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APLICACION DE ESPECTROMETRIA DE RAYOS X PARA EL ESTUDIO DE LA
MADERA: ALGUNOS RESULTADOS INICIALES.

X-RAYS SPECTROMETRIC METHODS FOR WOOD PROPERTIES DETERMINATIC
SOME INITIAL RESULTS

Ricardo Baettig',Patrick Perré’, Romain Rémc

RESUMEN

El objetivo de este articulo es mostrar la posibilidad de utilizar fuentes policromaticas de rayc
en experimentos relacionados con la madera en que normalmente se requiere de fuentes monocromati
Se presentan diferentes aplicaciones de espectrometria de rayos X en base a fuentes policromat
conformadas por tubos sin dispositivos de monocromatizacion, pero usando detectores espectrométr
de alta resolucion energética. En primer lugar se describe una aplicacion de transmision o atenuac
de rayos X destinada a obtener la variacion espacio-temporal del contenido de humedad al interio
una tabla en proceso de secado a 70°C y 50°C en bulbo seco y bulbo hiitmedo respectivamente. ]
aplicacion permitio6 realizar una cartografia digital del interior de la tabla y se revel6 Gtil para caracter
el proceso de evacuacion de la humedad desde el interior de la madera. Luego se presenta
equipamiento innovador disehado y fabricado por los autores para registrar la intensidad de disper:
coherente de rayos X. Los resultados demuestran la posibilidad de acceder al contenido de humed:
el angulo microfibrilar, cuantificando las sefiales espectrales registradas tanto para el agua como |
el plano cristalino (002) de la celulosa. La existencia de una sefhal de fondo originada por la
amorfa de la madera impidio realizar estimaciones cuantitativas de contenido de humedad cuand
densidad anhidra de la madera es desconocida.

Palabras clave: Rayos X, contenido de humedad, dispersion coherente, &ngulo microfibrilar

ABSTRACT

We investigated the possibilities to use polychromatic X-rays sources to study wood properties
usually require of monochromatic radiation. Three applications using X-ray tubes witk
monochromator together with high-resolution energy-sensitive X-rays detectors are presented.
first experiment, a standard X-ray source and a spectrometric detector were placed on both sides
wood dryer which operates at 70°C and 50°C for dry-bulb and wet-bulb respectively. Digital cartogra
obtained can offer the possibility to identify some phenomenological parameters of fluid migratio
wood. In a second part, an innovative device designed and made by the authors to record X-ray sc:
intensities is presented. The feasibility to use the ratio of diffraction to attenuation for moisture con
determination is discussed. This device has been also used for microfibril angle determinatior
recording and analyzing the X-ray scattered intensities of cellulose (002) lattice. The microfibril a
determination was successful; however, a background of X-rays scattering from amorphous compo:
of wood prevented the determination of moisture content.

Keywords: X-ray absorptiometry, moisture content, X-ray scattering, microfibril angle
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INTRODUCCION

Los rayos X se producen comiinmente mediante el bombardeo con electrones de un blanco meta
dentro de un tubo al vacio. Cuando los electrones impactan en el anodo la casi totalidad de la ene
cinética es disipada como calor, pero una pequena proporcion genera fotones altamente energétic
rayos X. La distribucion energética de los fotones generados por frenado resultada ser continua,
embargo, también se producen unas lineas espectrales caracteristicas del metal que compone el anc
Estas lineas corresponden a transiciones o saltos de energia de los electrones dentro de las capas atomi
Para identificar estas transiciones se utiliza la notacidon de Siegbahn. Por ejemplo, cuando se proc
un espacio en la capa K que es rellenado por un electron situado 2 capas mas arriba se habla de

transicion Kﬁ . De este modo, eligiendo convenientemente el elemento quimico que compone el an

