Montaje y caracterizacion de un sistema para
la aplicacion de la técnica PIGE

Commissioning of a new setup for PIGE
technique application
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Resumen

En este trabajo se ha preparado un dispositivo experimental con la intencién de determinar,
con la mayor precisidon posible, las secciones eficaces de las reacciones nucleares de interés
en la técnica PIGE (Particle Induced Gamma Ray Emmission) para el analisis de materiales.

Para que las medidas sean precisas es necesaria una buena caracterizacion de dicho sistema
experimental. Para ello se ha estudiado la eficiencia y calibracion de los detectores del
sistema, la calibracién en energia del acelerador y los factores que pueden afectar a las
propiedades de los materiales utilizados, como es la contaminacién.

El objetivo final es contribuir a la creaciéon de una base de datos fiable para las reacciones
nucleares utilizadas en PIGE, como parte de un proyecto de investigaciéon coordinado (CRP,
Coordinated Research Project) de la IAEA (International Atomic Energy Agency) denominado
Development of nuclear data for PIGE for analytical applications[1], en el que participa el
Centro de Micro-Analisis de Materiales de la Universidad Auténoma de Madrid.

Abstract

The extended use of Particle Induced Gamma ray Emission (PIGE) as a routine technique for
characterizing materials is, presently, no possible due to the lack of accurate measurement
of gamma emission cross sections.

A Coordinated Research Project of the International Atomic Energy Agency, (IAEA) aims to
create a nuclear database containing cross sections for the most commonly demanded PIGE
reactions. The Center for Micro-Analysis of Materials, a research facility of the Universidad
Auténoma de Madrid, is participating in this project aiming at measuring a selection of those
cross sections, in view of future analytical applications.

The experimental work for this master thesis has been dedicated to preparing a specific
setup for serial cross section measurements.

To achieve the requested measurement precision implies a detailed characterization of the
experimental setup and all its parts and measurements protocols. For this reason, several
measurements for the gamma ray detectors efficiency and resolution determination,
accelerator absolute beam energy calibration, and characterization of the target conditions
have been carried on.






1 Motivacion y objetivos.

Este trabajo final del master interuniversitario de Fisica Nuclear se enmarca dentro de un
proyecto de investigacion coordinado (CRP, Co-ordinated Research Project) de la IAEA
(International Atomic Energy Agency) denominado Development of nuclear data for PIGE for
analytical applications[1], en el que participa el Centro de Micro-Analisis de Materiales de la
Universidad Auténoma de Madrid.

El objetivo de este proyecto es crear una base de datos fiable y accesible de las secciones
eficaces de las reacciones nucleares utilizadas en la técnica PIGE (Particle Induced Gamma
Ray Emmission) para el analisis de materiales[1].

El motivo es que hoy en dia no existen suficientes datos de las reacciones nucleares
utilizadas en esta técnica[2], y en los datos publicados existen muchas discrepancias entre
los diferentes autores. Esto impide que la técnica PIGE se pueda utilizar de manera habitual
a dia de hoy, aun cuando resulta especialmente util para determinar la composicién y
estructura de multitud de materiales de interés en diversos campos. Por ello, se hace
necesaria la creacion de una base de datos mediante la colaboracion de distintos
laboratorios e instituciones. Cada uno de estos laboratorios realizara la caracterizaciéon de
unas determinadas reacciones nucleares, estableciéndose métodos de control entre centros
gue garanticen la universalidad de los datos. En el CMAM las reacciones nucleares y rangos
de energia a estudiar son las siguientes:

Isétopo | Reaccién Ey (keV) Rangc:lslz\li)n ereta Angulos
“Li (p,p’y) 478 2-10 135°
“Li (p,n"y) 429 2-10 135°
’Be (a,n’y) 4443 2-10 135°
YN (p,p’Y) 2313 4-10 135°
9 (p,p’) 110 2-10 135°
O (p,p’y) 197 2-10 135°
O (p,a’y) 6000-7000 2-10 135°

2Na (p,p’y) 440 4-10 135°
23 (p,p’Y) 1636 o
Na (b, 1634 4-10 135
Al (p,p’) 844 3-10 135°
77al (p,p’) 1014 3-10 135°
7al (0,7) 1779 3-10 135°
Al (p,a’y) 1369 3-10 135°

Para poder llevar a cabo este proyecto, se hace necesaria la preparacion de un dispositivo
experimental que nos permita determinar, con la mayor precisién posible, las secciones
eficaces de las reacciones nucleares de interés. Este trabajo se ha centrado en la preparacion
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de dicho dispositivo experimental, asi como en la determinacién de los elementos que
influyen en el proceso, de forma que el sistema quede preparado para poder realizar las
medidas de secciones eficaces, que es el objetivo final. Dentro de estos elementos se
incluyen los de los sistemas de adquisicion (detectores, cadenas electronicas, etc.) que se
van a utilizar, el haz proveniente del acelerador y los blancos utilizados.

En la presente memoria se describe tanto el montaje experimental utilizado, como las
caracterizaciones realizadas del haz de iones y de los sistemas de adquisicion. Ademas se
muestra la importancia que puede tener el blanco en la realizacién de las medidas finales a
través del impacto que ha tenido en la realizacion de este trabajo.

2 Equipo experimental y técnicas empleadas

Como ya se ha dicho, parte del trabajo realizado ha consistido en |la adaptacion de una nueva
estacion experimental para la realizacién de medidas de secciones eficaces. Ademas, y para
la caracterizacién de algunos de los elementos que influirdn estas medidas, se han utilizado
otras técnicas. A continuacion se describen los elementos mas destacados, tanto de los
equipos como de las técnicas.

2.1 Dispositivo experimental para medidas con haces de iones

El equipo necesario para el analisis con haces de iones de alta energia, con independencia de
la técnica empleada, consta de tres componentes basicos: i) La fuente de iones, ii) el
acelerador de particulas vy iii) la estacion experimental, compuesta, en general, por una
camara de anadlisis con los correspondientes detectores para el tipo de reaccion a analizar.

2.1.1 El acelerador

Los primeros experimentos con particulas energéticas se realizaron mediante el uso de
fuentes radiactivas (emisores naturales). Estas fuentes radiactivas no podian ser utilizadas
para muchos experimentos ya que daban lugar a particulas, energias e intensidades muy
limitadas. En 1928, John Cockcroft y Ernest Walton comenzaron a acelerar las primeras
particulas, logrando generar, en 1932, las primeras reacciones nucleares.

Existe una gran variedad de aceleradores, tanto por su forma de acelerar, como por las
energias que alcanzan y por los fines con los que se construyen. Para la aplicacidon de las
técnicas denominadas IBA (lon Beam Analysis), las energias tipicas de los iones estan en el
rango de MeV, siendo estas energias facilmente alcanzables con aceleradores lineales
electrostaticos.

Estos aceleradores electrostaticos pueden ser de una o dos etapas, presentando estos
ultimos una serie de ventajas como la mayor energia del haz para una tensién de terminal
dada, o un facil acceso a las fuentes de iones, al estar estas en el exterior del tanque de
aceleracion.



En los aceleradores de una sola etapa, las fuentes de iones se encuentran en el interior del
tanque de aceleracién (ver Figura 1), a tension de aceleracion. Las particulas generadas en
las fuentes, con carga positiva, son aceleradas hacia el otro extremo del acelerador, puesto a
tierra.

Terminal

Ion source -~

Grounded . |
electrode

Beam —*

Figura 1. Esquema de funcionamiento de un acelerador de una sola etapa

La energia que alcanzan los iones, debido al campo eléctrico generado por una diferencia de

potencial, V, sera:
E =qV =nev
Siendo e la carga del electréon y n el estado de carga de la particula.

Podemos conseguir una energia aun mayor en los iones si, en vez de acelerarlos en una sola
etapa, utilizamos un acelerador tdndem. En éste, los iones con carga —e se aceleran un
primera vez al igual que ocurria en el de una sola etapa, después pasan por un gas
enrarecido (“stripper gas”), que arranca electrones de los iones, haciendo que queden
cargados positivamente, de modo que son repelidos por el terminal positivo (que antes les
aceleraba) hacia un terminal a tierra. Asi, la energia que pueden alcanzar los iones es:

E=mn+1)eV

Grounded electrodes

Ion source i \\_ Setuiital
\

i~

Negative beam—"

Stripper Gas -~
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Figura 2. Esquema de un sistema Cockcroft-Walton tandem.



Con independencia del tipo de acelerador, un factor determinante de la energia (valor
maximo y estabilidad) del haz que producen, es el mecanismo de generacién de alta tension
que utilicen. Los dos métodos mas habituales son los generadores tipo Crockcroft-Walton y
tipo Van de Graaff.

