ENAC, 2020). La acreditacién permite
que un laboratorio pueda demostrar que utiliza métodos y
procedimientos técnicamente vélidos y controlados, cuen-
ta con los equipos e instalaciones necesarios, dispone de
personal con los conocimientos técnicos y la experiencia
adecuados, y desarrolla su actividad bajo un estricto con-
trol de calidad. Los laboratorios acreditados por ENAC en
la actualidad para realizar este tipo de ensayos se presen-
tan en la tabla 1.
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Tabla 1. Laboratorios acreditados en el ambito de la radiacién
natural. Medida de ?2Rn en aire

Laboratorio Acreditacion n°

CYE Control y Estudios S.L. 284/LE2630
LABS & TECHNOLOGICAL SERVICES AGQ, S.L. 305/LE1322
Universidad de Cantabria. Laboratorio de
Radiactividad Ambiental (LARUC) A2
Universidad de Santiago de Compostela (USC).
Laboratorio de Radén de Galicia 1352/1E2399
Universidad Politécnica de Valencia. Laboratorio 620/LE1050

de Radiactividad Ambiental

La norma UNE-EN ISO/IEC 17025 incluye la partici-
pacion en programas de intercomparacién como un requi-
sito basico de aseguramiento de calidad. El CSN, en 2004,
financi6 la primera campana de intercomparacién de de-
tectores de radon en nuestro pais (CSN, 2004a); y en 2011,
la primera campana de intercomparacién en condiciones
de campo (Gutiérrez-Villanueva et al., 2013). A partir de
2020, y en el marco del Plan Nacional contra el Raddn, el
CSN ha empezado a organizar cada dos aflos una campa-
fia de intercomparacién de monitores continuos e integra-
dores de la concentracién de raddn en aire utilizando la
camara de radén tipo STAR (System for Test Atmoshperes
with Radon) del Laboratorio de los Estudios de Radon
(LER) del Instituto de Técnicas Energéticas (INTE) de la
Universidad Politécnica de Catalunya (UPC). Los resulta-
dos de esta campaiia de intercomparacién se han publica-
do recientemente en un documento del CSN (CSN, 2022).

El aseguramiento de la calidad metroldgica de la ca-
mara de radén del INTE de la UPC se asegura siguiendo
la norma IEC 61577-4:2009 (Radiation Protection Instru-
mentation-Part 4: Equipment for the production of reference
atmospheres containing radon isotopes and their decay pro-
ducts). Esta cdmara estd equipada con los equipos necesa-
rios para controlar y medir la concentracion de la actividad
de radén. En los afios 2018-2020, la cdmara de radén del
INTE-UPC particip6é en una campafia de intercompara-
cioén con la participacion de distintas instituciones euro-
peas que ofrecen servicio de calibracién de detectores de la
concentracion de la actividad de radén en aire con el obje-
tivo de evaluar las prestaciones y la precision metroldgicas
de cdmaras de radon europeas que calibran los equipos que
miden raddn en aire (Beck et al,, 2021).

5.2. Normas de referencia para la medida del 22Rn en
aire

Una norma es un documento de aplicacién voluntaria
que contiene especificaciones técnicas basadas en los re-
sultados de la experiencia y del desarrollo tecnoldgico que
se elabora por consenso entre todas las partes interesadas e
involucradas en la actividad objeto de la misma y que debe
ser aprobada por un Organismo de Normalizacion reco-
nocido, Organismo que en Espafia es AENOR. Las nor-
mas espaiiolas se denominan UNE (Una Norma Espariola)
y son elaboradas por los Comités Técnicos de Normaliza-
cién (CTN) de AENOR. E1 CTN 73 se encarga con caracter
general del drea denominada Industria Nuclear y su cam-
po de actividad es la normalizacion de la industria nuclear
en sus aplicaciones pacificas, incluyendo combustibles,
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Tabla 2. Normas vigentes en la medida de ?*?Rn en aire
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Norma

Titulo

UNE-EN SO 11665-1:2019

UNE-EN ISO 11665-2:2019

Parte 1: Origenes del raddn y sus productos de desintegracion en vida corta y métodos de medicién asociados.

(ISO/FDIS 11665-1:2019).

Parte 2: Método de medicion integrada para determinar la concentracién promedio de energia

potencial alfa de sus productos de desintegracién de vida corta. (ISO 11665-2:2019).

UNE-EN ISO 11665-3:2019

Parte 3: Método de medicién puntual de la concentracién de energia potencial alfa de sus productos

de desintegracion de vida corta. (ISO 11665-3:2020).

ISO 11665-4:2021

UNE-EN ISO 11665-5:2019
UNE-EN SO 11665-6:2020
UNE-EN SO 11665-7:2020
1SO 11665-8:2019
ISO 11665-9:2019
BSISO 11665-10
UNE-EN ISO 11665-11:2019

UNE-CEN ISO/TS 11665-12:2021

Part 4: Integrated measurement method for determining average activity concentration
using passive sampling and delayed analysis.

Parte 5: Método de medicién en continuo para la concentracion de actividad (ISO 11665-5:2020).
Parte 6: Método de medicion puntual para la concentracion de actividad (ISO 11665-6:2020).
Parte 7: Método de acumulacion para estimar la tasa de exhalacién en superficie. (ISO 11665-7:2012).
Part 8: Methodologies for initial and additional investigations in buildings.
Part 9: Test methods for exhalation rate of buiding materials.
Part 10: Determination of diffusion coefficient in waterproof materials using activity concentration measurement.
Parte 11: Método de ensayo para gas de suelo con muestreo en profundidad (ISO 11665-11:2016).