es posible obtener un fuerte flujo de fotones X a una energia especifica, ain cuando el continuc
fondo o “Bremsstrahlung” siga presente llegando hasta una energia maxima equivalente al vol
aplicado al tubo. En cuanto a la deteccion, la mayor parte de las aplicaciones de radiaciones ionizas
utilizan detectores de centelleo debido a que estos permiten realizar una cartografia digital bidimensic
de los materiales estudiados. Sin embargo, esta tecnologfa no permite una adecuada discriminac
energética o “espectrometria” de la radiacion cuando se usan rayos policromaticos. Por otra ps
dada su baja sensibilidad, requieren de una relativa alta intensidad de radiacion. Al contrario, la utiliza
de transductores de rayos X en base a diodos de estado solido ha simplificado la obtencion de anal
espectrométricos debido a que estos dispositivos son sensibles a la energfa portada por los fotones
los impactan. La utilizacion de materiales tales como el Teluro de Cadmio ha permitido elimina
necesidad de enfriamiento criogénico reemplazindola por microdispositivos basados en el eft
termoeléctrico (Peltier). De este modo los detectores han pasado a ser portatiles y de bajo costo relat

El analisis espectral, permite entre otras cosas, realizar una discriminacion energética de la radiac
abriéndose la posibilidad de utilizar un simple tubo de rayos X en aplicaciones en las
tradicionalmente se han utilizado radiaciones monocromaticas provenientes ya sea desde radioisotc
(rayos y), aceleradores de particulas o desde cristales monocromatizadores adosados a tubos de ra
X de alta potencia.

Cuando un rayo X penetra en un medio se constata una disminucion progresiva de su flujo qu
debe a la interaccion de los fotones con los electrones internos de los &tomos que lo constituyen
energia extraida del rayo incidente se encuentra bajo dos formas: una parte es absorbida por el mate
y otra parte es difundida o desviada de la direccidon del rayo incidente. La disminucion de flujc

fotones se rige por la conocida ley exponencial de Beer-Lambert, donde el parametro M(E

coeficiente de atenuacion masico de los rayos X se describe por una curva caracteristica para c
elemento quimico en funcidn de la energfa fotonica del rayo incidente. La deteccion de distintos ti
de interaccion entre fotones y los &tomos permite inferir acerca de la composicion quimica y la estruc
del material.

El anilisis espectral de los rayos X re-emitidos por fluorescencia permite la obtencion de “firn
caracteristicas de los distintos elementos quimicos presentes en la muestra. Analisis de las intensidz
relativas de cada firma permiten obtener concentraciones de elementos. En ciencias de la mader
fluorescencia de rayos X se utiliza para la medicion de la retencion de preservantes en madera traf
o para el estudio fisioldgico de la concentracion de macro y microelementos en el tejido lehoso.
otra parte, si el material esta constituido por dos componentes suficientemente distintos quimicame
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para la discriminacion cuantitativa de otras parejas de materiales tales como: suelo-petroleo (N¢
1965, Clarijs et al. 1999), suelo-agua (Oostrom y Dave 1990, McBride y Miller 1994, Bauters e
2000, Schena et al. 2002), vidrio-plastico (Letang et al. 2003), concreto-agua (Hansen et al. 1
Bentz y Hansen 2000, Hu y Stroeven 2003) o madera-agua (Perré y Thiercelin 1997, 2004, Baetti
al. 2006). Asi mismo, el estudio de la dispersion coherente de rayos X que se debe a la interfere:
cooperativa de los fotones se usa corrientemente para el estudio de la estructura cristalina de materiz
En madera, la difraccion de rayos X es utilizada para determinar el &ngulo microfibrilar casi sien
basandose en la difraccion provocada por el plano atomico (002) del cristalito de celulosa, el cua
orienta paralelo a la microfibrila. Dado que el espaciamiento interatdmico de este plano alcanza (
nm, segiin la ecuacion de Bragg la radiacion de Cobre se difracta de un angulo igual a 22° respectc
rayo transmitido a través de la muestra. El analisis de la variacion azimutal de la intensidad de difrac
permite realizar estimaciones del 4ngulo microfibrilar mediante relaciones empiricas (Kretschmar
al. 1997, Evans et al. 1996, Evans 1999, Verrill et al. 2001). De modo parecido a un material cristal
el agua liquida genera dispersion coherente de rayos X aunque con una intensidad extremadam
débil. Este fendomeno es intensamente estudiado en el campo médico (Johns et al. 2002, Tartari e
2002, Poletti et al. 2004), para la deteccion de sustancias prohibidas y para la evaluacion de proporcic
en mezclas agua/hidrocarburos en la industria petroquimica (Key, 1999). En el campo de la mader:
han realizado estudios para la determinacion del contenido de humedad por medio de la discrimina
energética de las sehales difractadas por la fase cristalina de la madera y por el agua en muestra
madera himeda (Baettig y Perré, 2000).

