LA RELACION Bi-214/Pb-214 COMO TRAZADOR EN LOS
PROCESOS DE DIFUSION ATMOSFERICA

Introduccion

El gas rad6n,222Rn (T = 3.8 dfas) tiene
su origen en la desintegracion del 226Ra
(T = 1622 afios), el cual forma parte de la
composicién de las rocas y suelo de la corteza
terrestre, en proporcién variable con el
tipo de suelo y roca. La Tabla I nos mues-

tra la cadena completa de desintegracion.

La utilizacién del radén como trazador
atmosférico, proviene fundamentalmente del
hecho de que en funcién de su periodo,

puede encontrarse en la totalidad de la tro-
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posfera. Asi, la determinacién de la concen-
tracion de radén en puntos e instantes defi-
nidos resulta ser un buen indicador de las
masas de aire, ya sea estudiando sus despla-
zamientos (1) o buscando la procedencia de
las mismas (2), confrontando los resultados
obtenidos con las corrientes atmosféricas
determinadas por las estaciones meteorolo-

gicas.

Del mismo modo, la medida de la con-
centracién de radén a distintas alturas nos
permite conocer el valor del coeficiente de

intercambio turbulento de materia en las

TABLA 1

Cadena de desintegracion del radon-222

Elemento Simbolo Radiacién
Rn-222 Rn o,
Po-218 Ra A o
Pb-214 Ra B B8
Bi-214 RaC B
Po-214 Ra C o
Pb-210 RaD 3
Bi-210 Ra E A
Po-210 Ra F ~
Pb-206 RaG

Vida media Constante desintegracion
3.8 dias 1.26.10°% min
3.05 min 0.228 min

26.8 min 0.0259 min!
19.7 min 0.0352 min !
1.5.10% s 2.77.10° min!

22 afios 3.15.10% afic’!

5 dias 9.63.10° min?
140 dias 3.44,10° min!

Estable oo




capas bajas de la atmésfera (3). En la misma
linea, encontramos investigaciones que abor-
dan la utilizacién del radén como indice del
grado de estabilidad vertical de la atmbsfera,
tanto en un nucleo urbano como rural (4),
encontrando una relacién inversa entre el
valor de la concentracién de radén obtenida
y el valor del coeficiente de difusion vertical
que nos define el grado de estabilidad exis-

tente,

Los estudios realizados sobre el compor-
tamiento en el aire de los descendientes de
vida corta del radén son sin embargo, mucho
maés escasos. Esto es debido principalmente,
a la complicada relacién que liga la actividad
del radén con la de sus primeros descendien-
tes, como consecuencia del mayor namero
de factores que influyen sobre ellos. Sin
embargo, son precisamente estos factores,
consecuencia de la fijacion de los descendien-
tes a los aerosoles atmosféricos, los que les
dan un mayor interés, ya que permiten
que puedan ser empleados de modo indivi-
dual,
distintos como lo son el lavado por lluvia de
los aerosoles (5) o la estabilidad vertical

como trazadores €1n fené)menos tan

de la atmésfera ya mencionadas.

La alta sensibilidad de la espectrome-
tria gamma al desequilibrio entre el segundo
y el tercer descendientes del radén (6), junto
con el escaso nimero de resultados experi-
mentales existentes de la razén entre ambos

(7) nos han llevado a realizar una serie de me-
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didas que puedan compararse con los re-

sultados tebricos.