Parte 12: Determinacion del coeficiente de difusién en materiales impermeables: método de medicion de la

concentracién de actividad de un lado de la membrana (ISO/TS 11665-12:2018)

disefo, construccion y explotacion de las instalaciones, en
especial en sus aspectos de gestion de calidad e higiene y
seguridad frente a las radiaciones. A nivel internacional es
el Comité Técnico (TC) 85 de la International Organiza-
tion for Standardization (ISO) el que se dedica a la Energia
Nuclear y Proteccién Radioldgica. Las normas espafiolas
e internacionales vigentes en la medida de *?Rn en aire se
presentan en la tabla 2.

6. METODO EXPERIMENTAL
6.1. Instrumentacion

La deteccion de la radiacién alfa emitida por el **Rn y
sus descendientes emisores alfa (***Po y **Po) se ha reali-
zado con un sistema detector de centelleo sélido. Este de-
tector consiste en una fina ldmina de plastico en que en
una de sus caras se han depositado el ZnS(Ag) en forma
de polvo policristalino (figura 4) y un tubo fotomultiplica-
dor. El tamaiio de los cristales se sitda entre 7-20 um, con
una densidad especifica de 4,1 g cm™ y con una capa mo-
nocristalina de espesor masico entre 3 y 10 mg cm™ (Theo-
dérsson, 1996). Cuando las particulas alfa emitidas por el
22Rn y sus descendientes emisores alfa inciden sobre la su-
perficie del centelleador inorganico de ZnS(Ag), se emiten

Figura 4. Ldminas de plastico del centelleador sélido inorganico
de ZnS(Ag).

fotones que son detectados por un tubo fotomultiplicador
que los convierte en una sefial eléctrica.

Las laminas de plastico en la que se ha depositado el
ZnS(Ag), se introducen en el interior de un vial, cubrien-
do la totalidad de la pared lateral interna. En los detecto-
res se corta un segmento para que quepan dentro del vial
y cubran la maxima superficie de las paredes laterales in-
teriores (figura 5). La manipulacién del disco de ZnS(Ag)
se hace con sumo cuidado de forma que no se vea afectado
por el corte y posterior doblado al introducirlo en el vial de
centelleo. Los viales se cierran con el tap6n y no se vuelven
a abrir hasta su uso para la caracterizacion del fondo o para
su medida en un ambiente con “?Rn. Ademas, tal como se
detalla en el apartado 7.2, una parte critica en esta técnica
es la caracterizacion del fondo del vial una vez se han in-
troducido en su interior las dos laminas de ZnS(Ag). Tal
como se describe en dicho apartado aquellos viales que se
encuentren fuera del intervalo de control son descartados
para su uso en la medida del “*Rn.

Los viales con las laminas de plastico de ZnS(Ag) en
su interior se exponen en un ambiente con *’Rn que se
introduce en el vial por difusiéon. Una vez transcurrido el
tiempo de exposicion el vial se cierra. Los fotones emitidos
por el ZnS(Ag) al interactuar los emisores alfa del gas ??Rn
y sus descendientes, que estan en el interior del vial, son

Figura 5. Vial de polietileno teflonado con dos laminas de ZnS(Ag)
en su interior. Se observa en el exterior: el tapén para cerrar el vial
y una de las ldminas antes de introducirla en el vial.
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detectados por los tubos fotomultiplicadores de un sistema
de medida de centelleo. En este trabajo se ha empleado un
espectrometro de centelleo Quantulus 1220 de PerkinEl-
mer (figura 6), que dispone de dos tubos fotomultiplica-
dores detectores que convierten la sefial luminosa emitida
por el centelleador sélido de ZnS(Ag) en sefiales eléctricas.

Como equipo de referencia para realizar la calibra-
cién del método propuesto (ver apartado 7.3) se ha em-
pleado el AlphaGUARD PQ 2000PRO (Saphymo Gmbh,
Alemania). Este equipo es un monitor continuo de radén
que consiste en una camara de ionizacién que permite
la medida en continuo de la concentracién de actividad
de *?Rn en aire por difusién (figura 7). Las medidas en
modo difusién se pueden programar en intervalos de 10
0 60 minutos.

Figura 6. Espectrometro de centelleo Quantulus 1220 de Per-
kinElmer utilizado para realizar la medida de los viales con las
ldminas de ZnS(Ag) en su interior una vez expuestos en un am-
biente con #2Rn.

Figura 7. Equipo AlphaGUARD PQ 2000PRO para medidas en con-
tinuo de #Rn. Este equipo se ha utilizado para la calibracion del
método propuesto.
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6.2. Materiales
Se han utilizado los siguientes materiales:

« Viales de polietileno teflonado de baja difusion de
20 cm® de capacidad nominal, modelo 6000477
(PerkinElmer).

« Laminas de plastico de ZnS(Ag) de 49,1 mm de did-
metro, modelo EJ-440 (Eljen Technology).

6.3. Método propuesto para la Medida de 2*2Rn en aire

El método propuesto en este trabajo para la medida del
2Rn en aire en un recinto cerrado (lugares de trabajo o vi-
viendas) consiste en la exposicién durante 4 horas de un vial
abierto donde en su interior se han introducido previamente
las finas laminas de plastico de ZnS(Ag). El gas raddn entra
por difusion en el interior del vial abierto. Una vez transcu-
rrido el tiempo de exposicion, se coge el tapon y se cierra el
vial con fuerza. El volumen de gas radén recogido corres-
ponde con la capacidad maxima del vial. Los viales utili-
zados son de polietileno teflonado de baja difusion por lo
que el raddn atrapado en el vial no se puede escapar una
vez cerrado. Finalmente, para determinar la concentracion
de actividad de *?Rn en aire, el vial se mide con el equipo de
centelleo Quantulus 1220 de PerkinElmer. Este equipo dis-
pone de 2 tubos fotomultiplicadores que detectan los foto-
nes que emiten las liminas del centelleador inorganico de
ZnS(Ag) al interactuar las particulas alfa emitidas por el
*2Rn del aire y sus descendientes con dicho centelleador.

