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Introduccion

La Espectrometria Gamma es una las técnicas analiticas mas usadas a nivel

internacional para la determinacidén adionuclidos _emisores gamma en
diferentes tipos de muestras (con una a\*plia variedad de matrices) vy

directamente en el terreno.

Algunas de sus aplicaciones son:

- vigilancia radiolégica de los alimentos y el agua de consumo
- respuesta a emergencias radioldgicas,
- caracterizacion radiologica de sitios de interés,

- desarrollo de estudios medioambientales (erosion, sedimentacion).




En Cuba, la aplicacién-de la Espectrometria Gamma juega un papel fundamental

en.

Sistema de Alerta Temprana de_ Vigilancia
Radioldégica Ambiental del territorio nacional,

Sistema de Respuesta Nacional ante una Situacion
de Emergencia Radioldgica y Nuclear,

—_

—_—

Encargos estatales
desde el punto de
vista de Seguridad
Nacional

Servicio Estatal de Vigilancia Radioldgica de Alimentos y Agua deconsumo

humano,
- Red Nacional de Vigilancia Radiolégica Ambiental,
- Desarrollo de estudios medioambientales (erosion y sedimentacion).

Es imprescindible que las mediciones que se realicen por Espectrometria

Gamma sean confiables v trazables.



https://www.google.es/imgres?imgurl=https://www.pioneer.com/CMRoot/pioneer/us/images/agronomy/crop_insight/soil_testing/soil_sample_postharvest.jpg&imgrefurl=https://www.pioneer.com/home/site/us/agronomy/library/soil-sampling-test-interpretation/&docid=ECkGSeFJYGuWQM&tbnid=10ZZfJ0AgjWQDM:&vet=1&w=309&h=252&bih=514&biw=1051&ved=0ahUKEwjQntD_jNnWAhVoIcAKHTSACwoQMwgzKA4wDg&iact=c&ictx=1

Problematica a nivel internacional asociada a la determinacion de radionuclidos por

Espectrometria Gamma

Uso de patrones de
calibracion experimentales

Autoabsorcion de
los fotones

Calibracion por
Transferencia de
Eficiencias (TE)

Calibracion en eficiencias
para medidas en el terreno
(“in situ”)

v
v
v

costo de_adquisicion,
necesaria renovacion (radionuclidos de corta vida),

muchos paises no-pueden adquirir patrones con la frecuencia
requerida,

dificultad para tener un patron experimental con la misma densidad
y composicion quimica elemental (CQE) que las muestras,

no existian estudios previos sobre impacto aislado de la CQE en
determinacion de concentracion de actividad (E .60 keV),

no_existian estudios previos sobre influencia de correcciones por
autoabsorcion en datacion de sedimentos (E <60 keV).

no existian estudios previos sobre equivalencia entre codigos de TE
(existentes a nivel internacional) para investigar \compatibilidad
entre _ellos (condiciones ideales),

no_se habia estudiado antes la incertidumbre atribuible a las
diferentes implementaciones del método de TE.

no_existe patron de calibracidn experimental con las\miSmas

dimensiones y caracteristicas del terreno,

calibracion con fuentes puntuales suele ser proceso largo y dificil:

muchas medidas y uso de un gran niumero de fuentes puntuales (no
siempre disponibles en el laboratorio)

no existia estudio previo sobre aplicacion de codigos especificos
de simulacion Monte Carlo para estas calibraciones.




En este trabajo se presenta-un compendio de diferentes investigaciones
realizadas todas con el objetivo de contribuir a la mejora en la determinacidn

de radionucleidos en mediciones desarrolladas utilizando la técnica de

Espectrometria Gamma.

éContribuciones para la mejora de la aplicacion de la técnica de Espectrometria

Gamma solamente en nuestro pais?

No, no solamente en nuestro pais porque se realizan contribuciones en temas

con Muy pocas, 0 hinguna, referencias en la literatura internacional‘dedicada a

las mediciones por Espectrometria Gamma .

Los temas tratados son:

v" de actualidad,

v su estudio ha_sido requerido por la comunidad cientifica_internacional
dedicada a las mediciones analiticas realizadas por Espectrometria Gamma.

ot 2738




Las contribuciones para mejorar la aplicacion-de la Espectrometria Gamma estan

basadas en la aplicacion de la simulacion Monte Carlo(MC) .