Factores que afectan ala razén
Bi-214/Pb-214 en el aire

El cilculo de las concentraciones de los
descendientes de vida corta del radén en el
aire ha sido hecho de forma tedrica, introdu-

ciendo en la ecuacion de difusién para mate-

ria, los términos que dan cuenta de los facto-
res que afectan a las concentraciones. Al hacer
esto, se obtiene un conjunto de ecuaciones
acopladas que se corresponden con los distin-
tos miembros de la cadena de desintegracion
del radén. No obstante, debido a la compleji-
dad de las ecuaciones resultantes, para resol-
ver el sistema se hace necesario eliminar par-
te de los factores introducidos conservando
Gnicamente un pequefio nimero de ellos (8).
Por este motivo, nosotros hemos preferido
considerar cada uno de los principales facto-
res por separado en lugar de vernos obligados
a simplificar la ecuacion de difusion para con-
seguir

la importancia relativa que cada uno de llos

su  resolucién, intentando evaluar
presenta con respecto al resto. Los factores
que hemos considerado han sido: Los efectos
de lavado, el transporte de masas de aire, la
difusién vertical y la existencia o no de un

régimen estacionario.

Efecto de lavado

La eliminacién de aerosoles atmosféricos
cerca del suelo puede ser debida tanto a un
proceso seco, por la accion de la gravedad
sobre ellos, como a un proceso himedo por

las precipitaciones.

Con respecto al primero, teniendo en
cuenta que el tamafio medio de los aerosoles
en los que se fijan los descendientes del radon,
resulta ser del orden de 0,7.107 — 0,6.10°
cm (9) y suponiéndoles forma esférica, es po-
sible obtener su velocidad de caida. Por tér-
mino medio ésta resulta ser de 1m/h, lo que
hace que la importancia del efecto gravitato-

rio sea despreciable.

El efecto de lavado por las precipitacio-
nes ha sido estudiado por métodos analégicos
(10) resultando que consiste en una variacion
del grado de equilibrio que depende de paré-

metros caracteristicos del tiepo de precipita-
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cibn. Sin embargo, es un efecto localizado y
de escasa duracién, por lo que (tnicamente
podria ser detectado mediante medidas rea-
lizadas en condiciones de lluvia. No obstante,
el coeficiente de lavado para aerosoles del ta-
mafio que estamos considerando, del orden
de 0,8-0,4.10°% 5! (11) es pequefio frente a
la constante radiactiva de los descendientes
de vida corta y ello hace que este efecto tenga
poca importancia con respecto ala propia de-
sintegracion radiactiva. Con todo y en nues-
tras medidas no incluimos las correspondien-

tes a los dias de lluvia.

Transporte de una masa de aire

Para conocer la influencia cuantitativa
del transporte de una masa de aire en el grado
de equilibrio entre el Bi-214 y el Pb-214 es
necesario resolver la ecuacion de difusion
incluyendo el término de adveccion horizon-
tal, tanto para el radon como para sus tres pri-
meros descendientes, lo cual presenta una
gran complejidad debido al hecho de tener
que considerar igualmente variaciones en la
fuente de produccién del radén a las distintas

zonas por donde pasa la masa de aire. Sin em-

bargo, un conocimiento cualitativo de esta in-
fluencia puede obtenerse considerando la evo-
lucién de una masa de aire conteniendo radén
y que no sufra difusion vertical. Suponiendo
que en el instante inicial Gnicamente existe
una cierta cantidad de gas radén libre de sus
descendientes, la aplicacién de las ecuaciones
de desintegracion radiactiva indica que el
equilibrio se alcanza dentro de un mérgen del
10 por ciento a las dos horas y media del ins-
tante inicial. Por ello, el transporte de una ma-
sa de aire conteniendo radén, tendrd como
efecto, si no se consideran intercambios con

el exterior, aumentar haciéndola tender a la

unidad, la relacion entre las actividades de sus

productos de desintegracion.