El sistema Van de Graff se basa en la acumulacidn de carga estatica positiva en un electrodo
terminal. La carga llega a través de una cinta, que gira mediante dos ruedas (controladas por
un motor) tal y como se indica en la Figura 3. La cinta recoge carga de un terminal conectado
a tierra y la transporta mecanicamente hasta el electrodo terminal de alto voltaje donde se
acumula. Con este sistema se pueden conseguir potenciales de hasta 25 MV. El principal
inconveniente que presenta es la inestabilidad que, debido a las partes méviles que tiene el
sistema que transporta la carga, se produce en la tensién de terminal

Una variante de este método que consigue, en parte, aliviar este problema, consiste en
utilizar una cadena formada por eslabones aislantes y conductores en lugar de una cinta
continua (sistema Pelletron) [3].En el Centro Nacional de Aceleradores[4], en Sevilla, el
acelerador es de tipo Pelletron, y puede llegar hasta potenciales de 3 MV.

\\\ //k
> Rollers — —t T

Figura 3. Esquema un generador de potencial Van de Graaf.

El sistema Cockroft-Walton para generacién de alto voltaje se basa en un circuito formado
por una cadena de condensadores y diodos que es alimentado con una fuente de tensién
alterna. El circuito es capaz de multiplicar el voltaje de entrada, a la vez que lo rectifica, un
gran numero de veces. En la Figura 4 se muestra un esquema del circuito utilizado. Con este
sistema se han logrado ya construir aceleradores de hasta 6MV de tensién de terminal [6].

Figura 4. Esquema del circuito utilizado en el sistema Cockcroft-Walton.



2.1.1.1 Acelerador del CMAM

El acelerador que se ha utilizado para las medidas de este trabajo se encuentra en el Centro
de Microanalisis de Materiales (CMAM) de la Universidad Autonoma de Madrid. Es un
acelerador lineal electrostatico tipo Cockcroft-Walton de dos etapas (tdndem), que puede
alcanzar un potencial en el terminal de hasta 5 MV. Se trata de una unidad producida por la
empresa holandesa High Voltage Engineering Europa B.V. (HVEE) y comenzd a funcionar en
noviembre de 2002 [7]. A continuacidn se describen algunas de las partes mas relevantes de
este acelerador, desde la generacién de los iones al comienzo del proceso hasta las
diferentes lineas que se pueden utilizar para realizar las medidas de los experimentos.

Accelerator Tank = \ —
] o O 0 o }
o | QPale ——i
——— e Swiiching
- ='l I—y ™ Magnet
L
RF Power supply

lon Sources

Figura 6. Esquema con las principales partes del acelerador del Centro de Micro-Andlisis de Materiales.

Fuentes de iones.

En el CMAM se dispone de dos fuentes de iones que permiten generan cualquier elemento
desde el hidrégeno (protones) hasta el uranio: una fuente duoplasmatrén y una fuente de
iones por pulverizacién catédica. Ambas han sido utilizadas en la realizacion de este trabajo.

La fuente duoplasmatrén disponible en el CMAM es el modelo 358 de HVEE. En esta fuente
los iones se generan en dos etapas. En la primera etapa se genera un plasma en la fuente y
éste se mantiene mediante la emisién termoidnica de electrones desde un filamento
incandescente (catodo). Hay un electrodo intermedio que actia como 4dnodo de esta



primera descarga, tiene una abertura en el centro. El plasma pasa a través de esta abertura a
otra cdmara donde tiene lugar la segunda descarga. En la segunda etapa, el electrodo
intermedio actla como catodo y hay un dnodo principal. Ademads, hay un intenso campo
magnético axial, que confina al plasma en un pequefio volumen, haciendo que tenga una
gran densidad. El anodo principal tiene una pequefia abertura por donde se extrae el haz de
la fuente. La fuente duoplasmatron se utiliza para generar iones a partir de sustancias
gaseosas, tipicamente H y He, aunque en el CMAM se ha logrado también sacar haces
moleculares conteniendo N. Para la produccién de He’, la fuente no es muy eficiente, por lo
que se configura para generar He®, que después se hace pasar por vapor de Li. El Li cede
electrones al He* provocando un intercambio de carga, obteniéndose asi He".

Esta es la fuente que se ha utilizado para la mayor parte de nuestras medidas.

La fuente de iones por pulverizacion catédica (modelo HVEE-860) nos permite obtener
iones negativos a partir de un blanco sélido que contenga el elemento que queremos ionizar
y acelerar. Con esta fuente se pueden obtener casi todos los elementos desde el hidrégeno
hasta el uranio (una excepcion es el helio, al no disponerse de blancos sélidos de este
elemento). Cerca del blanco hay un depdsito de Cs neutro que es calentado, de modo que
una fraccion de este cesio se deposita formando una pequefia capa sobre la superficie del
blanco y otra fraccién se ioniza (Cs'). El blanco esta colocado sobre un catodo (-6 kV) y es
bombardeado con los iones Cs*, que arrancan atomos del blanco produciendo electrones en
las colisiones, los electrones se eliminan del haz con un campo magnético y los atomos
expulsados atraviesan la capa de Cs que teniamos sobre el blanco cogiendo electrones del Cs
(por diferencia de electronegatividades) convirtiéndose asi en iones negativos, que son
repelidos por el cdtodo, de manera que salen de la fuente a la zona de extraccion. La fuente
esta sometida a un voltaje de extraccién de -25 kV.

Al salir de la fuente (tanto de la fuente duoplasmatron como de la fuente de pulverizacion
catddica) los iones tienen una energia (Eryente) dada por:

Eryente = 4 * Vixt (1)

Donde g es el estado de carga de los iones al salir de la fuente y Vg, es el voltaje de
extraccion de la fuente. El valor de Vi, es diferente para cada fuente.

Iman de baja energia.

Este imdn tiene dos funciones, una es curvar el haz a 90° en el plano horizontal (de forma
que entre al tubo acelerador) y otra es actuar como separador de masas, ya que en nuestro
haz puede haber elementos de diferentes masas aunque con la misma energia.



Tubo acelerador.

El acelerador del CMAM es tipo tandem, por tanto, las particulas del haz se aceleran en dos
etapas, pudiendo alcanzar, como ya hemos visto, una mayor energia que la que alcanzarian
en un acelerador de una sola etapa con un mismo voltaje de terminal.

El terminal (donde podemos tener un voltaje de hasta 5 MV en nuestro caso) se encuentra
en el centro del tubo acelerador. En la primera etapa las particulas cargadas negativamente
se aceleran hacia el terminal adquiriendo una energia E; dada por:

Ey=q,-V (2)

Donde g; es la carga de las particulas del haz en la primera etapa y V el voltaje en el
terminal.

Tras esta primera etapa, el haz pasa por la regién de intercambio de carga (stripping), una
zona donde hay nitrégeno gaseoso con unas condiciones favorables para que se produzca el
proceso de pérdida de electrones de las particulas del haz con las moléculas de N,. De esta
manera, las particulas del haz, que antes tenian carga negativa, quedan cargadas
positivamente.

En la segunda etapa, los iones positivos son acelerados desde el terminal con voltaje positivo
hasta el final del tubo acelerador (tierra), en un proceso similar al de la primera etapa. Asi,
adquieren una energia en esta etapa (E,) dada por:

E2=q2'V (3)

Donde g, es la carga de las particulas del haz en la segunda etapa y V el voltaje en el
terminal.

Por tanto, los iones del haz adquieren una energia en el tubo acelerador (Eacelerador) quUe
corresponde a la suma de las energias adquiridas en cada etapa:

Epceteragor = E1 Y E; =q1-V+q1-V=(q1+4q2)'V (4)

Con nuestras fuentes de iones las particulas siempre tienen estado de carga q; =1 en la
primera etapa, por tanto:

Epceteragor = (1+q2) -V (5)

A la salida del tubo del acelerador hay un primer iman conmutador, que permite desviar el
haz dirigiéndolo hacia la linea en que queremos trabajar.



Stripper Dmdos\ C\:c C/cc Dinodos

ﬂLF

Driver
50 kHz

Tubo ac‘:e\erador BE Terminal  Anillos corona Tubo acelerador AE
Figura 7. Tubo acelerador del CMAM.

