44 ANALES DE FISICA Serie B

Yol, 81 1985

DETERMINACION DEL CONTENIDO EN RADIO EN TIERRAS UTILIZANDO UNA CADENA
DE ESPECTROMETRIA GAMMA,

por

P.L. FERNANDEZ, L.S. QUINDOS, J. SOTO, E. VILLAR.

Recihiido el 22 de Septilembre de 1982

Abstract. -

A method to determine radium contents using gamma spectrometry is
developed. Monte Carlo method is used to calculate the detection effi -

ciency corresponding to the peak of
sults are presented and discussed.

Introduccidn. -

El estudio de la actividad de los ele-
mentos radiactivos existentes en diversos ti
pos de suelos, en orden a la determinacidn -
del contenido de radio en los mismos, ha si-
do 1llevado a cabo por una serie de autores -
para conocer fendmenos tan diversos como son,
entre otros, la blsqueda y evaluacidn de de-
pbésitos de materiales radiactivos (Osmond -
1964), la irradiacibén gamma producida por -
los suelos en el hombre (McPherson 1980). -
(Cohen 1979) o la edad aproximada de forma -
ciones geoldgicas (Toulmin 1961). Para ello,
se han desarrollado varios métodos, unos con
fundamento quimico, como el puesto a punto -
por Stanley et al,, 1973 y otros que utili -
zan el caridcter radiactivo del radio, median
te el empleo de distintos tipos de detecto -
res de radiacidn, De estos dltimos los mds -
1mportantes son los que utilizan la espectro
metria gamma, midiendo las actividades de -
los descendientes del radén, producto de de-
sintegracidén, a su vez, del radio. De entre
los descendientes del raddén, el mids emplea -
do es el Bi-214 que presenta en el espectro
gamma de los suelos, obtenido mediante un de
tector de INa(T1l), unos picos claramente de-
finidos de 0.61 MeV y 1.36 MeV. De ellos, el
primero presenta en esa regidén del espectro
contribuciones del pico de 0,58 MeV del -
T1-208, lo que le hace menos adecuado.

Para poder llegar a conocer el conteni
do en radio de los suelos por esta Gltima -
técnica es necesario poder fijar, de un lado
las condiciones que aseguren la existencia -
de un equilibrio radiactivo entre el Ra-226,
el Rn-222 y sus descendientes, y de otro, el
conocimiento preciso de la eficiencia de de-
teccidén de la cadena de espectrometria gamma.
Para lograr lo primero hasta cerrar Kerméti-
camente la muestra a analizar durante varias
semanas para conseguir que se alcance dihco
equilibrio radiactiyo. Sin embargo, el cédlcu
lo de la eficiencia de deteccidn lleva consi
go el disponer de muestras bien calibradas --
con la misma geometria que la del dispositi-
vo con el que se pretende llevar a cago la™ -
determinacién del contenido en radio del sue
lo, lo cual no siempre resulta sencillo de -
conseguir,

En el presente trabajo se describe un
método de cdlculo tedrico de la eficiencia -

1.76 MeV of Bi-214.
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Figura 1

Dispositivo experimental para la medida de
las muestras.

de deteccidn correspondiente al pico de 1.76
MeV, del Bi-214, utilizando las técnicas de
Monte Carlo que permita posteriormente esta-
blecer el contenido en radio de distintos -
suelos utilizando una cadena de espectrome -
tria gamma convencional,

Fundamentos del C&lculo Propuesto.-

El recipiente en el que se colocan las
muestras a analizar queda reflejado en la Fi
gura 1. Mediante un dlspositivo adecuado es
posible obtener el cierre hermético del mis-
mo, lo que permite alcanzar las condiciones
de equlllbrlo deseadas. El cdlculo de la efi
ciencia se lleva a cabo a partir del nimero
de cuentas bajo el pico de 1.76 MeV del - -
Bi-214 para lo cual determinamos, mediante -
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un programa de cédlculo, la contribucidn a di
cho fotopico de un nimero de fotones =
(300.000) que "simulamos' a partir de una -
geometria igual a la definida por la del re-
cipiente y que pueden alcanzar O no al detec
tor.