El objetivo de este articulo es probar la factibilidad de utilizar fuentes policromaticas de rayos 2
experimentos relacionados con la madera en que normalmente se requiere de fuentes de rayo
monocromaticas. Se presentan dos aplicaciones concretas para el analisis cuantitativo de variacic
espacio-temporales del contenido de humedad de la madera en proceso de secado y una aplicacion
estimacion del angulo microfibrilar (AMF) de la madera solida seca. En primer lugar se describc
experimento de cartografia digital de rayos X de una tabla verde en proceso de secado convectivo
intenta determinar la evolucion espacio-temporal del contenido de humedad en el espesor de la ta
a lo largo de todo el proceso de secado. El proposito final de este tipo de experimentos es lleg
determinar parametros del secado que son necesarios para alimentar simuladores cuantitativos de sec
tal como TransPore (Perré y Turner 1996, 1999).

Dado que la variacion espacial de la humedad se superpone con la variacion de densidad d
madera, la determinacion del contenido de humedad se realizo una vez conocida la variacion de dens;
de la tabla, determinada en un experimento separado, realizado al estado anhidro. Para solucionar
dificultad e intentar determinar el contenido de humedad en tiempo real durante el secado de la mac
se realizd un segundo experimento. Este consistid en registrar las modificaciones a la “firma’
dispersion coherente de rayos X dejada por las moléculas de agua contenidas en una muestra secand
Para ello se construy6 un sistema especial capaz de registrar simultaneamente las sefiales de atenua
y dispersion de rayos X y el peso de la muestra.

Finalmente, este mismo dispositivo se utilizd para registrar experimentalmente la firma en difrac
de rayos X dejada por la madera seca, con el proposito de alimentar un modelo fisico-geométrico |
estimar el angulo microfibrilar de las muestras. El propdsito de este modelo matematico es el de contri
a determinar de una manera mas precisa esta propiedad de la madera, por medio de la tom:
consideracion de la geometria real de la pared celular.
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MATERIAL Y METODO

Se utilizaron 2 equipos de rayos X disefiados por el equipo de investigacion del Laboratoric
Ciencias de la Madera (LERMAB) en Nancy-Francia entre 2002 y 2004. EI primer equipo consisti
un tubo de rayos X marca Rontgen-Technik con 4nodo en tungsteno. Este equipamiento se adoso e
parte exterior de un costado de un cilindro de secado multipropdsito capaz de realizar secado convec
o por alta frecuencia en presiones de hasta 0,1 bares y temperaturas de hasta 150°C. En la parte ext
del otro extremo de la camara se secado se dispuso un detector espectrométrico de rayos X. Tant
fuente como el detector fueron acoplados a unos sistemas de desplazamiento a comando numérico
permitieron realizar el barrido en el espesor de una pieza de madera de tamaio real (Fig. 1).

| Soporte rigido

R ® |

|
T |
ubo de rayos X Detector acoplado a
acoplado a platina : :
. platina motorizada
motorizada

Figura 1. Equipamiento para determinacion de perfiles de humedad durante el secado.

El segundo equipo consistio de una caja blindada por 1aminas de plomo al cual se adoso6 una fuc
de cristalografia de rayos X. Dentro de la camisa de proteccion se dispusieron alternativamente
modelos de tubos de rayos X: uno con anodo de cobre marca Philips y otro con dnodo de molibd
marca AEG. La fuente de alimentacion consistid de un generador marca INEL modelo XRG 3(
Una tuberia de latdon cargado en plomo con paredes de 15 mm de espesor y casi 1 m de longitud si
para guiar los rayos X entre la fuente y la caja blindada, al interior de la cual se dispusieron las mues
de madera y los detectores (Fig. 2). Los detectores espectrométricos utilizados correspondiero
modelo XR-100T del fabricante Amptek. Este consiste en un detector puntual de CdTe o CdZnTe
un tamafio del elemento sensible de alrededor de 9 mm?. La adquisicion y tratamiento de sehales
realizado por medio de amplificadores modelo PX2T de Amptek y por analizadores multicanal moc
MCAROOOA del mismo fabricante T a re<colucion eneroética fue de alrededorde O 4 keV v <e utilizs
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muestra
rotacion

detector de
dispersion

R detector de
[=¢ transmision

Figura 2. Esquema de ensayo de difraccion de rayos X.