Para la puesta a punto del método hay que tener en
cuenta diferentes factores, como pueden ser: el nimero de
finas laminas de ZnS(Ag) que se colocan en el interior del
vial (1 o 2), la caracterizaciéon del fondo y la calibracién
(determinacion de la eficiencia). Finalmente, el método es
utilizado en diferentes ambientes (recintos cerrados) y va-
lidado con una cdmara de radén de referencia. En conse-
cuencia, en el apartado 7 se detallan los estudios realizados
y en el apartado 8 se presentan y discuten los resultados.

7. ESTUDIOS REALIZADOS
7.1. Seleccion del numero de ldaminas de ZnS(Ag)

Se estudid el nimero de laminas de ZnS(Ag) que se de-
bian introducir en el interior del vial. Con una ldmina no
se cubre toda la superficie interior lateral, pero si se ponen
dos laminas aumenta la superficie de deteccién, pero tam-
bién puede aumentar el fondo. En consecuencia, para reali-
zar este estudio se expusieron viales abiertos en un ambiente
con “’Rn durante 24 h utilizando viales con una lamina y
viales con dos laminas. Transcurrido ese tiempo se cerraron
y se midieron en el detector de centelleo Quantulus 1220 (6
ciclos de 360 minutos). Las pruebas se realizaron por du-
plicado. La eleccion de la mejor configuracion se determiné
utilizando la figura de mérito (FM) definida como:

CZ
FM=— (1]
donde, C son el niimero de cuentas por minuto de la
muestra, expresadas en cpm y B son el nimero de cuentas
por minuto de fondo, expresadas en cpm.



7.2. Caracterizacién del fondo

La caracterizacion del fondo radiactivo de un equipo
de medida es necesaria cuando se realizan medidas de ra-
diactividad ambiental. Este fondo puede tener distintas
contribuciones: radiacién cdsmica, radiacion ambiental,
radiacién intrinseca del material detector, o interferen-
cias como puede ser ruido electrénico o la quimiolumis-
cencia que se produce al interaccionar la luz del ambiente
con el material centelleante. Por otra parte, el fondo es una
magnitud de entrada en el célculo de la concentracion de
actividad de la muestra con lo que su determinacion es ne-
cesaria. En consecuencia, es necesaria la caracterizacion
previa del fondo radiactivo para cada vial antes de utilizar-
lo para su medida.

En este apartado se realizan tres estudios para la carac-
terizacién del fondo:

o Determinaciéon del fondo de los viales utilizados
(apartado 7.2.1). Se evaltia la manera 6ptima de pre-
paracion de los viales que se van a utilizar para me-
dir el fondo. Hay que caracterizar el valor del fondo
para cada vial y una vez utilizados hay que volverlos
a medir para comprobar si se pueden reutilizar. Por
este motivo, determinar la forma 6ptima de su pre-
paracion es requisito para el desarrollo de esta nue-
va metodologia.

 Estudio de la evolucion temporal del fondo en dis-
tintos viales con el objetivo de estudiar la estabilidad
del fondo para la reutilizacion de los viales una vez
caracterizado su fondo (apartado 7.2.2).

o Determinacion de los pardmetros de control del fon-
do de los viales para su reutilizacién en un grafico de
control (apartado 7.2.3).

7.2.1. Determinacidn del fondo de los viales utilizados

Se estudiaron tres métodos distintos para preparar los
viales utilizados en las medidas. Este aspecto es critico ya
que el limite de deteccién de la técnica propuesta depende
del valor del fondo de cada vial y es necesaria la caracteri-
zacion del fondo de cada vial antes de utilizarlo en la medi-
da del *Rn en aire. En todos los casos se utilizaron viales
con dos laminas de ZnS(Ag) en su interior. Los métodos
estudiados para preparar los viales utilizados fueron:

o Método 1. Limpieza del interior del vial mediante
aire forzado utilizando un ventilador.

o Método 2. Exposicidn del vial a niveles muy bajos de
radon en un ambiente exterior donde los niveles de
radén son menores. La exposicidn se realizé en una
azotea externa del laboratorio con sombra. Los tiem-
pos de exposicion fueron de 2 horas (método 2a) y 4
horas (método 2b).

o Método 3. Preparacién de un vial nuevo, sin expo-
sicién al aire forzado, ni en el exterior. Los viales se
han preparado en el laboratorio.

Hay sefialar que, en los métodos 1y 3, los viales se pre-
paran en el interior del laboratorio sin contacto con el ex-
terior, y en el método 2, los viales se exponen en el exterior.
Los viales, una vez preparados, se colocan en el interior del
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detector de centelleo Quantulus 1220. Se establece un pro-
tocolo de medida de tiempo de espera de aproximadamen-
te 6 horas entre la preparacion y la medida para adaptar la
temperatura del vial y para disminuir la quimioluminis-
cencia. Finalmente, se miden los viales durante un tiempo
total de 2.160 minutos (6 ciclos de 360 minutos).

7.2.2. Estudio de la evolucién temporal del fondo

Para estudiar la evolucion del fondo de los viales a lo
largo del tiempo para su posible reutilizacion, se utilizaron
viales con dos detectores de ZnS(Ag) en su interior, todos
ellos con la misma preparacion de fondo (método 2a, ver
apartado 7.2.1). Estos viales una vez cerrados se midieron
de forma sistemitica a lo largo de varias semanas.

7.2.3. Estudio del fondo con dos Idminas de ZnS(Ag).
Grdfico de control del proceso

Para establecer un criterio de control de la medida de
fondos con dos ldminas de ZnS(Ag), se analizaron los re-
sultados obtenidos de todas las pruebas realizadas, para
comprobar si el método se encontraba bajo control esta-
distico. Para ello el primer paso es el ajuste del proceso,
donde se toman los datos de los fondos obtenidos y se cal-
culan los limites de control:

Limite Superior: x + 30 [2]
Limite Inferior: x — 30 [3]
donde,

x es la media de los datos experimentales;
o es la desviacion tipica de los datos experimentales.