2.1.2 Lineas de haz en el CMAM.

A la salida del primer iman conmutador del acelerador del CMAM se dispone de cuatro
lineas de haz diferentes, situadas a +10°, +30°, -15° y -30°, en las que se situan distintas
estaciones experimentales: una estacidn multipropdsito denominada estdndar o
multipropdsito, una linea de microhaz externo, una estacién para medidas de ERDA con
tiempo de vuelo (ERDA-TOF) y una linea para Fisica Nuclear, con posibilidad para instalar
distintos montajes experimentales. Ademas de estas cuatro estaciones, en el CMAM se estan
instalando otras tres mas: una linea de implantacién idnica, una estacidon para fisica de
superficies, y la linea de microhaz interno

En la Figura 8 se puede ver la distribucion de todas las lineas y estaciones.

En este trabajo se han utilizado dos de estas lineas, que son las que se describiran en este
apartado: la estacion estandar y la linea de tiempo de vuelo (+10°). En realidad, esta ultima
fue modificada en su parte final para la realizacién de este trabajo, afiadiéndole una camara
de vacio, por lo que parte del recorrido del haz es comun a la linea original de ERDA-TOF.
Esta nueva estacién se ha denominado MULTIPROPOSITO-2.

NUCLEAR

4 PHYSICS EXTERNAL

,“ MICROBEAM
i -

INJECTION 5 MV ACCELERATOR BENDING
MAGNET R MAGNET

N -

(L]
o o

— oo

IMPLANTATION

— STANDARD TIME OF
ION SOURCES FLIGHT

INTERNAL MICROBEAM ULTRAHIGH
VACUUM

Figura 8. Lineas de haz en el CMAM. Las lineas que ya estan operativas aparecen en negro. En gris podemos ver las
nuevas lineas que estdn en proceso de instalacién.

La linea estandar, o multipropdsito-1, se instaldo al mismo tiempo que el acelerador, en
2002. Se puede utilizar con diferentes finalidades, pero principalmente se utiliza para las
técnicas IBA (en concreto RBS, ERDA, NRA, PIGE y RBS-Channeling). En la cdmara estandar
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tenemos dos detectores de silicio para detectar particulas, uno de ellos fijo (a 170°) y otro
movil en el que podemos elegir el dngulo y en el que, ademads, podemos poner filtros.

El portamuestras se coloca en un goniémetro con cuatro ejes, lo que nos permite tener
varias muestras simultdneamente y cambiar de una a otra sin tener que acceder a la cdmara
(sélo con un programa de ordenador). Ademads, esto nos permite también elegir el angulo
con el que incide el haz en la muestra.

Figura 9. Esquema del gonidmetro utilizado en la camara estandar con todos los parametros que nos permiten colocar la
muestra en la posicion deseada.

El portamuestras esta aislado eléctricamente y en la parte posterior tiene un pin que nos
permite medir la corriente que llega a la muestra.

El sistema esta dispuesto de tal forma que se puede controlar todo desde la sala de control,
una cdmara de video de alta sensibilidad nos permite ver la muestra en la pantalla de un
ordenador.

La estacion de tiempo de vuelo (ToF, Time of Flight) se empezd a utilizar en el afio 2009. En
esta estacion se puede medir simultaneamente energia y tiempo de vuelo de las particulas,
lo que nos permite determinar la masa de las particulas detectadas.

Parte de este trabajo de master consistid en preparar esta linea para poder ser utilizada en
el proyecto Development of nuclear data for PIGE for analytical applications. Para ello se
incorpord una nueva cdmara de vacio al final de la linea, con un portamuestras giratorio que
permite colocar un gran nimero de muestras simultaneamente, un detector de germanio y
otro de LaBr; (ambos 2 135° con respecto al haz), un sistema que nos permite medir la
corriente que llega a la cdmara, una cdmara y un sistema de iluminaciéon que nos permiten
observar el interior de la cdmara desde la sala de control, dos bombas de vacio y un detector
de particulas. A continuacidn se detalla este montaje.
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2.1.3 Nueva estacion experimental para medida de secciones eficaces

Con motivo de la participacion en el CRP para la medida de secciones eficaces gamma, se ha
instalado una nueva estacién experimental en una de las lineas de haz existentes en el
CMAM.

Aprovechando la linea ToF (en el puerto de salida a 10° del primer iman de conmutacién), ya
existente, y con todos los sistemas de medida y caracterizacion del haz de iones, se ha
instalado, en el puerto de cero grados de la camara de dispersidon de dicha linea, una
extensién con el equipo necesario para las medidas de PIGE.

La extension esta formada por un tubo de vacio aislado eléctricamente del resto de la linea,
y por una camara de dispersidn, conectada a aquel, con su correspondiente equipo de vacio.
Esta cdmara esta conectada eléctricamente Unicamente al tubo de entrada a la misma, y
aislada eléctricamente del resto, lo que le permite que actie como una taza de Faraday. Asi,
es posible medir la corriente que entra en ella sin tener que preocuparse de los electrones
secundarios emitidos por el blanco al ser bombardeado.

La camara dispone de ventanas Opticas en las que hemos podido colocar una camara de
video que nos permite observar el interior de la cdmara desde la sala de control y un foco de
luz para caracterizar el haz y ver sobre qué muestra incidimos.

En la cdmara se han colocado dos detectores de rayos gamma a +/-135°, uno de germanio
ultrapuro (HPGe) y otro de bromuro de lantano (LaBrs), cada uno con su cadena electrénica
correspondiente (amplificador, convertidor analdgico-digital, suministrador de voltaje,...).
Una vez digitalizada la sefial, ésta puede ser registrada mediante distintos programas
informaticos, siendo posible el almacenamiento de los datos en modo lista. Para la
realizacion de todos los trabajos presentados en esta memoria, se ha utilizado el software
comercial Genie 2000, que permite un tratamiento en tiempo real de los datos medidos, y
que facilita la extraccion de informacién durante la realizacidn de los experimentos.

By

Figura 10. Nueva camara en la linea multipropdsito 2. A la izquierda vemos el detector de Ge y la camara de video y a la
derecha el detector de LaBr;.
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Figura 11. Imagen de la electrénica utilizada para los dos detectores de la linea multipropésito 2.

Esto nos permitira realizar dos medidas independientes de forma simultdnea en nuestro
sistema.

Puesto que los detectores se encuentran expuestos directamente a vacio (Unicamente la
ventana del detector separa el cristal detector de la muestra)fue necesario el disefio y la
construccion (en un taller) de unas bridas que nos permitieran adaptar los detectores,
manteniendo el vacio en el sistema.

En el sistema se puede llegar a un alto vacio gracias a un sistema de boba turbomolecular
apoyada por una primaria tipo scroll (libre de aceite) que nos permite alcanzar facilmente
una presion de 10 mbar.

Para colocar las muestras se ha instalado un portamuestras con 16 posiciones diferentes
controlable en remoto, lo que nos permite cambiar de muestra sin tener que acceder a la
nave del acelerador durante las medidas.

Se instalé también un detector de particulas que no ha sido utilizado para las medidas
realizadas en este trabajo, pero que serd util para medidas futuras.

Figura 12. Portamuestras instalado en la linea Multipropésito 2. Podemos colocar hasta 16 muestras diferentes y
cambiamos girando el portamuestras manualmente con un pasamuros o con el ordenador si nos encontramos en la sala
de control.
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2.2 Técnicas IBA.

Las técnicas IBA (lon Beam Analysis) son aquellas que nos permiten conocer la composicion y
estructura de un material bombardeando dicho material (blanco) con un haz de iones y
estudiando las reacciones atdmicas o nucleares que tienen lugar. Son técnicas no
destructivas (el blanco no resulta dafiado) que pueden ser utilizadas en muchas disciplinas
diferentes: arqueometria, biomedicina, medioambiente, metalurgia, microelectronica, etc.
Para poder llevar a cabo estas técnicas es necesario que el haz de iones tenga una energia
del orden del MeV.
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0000 O®O® O O @

o000 R®@0@@® @ 1keV
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®
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Figura 13. Diferentes procesos posibles al bombardear un material con un haz de particulas. Dependiendo de la energia
del haz tendremos un proceso u otro.

Al bombardear el blanco con el haz de iones pueden ocurrir diferentes procesos: los iones
pueden ser dispersados (si su masa es menor que la de los atomos del blanco), los atomos
del blanco pueden perder electrones (excitados por el haz) o ser dispersados (en caso de que
su masa sea menor que la de los iones incidentes), o podemos tener reacciones nucleares en
las que los nucleos del blanco se convierten en otros nucleos diferentes (nucleos hijos) y se
producen particulas diferentes a los proyectiles.

Dentro de las técnicas IBA, existen diferentes técnicas segun el proceso estudiado (PIXE,
PIGE, ERDA, RBS, STIM, NRA,...). A continuacion se describen brevemente las técnicas IBA
mas utilizadas y disponibles en el CMAM.