Contribuciones ala Uso de MC para el
mejora de la estudio de
determinacion de importantes factores

# Distintos tipos de matrices

radionuclidos por : a las
Espectrometria Calibraciones en
Gamma Eficiencia

# Aplicaciones “in situ”




Aplicacion de la simulacidn Monte Carlo (MC) en Espectrometria Gamma

v simulacién de procesos fisicos en el sistema fuente - detector

v’ se sigue la historia de-.cada foton (origen, interaccion,
proceso de cada particula)

v’ existen cddigos generales y especificos para este fin.

DETEFF - Programa de simulacion MC (disefiado y creado en el CPHR) empleado en las
investigaciones incluidas en este trabajo

 DETECTOR DATA 3

DETECTOR TYPE

AL I G - v' cédigo especifico escrito en Borland Delphi 3

v" simulacidon estadistica de procesos fisicos en
sistema fuente - detector

—

O_Length

v diferentes detectores: Nal, Csl, Gey Si.

v' programa___ fiable, ampliamente  validado
internacionalmente con medidas experimentales




Tabla ¢.1: Institucienes gque cusnian con el codige DETEFF

Insttucion

Pais

Instituto Supenor de Ciencias v Tecnologlas Avanzadas
Instituto Mazionale di fisica Mucleare, Laboratori Mational: di Frascati
Cenfro de Proteccion e Hizlene de las Radiaciones

CIEMAT

Jozef Stefan Inshtute

Centro de Estudios Ambientales de Cienfusgos

Universidad de San Jose.

Laboratono de Ambiente Manno del OTEA en Monaco

Centro de Isatopos (CENTIS)

Faculty of Physics, Bucharest University

Centro de Estudios Apheados al Desarrollo Muclear

Mational Center of Scientific Fesearch "Demokntos"
FACILIA AB.

Universidad de Extremadura

Commissanat 32 [Energie Atomique (CEA)

Aunstralian MNuclear Science and Technology Orgamzation (ANSTO)
Comision Macional de Energia Atomuca (CHEA)

Universidad de Asuncion

Comision Ecuatonana de Energia Atomica

Instituto de Fadioproteccion v Dosimetria

Comision Chilens de Energia Mueclear (CCHEN)

Comision Nacional de Segundad Muclear ¥ Salvaguardias
Centre for Energy Research and Trammng (CERT)

Ahmadu Bello University (ABL)

Duecoion de Asuntos Nucleares

Direccion General de Energia, Ministeno de Energia v Minas
Mimstere de I" Agneulture des Ressources MNaturelles et du
Developpement Eural

Laboratowre Vetermaire ef de Confrole de Qualite des Aluments
Chemistry Unat, Agency s Laboratones (IAEA) Seibersdorf
Department of Phys=ics, University Mentoun Constantme
Mational Academy of Sciences of Ukraine

Department of Muclear Phvsics, University of Natural Sciences

Cuba
Itaha
Cuba
Ezpatia
Eslovema
Cuba
Costa Faca
Itaha
Cuba
Fumaniz
Cuba
Grecia
Suecta
Espafia
Francia
Aunstraha
Argentina
Paraguay
Eruador
Bra=il
Chile
Meaxico
Migena

Veneznela
Cruatemala
Haini

Anstria
Argelia
Ukrama
Viet Mam




{QUE CONTRIBUCIONES EN CONCRETO SE REALIZARON, que constituyen aportes al

conocimiento de la técnica de Espectrometria Gamma, y mejoran su aplicacion a escala
nacional e internacional?

Estudio de la influencia de la composicion guimica en la determinacion de actividad de

radionucleidos de baja energia en suelos

Contents lists availlable at SclenceDirect

Applied Radiation and lsotopes

journal hamapage: www. e lsaviar. oo mSlocatals pradiso

The effect of source chemical composition on the self-attenuation corrections
for low-energy gamma-rays in soil samples

J. Carrazana Gonzdlez**, N. Comejo Diaz®, M. Jurado Vargas®, E. Capote Ferrera?®

2 Lamire for Eoliobopic ol Preircion ond Hygeene, Hovam, Culfsg
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collecnimg the detailed chemical compotitmn of the sanmples 15 an sSsential ioase (o by conmidened by
Kyt arsabrtecal aboratoness that use the Monte Carlo methiod For thie calboul ion of s&ll -itE maatsn COim e [hons,

LAl MR =) 3 PECA DY o 2009 Elsewvier Lrd All rights reserved,
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Estudio de la influencia de la composicidn quimica en la determinacidn de actividad de

radionucleidos de baja energia en suelos

v Se investigd por primera vez el efecto aislade _de la CQE (como parte de las

correcciones por autoabsorcion ) en

la determinacion de actividad de

radionucleidos de baja energia (E < 60 keV) en muestras-de suelo.