La eleccién de un valor de 3-sigma como limite de con-
trol es debido a la alta variabilidad que tiene el fondo de
radon (Dragounova y Rulik, 2013). Se construye el grafico
de control con estos limites y se representan los valores de
las medidas de la variable a controlar (nimero de cuentas
por minuto del fondo, en adelante cpm). Si los valores de
las medidas se encuentran dentro de los limites de control,
el proceso estd bajo control estadistico. Si por el contra-
rio algtin valor aislado se encuentra fuera del intervalo de
control, se elimina por tratarse de un hecho aislado (causa
aleatoria) y se elabora un nuevo grafico de control calcu-
lando los limites sin el dato eliminado.

7.3. Calibracién del detector

La eficiencia de deteccién (calibracion) del método
propuesto se determind en funcién del tiempo de exposi-
cion de los detectores. Las pruebas se llevaron a cabo en un
almacén subterrdneo del edificio del Centro de Estudios de
Técnicas Aplicadas (CETA), del CEDEX. El almacén pre-
sentaba una concentracion de actividad de ??Rn que varia-
ba entre 200 y 300 Bq m™. Esta concentracion de actividad
fue suficiente para obtener una estadistica de recuento ade-
cuada. Los tiempos de exposicion de los detectores (viales
con las laminas de ZnS(Ag) en su interior) fueron 30 mi-
nutos, 1 hora, 2 horas, 6 horas, 10 horas y 24 horas. Las
medidas se realizaron por duplicado para cada uno de los
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tiempos de exposiciéon. Durante los tiempos de exposi-
cién, en la misma ubicacion, se midid la concentracion de
22Rn en aire utilizando el detector activo AlphaGUARD PQ
2000PRO. Las medidas con este equipo son las que se utili-
zaron como valor de referencia para determinar la curva de
eficiencia en funcion del tiempo de exposicion (calibracion).
Finalmente, se seleccion6 un tiempo de exposicion de 4 ho-
ras para validar la calibracién del método propuesto.

7.3.1. Medida de los viales para diferentes tiempos de
exposicion

Una vez los viales con las dos laminas de ZnS(Ag) fue-
ron expuestos a diferentes tiempos, se cerraron y se mi-
dieron en el detector de centelleo Quantulus 1220 de
PerkinElmer. Se estudiaron dos protocolos de medida:

» Protocolo 1. Medida de 6 ciclos de 360 minutos.

o Protocolo 2. Medida de 4 ciclos de 360 minutos.
Transcurridas 36 horas se volvieron a medir otros 4
ciclos de 360 minutos.

En el apartado 3 de este trabajo se indicé que el periodo
de semidesintegracion (T) del *?Rn es de 3,8232 (8) dias.
Asi pues, en el momento en que se cierra el vial, el **Rn
empezard a desintegrarse siguiendo la ley de desintegra-
cién radiactiva:

cpm = cpmge™ (4]
donde,

cpm son el nimero de cuentas por minuto en un tiem-
po t, tiempo transcurrido entre el cierre del vial y el tiem-
po de medida en el detector de centelleo Quantulus 1220.

cpm, son el nimero de cuentas por minuto iniciales,
esto es, en el momento en que el vial se cierra.

A es la constante de desintegracion radiactiva del *?Rn,
esto es, 2,0984-10° s™'. Esta constante se calcula como:

_ [n2

- 5]

Expresando la ecuacién 4 en forma logaritmica se
obtiene:

In(cpm) = In(cpmg) — A -t [6]

Las cpm de las medidas realizadas, para cada uno de los
tiempos de exposicion, se ajustaron a una funcién lineal
para calcular las cpm iniciales (cpm,) de **Rn en el mo-
mento del muestreo (momento en el que se cierra el vial).

7.3.2. Determinacion de la eficiencia en funcion del
tiempo de exposicion de los viales (curva de calibracién)

Una vez obtenidas las cpm, se calcula la eficiencia de
recuento, &, utilizando la siguiente expresion para cada uno
de los tiempos de exposicion:

_ cpmo — cpmy 10
V- Ares - 60

donde,

(7]
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cpm, son el nimero de cuentas por minuto de la mues-
tra al cerrar vial, tiempo inicial, en cpm.

cpm, son el numero de cuentas por minuto del fondo,
en cpm.

V es el volumen ttil del vial, en cm?. El volumen util es
de 24,08 £ 0,21 cm’.

A_, es la concentracion de actividad de referencia uti-
lizando el equipo AlphaGUARD PQ 2000PRO, en Bq m*.
Esta actividad es un promedio durante el tiempo de expo-
sicion.

60 es un factor de conversion de segundos a minutos.

La incertidumbre relativa de la eficiencia, u(e), es la si-
guiente:

ulcpmg)\’ u(cpmy) 2 u(M\> u(Ares) 2

©= \j< (cpmo) > ¥ < (cpmf) ) ¥ <T> +< Ares > (8]

donde,

u(cpm,) es la incertidumbre del numero de cuentas ini-
ciales para cada muestra, en cpm.

u(cpm,) es la incertidumbre del numero de cuentas por
minuto del fondo, en cpm.

u(V) es la incertidumbre del volumen del vial, en cm?.
La incertidumbre se ha determinado por la repetibilidad
de la pesada de 5 viales.

u(A, ) es laincertidumbre de la actividad de referencia
del AlphaGUARD PQ 2000PRO, en Bq m™.

La representacion de la eficiencia en funcién del tiem-
po de exposicién permite obtener la curva de calibracion.
La realizacién de la curva de calibracion es necesaria rea-
lizarla al menos una vez y verificar periédicamente la efi-
ciencia para el tiempo de exposicion seleccionado.