Métodos de atenuacion de rayos X: se realizo un experimento determinacion de la evolucion espa
temporal del contenido de humedad de la madera mediante un experimento de transmision de rayc
en la camara de secado multipropdsito del LERMAB. Se realizaron 2 ensayos independientes en ta
de 28 y 65 mm de espesor usando un barrido con resolucidn espacial de alrededor de 5 mm demora
30 minutos o una hora en cada caso para completar el escaneo completo del espesor. Se utiliz
especie Picea abies (L.) Karst en estado verde a condiciones de temperatura de bulbo seco y bt
htimedo constantes de 70°C y 50°C respectivamente, para obtener un contenido de humedad f
cercano a 10%. La duracidn total de cada experimento fue de 3 y 5 dias en las piezas de menor y me
espesor respectivamente. La determinacion del contenido de humedad a cada instante del secad
realizd a posteriori por medio de un analisis de la curva de coeficientes de atenuacion |
(absorciometria de rayos X) en un rango de energiade 12 a 30 keV (Baettig et al. 2006). Como resull
se presenta la evolucion temporal de los perfiles de humedad en el espesor de las tablas.

Métodos de dispersion coherente de rayos X: se realizaron dos experimentos usando peque
muestras de madera colocadas al interior de caja blindada descrita previamente. Un primer tipc
experimento consistio en registrar la evolucion de la intensidad de la dispersion coherente de rayc
provocada por una muestra hiimeda sometida a un secado a temperatura ambiente. Un segundo tip
experimento consistio en realizar ensayos de determinacion de la intensidad de la dispersion coher
generada por el plano (002) en madera seca. Ahora bien, debido a la configuracion puntual de
detectores, para lograr la obtencion de un perfil de difraccion alrededor de un arco de 360° se tuvo
hacer rotar la muestra en un eje imaginario coincidiendo con el rayo incidente. Esto se realizd
medio de un mecanismo fabricado especialmente por los autores, en base a dispositivos de cor
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En el caso de madera himeda, se utilizo6 una muestra verde de Picea abies (L.) Karst. Se estudi
evolucion del cuociente R’=1(E) /I(E) descrito inicialmente por Magalhaes et al. (1995). Este
cuociente calculado para cada nivel de energia, entre la intensidad de difraccion y la intensidac
transmision a distintos contenidos de humedad. Las condiciones de secado fueron las condicic
ambientales de sala, las que se mantuvieron alrededor de 24°C y 40% de humedad relativa dur:
todo el experimento. Al cabo de 48 horas de registro la muestra fue extraida, llevada al estado anhi
y vuelta a ubicar en el dispositivo de rayos X. Dado que no fue alterada la potencia de emision
generador, se pudo volver a registrar el cuociente / (E) / I(E) en la misma muestra, pero al est
anhidro. Operacionalmente la muestra fue hecha rotar en pasos angulares (azimutales) de 15°y en ¢
una de estas posiciones se registraron simultineamente los espectros de transmision (a 0°) y de disper:
(a 10,5°) por medio de la utilizacion de ambos detectores. Tomando en cuenta las pérdidas de tier
generadas por la pesada de la muestra realizada cada 5 minutos, la obtencidon de un perfil comp
abarcando los 360° demord alrededor de una hora (la duracion de la adquisicion de espectros fue d
segundos en cada posicion azimutal). Durante las 48 horas se completaron varios giros completos ¢
muestra lo que permitid obtener una varianza angular para cada nivel de energia fotdnica.