RBS (Rutherford Backscattering Spectrometry): se detectan los iones del haz incidente que
han sido dispersados elasticamente por los nucleos del material bombardeado.

Figura 14. En esta figura podemos ver como una particula a es desviada al aproximarse a un nucleo, la técnica RBS
consiste en detectar la particula a desviada.
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ERDA (Elastic Recoil Detection Analysis): se detectan los atomos del material dispersados al
incidir el haz. Para que esto ocurra, la masa del proyectil tiene que ser mayor que la del
blanco.

PIXE (Particle Induced X-ray Emission): cuando un electron de un atomo del blanco es
arrancado por los proyectiles, otro electron del atomo salta desde una capa superior hasta el
hueco que ha quedado emitiendo rayos X, la técnica PIXE consiste en detectar estos rayos X.

PIXE step 1 PIXE step 2

Figura 15. En esta figura se muestra el proceso ocurrido en la colision de un protéon con un atomo del blanco cuando
utilizamos la técnica PIXE, un electréon es arrancado del atomo (step 1) y otro electron de una capa superior ocupa el
hueco que ha quedado emitiendo un rayo X que es detectado (step 2).

PIGE (Particle Induced Gamma-Ray Emission): cuando ocurre una reaccidon nuclear, un
nucleo del blanco (nucleo padre) se transforma en un nucleo distinto (nucleo hijo) al incidir
el proyectil sobre él, este nucleo hijo se desexcita emitiendo rayos gamma, la técnica PIGE
consiste en detectar dichos rayos gamma.

NRA (Nuclear Reaction Analysis): al producirse una reaccion nuclear tal y como explicdbamos antes,
ademas del nucleo hijo, se produce otra particula distinta del proyectil inicial, la técnica NRA consiste en
detectar estas nuevas particulas producidas.

—_'He
_— '---,_\9
proton Ib

Figura 16. En ocasiones, al golpear un nucleo con un protén podemos provocar una reaccion nuclear en la que se produce
un nucleo hijo y otra particula que es emitida (como una particula o), la técnica NRA consiste en detectar estas
particulas, mientras que la técnica PIGE consiste en detectar los rayos gamma emitidos por el nucleo hijo al desexcitarse.
Channeling: es una técnica que se utiliza para materiales cristalinos en la que el haz se alinea
con una direccion de simetria del cristal, de esta forma se reducen los procesos de
backscattering, rayos gamma y rayos X emitidos, y esta técnica se combina con RBS, PIGE y
PIXE para proporcionarnos informacién sobre la estructura y composicion de los materiales.
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Figura 17. En este esquema se pueden ver las diferentes técnicas IBA y las particulas detectadas en cada una de ellas. El
proyectil lo podemos ver en color rojo y el blanco en azul oscuro.

Como ya se dijo al principio, el objetivo final de este trabajo es caracterizar las reacciones
nucleares utilizadas en la técnica PIGE. Esta técnica es especialmente util para elementos
ligeros porque la repulsiéon Coulombiana entre el ion positivo y el nicleo es mas baja que en
nucleos pesados y las secciones eficaces mas altas. Ademas, el espacio entre los niveles (por
tanto, la energia de los rayos gamma emitidos) es mas conveniente para identificar
facilmente el nucleo. Estas caracteristicas hacen de la técnica PIGE una herramienta muy
potente para estudiar perfiles en profundidad de los materiales, y con mayor resolucion que
otras técnicas. Esta técnica se comenzd a utilizar a principios de los afos 60 y tiene
diferentes aplicaciones: biomedicina, medioambiente, arqueometria, estudio de materiales
para reactores de fisién y, en la actualidad, también se utiliza para estudiar materiales para
reactores de fusion.

Una ventaja de PIGE frente a PIXE es que los rayos gamma sufren menos atenuacion, por lo
gue se pueden detectar nucleos que se encuentran a una mayor profundidad en la muestra.
La desventaja es que la seccion eficaz es mas baja que en PIXE.

En este trabajo, ademas de PIGE, se han utilizado la técnica RBS y la técnica NRA.

3 Caracterizacion del sistema de medida

3.1 Calibracion del acelerador.

Como se dijo en la introduccion, una de las partes de este trabajo de master ha consistido en
realizar una correcta calibracion del acelerador que nos permita saber con precisién la
energia que tienen las particulas de nuestro haz al aplicar una determinada tension de
terminal.

Se disponia de una calibracion anterior, obtenida mediante el ajuste de la tension de
terminal para reacciones nucleares o de dispersidn eldsticas con secciones eficaces
resonantes.

La energia de los iones dependera del voltaje de terminal que seleccionemos y de su estado
de carga, por tanto, segun las ecuaciones (1) y (5) tenemos que la energia total de los iones
sera (E):
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E = Eryente T Eaceteradgor =4 Vexe + (1 +q2) -V (6)
En nuestro caso:
q=4q:=1
Por tanto:
E=Veee+(1+4q2)V (7)
La calibracidn que se tenia hasta la fecha nos daba la siguiente relacion:
TViear = 4 + 1.0152 - TV, ominal (8)
Por tanto, la energia de nuestro haz seria:
Etesrica = Vext + (1 + q2) - (4 + 1.0152 - TV omina1) (9)
Donde las tensiones estan expresadas en kV y la energia en keV.

Eiesrica €S la energia que deberia tener nuestro haz si la calibracién que teniamos hasta ahora
fuera correcta.

En nuestras medidas siempre vamos a utilizar protones, por lo que g»,=1 y la expresién (9) se
puede agrupar como:

Etesrica = Vexe +8 + 2.0304 - TV ominal (10)

Para comprobar si esta relacién es correcta o si necesitamos modificarla para conocer con
exactitud la energia de nuestro haz, hemos utilizado distintas técnicas con las que en
principio podriamos calibrar el acelerador en un amplio rango de energias. Para bajas
energias hemos utilizado las dos resonancias de la reaccidon nuclear 27AI(p,y)ngi gue se
encuentran a 991.7 y 1316.8 keV [8] y para altas energias hemos utilizado un método que
combina RBS (Rutherford Backscattering Spectrometry) con NRA, segln recomendaciones
del la IAEA [9].

A continuacién se describe cada uno de los experimentos, la instrumentacién utilizada en
cada caso y los resultados de las medidas realizadas.

3.1.1 Medida de las resonancias de la reaccion nuclear 27Al(p,y) 28Si.

Para esta parte del experimento utilizamos la linea multipropdsito-2 del acelerador, ya que
gueremos detectar los rayos gamma y para ello utilizaremos los detectores de Germanio y
de LaBrs. Los proyectiles que vamos a utilizar son protones, para algunas medidas han sido
generados por la fuente duoplasmatrén y para otras por la fuente de pulverizacién catédica.

3.1.1.1 Descripcion tedrica.
En la reaccidn nuclear 27AI(p,y) 285j tenemos dos resonancias bien caracterizadas: una a 992
keV y otra a 1317 keV, en esta reaccidon se emite un gamma con una energia cercana a 12
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MeV [10]. En la Figura 18 podemos ver cdmo es la forma de la seccion eficaz para la reaccion
27AI(p,y) 285j en el rango de energia de 500 a 1700 keV, lo que nos permite observar las dos
resonancias que vamos a utilizar.

6000 L 1 L L L 1 L L

Resonancia 1317 ke\/ "_—_‘

7111 0 SRR SONNRSRSHORS ISR

2400 - oeeeeeecmee o

Yield (N°gammas/sr/pC)

1200 4

T T T T T T T T
500 750 1000 1250 1500
Energia (keV)

Figura 18. Seccion eficaz de la reaccion 27Al(p,y) 5j donde podemos ver las dos resonancias a estudiar [11].

Si bombardeamos aluminio con protones de diferentes energias en torno a estos dos valores
podemos determinar en qué momento esta teniendo lugar la resonancia midiendo el area
(nimero de cuentas total) que tenemos en el espectro medido entre una energia de 3 MeV'y
el maximo de energia al que llegamos con nuestra configuraciéon experimental (8MeV) [10].
Normalizando el drea a la carga que llega a la muestra durante el tiempo de medida y
representandolo frente a la tensiéon nominal de terminal que aplicamos al acelerador,
podemos determinar qué tension de terminal corresponde a la energia de la resonancia. Con
la medida de las dos resonancias tenemos dos puntos que nos permiten comprobar la
calibracion de nuestro acelerador.

