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RESUMEN:

La necesidad de disponer de un patron nacional de gas radon que permita dar trazabilidad a los organismos que lo
soliciten es el motivo por el que el LMRI-CIEMAT ha iniciado la construccion de un laboratorio de radén para la
puesta en marcha de un patron primario de este gas. Se ha seleccionado el método implantado por el Laboratoire
National Henri Becquerel (LNHB) para la preparacion y medida absoluta de una fuente de 2?Rn sin relacién de
trazabilidad con el ??°Ra del que procede: El método se basa en la difusion del ?2Rn desde una fuente de ??°Ra
(precursor del 222Rn) y su introduccién en una camara estanca y en vacio a 300K. Dentro de la camara se crea una
superficie que se mantiene a 60K en la cual se condensara el ?22Rn. La camara contiene un detector de Si situado
enfrente del area de condensacion con un diafragma intermedio. El angulo sélido efectivo se calcula en funcion del
didmetro de la fuente, el radio del diafragma, la distancia fuente-diafragma y teniendo en cuenta la excentricidad y la
distancia entre el centro de la fuente y el eje del diafragma.

1. INTRODUCCION

El radén (??2Rn) es un gas radiactivo incoloro, inodoro e insipido, presente en la naturaleza que
se produce por desintegracion radiactiva natural en la cadena de desintegracion del Uranio
(?8V). El radionucleido que lo genera dentro de esa cadena es el °Ra. Segun la Organizacion
Mundial de la Salud (OMS), el raddn es el causante de la principal contribucion a la exposicion a
las radiaciones ionizantes en seres humanos, debido a su inhalacién. El radon emana de los
suelos, rocas y agua y no suele encontrarse en elevadas concentraciones al aire libre por el
efecto de la dilucién en el mismo, pero en los espacios cerrados puede alcanzar elevadas
concentraciones (minas, aguas termales, tuneles, s6tanos y edificios con poca ventilacion) y
conllevar un riesgo significativo de exposicion tanto para miembros del publico como para
trabajadores. La Directiva europea 2013/59/Euratom [1] establece la necesidad de implementar
planes nacionales para garantizar un nivel de proteccion adecuado frente a este riesgo,
identificando en primer lugar aquellas actividades y situaciones que requieren un control especial
y estableciendo programas de vigilancia de los niveles de concentracion de radon.

La Instruccion 1S-33 del Consejo de Seguridad Nuclear (CSN) [2] establece los criterios seguidos
en Espafia para la proteccion frente a la exposicion a la radiacion natural en lugares de trabajo.
Hasta ahora, el nivel de referencia para la proteccién de los trabajadores frente a la exposicion al
radén en los puestos de trabajo debe ser de 600 Bg/m?® de concentracién media de radén
durante la jornada laboral. La nueva legislacion va a ser mucho mas restrictiva, disminuyendo
este nivel a la mitad (300 Bg/m?3), lo que previsiblemente provocara un considerable incremento
de medidas de concentracion de este gas en todo el pais. Pero no solo las actividades
profesionales suponen un riesgo de exposicion al radon. En Espafa, desde el punto de vista
geoldgico, hay zonas con un elevado contenido de radionucleidos naturales en rocas y minerales
siliceos [3]. En estas zonas, los valores promedio de concentracion de radon en viviendas son
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significativamente mayores que el valor medio nacional, debido no solo al suelo sobre el que se
construyeron sino también a los materiales de construccion (piedra) empleados. Como el radén y
sus descendientes son la segunda causa méas importante de cancer de pulmén, solo superada
por el consumo de tabaco, se han comercializado numerosos equipos para la determinacion de
su concentracién. La Guia de Seguridad 11.01 [4] del CSN proporciona una serie de directrices
sobre las actividades y garantia de calidad de los laboratorios o servicios dedicados a la medida
de la concentracion de radoén, incluyendo la calibracion de los equipos que se utilizan para ello.
En Espafia actualmente solo hay cuatro laboratorios o empresas acreditadas para medir radén
en aire segun la norma ISO/IEC 17025, mientras que otro laboratorio, el de estudios del radén
del INTE-UPC [5], dispone de una camara de radén para calibraciones e inter-comparaciones de
equipos de medida de este gas. Es importante reseflar que ninguno de estos laboratorios
dispone de medios para la creacion de fuentes patrén de radoén, dependiendo para ello de
laboratorios extranjeros a los que trazarse.