Laboratorios
analiticos
diferentes

Miden una misma

muestra de suelo,

considerando:

misma p

diferente CQE

(suelos reales
de ICRU)

CQEs tomadas de [ICRU 53, 1994] -»COEs de suelos reales.

lable 1
Elementary chemica wposition (in % of mass) of sail types used for the test

Element Soil 1 Soil 2 Soil 3 Soil 4
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v' Radionucleidos investigados: 10°Cd (24.9 keV), 219Pb (46.5 keV) y 2*1Am (59.5 keV).

v" Los laboratorios miden con el mismo detector y con buena precision.



Curvas de Eficiencia obtenidas por.los distintos laboratorios, comparadas con la curva de
referencia

1 _ 29b (46.5keV)
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Fig. 1. Values of fe.p. efficiencies calculated for the five types of soil used.



Resultados

Table 5

Normalized values for each laboratory and the corresponding proficiency test

results.

Laboratory Radionuclide Vi,,/
Vu-l

1(Soil 1) '®cd 0.824
21%pp 0913
241Am 0945

2 (Soil 2) '®cd 0871
210pp 0933
241 Am 0958

3 (Soil 3) “’@ 0300
220 0.696
241Am 0.836

4 (Soil 4) '™cd 1.691
- 1.357
1.201

Uian/
vwl

0.041
0.046
0.024

0.044
0.046
0.024

0.015
0.035
0.021

0.085
0.068
0.030

Rd
Al ) Al
Vlcl vrd

0.176
0.087
0.055

0.129

0.164 0.084
0.691 0.254

@ 0.218
"ﬂ'l’ 0.101

* N means Not Acceptable, and A means Acceptable.
Y The Final Score assumes that the test of precision was Acceptable for all
laboratories. W means “warning”.

v’ Se observé que un numero_significativo de

Trueness® Final®
score

S22 22 >»>>» »>3

Se encontraron desviaciones relativas

importantes:

70% - 199Cd,
36% - 219pb,
20% - 241Am,

en los valores de actividad, solowpor el hecho de

considerarse una CQE “ diferentén. en las

correcciones por autoabsorcion.

los valores de actividad aportades por los

laboratorios analiticos son “no_aceptables” (veracidad) en el ejercicio realizado (Ensayo de
Aptitud basado en MC)

v' Se observé que la composiciéon quimica elemental (E < 60 keV ) tienen una marcada influencia
en la exactitud de los resultados obtenidos por los laboratorios analiticos, quedando

evidenciado esto en los ejercicios del OIEA (Intercomparaciones y Ensayos de Aptitud).

v’ Esta investigacidn alerté sobre la gran importancia que puede tener este efecto al medir otros
tipos de muestras como alimentos de consumo humano.



Estudio de la influencia de las correcciones por autoabsorcion en la datacion de

sedimentos

Contenty itz availabie a5 Soenoelrect

i
g Radiation Physics and Chemistry

i --'..'_ L _IL“:L

jipuirmal horneDae] woeers ol @ el e 0o o

Influence of self-absorption corrections in the quantification of k!,)*’ .
and “*"Am for sediment dating

]. Carraczana Goneales %, M. Jurado Vargas & R, Gil Castillo

i M odfechegwal Prorecress ond Py diees Pl

v Lhegar frrared . Linipereify of

= B ddarariEs in e iveent daiing Can e atocbaifal o SRl aTETiaEa TR D0E reC D
= Elrwialicws b h son o TPl eedimmenl ages (CRS meslel  are Erewenied
# The pevioamiances of Lalbosspomies im s LARA proficiEsmncy ean i swvaluansd

A N - A B =T K A 1

Ao B B0y I machides ““Fbr and ““"Auam are used in geochiemobegrcal sousdies I thid weork, we esamyine thee L
Erceryed W0 March 305G Nusmce of the sacdiment chemiical compotition on the scliatirnuation correctsens evdad fer the arru-
"""""'""‘_' ) P e rane deEterminatesn of specifil scoivitees for YD and A ueed for sedimeent danine A theorenical
_;'”t_‘:'l'_l: I|...Ir|. R — EAFICIEE WAt Canreeed [ T riu stireg the relatnve o obtadned by four different an il beal :-I"'~|-|:ll-:|r1_l|'|
Acrailabbe Colsne 17 Bane 3018 the guantificatiomn of the “PFh and 7 A artiviey ConeeEntranomn by gamima-r sy Fpectroanecry. Thee o