3.1.2 Descripcion experimental.

Para estas medidas se ha utilizado una muestra gruesa de aluminio que se coloca en la
posicion 7 del portamuestras tal y como podemos ver en la Figura 19. Mediante un analisis
de RBS (ver 3.1.4) de esta muestra hemos podido ver que se encuentra aleado con metales
mas pesados, probablemente para mejorar sus propiedades mecanicas. Estos metales no
afectaran a nuestras medidas de PIGE para calibracion del acelerador.

Para enfocar el haz y ver en qué posicién de la muestra incide, utilizamos una muestra de
NaCl, que actua como centelleador, y que esta colocada en la posicion 5 del portamuestras.
Aunque también se prepard un blanco fino de aluminio (con un grosor de 20 um),
finalmente no fue utilizado para las medidas (posicién 8 del portamuestras).
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Figura 19. Imagen del portamuestras en el que tenemos NaCl en la posicidon 5 para ver nuestro haz y el Al grueso que
hemos utilizado en nuestras medidas en la posicion 7. Ademas tenemos grafito en la posicién 4 y aluminio fino en la 8
(no utilizados para estas medidas).

Las medidas se llevaron a cabo en la nueva estacion preparada (multipropdsito 2) descrita
anteriormente.

El aluminio fue bombardeado con protones de energias cercanas a los valores de las
resonancias. Para realizar una primera medida de la primera resonancia se utilizé la fuente
HVEE-860, para las medidas posteriores la fuente utilizada fue la fuente duoplasmatrén
(HVEE-358).

Los espectros se recogian con dos detectores simultdneamente (uno de Ge y otro de LaBrs) y
eran representados con el programa Genie2000.

Las medidas se tomaban fijando el tiempo vivo (1000, 500 6 250 s, segun la medida), en cada
medida registramos la carga total que entra en la cdmara para normalizar el area del
espectro entre 3 MeV y el maximo.

N¢ cuentas entre 3 MeV y el maximo

Q

3.1.3 Resultados de las medidas PIGE para calibracion
Medida 1. Resonancia a 992 keV.

Yield =

Para realizar esta medida de la primera resonancia se utilizé la fuente HVEE-860, cuyo
voltaje de extraccion es V=31 kV.

En la tabla se pueden ver todos los resultados de cada medida, la tensiéon de terminal
nominal y la energia a la que corresponderia con la calibracién inicial de nuestro acelerador
(que aun no sabemos si es la energia real de nuestro haz).

Energia tedrica Live Time N2 Cuentas N2 Cuentas
TV (kV) | 1(nA) | Q(uC)
(keV) (s) LaBr; Ge
980.0 463.41 | 154 15.400 1000 461 495
985.0 465.87 | 16.2 16.234 1000 470 480
988.0 467.35 15.6 15.737 1000 453 518
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Energia tedrica Live Time N2 Cuentas N2 Cuentas
TV (kV) | I(nA) | Q(uC)
(keV) (s) LaBr; Ge
989.0 467.84 | 16.2 16.187 1000 524 552
989.3 467.99 | 15.5 15.476 1000 520 602
989.4 468.04 | 14.7 14.736 1000 553 615
989.5 468.09 | 14.9 14.988 1000 600 614
989.8 468.24 | 16.1 16.089 1000 608 688
990.0 468.33 | 16.9 16.936 1000 740 782
991.0 468.83 | 15.0 15.053 1000 585 668
998.0 472.27 | 15.6 15.699 1000 641 696
1000.0 473.26 | 16.3 16.275 1000 656 664

Para cada detector calculamos:

N2 cuentas entre 3 MeV y el maximo

Q

Y representamos el resultado en funcion de la tensién de terminal aplicada.

Yield =

- Detector de LaBrs:
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Figura 20. Resultados y ajuste obtenidos en la primera medida de la resonancia de 992 keV del Al en el detector de LaBrs;.

Los datos los ajustamos a la funcidon de Boltzmann y mediante el ajuste calculamos el punto
de la altura media de la resonancia, y lo haremos corresponder a la energia de la resonancia.
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y=A2
(x0, (A1+A2)/2)

y=A1
Figura 21. Funcién de Boltzmann utilizada para nuestros ajustes con sus parametros caracteristicos.
Los resultados del ajuste son los siguientes:

Ay — Ay
TV—xO
1—e adx

A =294+ 1D wa

A, = (406 + 9) u. a.

xo = (467.975 + 0.046) kV
dx = (0.082 + 0.043) kV

Yield = Az +

El parametro que nos interesa es xp, ya que representa el valor de la tension de terminal en
el que tenemos la media altura de la resonancia.

- Detector de Ge:
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Figura 22. Resultados y ajuste obtenidos en la primera medida de la resonancia de 992 keV del Al en el detector de Ge.

Los resultados del ajuste son los siguientes:

Ay — Ay
TV—xO
1—e adx

A; =(315+10) u.a.
A, = (437 £ 8) u.a.
Xo = (467.943 + 0.041) kV
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dx = (0.081 + 0.034) kV
Medida 2. Resonancia a 992 keV.

Para realizar esta medida de la primera resonancia se utilizé la fuente HVEE-358, cuyo
voltaje de extraccion es V=18 kV.

En la tabla se pueden ver todos los resultados de cada medida, la tensidon de terminal
nominal y la energia a la que corresponderia con la calibracidn inicial de nuestro acelerador
(gque aun no sabemos si es la energia real de nuestro haz).

Energia tedrica Live Time N2 Cuentas N2 Cuentas
TV (kV) | 1(nA) | Q(uC)

(keV) (s) LaBr; Ge

987.6 473.55 97 47.6830 500 699 931
987.8 473.65 99 49.8122 500 791 982
988.0 473.75 93 46.0968 500 199 890
988.2 473.85 94 46.1571 500 786 1000
988.4 473.95 96 46.7028 500 878 1069
988.6 474.05 97 47.3400 500 987 1127
988.8 474.15 97 47.7716 500 977 1237
989.0 474.24 | 108 53.4298 500 1177 1327
989.2 474.34 | 108 54.3903 500 1272 1429
989.6 474.54 | 120 60.6992 500 1382 1609
987.0 473.26 | 115 56.6193 500 896 986
990.0 474.74 | 130 64.2430 500 1572 1824
989.8 474.64 | 104 51.0031 500 1157 1438
990.8 475.13 | 282 71.5238 250 1582 1935
986.4 47296 | 267 66.8571 250 869 1058
986.0 472.77 | 288 71.9724 250 989 1169
985.6 472.57 | 285 72.4421 250 984 1264
987.0 473.26 | 275 69.6048 250 940 1170
986.6 473.06 | 281 70.6218 250 902 1088
987.2 473.36 | 267 67.3700 250 942 1127
987.4 473.46 | 262 65.8277 250 887 1059
990.2 474.84 | 273 68.0324 250 1468 1858

En parte de las medidas hemos reducido el tiempo de medida, ya que teniamos una
corriente mayor y asi en un tiempo menor teniamos aproximadamente la misma carga.

Para cada detector calculamos:

N¢ cuentas entre 3 MeV y el maximo

Yield =
Q
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Y representamos el resultado en funcion de la tensién de terminal aplicada.

- Detector de LaBrs:
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Figura 23. Resultados y ajuste obtenidos en la segunda medida de la resonancia de 992 keV del Al en el detector de LaBr;.

Los resultados del ajuste son los siguientes:

Ay — A,
TV—xq
1—e dx

Ay = (1367 + 40) . a.

A, = (2296 + 36) u.a.

xo = (473.906 + 0.042) kV
dx = (0.160 + 0.037) kV

Yleld = A2 +

- Detector de Ge:
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Figura 24. Resultados y ajuste obtenidos en la segunda medida de la resonancia de 992 keV del Al en el detector de Ge.
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Los resultados del ajuste son los siguientes:

Ay — 4,
TV—xgo
1—e dx

A, = (224 +8) w.a

A, = (413 + 30) w. a.

xo = (474.49 + 0.10) kV
dx = (0.198 + 0.067) kV

Yleld = A2 +

Medida 3. Resonancia a 1317 keV.
Para realizar esta medida de la primera resonancia se utilizé la fuente HVEE-358.