7.3.3. Determinacion de la eficiencia para un tiempo de
exposicion de 4 horas

Con la finalidad de comprobar que la curva de calibra-
cion obtenida en el apartado anterior era adecuada se reali-
z6 una verificacién exponiendo cuatro viales, con el fondo
previamente caracterizado, en el mismo almacén subterra-
neo del edificio CETA con un tiempo de exposicion de 4
horas. Se calculd el valor medio de la eficiencia utilizando
la ecuacion 7 y se compard el resultado con el valor obte-
nido con la curva de calibrado obtenida en el apartado an-
terior.

7.4. Medida de ?*?Rn aire en diferentes ambientes

Se tomaron muestras en diferentes ambientes para un
tiempo de exposicién de 4 horas:

1. en un almacén subterrdneo situado en el edificio
CETA del CEDEX,

2. en el laboratorio de medida de baja actividad del
CEDEX, y

3. en un almacén en la Sierra de Gredos (ver figura 8).

El tiempo de medida en el detector de centelleo
Quantulus 1220 de la caracterizacién previa de los fon-
dos fue de 6 ciclos de 180 minutos y el tiempo de medida
de los detectores después de la exposicion fue de 4 ciclos
de 360 minutos. Transcurridos 36 horas se volvieron a



Figura 8. Disposicion de los cuatro viales con el centelleo séli-
do de ZnS(Ag) (detectores) y monitor continuo de radén Alpha-
GUARD PQ 2000PRO en un almacén en la Sierra de Gredos.

medir las muestras. En cada zona se tomaron 4 mues-
tras simultdneamente (4 viales) para realizar una media
del resultado.

La actividad de la concentracion de actividad de **?Rn,
A (Bq m?), se calcula utilizando la siguiente expresion:

cpm — cpm
=w.106
V-e-60-fy

donde,

(9]

cpm son el numero de cuentas por minuto de la mues-
tra, en cpm.

€ es la eficiencia de recuento para un tiempo de exposi-
cion de 4 horas, en tanto por uno. La eficiencia calculada a
partir de la curva de calibracion es € = 1,24 + 0,08.

f, es la correccion por desintegracién, que tiene en
cuenta el tiempo transcurrido entre la toma de la muestra
(cierre del vial) y la medida.

El resto de los términos han sido definidos previa-
mente.

La actividad minima detectable se calcula utilizando el
limite de deteccion, que es un parametro que permite co-
nocer sila medida de una muestra es estadisticamente dife-
rente del fondo. El limite de deteccion (L) de una muestra
se define como (Currie, 1968):

Lp=271+465\/up [10]
donde yjg es el nimero de cuentas del fondo.
La actividad minima detectable, AMD (Bq m?), se de-

fine como:

TV-T-£-60-f,

donde,

AMD 106 [11]

T es el tiempo de media del fondo, en minutos.

La precisiéon de las medidas se evalu6 con el resulta-
do de la concentracion de actividad media, A, , de los
cuatro viales calculando el coeficiente de variacién, CV(%),
utilizando la siguiente expresion:

CV (%) = 100 -

(12]

media
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donde,

o es la desviacion tipica de las cuatro medidas;

A ..eslamedia de las cuatro medidas.

La exactitud o sesgo relativo, ER(%), se evalu6 uti-
lizando como valor de referencia el obtenido con el
AlphaGUARD PQ 2000PRO, 4, utilizando la siguiente
expresion:

|Amedia - Arefl

ER(%) = 100 - [13]

Aref

Otro criterio de aceptacion de un valor ambiental es el
E_. Este criterio tiene en cuenta la incertidumbre del valor
de referencia y la incertidumbre de la medida realizada. La
expresion que se utiliza es la siguiente:

Amedia — A
En — media ref [14]
\/u2 (Ameaia) +u? (Aref)

7.5. Aseguramiento de la calidad metroldgica

El Laboratorio de los Estudios de Radén (LER) de la
Universidad Politécnica de Catalunya (UPC) dispone de una
camara de radén que permite generar y controlar una con-
centracion de *?Rn con precisiéon metroldgica (ver apartado
5.1). En consecuencia, se mandaron 3 series de 4 detectores
(4 viales con dos laminas de plastico de ZnS(Ag) en su in-
terior) a la UPC para exponer los detectores a una atmdsfe-
ra controlada de concentracion de *?Rn. Posteriormente se
midieron en el detector de centelleo Quantulus 1220 del la-
boratorio del CEDEX. La primera serie se denomin¢: E1-1,
E1-2, E1-3y E1-4, la segunda serie: E2-1, E2-2, E2-3 y E2-4,
y la tercera serie: E3-1, E3-2, E3-3 y E3-4. Las concentracio-
nes de actividad de ??Rn para cada serie fueron: 10000 Bq
m>, 2000 Bq m” y 250 Bq m?, respectivamente. El tiempo
de exposicion en la camara de radén de la UPC fue de 4 ho-
ras. Una vez terminado el tiempo de exposicion los viales se
cerraron completamente con el tapon para evitar fugas y se
mandaron al Laboratorio del CEDEX inmediatamente para
su medida. Dado el corto periodo de semidesintegracion del
raddn fue necesario minimizar el tiempo transcurrido entre
que se cerrd el vial (fin de la exposicién) y su medida.