En el caso se madera seca se confrontaron perfiles de difraccion de la linea de emision Ko
molibdeno medidos experimentalmente en muestras de madera temprana, madera tardfa y mader:
compresion de Picea abies (L.) Karst contra perfiles tedricos obtenidos mediante una simulac
geométrica que toma en cuenta la geometria de las paredes celulares. Cada muestra de 5 mm de esp
fue hecha rotar en pasos angulares de alrededor de 2° y el detector de posiciond a un dngulo 2¢
10,5°. El tiempo de adquisicion de los espectros en cada posicion fue de 60 s, demorando alrededo
3 horas la obtencion de un perfil completo, es decir, abarcando 360°. La simulacion de la intensidac
difraccion se realizo en base a un modelo fisico-geométrico desarrollado por los autores y aliment
por la distribuciodn de la orientacion de las paredes celulares. Detalles acerca de la concepcion de
modelo se encuentra en (Baettig, 2005). La distribucion de la orientacion de las paredes celulare
obtuvo mediante tratamiento de imagenes digitales. Dichas imagenes fueron obtenidas desde las mis
muestras usando un microscopio electronico marca FEI modelo Quanta 200.

RESULTADOS

La figura 3 presenta la evolucion temporal del perfil de humedad de la tabla de 28 mm de esp
sometida a secado convectivo. En una etapa inicial, el perfil es relativamente plano reveland:
homogeneidad inicial del contenido de humedad de 1a madera. Posteriormente se aprecia que la hume
del borde es muy inferior al del centro de la tabla (los perfiles adoptan una forma aproximadams
parabolica). Incluso a partir de 12 horas de iniciado el proceso, la parte externa de la tabla entra e
zona higroscopica (bajo 28-30% de contenido de humedad). Posteriormente el perfil va descendie
mucho mas lentamente para llegar a hacerse casi plano pasadas 72 horas de secado.
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Figura 3. Evolucion espacio-temporal del contenido de humedad
para las tablas de 28 mm y 65 mm de espesor.

La figura 4 detalla el cuociente R' entre los espectros promedio de dispersion (6 = 10,5°) y
transmision (I (E)/I (E)) para una muestra de madera en proceso de secado. La intensidad del espe
de dispersion fue corregida tomando en cuenta el tamafio real del elemento sensible del detector de
del arco de 360°. La muestra inicialmente se encontraba a un contenido de humedad promedic
188% y al cabo de 39,2 h a un contenido de humedad de 80%. Conforme a la pérdida de contenid
humedad se aprecia un descenso sistematico del cuociente . En rigor, ambas intensidades se redu
gradualmente, sin embargo, la intensidad de dispersion lo hace en forma mas marcada cc
consecuencia de la menor cantidad de agua liquida presente en la muestra. Se aprecia que en auset
de agua, la muestra continia generando una sefial de dispersion de rayos X no nula. Analisis d
variabilidad angular de esta sefial de fondo sehalan que esta sehal proviene de la fase amorfa d
madera y que su intensidad es proporcional a la densidad de la madera (Baettig y Perré 2006).
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Figura 4. Cuociente R’=I(E)/I(E) medido para una muestra en proceso de secado.
Angulo 26=10,5° y tubo con 4nodo de cobre alimentado a 30 kV.
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Figura 5. Diagramas polares representando la orientacion de la pared celular (a, d, g),
el perfil de difraccion experimental (b, e, h) y el perfil de difraccion tedrico (c, f, i)
para 3 muestras de madera.

La figura 5 presenta los resultados de experimentos de difraccion de rayos X del plano aton
(002) en muestras de madera temprana, madera tardia y madera de compresion respectivamente. C
senalar que en esta figura, el rayo X incidente se aproximaria verticalmente hacia abajo con respec
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experimentalmente y seleccionado por energia en los alrededores de la linea Ka Mo (17,5 keV) |
un angulo 26=10,5°. Los graficos inferiores (Fig. 5 c,f,i) presentan el perfil tedrico de difraccion simul
a partir de la distribucion angular de la pared celular para unos valores del &ngulo microfibrilar (Al
elegidos arbitrariamente intentando asimilarse a la forma del perfil de difraccidon experimental.
altura de las curvas fue ajustada y estd expresada en escala relativa.