Los resultados obtenidos son los siguientes:

Energia . .
.. Live Time N2 Cuentas N2 Cuentas
tedrica TV (kV) | 1(nA) Q (u1C)
(s) LaBr3 Ge
(keV)

1313.0 633.80 347 90.6694 250 4776 6381
1317.0 635.77 347 92.1366 250 5134 6923
1315.0 634.79 344 90.6441 250 5030 6979
1314.0 634.30 338 89.2819 250 4935 6649
13135 634.05 337 88.4771 250 4787 6481
1312.0 633.31 335 88.3568 250 4434 5993
1311.0 632.82 328 85.5335 250 4309 6060
13125 633.56 332 88.5332 250 4507 6017
1311.5 633.06 352 85.1985 250 4392 5864
1310.5 632.57 351 87.7440 250 4572 6177
1314.5 634.54 339 84.8262 250 4690 6629
1314.2 634.39 343 85.6949 250 4738 6585
1315.5 635.03 344 86.0732 250 4776 6540
1313.8 634.20 343 85.9753 250 4743 6490
1313.4 634.00 341 85.1830 250 4648 6370
1312.8 633.70 330 82.4452 250 4226 5654
1313.2 633.90 333 83.3133 250 4553 6007
1316.2 635.40 334 83.4115 250 4628 6427

24



- Detector de LaBrs:

Area Normalizada (u.a.)
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Figura 25. Resultados y ajuste obtenidos en la medida de la resonancia de 1317 keV del Al en el detector de LaBr;.
Los resultados del ajuste son los siguientes:

Ay — A,
TV—xgo
1—e ax
A, = (509.6 + 2.6) u.a.
A, = (553.0 + 2.0) . a.
Xo = (633.832 + 0.032) kV

dx = (0.074 + 0.027) kV

Yield = A2 +

- Detector de Ge:

720 4---

Area Normalizada (u.a.)

—
6325 633.,0 6335 634.,0 6345 635,0 6355 636,0

TV (kV)

Figura 26. Resultados y ajuste obtenidos en la medida de la resonancia de 1317 keV del Al en el detector de Ge.
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Los resultados del ajuste son los siguientes:

Ay — 4,
TV—xgo
1—e dx

A, = (690.3 + 5.6) u.a.

A, = (7639 + 4.9) w.a.

xo = (633.954 + 0.048) kV
dx = (0.102 + 0.044) kV

Yleld = A2 +

Medida | Detector TVhominal(kV) Eca (keV)
. +0.

L [l oo o
. 0.

||,
LaB 633.832+0.032

3 Ze@ 633.954+0.048 1316.83

Para saber exactamente qué energia tenia el haz inicial tenemos que caracterizar la muestra,
ya que hay factores que hacen que el haz pierda parte de su energia antes de incidir en la
muestra.

3.1.4 Caracterizacion del blanco de Al empleado

Nuestro blanco de aluminio tiene una capa de oro. La finalidad de la capa de oro es disponer
de una medida de la dosis independiente de la efectuada mediante la medida de la corriente
en muestra. Mediante un detector de particulas, situado en la cdmara de dispersién, es
posible detectar las particulas del haz retrodispersadas por la [dmina de oro vy, asi, poder
normalizar los datos de PIGE al area de la sefial RBS del oro. Aunque, finalmente, este
método no se ha utilizado, dicha capa hay que tenerla en cuenta para saber qué energia
pierde nuestro haz al atravesarla.

En primer lugar determinamos el espesor de esta capa con una medida de RBS realizada en
la camara de la linea estandar. Al analizar la capa de oro, hemos visto que aparecen unos
picos que no esperabamos, corresponden a C y O, lo que denota una contaminacion
superficial. Esta capa se puede ver a simple vista al quitar la muestra del portamuestras tras
haber estado cerca de dos meses sin utilizarse.

26



Figura 27. Al quitar la muestra del portamuestras se ve claramente una marca con la forma del portamuestras (en la foto
no se aprecia demasiado bien, ya que fue tomada unos dias después de retirar la muestra del portamuestras). También
vemos la marca del lugar donde ha golpeado el haz.

Después de realizar la medida de RBS analizamos el espectro con el programa RBX [12] y
hacemos una simulacion para ver qué espesor de oro tenemos y a qué se deben los
pequefios picos que aparecen sobre el aluminio. La simulacién que mejor se ajusta al
espectro obtenido corresponde a una capa de oro de espesor 2.40 16 3tomos/cm? y a una
capa de contaminacion formada por H, C y O de un espesor de aproximadamente 10"
dtomos/cm?. Mediante RBS con protones no es posible determinar la composicion exacta de
la capa de contaminacidn, existiendo distintas combinaciones de H, Cy O, como elementos
constituyentes, y distintos grosores de capa, que concuerden con el resultado de la medida.
Sin embargo, a la hora de calcular la pérdida de energia del haz al atravesar cada una de las
posibles capas, se encuentra que es siempre del mismo orden. Se ha adoptado un valor
medio.

15000
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Figura 28. Espectro de RBS obtenido para nuestra muestra de Al. En él apreciamos un gran pico correspondiente a la capa
de Au que hay en la superficie de la muestra y dos pequeiios picos sobre el Al que en principio no esperabamos
encontrar.
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Con el programa SRIM calculamos el poder de frenado de la capa de oro y de la capa de
contaminacién para las energias de nuestros protones (en torno a 992 y 1317 keV).

Poder de frenado
Eres (keV) Capa Espesor (at/cm?) (eV/10%at/cm?) Eperdida (keV)

992 Au 2.6-10% 20.51 0.533
H/ Cr O 17

992 (20%,20% 60%) 10 4.359 0.436
H,C O 17

992 (63%,11%,26%) 10 2.575 0.258

1317 Au 2.6:10% 18.37 0.478
H/ Cr O 17

1317 (20%,20% 60%) 10 3.801 0.380
H/ Cr O 17

1317 (63%,11% 26%) 10 2.253 0.225

Tomando el valor medio para la capa de contaminacién obtenemos que la energia total
perdida por el haz seria:

IEres (keV) Eperdida (keV) EO (keV)
991.74 0.880 992.62
1316.83 0.781 1317.61

3.1.5 Calibracion del acelerador mediante estudio de resonancias PIGE
Con esto ya podemos conocer la energia inicial de nuestro haz.

Eresonancia real — Eperdida(Au,cont)
Ereat = Eextracc + Eacet
Eresonancia =q- Vextracc + (Tl + 1)TVreal - Eperdida(Au,cont)

Eresonancia —-q- Vextracc + Eperdida(Au,cont)

(n+1)

TViea =

En nuestro caso:

_ Eresonancia - Vextracc + Eperdida(Au,cont) _
TVreal = 2 =A+B- TVnominal

Haciendo un ajuste lineal de nuestros resultados, deberiamos tener A=0 y B=1 si la
calibracion del acelerador fuera correcta. En la actualidad[13] aceptamos A=4 kV y B=1.0153.
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Calculamos TV,ea con las medidas realizadas y representamos frente a TV ominal Para cada

detector:
Detector TV eal TV nominal
480.81 467.975+0.046
LaBrs 487.31 473.906+0.042

649.81 633.832+0.032
480.81 467.943+0.041
Ge 487.31 474.49+0.10

649.81 633.954+0.048

Representamos los resultados de ambos detectores en una misma grafica y ajustamos todos
ellos a una misma recta:

640

600 o

560 A

TVrenI (kV)

520

480

480 520 560 600 640

TV (kV)

nominal

Figura 29. Ajuste lineal de los resultados obtenidos.

Resultados del ajuste lineal:

TViews = A+ B - TVyominal
A=(448+0.64) kV
B = (1.0181 + 0.0012)

3.1.6 Calibracion del acelerador mediante RBS y NRA

Para esta parte del experimento utilizamos la linea estdndar del acelerador. En esta linea
vamos a hacer dos tipos de medidas diferentes, siempre con el objetivo de calibrar el
acelerador. Nuestros proyectiles siempre serdan protones generados por la fuente
duoplasmatron. En ambos casos vamos a detectar particulas (protones o particulas a), por lo
gue utilizaremos los dos detectores de silicio de los que dispone la camara.

Por un lado, haremos RBS bombardeando con protones una muestra de MnSnO.

Ahora lo que vamos a detectar son particulas a con los detectores de silicio.
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3.1.6.1 Descripcion tedrica.
Al bombardear un material con un haz de energia inicial £y, podemos calcular la energia de
las particulas dispersadas (iguales o no a los proyectiles) E3 como [14]:

2

D "2
E; = ErB |cosf + (E — sinze)

Siendo:

o M; M, E,

(M; + M,)(M3 + M,) Er

D= M,;M, . ( n M1Q)
Mz + M;)(M3 + My) M,Er
Donde:
Er=E +Q

Q = (My + M, — M3 — M,)c?