Debido a que Espafia no dispone de un patrén nacional de radon, el proyecto del laboratorio
nacional de radén permitird conseguir fuentes de referencia de %?2Rn que puedan ser
diseminadas en instituciones y empresas que necesiten de este apoyo técnico, siendo el
principal objetivo del proyecto el desarrollo de nuevas capacidades de medida y la calibracion
de #?Rn.

2. DESARROLLO/DESCRIPCION

El proyecto individual que se presenta tiene como objetivo general desarrollar una metodologia
gue permita el disefio y construccion de un patrén primario de ?2Rn [6-11], y la preparacion de
patrones secundarios a partir del patrén primario para proporcionar la trazabilidad a los
laboratorios que asi lo deseen. El proyecto esta estructurado en cuatro fases bien diferenciadas
e intimamente relacionadas: 1) Construccién del patrén primario, consistente en una camara de
angulo solido definido, y la conexion del resto de los elementos: sistema de vacio, sistema
criogénico y conexién a la fuente de ??°Ra. 2) Estudio del procedimiento para enfriar la
superficie de condensacién y generar la fuente de radén. 3) Llevar a cabo la calibracién de la
fuente de raddn, su regasificacion y almacenamiento para ser medida mediante otras técnicas
o utilizada como patrén secundario. 4) Construccion de una camara de atmésfera controlada en
temperatura, presion y concentracién de radon a partir del radén calibrado y regasificado.

2.1 Objetivos generales.

1) Disefio y construccién de la camara de baja geometria de angulo sélido definido.
Medidas dimensionales de la camara. Conexion al sistema de vacio, al sistema
criogénico y al generador de radén (fuente de 22°Ra). Pruebas de estanqueidad y vacio.

2) Estudio de los gradientes de temperatura y del procedimiento mas adecuado para
enfriar la superficie de condensacion. Pruebas de adsorcion.

3) Puesta a punto del sistema de caracterizacion y calibraciéon de la fuente de ?*?Rn vy
desarrollo del software de analisis de espectros alfa.

4) Puesta a punto del proceso de regasificacion de la muestra de radén y su
almacenamiento en bulbos para su distribucion en viales de vidrio para analisis gamma
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y en viales de centelleo liquido para su medida con los sistemas Triple-to-Double
Coincidence Ratio (TDCR) o espectrometros de radiaciones gamma. Comparacion de
los resultados de calibracion.

5) Construccion de una camara de atmosfera controlada de radon.

2.2 Objetivos Especificos

A continuacién, se describen los objetivos especificos que se pretenden alcanzar, con el fin de
poder desarrollar un plan de trabajo Gtil para conseguir los objetivos generales planteados
anteriormente

1. Disefio geométrico de la camara de medida de baja geometria, incluyendo la seleccién
de los materiales que la conforman, el tamafio de los diafragmas y las aleaciones mas
adecuadas para construir la superficie de condensacion.

Construccion en los talleres del CIEMAT de todos los elementos de la camara.

Calibracion dimensional en el Centro Espafiol de Metrologia (CEM) o en empresas
acreditadas de todas las caracteristicas geométricas criticas de la camara.

Puesta a punto del generador de radon.

Andlisis de los gradientes de temperatura en la superficie de condensacién mediante el
software COMSOL.

Estudio del comportamiento del radon en el sistema de medida (adsorcion).
Obtencién de auto-radiografias para la caracterizaciéon de las fuentes.

Desarrollo del software de analisis de espectros alfa y deconvolucién de espectros.

© 0 N o

Puesta a punto del proceso de regasificacion de la muestra de radon.

10. Construccién de una camara de gas raddn con presion y temperatura controladas que
se pueda utilizar tanto para optimizar el proceso de creacidn de atmoésferas controladas
a partir de los patrones secundarios como para la calibraciéon de los monitores de uso
interno del CIEMAT.