B Sl iEs CondkilEned e ame densing bor the asdiineml sampbe il &6l oo lised & GiilErenl O e al
P rwrsly caEmnpEEuiisoT in the Monde Carlio calculeiaene, amad aix daffecrent MR detecions [imclbucting m and pestypee
ST E=T Ay ARTEOTRTY Ay svrianace of the irmpact char wonld Rewe che relarpee hiasss foamsd i the ssrimseion of the ¥ S
3{”_""”'"""'." IO ardinvsend ages. agprjalying the Constant Babe of Supply (CERS) dating mweodel, b alws given In adddition, ilse

Lol i rrarrrE clallie g . ) .
ymi T rarsne sresres that rhee Lalsor agoaries sadsilol hoase alwasmed iy & hypothecier ] LAPA profliiendy cean ans

B e dereon
e -~ alide prienenied
= 2016 Muewies LEcl. Al nighifs resereed




Estudio de la influencia de las correcciones por autoabsorcion en la datacion de

sedimentos

Table 1 v
Elementary chemical composition (in % of mass) of the sediment types used for the
theoretical exercise.

Sediment 1 Sediment 2° Sediment 3” Sediment 4

v

Se consideraron las composiciones
guimicas reales de un grupo de
sedimentos de diferentes regiones.

Se investigd. el impacto de las
desviaciones de lan.actividad en |Ia
datacion de sedimentos ¢en 2°Pb (46.5
keV), empleando el modelo CRS,(modelo

mas usado a nivel internacional).




Resultados

Radionuclide
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v' Se demostré que existen desviaciones relativas importantes en la concentracion de actividad de
210pp y 22Am (hasta 89.5% - 21°Pb y 49.1% - 2**Am) cuando varia la CQE del sedimento.

v’ Estas desviaciones relativas en la concentracion de actividad conducen a \importantes
desviaciones en la_estimacidon de la edad de los sedimentos (siendo la mayor de 40.6 afios).

Radionuclide  Laboratory  Dysly)  Dwzlv] Dwsly)  D4ly) Daaly) Deslyl

Hooh /1 M3 371

Edad de los sedimentos por
el Modelo CRS

46.5 keV] ' 03 248 318
: 04

34.0




Contribucion a la mejora de las calibraciones en eficiencia para la determinacidon de
radionuclidos depositados en el terreno (“in situ”)

Contents lats avallable at SciVerse ScienceDirect
£ Applied Radiation and Isotopes
-_:..__.:.“.LL

A
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Application of the Monte Carlo code DETEFF to efficiency calibrations for
in situ gamma-ray spectrometry
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Contribucion a la mejora de las calibraciones en eficiencia para la determinacidon de

radionucleidos depositados en el terreno (“in situ”)

v’ Se estudio por primera vez la aplicabilidad de un codigo especifico de simulacidn
MC (DETEFF) para la calibracion en eficiencia en la determinacién “in situ” de
actividad depositada en terreno.

v’ Se compararon los resultados obtenidos aplicando DETEFF con las medidas
experimentales de muestras de los sitios de interés, y con los resultados obtenidos
aplicando otros métodos (semiempirico y MCNP5).

v/ Gran importancia para la Respuesta a Emergencias Radiolégicas en nuestro pais e
internacionalmente.




v" Modelo utilizado para las calibraciones con DETEFF
(modelo de capas).

for in situ measurem f enote the thickness, the activity
fraction, and the density the slab k, respe ely. H denotes the height of the
center of the active detector volume above the ground and R the radius of the
cylindrical slabs,

Féormula establecida para el calculo de la actividad depositada en el terreno utilizando
los resultados de las simulaciones con DETEFF

A, : deposicién de actividad [Bq.m™],

C,: tasa de conteos [s1],

Y: probabilidad de emisién gamma,

S: darea medida [m?],

€. Eficiencia de pico en la capa k,



Resultados

v' Se demostré que los valores de deposicién de actividad calculados con DETEFF son
equivalentes a los obtenidos con las medidas experimentales de muestras, y con las
determinaciones “in situ” realizadas usando otros métodos (semiempirico y MCNP5).

Table 5
Ground deposition levels obtained using different efficiency calibration methods. Standard uncertainties are presented with a coverage factor of k=1. The relative
for clarification.

