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1. INTRODUCCION

El estudio de defectos cristalinos es una de las principales ramas de investigacion en la
Fisica del Estado Solido. Esto es debido a la gran cantidad de propiedades de los sélidos que
dependen de la existencia de tales defectos. Es por ello que a lo largo de estos afios, se han
desarrollado un gran nimero de técnicas capaces de aportar informacion acerca de los mismos.
Entre ellas podemos destacar, ya que sera la que nos ocupe a lo largo de este trabajo, la técnica
de aniquilacion de positrones.

La Espectroscopia por Aniquilacién de Positrones (PAS) es un método no destructivo
de analisis que permite estudiar la estructura electrénica y defectos en s6lidos. Son muchos los
experimentos de aniquilacion de positrones que han demostrado la relacion entre la estructura
de defectos cristalinos y los parametros de aniquilacion. La funcién de onda de un positron
‘atrapado’ en defectos del material esta localizada hasta el momento de su aniquilacion con un
electron del entorno. Debido a que tanto la densidad electrénica local como la distribucion de
momentos de un cristal con defectos difieren de las de un cristal homogéneo y libre de defectos,
el estudio de los fotones gamma producidos durante la aniquilacion del positron proporcionara
valiosa informacion acerca de las propiedades fisico-quimicas del sélido en el lugar en el que se
produce la aniquilacion.

Las técnicas de estudio del comportamiento de los positrones en materiales se pueden
clasificar principalmente en dos grupos, segin se basen en el principio de conservacion del
momento en el proceso de aniquilacion (Espectroscopia de Ensanchamiento Doppler y
Correlacion Angular de la Radiacion de Aniquilacion) [1,2] o en la sensibilidad de los
positrones a la densidad electrénica (Medida de Tiempos de Vida) [1,2].

Asi, la Espectroscopia por Aniquilacion de Positrones utiliza técnicas experimentales
de Fisica Nuclear y, por tanto, hace uso importante de las técnicas de espectroscopia nuclear.
Esto es por lo que el progreso en PAS esta estrechamente relacionado con los avances
conseguidos en los métodos experimentales en Fisica Nuclear.

1.1 Procesos de formacion y de aniquilacion de positrones

El positron es la antiparticula del electron, tiene la misma masa que éste y la mayoria de
sus propiedades, salvo su momento magnético y su carga, cuya magnitud es exactamente igual
pero con signo positivo.

El positrén fue observado por primera vez en los rayos cdsmicos en 1932 por C.D.
Anderson, aungue su existencia fue predicha varios afios antes por Dirac.

Los positrones pueden ser creados al incidir e interaccionar radiacion gamma de
suficiente energia con la materia. Experimentalmente se ha encontrado que cuando esto ocurre
se da la reaccion:

y—>e +e

Este proceso recibe el nombre de creacion de pares y sblo tiene lugar en un medio

material, nunca en el vacio, dado que es necesario la conservacién de energia y momento. En
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general, se necesitan fotones con una energia superior a 1.02MeV (dos veces la energia en
reposo del electrén) para que pueda darse este proceso de creacion de pares (e ,e'). La

probabilidad de produccion de un par aumenta con la energia del fotén y con el nimero atbmico
del nucleo con el que interactda.

Otra forma de obtener positrones es mediante la desintegracion B* de is6topos
radiactivos:

X' Y+ B +u,+y

Se producen positrones y neutrinos procedentes de la transformacion de un protén en un
neutron dentro del nucleo. El positrén y el neutrino son expulsados con una energia variable.
Como resultado, tenemos un nucleo con el mismo ndmero masico y ndmero atémico
disminuido en la unidad.

No obstante, la vida del positron es muy corta, por lo que no es facil de observar en la
naturaleza.

Tanto los positrones resultantes de la creacion de pares como los que provienen de la
desintegracion B* se aniquilan al combinarse con electrones en el medio de interaccion.