El proceso de simulacidn queda refleja
do en el diagrama de bloques de la Figura 2
La primera parte del programa realizado con-
siste en el almacenamiento en la memoria del
ordenador de pardmetros tales como los coefi
cientes de atenuacidn para tierra y aluminio

material del que estd hecho el recipiente -

portamuestras, los coeficientes de absorcidn
correspondientes a los efectos fotoeléctri -
co, Compton y de produccidn de pares corres-
pondientes a un intervalo de 0.01 a 2 MeV -
(6rodstein 1956), asi como de las caracteris
ticas geométricas del conjunto fuente-detec-
tor a la que se refieren los cdlculos poste-
riores. El paso siguiente consiste en consi-
derar un primer fotdén de la fuente, en nues-
tro caso de la tierra cuyo contenido en ra -
dio queremos determinar, calculando sus coor
denadas de salida de forma que resulten alea
torias, dadas por el dngulo azimutal ¢ y por
el 4dngulo polar 6. Con estos datos, se cal -
culan las coordenadas del punto de interse -
cién de dicho primer fotén con el detector -
de INa(T1). Si tal punto no existe, el fotdn
no llega al detector y procedemos a seleccio
nar unas nuevas coordenadas de salida y di -
reccién de emisién hasta encontrar las que -
presenten intersecidén con el detector, Esta

intersecién puede tener lugar por la base su
perior, inferior 6 lateral del mismo, pudien
do ser calculadas en cada caso las coordena-
das del punto por donde penetra el fotén. -
Una vez en el dispositivo detector calcula -
mos la distancia desde éste hasta el punto -
de salida del fotén. Con este dato, comenza-
mos un proceso de estimacién estadistica que
consiste hasicamente en obligar al fotdn a -
experimentar al menos una interaccifén antes

de salir de &1. Para ajustar este comporta -
miento, no natural en principio, damos a ca-
da fotdn en su punto de partida un peso es -
tadistico que tomamos como 0.5, para tener -
en cuenta que el fotén sale en un sentido de
terminado y podria haberlo hecho en sentido

contrario. Como quiera que la intensidad de

la radiacidén disminuye al atravesar un espe-
sor de materia, de acuerdo con la ley expo -
nencial de Beer, el peso estadistico eficaz

P del fotdén disminuird al atravesar un espe-
sor d, ya sea de tierra o de aluminio, de -
acueTdo con la expresidn dada por

P = PO exp (- K d) (1)

siendo P, = 0.5y K el coeficiente de atenua

cidén lineal del elemento atravesado para la
energia considerada. La expresidén anterior -
dard el peso inicial del fotdén a la entrada
del detector. Una vez en é€l, y como quiera -
que va a ser obligado a interaccionar cuando
menos una vez dentro del mismo, calculamos -
la distancia que puede recorrer el fotdn en
la direccién de entrada en el detector. Conpo

cido este valor médximo, Dmax’ y para corre -

3ir el comportamiento impuesto al fotén de -
{nteraccionar cuando menos una vez sin salir
lel detector, ajustamos el peso del fotdén a
la entrada del detector multiplicandole por
la probabilidad Q que tiene de no salir, es
decir, de permanecer dentro del detector, y
que viene dada por la expresidn

Q=1 - exp(- I d) (2)

siendo ¥ el coeficiente de atenuacién total,
suma de los correspondientes por efecto -
Compton, fotoeléctrico y de produccidn de -
pares. Con ello, el peso asignado al fotdn

a la entrada del detector vendrd dado por -
el producto del peso calculado anteriormen-
te P, multiplicado por el factor de probabi
lidad Q. -

En el caso de que el fotdn sea prima-
rio, con la misma energia que la de la fuen
te, seleccionamos la distancia que recorre
en el detector, muestreando la distribucidn
exponencial truncada, para que dicha distan
cia aleatoria, recorrida en el detector, =

sea menor que la DmaX permitida. En cambio,

para un fotén secundario, con una energia -
menor que la de la fuente, la distancia re-
corrida por el fotdén se muestrea a partir -
de la distribucién exponencial, debido a -
que, en este caso, puede existir la probabi
lidad de que el fotdn abandone el detector.