M; = masa del proyectil

M, = masa del atomo blanco

M; = masa de la particula dispersada (ligera)

M; = masa del atomo resultante (pesado)

0 = Angulo de salida del atomo dispersado (Lab.)
¢ = velocidad de la luz

En el caso de una colision eldstica tenemos Q=0 y la ecuacidn se reduce a:
E3 = k . EO

Donde k es el factor cinematico que viene dado por la siguiente expresion:

2

M, 2 M2 1/,
- - _ 4 _ cin?
k= 0, & ;)2 cosf + [(M1) sin 9]

Ademas, podemos relacionar la energia de las particulas (E3) con el nimero de canal en que
las encontramos en nuestro espectro:

2

D /2
E; = ErB c059+(§—sin29) =a-N+b

E3=k‘E0=a'N+b
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Por tanto, haciendo RBS con dos elementos diferentes y NRA con una reaccién nuclear de
Q>0 tenemos un sistema de tres ecuaciones que nos dara una solucién Unica de a, b y Ep. Asi
sabremos para una determinada tensidn de terminal la energia que tiene nuestro haz [15]. El
sistema que nos queda es el siguiente:

a'NMn+b—kp‘Mn'E0=0
a'N5n+b—kp‘5n'E0=0

1) <2
D /2
a-Ngg+b—ErB|cosd + (E - Sinze) = 0 (para la reaccién **B(p, a) ®Be)

Es necesario utilizar la tercera ecuacién con una reaccidn nuclear donde Q>0 para que
nuestro sistema tenga una solucion Unica, si planteamos la tercera ecuacion con otra medida
de RBS de otro elemento diferente, tendriamos un sistema homogéneo y, por tanto, un
sistema compatible indeterminado (con infinitas soluciones).

3.1.6.2 Descripciéon experimental.

Utilizamos dos muestras diferentes, para la parte de RBS utilizamos una lamina delgada de
MnSnO sobre un sustrato de Si, y para la parte de NRA utilizamos una lamina de BC (carburo
de boro), donde tenemos el boro que necesitamos para la reaccion nuclear a estudiar. Lo
colocamos en el portamuestras de la cdmara estandar tal y como se muestra en la Figura 30.

Figura 30. Portamuestras de la camara estandar tal y como se utiliz6 para nuestras medidas, con una muestra de MnSnO
y otra de BC.

Vamos a registrar los espectros en los dos detectores (el fijo a 170° y el mdvil a 165°). En este
caso, medimos el espectro hasta que haya pasado una carga total de 10 uC. La corriente la
medimos de dos formas: con una Faraday Cup y directamente del portamuestras. El
portamuestras esta polarizado a +180 V para evitar que escapen electrones secundarios que
falseen la medida de la dosis.

Colocamos la muestra perpendicular al haz ajustando los parametros del gonidmetro que
tenemos acoplado al portamuestras.
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Figura 31. Imagen de la cdmara estandar, utilizada para estas medidas.

3.1.6.3 Resultados.

RBS en Mn vy Sn.

En la Figura 32 podemos ver un espectro obtenido en una de las medidas realizadas al
bombardear MnSnO con protones. La parte de la izquierda corresponde al sustrato de silicio
sobre el que se encuentra la muestra, en esta parte apreciamos dos picos que se
superponen al silicio, uno corresponde al oxigeno de la muestra y el otro hemos averiguado
que corresponde a carbono, por lo que en nuestra muestra también debe de haber carbono.
A la derecha se aprecian claramente los dos picos correspondientes a los protones
retrodispersados por el manganeso y el estafio. Puesto que el Sn es mas pesado que el Mn,
el pico de la derecha corresponde al Sn (el factor cinematico es mayor, por lo que el protdn
pierde menos energia y la encontramos en un canal mayor). En nuestras ecuaciones
tenemos que introducir el nUmero de canal de estos dos picos.

1
E—

-~ | %6 QEEALEE %6 1750 Element 0.00 - I

Figura 32. Uno de los espectros obtenidos en las medidas sobre la muestra de MnSnO. Podemos ver el sustrato de Si, en
el que encontramos dos picos: uno corresponde a O y otro a C. A la derecha encontramos los dos picos del Mn y del Sn.

Se han realizado medidas para distintos valores de tension de terminal. En los espectros
obtenidos para TV=4 MV, debido a la muy alta seccion eficaz no Rutherford del Si, no
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distinguimos los picos del Mn y del Sn, por lo que no podemos utilizar estas medidas para
nuestra calibracion.

Detector fijo:

TV (kV) Energia lrez | lsam Q Ganancia Canal Mn Canal Sn
(keV) | (nA) | (nA) | (uC) | Gruesa| Fina
634 1313.4 37 37 10 50 0.70 207 217
635.4 1316.2 | 44 | 40 10 100 | 0.70 433 452
1267 2600.0 | 21.5 | 21.5 10 50 0.70 433 452
2000 4087.2 | 20.8 | 21 10 50 0.70 693 722
4000 8148.4 8 8 10 20 0.70 - -

Detector movil:

TV (kV) Energia | lrc2 | lsam Q Ganancia CanalMn | Canal Sn
(keV) | (nA) | (nA) | (uC) | Gruesa| Fina
634 13134 37 37 10 50 0.70 229 238
635.4 1316.2 44 40 10 100 0.70 451 469
1267 2600.0 215 | 215 10 50 0.70 453 470
2000 4087.2 20.8 21 10 50 0.70 710 738
4000 8148.4 8 8 10 20 0.70 - -

Reaccién 'B(p,a)Be.

Un espectro obtenido en estas medidas tiene el aspecto que se muestra en la Figura 33. El
pico que encontramos a la derecha del espectro corresponde a la particula oo emitida en la
reaccion nuclear. El numero de canal de este pico es el que tenemos que introducir en la
tercera ecuacion de nuestro sistema. En la medida con TV=4 MV no distinguimos el pico de
las particulas a.
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Figura 33. Espectro obtenido al bombardear con protones BC para una tension de terminal de 1267 keV. El pico marcado
corresponde a la particula a emitida en la reaccién 11B(p,m)sBe.

Detector fijo.

TV (V) Energia (keV) | Canal Pico a
634 1313.4 205
635.4 1316.2 427
1267 2600.0 1099
2000 4087.2 1190
4000 8148.4 -
Detector movil.
TV (V) E(nkzrs;a Canal Pico a
634 13134 226
635.4 1316.2 446
1267 2600.0 1116
2000 4087.2 1208
4000 8148.4 -

Resolucidn del sistema

Para resolver el sistema se ha utilizado el programa Mathematica [16].
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XMn =;

X5no=;

kSn=;

Kin -;

Ml-=:

M2 =;

M3 =;

M4 =;

0=;

xB =;
Solve[mXMn+b -kMne =- 0&&mXSn + b -kSne -- 0&&

m¥B+b -HiMIe f {(M1l+M2) (M3 +H1))
(-0.98629 & {{{{c +Q) M2 ML) F (MIMI I} {1+ {MLQ) f (M2 (c+0Q))) -0.027243~({172)}"2--0, {e,m, b}]

Los datos a introducir para cada tensidn de terminal diferente y para cada detector son:
canal del Mn (XMn), canal del Sn (XSn), factor cinematico del Sn (kSn), factor cinematico del
Mn (kMn), masa del proyectil (M1), masa del nlcleo padre (M2), masa de la particula
emitida (M3), masa del nucleo hijo (M4), valor Q de la reaccién y canal en el que vemos la
particula oo emitida por el B (XB).

Los resultados obtenidos para cada detector y para los valores de la tensién de terminal
utilizados son los siguientes:

TV Etesrica ., Q-Value m b Eo
kv) | (kev) | Re3ccion | yey) | Detector | 6y v/eanal) | (kev) | (kev)
634 | 1313.4 | B(p,a)®Be | 8590.379 Fijo 170.5° 42.75 -77.24 | 10441
635.4 | 1316.2 | "B(p,a)®Be | 8590.379 Fijo 170.5° 19.34 65.48 | 9444.7
1267 | 2600.0 | ''B(p,a)®Be | 8590.379 Fijo 170.5° 5.218 243.3 | 2690.4
2000 | 4087.2 | 'B(p,a)®Be | 8590.379 Fijo 170.5° 5.238 204.6 | 4122.2
634 | 1313.4 | ™B(p,a)®Be | 8590.379 | Mdvil 165° 36.11 8.230 | 8892.5
635.4 | 1316.2 | B(p,a)®Be | 8590.379 | Movil 165° 17.99 134.1 | 8859.8
1267 | 2600.0 | *B(p,a)°Be | 8590.379 | MOvil 165° 5.431 -108.7 | 2525.9
2000 | 4087.2 | B(p,a)®Be | 8590.379 | Movil 165° 5.330 16.81 | 4083.4

Eiesrica €S la energia que deberia tener nuestro haz si la calibracién que teniamos hasta ahora
fuera correcta.