Method

In situ—Monte Carlo (DETEFF) 5419 554 15.4 471+ 80
Soil samples® 1.3+ 8. 510+ 76 [ -
In situ—semi emp* 97 d4+1.7 (3.6 09 + 2: 420+80(11
In situ—Monte Carlo® S+ 1.7 (-: 2+ 464 + 85 (

* Boson et al. (2009),

v' Las diferencias encontradas estan dentro del rango de incertidumbres de las medidas.

v’ Se validé (por primera vez) la aplicabilidad de un cédigo especifico de simulacion MC
(DETEFF) para la calibracion en eficiencias en la determinacion de deposicion de
actividad en el terreno usando el modelo de capas.

v Después de este estudio, otros codigos especificos de simulacion MC comenzaron a
aplicarse también para este tipo de calibraciones.



Contribucion a la mejora de la aplicacion del método de Transferencia de Eficiencias en

Espectrometria Gamma

Contonts lists available at ScienceDirect
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Computer Code ET Implementation | Code Tvpe ) _ ) ]
FEPE - Se investigo, por primera vez, la equivalencia entre los
I I S

codigos de simulacion MC mas usados, a nivel

internacional, para  efectuar calibraciones por
Transferencia de Eficiencias en Espectrometria Gamma.

- Este es un tema de gran interés para el OIEA, y para la

comunidad internacional dedicada a la Espectrometria
Gamma, que no habia sido estudiado anteriormente.




La transferencia de eficiencias se realizd de acuerdo a la siguiente expresion:

g;: Eficiencia en la geometria de interés,
g =edS/S,) IKE Eficiencia en la geometria dereferencia,
S:: Eficiencia simulada en la geometria de interés,
S,: Eficiencia simulada en la geometria de referencia.

Geometrias de medicion

Parameter ( Reference ) Filter

Sample diameter (mcluding the contamer) Mm 30

Sample heilE (ichding the container)

Saaaple materl e | O ot
Container-te-detector-window distance mmmm

Referencia Fuente Suelo Filtro
Agua Puntual Cuarzo Celulosa




Resultados

Valores medios de ET para cada Energia

Table 5 - Se demostro la equivalencia de los

The mean value of the ET factors for each energy, detector model and sample type
calculated by averaging over all the data sets submitted by the participants. CédigOS ma’s empleados

Energy Point Point Soil Soil Filter Filter
sample, sample, sample, sample, sample, sample,
detector A detector B detector detector detector A detector

. efectuar la Transferencia de Eficiencias .

internacionalmente (E > 45 keV) para

- La equivalencia demuestra una similitud
en los mecanismos de. seguimiento de

particulas (eficiencia de pico) y de
integracidon (eficiencias absolutas ‘totales)

en el rango energético considerado.

- Los resultados obtenidos con DETEFF

son muy satisfactorios, la\desviacion

relativa < 1.2% en todos los ‘casos.

- Se validd la aplicabilidad de \DETEFE
para  efectuar calibraciones  en

eficiencia a través de la Transferencia

de Eficiencias.

- Se caracterizo la incertidumbre de la

implementacion del método.



Conclusiones

Las conclusiones las constituyen los resultados.de las investigaciones que se han ido
presentado.

Es de destacar que |la mejora de las mediciones analiticas por Espectrometria Gamma a
nivel nacional e internacional no significaria nada si no se vincula con el gran impacto que
este hecho tiene en:

- la vigilancia radiolégica del medioambiente (incluidos los sistemas de alerta temprana,
la Red Nacional de Vigilancia Radiolégica Ambiental),

- la respuesta a emergencias radiolégicas (donde se requieren estimaciones 'de actividad
depositada en cortos periodos de tiempo),

- la vigilancia radiolégica de los alimentos de consumo humano (para que no'lleguen
alimentos contaminados a nuestra poblacion),

- el desarrollo de estudios medioambientales (para mejorar la calidad de las estimaciones
de tasas de erosion, sedimentacion, y asi mejorar la calidad de los estudios de manejo
sostenible de suelos, manejo de recursos hidricos, estudios geocronoldgicos).
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Todos los estudios realizados, que permiten una mejor aplicacion
de la técnica de Espectrometria Gamma, son realizados SIN
NECESIDAD DE ADQUIRIR patrones experimentales y materiales
de referencia certificados con UNA AMPLIA VARIEDAD de
matrices, densidades y composiciones quimicas elementales.

A modo de ejemplo:

Un set de fuentes puntuales” (que son una de las fuentes mas
sencillas en Espectrometria Gamma) puede costar alrededor de
2000 Euros.

Estas fuentes, como otras, necesitan ser renovadas cada cierto
tiempo.

*En el rango energético 40 keV — 2 MeV
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