2.3 Metodologia

1) Para el disefio y construccion de la camara de medida de baja geometria nos basaremos en
la experiencia previa en la construccion de camaras de baja geometria de las que dispone el
LMRI, y en lo descrito por los laboratorios que disponen o estan desarrollando un dispositivo
similar basados en el método implantado por el Laboratoire National Henri Becquerel (LNHB).
Sera necesario: i) realizar un disefio de la cdmara; ii) elegir los materiales de baja actividad
intrinseca y predecir la posible adsorcion en las paredes; iii) controlar el proceso de
construccion y hermeticidad de todos los componentes. Se realizaran pruebas de vacio con los
colaboradores del laboratorio de fusion del CIEMAT.

2) Todo el procedimiento de calibracion de la fuente de radén descansa en la caracterizacion
geométrica de la camara de baja geometria. Para ello, la cAmara se enviara al CEM o a alguna
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empresa acreditada durante el proceso de fabricacién. Las especificaciones no deberan
modificarse por la existencia del gradiente de temperatura. Sera necesario comprobarlo.

3) Puesta a punto del generador de raddn y su conexién a la cAmara de medida. Comprobacion
del sistema de control de flujo de radén.

4) Conexion del sistema de vacio a la cAmara y conexion del sistema criogénico a la base
sobre la que se condensard el radon. La prueba de la calidad del vacio y del alcance de las
temperaturas de condensacién en la superficie y, por tanto, del comportamiento del radén, se
hara también a través de la calidad de los espectros. En este sentido, hay que tener en cuenta
gue hay dos alternativas posibles para la fase de condensacion de 2??Rn. La primera es
introducir el gas en la caAmara de medida y luego activar el criogenerador para la condensacion
gradual de radén. La segunda consiste en introducir el gas cuando la temperatura de la
superficie de condensaciébn se estabilice, para garantizar la condensacion rapida.
Aparentemente, con el primer método se debe conseguir mejor resolucion energética del 2%?Rn,
ya que el radon es probablemente uno de los Gltimos componentes que se condensa, después
de las impurezas, y constituye una capa superficial en la que la energia de las particulas alfa se
degradard muy poco.

5) Pruebas de adsorcién de radén en las paredes de metal a temperatura ambiente. Se debe
asegurar que la totalidad del ???Rn se condensa en la superficie elegida y no en las paredes de
la cAmara. También es necesario garantizar que la restitucién de la fuente al patron secundario
(regasificacion) sea total. Como hay pocos estudios sobre la adsorcién de raddn en paredes de
metal a temperatura ambiente es dificil predecir de forma general el comportamiento del radén.
El fendmeno sera estudiado en nuestras condiciones de medida.

6) Analisis espectral. Utilizacidon de los algoritmos que se desarrollen para el ajuste de los
espectros alfa, para de esta forma poder cumplir con las pruebas del punto 4) y con el fin tltimo
de obtener la tasa de emisién y la actividad del radon. Estudio prolongado en el tiempo.

7) La calibracion de los instrumentos de medida de raddn se realiza en el interior de camaras
qgue contienen atmdsferas controladas de radon a distintos niveles de concentracion y para las
distintas condiciones ambientales con las que trabajan los equipos de medicion [4]. La ventaja
de disponer de un patrén primario de radén junto con la camara de atmdsfera controlada es la
posibilidad de introducir en la camara una actividad conocida de radon obtenida de su medida
en el patrén primario y su posterior transferencia a la cAmara. Como se ha dicho anteriormente,
estas cadmaras pueden tener volimenes interiores muy variables dependiendo de las
prestaciones que se planteen. Las camaras grandes, destinadas no solo a calibraciéon sino
también a investigacion, requieren disponer de un gran espacio y recursos para su montaje y
mantenimiento. Dado que en Espafia ya se dispone de una cAmara de estas caracteristicas, la
opcién que el LMRI esta planteando es la de una camara pequefia, que permita el acceso de
una persona y que pueda alojar tres soportes para trabajar con tres monitores de deteccion de
radon simultaneamente. La geometria y dimensiones que se proponen son un cilindro de 1,10
m de diametro y 2 m de altura, paredes interiores de acero inoxidable para prevenir la difusion
del radén y aislada exteriormente para ayudar al mantenimiento de temperatura constante. La
camara estara dotada de un sistema de regulacion de temperatura y presion, a la vez que se
garantiza la homogeneidad de la atmdsfera en su interior. El control de las sondas y medidores
se hara de forma automatica y se almacenaran todos los registros. A su vez, la camara
dispondra de dos sistemas de introduccién de radén: 1) a través de un bulbo de recoleccién del
radon (patron secundario) medido en el patron primario, 2) mediante una conexién directa con
la fuente de radio y un divisor de flujo. El disefio y construccién de una camara de estas
caracteristicas requiere un cuidadoso control de los materiales, las soldaduras, las conexiones
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de las sondas y sistemas de introduccion de raddn, de las compuertas de acceso de personas
y equipos y de todos aquellos aspectos que puedan afectar a la hermeticidad de la camaray a
la homogeneidad de la atmésfera de raddn.