Si consideramos un fotdén primario, -
que ha recorrido una-distancia dentro del -
detector dada por ld’ la condicidén impuesta

implica que al final de este recorrido, tie
ne lugar una interaccidn, dependiendo el ti
po de acontecimiento de la energia del fo -
tén, Las probabilidades de ocurrencia de ca
da uno de los posibles tipos de interaccién
de la radiacién, vienen dadas por el cocien
te entre el coeficiente de atenuacién co -
rrespondiente y el total. Para decidir cual
es el que efectivamente tiene lugar, toma -
mos un ndmero aleatorio entre (0,1). Si e§-
te es menor o igual a la probabilidad de -
que se produzca efecto Compton, este efecto
tiene lugar. A partir de ello, con el méto-
do propuesto por Kahn (1950), determinamos

la energia y direccidn del fotdn resultan -
te. E1 fotén asi creado es un fotdén secunda
rio, por tener una energia menor que la ini
cial. Después de efectuar una transforma -
cién de coordenadas para que los pardmetros
queden referidos al sistema centrado en el

detector, el fotdn secundario es tratado -
desde el principio del proceso, pudiendo: -
12) Ser absorbido por interaccidn fotoeléc-
trica, con lo cual su energia se deposita -
totalmente en el detector y existe una con-
tribucién neta al fotopico. 22) Experimen -
tar otro efecto Compton con lo que su ener -
gia se reduce nuevamente, comenzando otra -
vez con el nuevo fotdn secundario formado y
32) Que salga del detector con lo que, si -
bien deja en el detector una parte de la -
energia inicial, no da contribucién al pico
fotoeléctrico, por lo que no presenta en -
nuestro caso especial interés, aunque si lo
tendria si estuviesemos buscando el espec -
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tro respuesta del detector ante la radia -
cidén considerada. Si al muestrear la ley de
probabilidades de los acontecimientos, el -
nimero aleatorio del intervalo (0,1) es ma-
yor que la probabilidad de suceso de un :
efecto Compton y menor que la probabilidad

de que ocurra un efecto fotoeléctrico, tie-
ne lugar este Gltimo y la contribucién al -
fotopico es total, volviendo a comenzar con
un nuevo fotdn, Por Gltimo, si no tienen 1lu
gar ninguno de los dos efectos anteriores,-
la interaccidn corresponderd a una produc -
cién de pares, Como consecuencia de ella, -
aparecen dos fotones de energfias 0.511 MeV

que trataremos como si fuesen fotones prima
rios, por lo que pueden salir del detector,
experimentar interaccidn Compton o ser ab -
sorbidos en el detector, ya sea por interac
cién fotoeléctrica o por sucesivas interac-
ciones Compton que hagan que la historia de
ambos fotones finalize en el detector, ya -
que es la Gnica forma de aportar su contri-

bucién al total de cuentas bajo el fotopico.

Mediante este proceso de simulacidn -
hemos calculado la eficiencia de deteccidn
para el pico de 1,76 MeV con la geometria -
expuesta y que resulta ser del 1,2%, El -
error de la eficiencia procede de un lado -
de la naturaleza estadistica del método de
cdlculo utilizado para su obtencién y de -
otro de los errores propios en la asigna -
cidn de los coeficientes de ahsorcién para
el tipo de tierra que estamos estudiando. -

N? DE
CUENTAS
0.64 MeV
Aooo +
500

Para evaluar el primero llevamos a cabo la
generacidén de distintas series de ndmeros -
aleatorios no encontrando variaciones signi
ficativas en el valor de dicha eficiencia.
Para estudiar la contribucién del segundo -
factor, procedimos al cdlculo de la eficien
cia con distintos valores del coeficiente -.
de absorcién, tomado de la bibliografia, y
que mejor se adaptaba al tipo de tierra que
estabamos analizando, Mediante este trata -
miento encontramos yariaciones en la efi~ -
ciencia que en el yalor medio resultaron .-
ser del 10%, Este error en la eficiencda, -
unido a los errores estadisticos de contaje
de las muestras de tierra dan como resulta-
do el que los errores totales en las activi
deggode las tierras oscilen entre el 11% y
€. 0.