Teniendo en cuenta la energia que deberiamos tener en cada caso (deberia ser cercana a la
energia tedrica) podemos ver que los valores obtenidos para las tensiones de 634 y 635.4 kV
no son correctos, sin embargo los obtenidos para 1267 y 2000 kV si se acercan a los valores
tedricos, aunque en el detector fijo nos salen valores mayores que los tedricos y en el movil,
menores, lo cual nos impide llegar a una correcta calibracion con este método.

Podemos estimar las diferencias entre los valores obtenidos y los tedricos:
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TV Etet":rica E0
(kV) (keV) Detector (keV) )
1267 | 2600.0 Fijo 2690.4 3.36%
2000 | 4087.2 Fijo 4122.2 0.85%
1267 | 2600.0 Movil 2525.9 2.93%

2000 | 4087.2 Movil 4083.4 | 0.09%

Las diferencias entre los valores nominales y los obtenidos por este método hace necesario
un estudio mas pormenorizado de los resultados, para poder determinar si el método es
valido y en qué condiciones.

3.2 Caracterizacion de los sistemas de deteccion
Caracterizacion de los detectores gamma de la linea multipropdsito 2.

- Calculo de la eficiencia de los detectores:

Para calcular la eficiencia de nuestros detectores utilizamos dos fuentes con actividad
bien conocida (2% de precision), son fuentes de Ba-133 y de Na-22.

Para calcular la eficiencia necesitamos calcular la actividad de las muestras a dia de
hoy con la expresion:
A=Ay e tt
Donde:
Aong = 1 uCi (Enero,2008)
Agpqg = 1 uCi (Enero,2006)

tna = (Enero,2008)-(Septiembre,2011)= 45 meses = 3.75 afios
tga = (Enero,2006)-(Septiembre,2011)= 69 meses = 5.75 afios

_he 20500 65
TNg = 2 = 2 = o. anos
ti, 10.8
=22 — "~ — 15,581 afios

T =
Ba ™ m2 "~ In2
Sustituyendo estos datos, calculamos la actividad a dia de hoy que resulta ser:

3.75
Ayg = e 3751 = 0.368 uCi = 1.36 - 10* desintegraciones/s

5.75
Ap, = e 15581 = 0.691 uCi = 2.56 - 10* desintegraciones/s

En la tabla se muestran los valores obtenidos para cada energia en el detector de
LaBr:
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Energia Fuente Area Real time Prob. Eficiencia
pico (keV) (s) linea absoluta
1275 Na-22 912033 62343.24 0.9994 0.1075%
303 Ba-133 473606 | 29628.40 0.1915 0.3263%
356 Ba-133 1488411 | 29628.40 0.6364 0.3086%
384 Ba-133 151774 | 29628.40 0.0912 0.2196%

Hay que calcular el niUmero de particulas emitidas (n? de desintegraciones totales) en

nuestro tiempo de medida como:

nodesintegraciones = A(des/s) - RealTime(s)

Por ultimo, la eficiencia absoluta la calculamos como:

Donde /es la intensidad (o probabilidad) de cada linea expresada en tanto por uno.
Tenemos que tener en cuenta que esta eficiencia que hemos calculado es la

Eabs =

n®part.detectadas

Area

eficiencia absoluta en tanto por ciento.

n®part. emitidas

" nodesint.- [

Representamos graficamente la eficiencia frente a la energia:

En la tabla se muestran los valores obtenidos para cada energia en el detector de Ge:

Eficiencia absoluta LaBr (%)
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Figura 34. Eficiencia del detector de LaBr;.
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Energia Fuente Area Real time Prob. Eficiencia
pico (keV) (s) linea absoluta
1275 Na-22 846524 62730.1 0.9994 0.0992%
276 Ba-133 190487 29819.12 0.0757 0.3299%
303 Ba-133 451751 | 29819.12 0.1915 0.3092%
356 Ba-133 1329005 | 29819.12 0.6364 0.2738%
384 Ba-133 182778 | 29819.12 0.0912 0.2627%

Representamos graficamente la eficiencia frente a la energia:

03—+
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i i i i
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E (keV)

Figura 35. Eficiencia del detector de Ge.

Podemos ver que la eficiencia decae exponencialmente con la energia (se ve mucho
mejor con el detector de Ge, ya que el ajuste es mejor y tenemos un punto mas que
en el detector de LaBrs).

También podriamos calcular la eficiencia intrinseca del detector a partir de la
eficiencia geométrica:

Eabsoluta = ggeométrica * Eintrinseca

n®particulas detectadas

E: ; = -
intrinseca = noparticulas que llegan al detector

n®particulas que llegan al detector

&£ Lpnnd = P L,
geometrica = neparticulas emitidas por la fuente

38



Para calcular la eficiencia geométrica se puede aproximar la superficie plana del
detector a un casquete esférico, en la siguiente figura vemos como todas las
particulas emitidas por la fuente se repartirian en una esfera, y el detector sélo recibe
las que llegan a su superficie:

&

Detector

Figura 36. Esquema de la fuente y el detector.
Por tanto:

r? r?

g s . —_——— e —_—.,
geometrica 41rd? 4d2

Calibracidn en energia:

Tenemos que realizar una calibracién en energia (saber a qué energia corresponde
cada canal de nuestros espectros) para la configuracion que tenemos en nuestro
sistema (ganancia de los amplificadores, tensidn de polarizacion de los detectores,...)
y para cada detector. Para ello utilizamos unas fuentes conocidas de forma que
podemos relacionar los picos que vemos en nuestros espectros al colocar las fuentes
cerca de los detectores con las energias de los rayos gamma emitidos por estas
fuentes.

LaBrs:
Fuente Canal E (keV)
Co-60 914 1333
Co-60 737 1173
Cs-137 185 662
Na-22 845 1275
K (Natural) 1053 1461
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Se han representado los datos con el programa Origin y se ha realizado un ajuste
lineal:

1600 T T T T T T
% 1200 - em oo e
=
8
- H H | ' H
=
w

i T i ' T T T T i T
200 400 600 800 1000 1200
Canal

Figura 37. Ajuste lineal para calibrar el detector de LaBr.

Resultados del ajuste lineal:
Energia (keV) = a- N°Canal + b
a =(0.9216 + 0.0042) keV /canal

b = (492.5 + 3.4) keV

Ge:

Fuente Canal E (keV)
Co-60 1357 1333
Co-60 1195 1173
Cs-137 676 662
Na-22 1298 1275
Na-22 523 511

K (Natural) 1487 1461

Se han representado los datos con el programa Origin y se ha realizado un ajuste
lineal:
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Figura 38. Ajuste lineal para calibrar el detector de Ge.

Resultados del ajuste lineal:
Energia (keV) = a- N°Canal + b
a = (0.9854 + 0.0002) keV /canal
b = (—4.30 + 0.26) keV
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4 Conclusiones

Se ha instalado la instrumentacién necesaria para la realizacion de medidas de emisidon
gamma inducida por particulas (PIGE) en la estacién multipropésito-2 del Centro de Micro-
Andlisis de Materiales.

Se ha realizado la caracterizacidon de los sistemas de deteccion y de la energia del haz de
iones. Para la misma se han efectuado tanto medidas de PIGE como de RBS y NRA.

Para la medida de la energia real del haz, y la consiguiente calibracidon del acelerador de
iones, se han utilizado los métodos propuestos por la Agencia Internacional de la Energia
Atémica (IAEA).

Uno de los métodos (el estudio de la resonancia a 991keV de la reaccién 27Al(p,y) 28s), ha
demostrado ser altamente preciso. Durante la realizacién de estas medidas se han
encontrado una serie de discrepancias en los resultados, que han mostrado la importancia
de la eleccion y conservacidn de los blancos utilizados: la acumulacion de contaminacion de
forma no controlada en la superficie de los mismos provoca una variaciéon en la energia del
haz, medible mediante el estudio de la resonancia. Este efecto ha de tenerse en cuenta en
futuros experimentos, extremando el cuidado en la preparacidn de los blancos que se vayan
a utilizar, y controlando las condiciones de los mismos, antes y después de la medida.

El otro método propuesto por la IAEA, para energias del haz superiores a 2 MeV,
combinando medidas de dispersidon elastica de particulas con el analisis de reacciones
nucleares, no ha dado los resultados esperados, con una seria discrepancia entre los valores
nominales y los obtenidos. Es necesario realizar mas medidas que nos permitan determinar
si este método es correcto 0 no, y en qué condiciones es posible aplicarlo.

A pesar de los problemas encontrados, se ha realizado un avance significativo para contribuir
a la creacion de la base de datos de secciones eficaces, pudiendo disponerse desde ahora de
una nueva estacién experimental para PIGE, con un sistema de deteccidn bien caracterizado.
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