Difusién vertical

El principal proceso que afecta al grado
de equilibrio entre el radén y sus descendien-
tes es, sin embargo, la difusion vertical debida
a la turbulencia. Para conocer su influencia
basta resolver la ecuacién de difusién para
los dos elementos, resolucién ligada a las del
222Rn y del 2'8Po con la hipétesis de exis-
tencia de régimen estacionario, cantidad de
produccion desde el suelo constante para el
radon y nulo para sus descendientes y no exis-
tencia de zdvecciéon horizontal. La resoluciéon
de esta se:ie de ecuaciones, con la condicibn
adicional de que la concentracion de cualquier
miembro de la cadena sea nula para z infinito,
se hace introduciendo una variacién con la
altura del coeficiente de difusién vertical.
Ahora bien, al no existir una ley general de va-
riaciébn que se corresponda con las distintas
condiciones de estabilidad atmosférica, hemos
supuesto K, independiente de la altura. En
este caso, la resolucion de la serie de ecuacio-
nes puede realizarse analiticamente y encon-
trar as{ la relacién entre actividades buscada.
Si no se considera adveccion lateral y se supo-
ne la existencia de un régimen estacionario,
la ecuacion de difusion para el radon y sus

tres primeros descendientes toma la forma:

5 §C.
E(Kz 5, ) TA G MG =0

para i = 0,1,2,3 con las condiciones de que
el flujo de radén en el suelo sea Qo siendo
nulo para sus descendientes, y de que la con-
centracion de cualquier miembro de la cadena
sea nula para z infinito. La solucién de las

cuatro ecuaciones acopladas anteriores es:

exp ( —\F% z)
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A partir de estas expresiones podemos calcu-
lar por sustitucion numérica de valores la rela-
cién en el aire entre las actividades del Bi-214
y del Pb-214 para distintos valores del coefi-
ciente de difusibn vertical. Se encuentra
asi, que para cada altura el valor de la ra-
z6n estudiada disminuye al aumentar el valor
de K,. También, por sustituci6én numérica se
encuentra que fijado el valor del coeficiente
de difusién vertical, la relacién entre las acti-
vidades del Bi-214 y del Pb-214 aumenta
al aumentar la altura en la regiébn préxima

al suelo.

Los valores obtenidos para la relaciéon
Bi-214/Pb-214 aplicando las expresiones ante-
riores a una altura sobre el suelo de 1,50 m
estan comprendidos dentro del intervalo
0,8-1,0 para valores razonables del coeficiente
de difusién vertical comprendidos entre 0,01-
100 m?/s. Este intervalo de variacién, que

coincide con el obtenido por otros autores, re-

3)

sulta pequefio cuando se compara con los re-
sultados experimentales, los cuales, presentan,
como veremos mas adelante, un margen mds
amplio de variacion. La razén de esta discre-
pancia y teniendo en cuenta que el transporte
de una masa de aire tiene como efecto aumen-
tar el valor de la razén existente, debe buscar-
se en otra causa que amplie el mirgen de va-
riacién encontrado. La misma, se debe buscar
en el hecho de que en la ecuacién de difusién
no se ha considerado que existen estados

transitorios. La resolucién de la ecuacion de

- difusién en régimen no estacionario requiere

necesariamente suponer una variacion con el

tiempo del coeficiente de difusion vertical o

de la exhalacién de radén desde el suelo.
En este segundo caso, se obtiene un intervalo
de variacién de la razén estudiada de 0,3-1,0
en situaciones de turbulencia normal, lo que
indica la importancia que pueden tener los
fendmenos transitorios (12). El no disponer

de datos experimentales relativos a estos dos



aspectos, hace que en nuestro trabajo no ten-
gamos en cuenta de una forma cuantitativa
la existencia de estados transitorios, si bien
no podemos olvidar su existencia en la inter-
pretacién de los resultados obtenidos.