3. RESULTADOS

Los resultados del presente proyecto van a suponer la creacién de un nuevo laboratorio de
referencia nacional de radon. De esta forma, se cubriria un vacio existente en la infraestructura
metrolégica nacional y se prestaria un servicio importante a las empresas espafiolas y a la
sociedad en su conjunto, evitando que tengan que recurrir a patrones nacionales de otros
paises para obtener su trazabilidad a un Instituto Metrolégico Nacional. Con el objetivo de
obtener reconocida la capacidad de medida y calibracién de rad6n se prevé la participacion en
una intercomparacion de medida de ampollas de radén organizada en colaboraciéon con el
Bureau International des Poids et Mesures (BIPM)[11].

El desarrollo de la técnica de produccién de fuentes calibradas de radén y su uso en la
construccién de la pirdmide metrolégica ligada a este gas, garantiza la trazabilidad a todos los
niveles de las medidas de raddn en nuestro pais, siendo asi una infraestructura, si no pionera
en Europa, si una de las pocas que podran garantizar la trazabilidad de todo el proceso,
colaborando en condiciones de igualdad con los organismos semejantes de otros paises v,
sobre todo, dando fiabilidad a las medidas y estudios que se realicen en Espafia.

3.1 Plan de difusiéon

Teniendo en cuenta la dilatada experiencia de todos los investigadores integrantes del presente
proyecto, involucrados en el ambito de la medida de radiaciones ionizantes, y en particular en
la calibracién de actividad, se prevé que los resultados obtenidos sean publicados en revistas
internacionales indexadas en el Journal Citation Report (JCR). También se prevé asistir a
congresos nacionales e internacionales relacionados con las radiaciones ionizantes, y en todos
aguellos foros de difusién en los que haya una gran participacion de cientificos y empresas del
ambito, como los organizados por la Sociedad Espafiola de Proteccion Radiolégica (SEPR) y el
International Committee for Radionuclide Metrology (ICRM), en el que los integrantes del
equipo de investigacion del proyecto participan de forma activa.

3.2 Plan de transferencia de resultados

Dadas las caracteristicas del LMRI, laboratorio asociado al CEM, es imprescindible que los
resultados del proyecto puedan resultar en una transferencia tanto al sector publico como al
sector privado, en especial a las empresas y laboratorios acreditados para las medidas de
radon que en estos momentos se estan trazando a laboratorios extranjeros. De hecho, se ha
establecido contacto con algunas universidades y empresas de equipamiento cientifico que han
manifestado su interés como potenciales usuarios de los patrones de radén.
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4. CONCLUSIONES

El CIEMAT ha comenzado el proyecto de construccion del Laboratorio de Radon para lo cual
ha adquirido la fuente de Ra226 y gran parte del equipamiento necesario. Estq en estudio la
adaptacion de una sala que albergue dicha infraestructura. Ha comenzado la construccion de la
camara de vacio. En paralelo se esté procediendo a la redaccion de la memoria descriptiva y
de todos los documentos preceptivos para la autorizacion de funcionamiento por parte del
CSN. Esta labor se esta haciendo conjuntamente con el estudio de la sala elegida.
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