8. RESULTADOS Y DISCUSION
8.1. Seleccién del nimero de ldminas de ZnS(Ag)

En la tabla 3 se muestran los resultados de la medida de
22Rn en aire. Los datos de fondo que se han utilizado para
el calculo son un valor promedio de todos los fondos medi-
dos con 1 y 2 laminas. Se observa que el valor del fondo es
aproximadamente el doble utilizando 2 laminas de ZnS(Ag)
en lugar de 1. Sin embargo, para las medidas realizadas, se
observa que el nimero de cuentas casi es triplicado con la
utilizacion de 2 laminas. En consecuencia, la figura de méri-
to (FM) empleando 2 laminas de ZnS(Ag) es, aproximada-
mente, un 400 % superior a la FM empleando 1 ldmina de
ZnS(Ag). Por tanto, el método propuesto que se va a desa-
rrollar es utilizando 2 ldminas de ZnS(Ag) en el interior del
vial debido a su mayor sensibilidad en la respuesta, lo que
permitird alcanzar mejores limites de deteccion.
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Tabla 3. Resultados de la figura de mérito (FM) en la medida de la concentracion de ?2Rn en aire con 1y

2 laminas de ZnS(Ag) en el interior del vial

Numero de ldaminas Fondo Cuentas m FM (cpm)
de ZnS(Aqg) (cpm) (cpm) (cpm) valor medio
0,063 + 0,005 0,21+0,10
1 0,019 £ 0,009 0,22 +£0,08
0,065 + 0,006 022+0,11
0,177 £ 0,009 090+0,14
2 0,035 £ 0,004 090+0,10
0,177 £ 0,009 091+0,14

La incertidumbre esté expresada como k=1.

8.2. Caracterizacion del fondo

8.2.1. Resultados de la determinacidn del fondo de los
viales utilizados

Los resultados del estudio de la determinacién del fon-
do de los viales utilizados se resumen en la tabla 4.

Tabla 4. Resultados de la caracterizacion del fondo de los viales
utilizados

Procedimiento de Cuentas por minuto

Método preparacién (cpm)
1 Extraccion con aire 0,130 + 0,008
2a Exposicion exterior 2 horas 0,048 £+ 0,005
2b Exposicién exterior 4 horas 0,044 + 0,004
3 Vial nuevo sin exposicion aire 0,110 + 0,007

La incertidumbre esté expresada como k=1.

El fondo mas bajo es obtenido mediante la exposicion
de los viales en el exterior del edificio. Esto es logico, ya que
la concentracién de actividad de *?Rn en el exterior es, en
general, inferior que en los interiores. La exposicion de los
viales en el exterior permite desplazar por difusion el ?Rn
del interior del vial disminuyendo el fondo. Tanto con la
exposicion de 2 horas como la de 4 horas se obtienen va-
lores estadisticamente indistinguibles y significativamente
inferiores con los otros métodos. En consecuencia, para la
preparacion del fondo del vial se procede a exponer el vial
en el exterior durante 2 horas antes de su medida. De esta
forma se optimiza el tiempo de preparacion de los viales y
se consigue el fondo mas bajo.

8.2.2. Resultados del estudio de la evolucion temporal del
fondo

En la tabla 5 se recogen los resultados de las medidas

de la evolucién temporal del fondo en un vial con 2 ldmi-
nas de ZnS(Ag).
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Tabla 5. Evolucién temporal del fondo para un vial con 2 ldaminas
de ZnS(Ag)

Tiempo (semanas) Cuentas por minuto (cpm)

1 0,044 + 0,008
4 0,032 +£0,008
7 0,06 £0,01
10 0,022 0,006
30 0,025 + 0,004

La incertidumbre esta expresada como k=2.

Los datos del seguimiento de la evolucién temporal
de fondo muestran que el fondo en el interior de los via-
les se mantiene practicamente estable con el tiempo, con
las fluctuaciones tipicas de la estadistica de bajo recuento
(por ejemplo, valor de 0,06 + 0,01 cpm en la séptima sema-
na). Por eso es importante la caracterizacion del fondo de
los viales antes de utilizarlos en medidas ambientales. En
consecuencia, una vez preparado un vial con 2 ldminas de
ZnS(Ag) se puede volver a utilizar durante un largo perio-
do de tiempo. Se observa que existe un fondo que no es de-
bido al radén y que no se puede eliminar y, por lo tanto, es
necesario caracterizarlo.

8.2.3. Resultados del fondo en viales con dos Idminas de
ZnS(Ag). Grdfico de control del proceso

En el proceso de ajuste de control para los fondos ob-
tenidos con 2 laminas de ZnS(Ag) en el interior del vial, se
encontraron tres puntos fuera de control (0,194 cpm; 0,088
cpm; 0,080 cpm) que fueron eliminados. En la figura 9 se
muestra el grafico de control.

Los datos de los fondos medidos (en cpm, nimero de
cuentas por minuto) se distribuyen de forma homogénea al-
rededor de la media (X) lo que verifica que la variabilidad del
proceso se debe a causas aleatorias. Por ello se considera que
el procedimiento de medida de fondo empleado se encuen-
tra bajo control estadistico. El limite superior (L, ) de control
empleado en las medidas sucesivas de fondo se ha situado en
0,072 cpm. Esto significa que no se acepta un vial con 2 lami-
nas de ZnS(Ag) con un fondo superior a 0,072 cpm.
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Figura 9. Grafico de control de proceso de medida de fondo con 2 ldaminas de ZnS(Ag).

8.3. Calibracién del detector figura 11, los resultados obtenidos midiendo en dos perio-
dos de 4 ciclos de 360 minutos (protocolo 2).
8.3.1. Medida de viales con 2 [dminas de ZnS(Ag) para Se observa que el coeficiente de determinacién me-
diferentes tiempos de exposicion jora utilizando el protocolo 2 de medida (0,956 frente a
0,572) con lo que, finalmente, el protocolo utilizado para
En la figura 10 se muestran los resultados obtenidos los obtener los datos de la curva de calibracion fue el pro-
midiendo 6 ciclos de 360 minutos (protocolo 1) y, en la tocolo 2.

Figura 10. Ajuste lineal de los datos experimentales para 4 h (medida 6 ciclos de 360 minutos).
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Figura 11. Ajuste lineal de los datos experimentales para 10 h de exposicion (medida dos periodos de 4

ciclos de 360 minutos).