Método experimental

Para determinar experimentalmente la
relacién entre las actividades del Bi-214 y
del Pb-214 en la atmésfera cerca del suelo
hemos usado la técnica de filtracién colo-
cando la boca de aspiracion de la bomba a
1,5 m del suelo en un terreno emplazado jun-
to a la Facultad de Ciencias de Santander.
El tiempo de aspiraciéon ha sido de 2 horas y
el volumen de aire filtrado del orden de
200 m®. Sin embargo, debido a la vida media
corta de los tres primeros descendientes del
radén, no cabe esperar que la actividad de es-
tos ejerza su influencia en la relacion buscada
a lo largo de todo el periodo de filtracién y
es por lo que hemos elegido un tiempo de
filtracion que denominamos efectivo de
30 minutos, del mismo orden que las vidas
medias de los dos radioisdtopos considera-
dos, y que es el que introducimos en nuestras
ecuaciones. El papel de filtro empleado
ha sido el denominado Whatman 41 que ofre-
ce una 6ptima eficiencia de captacién de aero-
soles con el caudal utilizado. Suponiendo
la constancia en la atmésfera de las activida-
des de los descendientes del radén, puede
plantearse un sistema de tres ecuaciones aco-
pladas en funcién del tiempo que representan
la acumulacién en el filtro de los tres primeros
descendientes del radén.

Acabado el tiempo de filtracion y des-
pués de un tiempo muerto de 5 a 7 minu-
tos necesario para colocar el papel de filtro
en el detector, se procede a un Gnico contaje
de 15 minutos, Para este contaje disponemos
de un detector de centelleo de INa(TI) pro-

tegido de la radiacién exterior mediante un

castillete de plomo y unido a un analizador
multicanal. Mediante un Gnico contaje se
obtienen los datos que son el ntimero de
cuentas bajo los tres picos de 0,24 - 0,29 y
0,35 MeV del Pb-214 que debido a la resolu-
cién finita del dispositivo experimental, apa-
recen como un triplete que se mide conjunta-
mente para comparar con la misma medida
ctectuada durante el calibrado del aparato.

Los dos datos obtenidos necesitan de
una condicion adicional para resolver con
ellos el sistema de tres ecuaciones resultante
de integrar durante el periodo de contaje las
ecuaciones encontradas para el periodo de
filtracion. La condicion adicional impuesta
ha sido que sean igual las actividades en el aire
del Po-218 y del Pb-214, es decir A; = A,.
Para conocer el error cometido con esta supo-
sicion, hemos supuesto que, contrariamente a
lo indicado se cumple que A, = 2 A,. Susti-
tuyendo los pardmetros, tiempos de filtracion
y contaje asi como el tiempo muerto y resol-
viendo las ecuacicnes obtenidas se encuentra
que se comete un error con la suposiciéon he-
cha que depende del valor de la razén medida
pero que comc méaximo es comparable de-
bido al error estadistico asociado al contaje
bajo los fotopicos en el espectro.

Aparte de este error sistemdtico se han
tenido en cuenta los debidos a las eficiencias
de captacion de aerosoles y de deteccion y a
los errores estadisticos en el recuento bajo los
picos. El segundo de ellos puede ser reducido
si se dispone de una muestra de *?®Ra en
equilibrio con sus descendientes, con lo cual,
el fGnico error importante es el mencionado
en tercer lugar. Dependiendo de las activi-
dades medidas para los dos elementos, los
errores relativos estan comprendidos entre

un 4 y un 20 por ciento.
Resultades experimentales

Mediante el método experimental descri-
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to hemos realizado dos series de medidas. La
primera serie corresponde a un conjunto de
72 medidas efectuadas a primeras horas de la
mafiana durante un periodo de aproxima-
damente 6 meses. Para definir la estabilidad
atmosférica correspondiente a los distintos
dias en que.llevamos a cabo las mismas, he-
mos utilizado como indice de estabilidad Ia
concentracién de radon, la cual como ya he-
mos indicado, estd inversamente relacicnada
con el coeficiente de difusién.