La Fig. 5a muestra que la pared celular de la madera temprana presenta 2 direcciones principale
que permite deducir que se encuentra conformada por células de forma aproximadamente rectangula
En la figura 5b se observa que cada peak de intensidad de difraccion estd formado por tres pe
independientes. Anilisis presentados en Baettig (2005) revelan que los dos peaks laterales correspon
a las contribuciones de las paredes laterales con respecto a la direccion del rayo X incidente. Po
parte, el peak central en realidad estd conformado por 2 peaks muy juntos que corresponden
contribucidn a la difraccion de las partes frontal y posterior de la pared celular con respecto al ray
incidente. La figura 5c es el resultado de la simulacion del perfil de difraccion calculada a partir d
figura 5a. No se logrd obtener una buena correspondencia de forma con la figura 5b. El result
mostrado fue conseguido usando un AMF de 37°. Ahora bien, la figura 5d obtenida para la mue
revela una distribucion de pared celular relativamente homogénea, lo cual revela secciones transvers
relativamente circulares. Comparando la figura Se con la 5b, se aprecia que los peaks laterales
practicamente desaparecido, hecho que revela una reduccion del AMFE. La mejor correspondencia e
el perfil experimental (Fig. 5e) y el perfil simulado (Fig. 5f) se logrd con un AMF de 24°. La figur:
revela una seccion transversal de las paredes celulares casi redonda, lo cual, es una de las caracterist
mas notorias de la madera de compresion. El perfil de difraccion esti conformado ademas de los pe
“normales” por otros mas pequefios a 90°y 270° con respecto al rayo incidente. Estos peaks adicion
han sido explicados por Cave (1997) y Andersson et al. (2000) como provenientes de las microfibr
de la capa S1 que es de mayor espesor que en madera normal. A su vez, el peak principal presenta
depresion central que también ha sido descrita en madera de compresion por Cave (1997) y Anders
etal. (2000). La mejor correspondencia entre perfil experimental (Fig. Sh) y el perfil simulado (Fig
se logr6 usando un AMF igual a 35°.

CONCLUSIONES

El objetivo de este articulo ha sido el de demostrar la factibilidad técnica de utilizar fue
policromaéticas de rayos X en experimentos relacionados con la madera en que normalmente se requ
de fuentes de rayos X monocromaticas. Se presentaron los resultados iniciales de 3 tipos de experimer
basados en espectrometria de rayos X. Los resultados de estos experimentos revelan la factibili
técnica de utilizar radiaciones policromaéticas, es decir, rayos X provenientes directamente desde tu
sin pasar por monocromatizadores. Esto es posible gracias a la utilizacion de detectores espectrométri
que permiten seleccionar el o los rangos de energia de interés para determinadas aplicaciones.

En el primer experimento descrito, conformado por un escaneo en espesor durante un sec
convectivo, se logrd registrar la evolucion espacial y temporal del contenido de humedad de la ta
Los perfiles de humedad obtenidos prueban incontestablemente una pérdida de humedad mucho |
lenta en el interior de 1a madera que en la periferia. Este tipo de registros son extremadamente ttile
la investigacion del comportamiento frente al secado de algunas maderas, permitiendo por ejem
calcular parametros como permeabilidad, que son necesarios para alimentar simuladores de cuantitat
de secado tal como TransPore.
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a 10,5° a medida que la madera iba reduciendo su humedad. Lamentablemente, al estado actual, n
sido posible calcular el contenido de humedad de las muestras debido a la presencia de una sefia
fondo en el espectro, originado por la fase amorfa de la madera.

Finalmente, se ha demostrado la factibilidad de utilizar rayos X no monocromaticos para cuantif
la intensidad de difraccion de rayos X del plano atomico (002) de la celulosa en la madera. El esca
angular de esta intensidad permitio obtener unos perfiles de difraccion que pudieron ser confrontz
a perfiles obtenidos por medio de un modelo geométrico. Si bien los resultados obtenidos deben
tomados con precaucidn, se cree haber encontrado una alternativa promisoria para la estimacion
angulo microfibrilar de la madera, usando un dispositivo de relativa simplicidad.
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