8.3.2. Determinacion de la eficiencia en funcion del
tiempo de exposicion (curva de calibracion)

La curva de calibrado relaciona la eficiencia de detec-
ci6n en funcidén del tiempo de exposicion de los viales con
las dos laminas de ZnS(Ag). De acuerdo con la ecuacién 6
se obtienen las cpm,, para cada tiempo de exposicion. La
eficiencia promedio obtenida a través de la ecuacién 7 para
cada tiempo de exposicion se ajusta a una curva siendo la
ecuacion de calibrado (figura 12):

(%) = 11,343 - In(x) + 107,452 [15]

La curva de calibrado muestra un primer tramo a
tiempos cortos (0,5 - 6 horas) con una pendiente ascen-
dente, mientras que, a tiempos mas largos, ese incremen-
to se suaviza alcanzando un “equilibrio”. Este resultado

confirma que con tiempos cortos de exposicion la efi-
ciencia de deteccion obtenida es adecuada para medir
22Rn en aire. Dicha ecuacién permite conocer la efi-
ciencia de deteccién experimental para cualquier tiem-
po de exposicion de los viales. La incertidumbre en las
medidas es elevada debido a la variabilidad en la activi-
dad de concentraciéon de radén a lo largo del dia ya que
la calibracion se realiza en un almacén subterrdneo del
edificio CETA donde la concentracion de raddén no estd
controlada.

Es conveniente indicar que esta curva de calibracién
debe realizarla cada laboratorio, ya que puede variar en
funcién tanto de pardmetros fisicos (viales y laminas de
ZnS(Ag)), como de pardmetros ambientales (presion, tem-
peratura, humedad, etc.). En consecuencia, serian necesa-
rios mas estudios para realizar una curva extrapolable a
todas las condiciones.

Figura 12. Curva de calibrado de ajuste logaritmico de la eficiencia con respecto al tiempo de exposi-

cion de los viales.
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8.3.3. Determinacion de la eficiencia para un tiempo de
exposicion de 4 horas

La tabla 6 presenta los resultados de la verificacion rea-
lizada con cuatro viales para un tiempo de exposicién de
4 horas en un mismo recinto. El error relativo entre el va-
lor medio de la eficiencia experimental y el obtenido me-
diante la curva de calibrado es del 2 %. Este resultado sirve
para verificar la curva de calibracion obtenida en el aparta-
do anterior. Las eficiencias son superiores al 100 % debido
a que ademas de medir las emisiones alfa del ??Rn, tam-
bién se miden las emisiones alfa de sus descendientes 2'*Po
y *"*Po, tal y como se ha comentado en el apartado 6.1 Ins-
trumentacion.

Tabla 6. Comparacion de la eficiencia media experimental y de la
curva de calibrado para un tiempo de exposicidon de 4 horas

Vial £ £ (%) Emedia ecalibrado
1 1,35+0,39 135
2 1,09 +£0,48 109
1,26 +0,10 1,24 £0,08
3 1,52 £0,63 152
4 1,10£045 110

La incertidumbre esté expresada como k=1.
8.4. Medida de *Rn aire en diferentes ambientes

En la figura 13 se presenta un espectro tipico de una
medida realizada.

El espectro muestra dos zonas diferenciadas: una
zona de bajas energias (no presente en la figura 13), has-
ta el canal 400, que recoge un elevado niimero de cuen-
tas que proceden de fenémenos de fotoluminiscencia vy,
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por otra parte, una zona de altas energias, donde apare-
ce una sefial en torno al canal 1020-1024 que correspon-
de a la sefial de los impulsos de la desintegracion alfa
del **Rn y sus descendientes alfa **Po y 2“Po. El espec-
tro que se obtiene es basicamente un solo pulso, no pu-
diéndose diferenciar entre el *?Rn y sus descendientes
de mayor energia.

El valor medio de la concentracion de actividad de
22Rn en aire en diferentes localizaciones, asi como el valor
dela medida con el AlphaGUARD PQ 2000PRO se presen-
tan en la tabla 7. La actividad se ha obtenido con la media
de las cuatro medidas en el caso del almacén subterraneo,
y con 3 medidas en el caso del Laboratorio y de la Sierra de
Gredos ya que se tuvo que eliminar un valor anémalo en
ambos casos.

En la tabla 8 se observa que la precisién en todos los
casos es inferior al 20 %. Respecto al error relativo o ses-
go (ER), la medida en el almacén subterraneo tiene un
valor del 2 %, mientras que en los otros puntos de mues-
treo, esto es, en el laboratorio y en la Sierra de Gredos,
es superior, esto es, -18 % y -35 %, respectivamente. En
este ultimo caso, en el almacén de la Sierra de Gredos,
la diferencia de concentracién de actividad entre el mé-
todo propuesto y la obtenida con el AlphaGUARD PQ
2000PRO puede deberse a la variacion de las condicio-
nes atmosféricas (presion, temperatura o humedad) que
pueden afectar al resultado de la medida. Con estos da-
tos de ER se podria pensar que la sensibilidad del méto-
do depende de la concentracion de actividad de ??Rn. Sin
embargo, no se tienen los datos suficientes para asegurar
dicha afirmacién. En el caso del E_ se observa que solo el
valor del almacén subterraneo del edificio CETA presenta
un valor inferior a 1.

Figura 13. Espectro de medida de ?>?Rn en aire en el detector de centelleo Quantulus 1220.
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Tabla 7. Resultados de la concentraciéon de actividad de 222Rn en aire en diferentes localizaciones

media

-3 -3 ref
Localizacién muestreo Vial , A(Bgm?) (Bg m) (Bgm?3)
método propuesto método
AlphaGuard
propuesto
1 293 + 86
z 2 2 238+ 104
Almacecrjw.;ulbtecrgzeo del 575 + 63 270 + 26
ceindie 3 331+ 136
4 239+ 97
1 134+ 65
- : i 2 valor anémalo
Laboratgni) bEaIJDaE;cthad 1364 21 166 4 20
elC 3 148+ 86
4 126 + 84
1 87 £61
2 valor anémalo
Almacén de la Sierra de Gredos 89+ 13 138+ 18
3 97 £ 74
4 84+ 62

La incertidumbre esté expresada como k=2.