En la segunda serie de medidas y en lugar

nos caracteri-

e la concentracién de radén }
zado la situacién de e

diante las medidas de las oscils
£0, a través de lecturas hechas ac

Y

del anemccinemégrafo del Sewvicio Meteo-

rolégicc de Santander. Con estas

intentamos caracterizar la "ariacié—*z
la relacién buscada. Para eilo he
nado las variaciones diuz‘a.as

durante un periodo de dos meses,

o~

nicamente los datos correspondizntes a
dias que presentaban
dencminado tipo

conditions”’, segin

de Pasquill, por ser situacion 1
que disponfamos de una estad{stica ap
da. Las medidas

da tres horas, asignando el vi,icr

hora mitad del periodo de filtracién, con lo

(¢
e
w
s

en esta serie s

que hemos obtenido cuatro valore

cuatro nocturnos. En la Tabla II se expresan

TABLA II

V ariacion media diaria de la relacion Bi-214/P1.214

Hora Bi-214/Pb-214 Hora Bi-214/Pbh-214

21 0.75+ 0.15 9 0.66 = 0.12

24 0.78 £ 0.10 12 0.75+ 0.24
3 0.82+0.10 15 0.63£0.16
6 0.86+ 0.11 18 0.57%0.13

los valores medios obtenidos para el conjun-
to de medidas analizadas correspondientes
a ambos meses. Los errores asignados a cada
uno de los valores de esta tabla han sido calcu-
lados como la desviacién media entre cada va-

lor diario y el valor medio.

A partir de los pericdos

N

ealizados pedemos Lunprob

ortante

obsgerva una
r;itudes para vz
de radén e
maycr. Caba dedn

ban los resultad
inversa entre la razdn Bi-214/Fb-214 v 1

siébn vertical, aunque Gnicamente para valo-

res pequeiios de esta altima,
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en la Tabla II, en la que se muestra que existe
un aumento durante la noche de la raz6n estu-
diada. Este nimero puede justificarse, tanto
por la tendencia' al equilibrio radiactivo entre
el radon acumulado en las capas bajas de la at-
moésfera y sus descendientes de vida corta,
como por el ‘pequefio valor que toma el
coeficiente de difusién vertical durante estas
horas. Durante el periodo diurno, los valores
obtenidos presentan un aumento entre las dos
primeras medidas seguido de una disminucion
el resto del dia.

La razbn estudiada no presenta, por tan-
to, una variacién diaria igual a la de la estabili-
dad vertical, lo que si que tenia lugar cuando
utilizamos el radén como trazador, ya que
presenta valores incorrectos, sobre todo en las
horas proximas al mediodia. Este dltimo
hecho admite la explicacién de que en el me-
diod{a, hora a la que se observa el valor méxi-
mo diurno, aunque el coeticiente de difusién
vertical es importante, también lo es la advec-
-cion horizontal, y este segundo factor debe
hacer tender a la unidad el grado de equili-
brio entre los dos elementos estudiados como

consecuencia del transporte de una masa

de aire conteniendo radén. Sin embargo, esta
interpretacion viene limitada por la gran varia-
bilidad, caracterizada por las desviaciones
standard de las medidas, que a esta hora pre-
senta la relacion estudiada con respecto a
la media mensual, tal y como se refleja en la
Tabla II.

Finalmente, caba concluir que la razén
Bi-214/Pb-214 cumple de manera cualitativa
las relaciones que pueden deducirse de la
ecuacién de difusién. Sin embargo, la inter-
ferencia de las distintas causas que influyen en
la razén estudiada hace que sea dificil un estu-
dio cuantitativo a partir de aquéllas, en situa-
ciones en las que dichas causas que influyen
en la razén estudiada hace que sea dificil un
estudio cuantitativo a partir de aquellas, en
situaciones en las que dichas causas actian
conjuntamente. No obstante, para determina-
das condiciones en las que es posible limitar
cada una de las influencias que actflan sobre
los descendientes del radén, como por ejem-
plo periodos estables nocturnos, la razén
Bi-214/Pb-214 puede ser utilizada de manera
eficaz como trazador en los procesos de difu-
sion vertical de materia.
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