A partir de este valor de la eficien-
cia y conocido el niGmero de cuentas bajo el
mencionado pico de 1,76 MeV, aplicando las
técnicas de alisado para la espectrometria
gamma (Quindds et al., 1977), es posible de
terminar el contenido en radio de la mues -
tra que dependerd del grado de equilibrio -
alcanzado entre el Ra-226 y el Bi-214 ya -
que:

N® cuentas_Actividad 3 Efi

bajo pico = Ra-226 (pC;/g).Peso(g).cign‘ =%
Gia de
teccidn

4.76 MeV

;

ENERGIA (MeV)

Figura 3

Espectro gamma caracteristico de una de las
muestras de suelo analizadas.
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o -2
siendo A=Tiempo. Proporcidn =z 7 107 “(des/s)
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Resultados Experimentales.-

Con el valor de la eficiencia obteni-
do y en orden a corroborar la bondad del ~ -
cdlculo realizado, hemos llevado a cabo un
andlisis de tres distintos tipos de suelos
significativos como son: Una arena, caracte
rizada por el bajo contenido en Ra-226, una
tierra que podemos considerar normal y otra
con un alto contenido en Ra-226. Un espec -
tro gamma caracteristico de entre los obte-
nidos se presenta en la Figura 3. El tiempo
de contaje en todos los casos fue fijado en
6 horas y el peso de las muestras empleado
fue de 2000 g.

Ra.-226

(i)

Con el fin de evaluar los resultados
obtenidos, muestras de los tres tipos de -
tierras fueron medidas por el Prof. Wilke -
ning y Schery en el Institute of Mining and
Technology de New México utilizando la téc-
nica clasica de emanacidn de raddn puesta a
punto por Lucas (1964).

En ambos casos las muestras eran medi
das en las mismas condiciones de desequili-
brio entre el Ra-226 y el Bi-214. En la Ta-
bla I se presentan los resultados obtenidos
por ambas técnicas de medida. En ella se ob
serva que si bien los errores cometidos por
nosotros resultan ser algo superiores, eX1s
te una buena correlacidén entre ambos, que -
pone de manifiesto la bondad de los cédlcu -
los teéricos.de la eficiencia realizados.

Como ya hemos indicado para conocer -
el valor del contenido en Ra-226 en una -
muestra, utilizando. la espectrometria gamma

480 ¢
o 4 2 Y 5 TIEMPO (SEMANAS)
Ra-22
Bi-20y T - B
So ¢t
° 4 2 4 5  TIEMPO (SEMANAS)

Figura 4

Variacidn con el tiempo del contenido en

Bi-214.
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Tabla I
Muestra Nuestro Wilkening §
Laboratorio (pCi/g) Schery (pCi/g)
Arena ' 0.24+0.06 0.19 £ 0.04
Tierra Normal 0.63+0.12 0.65 + 0.10
Tierra Activa 145 %= 15 138+ 10

Comparacién de los valores medios de contenido en radio de

las muestras analizadas.

es necesario poder asegurar la existencia -
del equilibrio entre dicho radio, el raddn
y el Bi-214 que es el elemento medido, Para
encontrar el grado de desequilibrio existen
te en el momento inicial de la medicién de
la muestra procedimos al cierre hermético -
del recipiente realizando varios espectros
a lo largo de las siguientes semanas. La Fi
gura 4 presenta la variacién del contenido
en Bi-214 en funcidén del tiempo a partir de
la cual podemos calcular el grado de dese -
quilibrio entre ambos elementos, lo cual re
sulta de gran interés cuando se trata de -
evaluar la dosis de radiacidén recibida por
la poblacién en zonas en las que la no exis
tencia de ventilacidén hagan que dicho grado
de desequilibrio se mantenga constante.
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