Tabla 8. Parametros de aseguramiento de la calidad obtenidos en la comparacién de las medidas con el

método propuesto y el AlphaGUARD PQ 2000PRO (A )

ref

Muestra (Bq ,;; 3) N A_ .. (Bgm?) P’gj‘{;?n EX;;;;;;JCI £
Almacén 270+ 26 4 275+ 63 16 2 0,07
Laboratorio 166 £ 20 3 136 £ 21 17 -18 -1,03
Sierra de Gredos 138+ 18 3 89+13 8 -35 -2.21

La incertidumbre esté expresada como k=2.

La AMD obtenida en la medida de la concentracion de
actividad de ???Rn en aire con el procedimiento propuesto
es de 20 Bq m?para un tiempo de medida de 360 minutos.
Este valor es un orden de magnitud inferior al que se reco-
mienda en la Directiva 2013/59/Euratom y en el Real De-
creto 732/2019 donde se establece el nivel de referencia de
300 Bqm™.

8.5. Aseguramiento de la calidad metrolégica

En la tabla 9 se presentan los resultados obtenidos en
el aseguramiento de la calidad metroldgica del método
propuesto. Hay que sefialar algunos aspectos relevantes
en el disefio experimental para mostrar la importancia de
aplicar correctamente el protocolo en la medida de estos
detectores. Por una parte, ya se ha comentado que la ca-
racterizaciéon del fondo previa a la medida es necesaria.
Los viales de la serie E1 tenian el fondo mas bajo, des-
pués los de la serie E2 y, finalmente, los viales de la serie
E3 eran los que tenian el fondo mas alto. Sin embargo, la

serie E1 fue sometida a los niveles més elevados de con-
centracion de actividad, cuando hubiese sido necesario
realizarlo al revés, esto es, que la serie sometida a la con-
centracién de *?Rn inferior tuviera el fondo mds bajo.
Otro aspecto importante para seialar es que la medida de
*2Rn hay que realizarla lo antes posible debido a su cor-
to periodo de semidesintegracidn, sobre todo cuando las
actividades son bajas, ya que si no el limite de deteccién
(AMD) se incrementa en funcion de la correccion del fac-
tor de desintegracion. En los resultados presentados en la
tabla 9 se ha tenido que eliminar los resultados de la se-
rie E3 debido a que la medida de dichas muestras se re-
trasd por temas técnicos y logisticos y, ademis, el fondo
era alto, lo que incrementaba el limite de deteccion. Fi-
nalmente, se realizé un estudio de difusién de *?Rn en
los viales y se tuvo que descartar un vial en cada una de
las series E1 y E2. Los parametros de calidad (exactitud y
precision) se presentan en la tabla 9. Se observa que los
resultados de exactitud y de precision son satisfactorios
para el método propuesto. Por otra parte, se observa que

Tabla 9. Resultados de la exposicidon de los detectores en una cdmara de referencia y valor medio de la
concentracion de actividad con el método propuesto

Precision Exactitud
ref -3
Muestra (Bqm) A i (Bgm?) V(%) ER(%) E,
E1 10378 + 1472 3 11050 + 2129 104 6,5 0,26
E2 1911 + 275 3 1837 + 631 18,6 -39 -0,11

La incertidumbre esté expresada como k=2.

20 | Ingenieria Civil 201/2022



el valor de E_ es inferior a 1, lo que confirma la idoneidad
del método propuesto.

9. CONCLUSIONES

En este trabajo se ha desarrollado un procedimiento
de medida de **Rn en aire, rapido y sencillo, combinan-
do el uso de laminas de ZnS(Ag) introducidas en el inte-
rior de un vial de baja difusién, y su posterior medida con
el espectrometro de centelleo Quantulus 1220. En la me-
todologia presentada es necesario exponer los viales en un
ambiente con bajos niveles de radén, inferiores a 10 Bqm?,
durante 2 horas para alcanzar fondos suficientemente ba-
jos, previo a la toma de muestra.

La curva de calibracién presenta un primer tramo, para
intervalos entre 30 minutos y 6 horas, con una pendiente
ascendente, entre un 100-140 %, ese incremento se suavi-
za para tiempos de exposicion mas largos. Estos valores de
la eficiencia son adecuados para determinar cuantitativa-
mente *’Rn en aire. Finalmente, se ha seleccionado y ca-
racterizado la eficiencia para un tiempo de exposicién de
4 horas. Es conveniente indicar que esta curva de calibra-
ci6on debe realizarla cada laboratorio, ya que puede variar
en funcién tanto de pardmetros fisicos (tipo de vial, nime-
ro de laminas de ZnS(Ag), etc.), como de pardmetros am-
bientales (presion, temperatura, humedad, etc.).

La calidad metroldgica del método se ha asegurado ex-
poniendo los detectores a concentraciones de **Rn con-
troladas. Se ha determinado la exactitud y la precision del
método. Los resultados muestran que la exactitud del mé-
todo utilizando el error relativo es menor del 10% y que la
precision, utilizando el coeficiente de variacion es inferior
al 20 % para la concentracion de actividad de *?Rn estu-
diada.

La actividad minima detectable (AMD) obtenida de 20
Bq m™ para un tiempo de medida de 6 horas es adecuada
para controlar los niveles establecidos por la Directiva eu-
ropea y la normativa espafola que sitda el nivel de referen-
cia en 300 Bqm~.
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