Al difundirse por la materia, los positrones interaccionan electromagnéticamente con
los electrones del medio, se aniquila el par y su energia se transfiere al campo electromagnético
(se producen fotones). Es decir, cuando un positron atraviesa la materia experimenta distintos
procesos de interaccion con el medio, los cuales influyen en el estado a partir del cual el
positron se aniquila con el electrén. En primer lugar, cuando un positrén penetra en un medio
condensado, va perdiendo su energia cinética rapidamente debido a colisiones atémicas
(proceso de termalizacién). Cuando el positrén tiene alta energia, el mecanismo principal de
pérdida de energia es el de ionizacion: el positron excita electrones al colisionar con los atomos.
Cuando la energia del positron ha disminuido hasta una fraccion de eV, lo que domina en la
pérdida de energia es la dispersion de fonones. La variacion de energia durante el proceso de
termalizacion ocurre en un periodo de unos cuantos ps, muy breve comparado con la vida
media del positron. El positron puede viajar durante la termalizacién una distancia del orden de
los milimetros desde el punto en el que fue emitido.

Una vez que los positrones han alcanzado el equilibrio térmico con el medio (que, una
vez alcanzado se mantiene gracias a la emision y absorcion de fonones) tiene lugar el proceso de
difusién, durante el cual el positron interactta con los alrededores y se aniquila con un electrén.
(Figura 1).
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Figura 1. El positron procedente de la fuente penetra en la muestra donde experimenta los procesos de termalizacion
v difusion para acabar aniquilandose con el electron.

Antes de la aniquilaciéon y debido a las colisiones anteriormente mencionadas, el
positron se va frenando y experimenta interaccion Coulombiana con algun electrén del medio.
Es entonces cuando el par, antes de aniquilarse, forma una configuraciéon llamada Positronium
(Ps), en la que el electron y el positron giran uno alrededor del otro hasta que eventualmente
terminan aniquilandose.

Dependiendo de la orientacidn relativa entre los espines del electréon y el positron
podemos distinguir dos configuraciones distintas para el positronio: el estado singlete 'S,
(Parapositronium p-Ps) cuando los espines del electron y el positron son antiparalelos (el espin
total es cero) o el estado triplete S, (Orthopositronium, o-Ps), cuando los espines de ambas
particulas son paralelos (espin total uno).

El positronio tiene una vida media del orden de 10™° s. Transcurrido este tiempo las dos
particulas se aniquilan emitiendo radiacién electromagnética. Como las masas del electron y del
positron son de 0.51 MeV cada uno, hay 1.02MeV disponibles al aniquilarse. Normalmente se
emiten dos fotones antiparalelos, cada uno de 0.51MeV, lo que se conoce con el hombre de
radiacién de aniquilacién.

La seccion eficaz de aniquilacion de positrones con emision de dos fotones fue
calculada por Dirac. En aproximacidn no relativista, esta seccion eficaz aumenta al disminuir la
velocidad relativa, v, entre las particulas involucradas:

O =0p =Ty 1

donde 7, es el radio clasico del electron y c la velocidad de la luz.

Y la probabilidad de aniquilacion por unidad de tiempo viene dada por:

A=0o,vn, = micn, 2

donde n, es la densidad electronica.
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La aniquilacion del par (e”,e") solo es posible si se cumplen las leyes de conservacion
del momento y la energia, que para el caso de dos fotones de aniquilacion tienen la forma:

k,+k,=p=2mv (3)
kic+k,c=E =2mc? 4)

En estas expresiones, m =m,/~1-v*/c? , donde m, es la masa en reposo del electrén, k, y

k, los momentos de ambos fotones, E la energia del par electron- positron y v la velocidad
del centro de masas del par en el sistema de referencia de laboratorio.

Figura 2. Esquema de los momentos en el proceso de la aniquilacion con emision de dos rayos Y .

D es el momento del par electrén-positron.

Segun las ecuaciones (3) y (4), si el centro de masas del par en el sistema de laboratorio,
esta fijo (v =0), los dos fotones de aniquilacion salen en direcciones opuestas (el angulod =0,
en la Figura 2) y con la misma energia, igual a la mitad de la energia total del sistema:

k,c = k,c =myc® =0.511Mev .

En el sistema de laboratorio, debido al movimiento del par electron-positron (v = 0) los
dos fotones se desvian ligeramente de la colinealidad y sus energias difieren de 0.51 MeV.
Si, como suele ser el caso, el momento del par en el momento de la aniquilacién es tal

que p <<mc , el angulo de desviacion viene dado por:
sing ~ £+ )
myc
donde p, es la componente del momento del par electron-positron transversal a la direccion de
emision de los fotones.

De igual forma, el movimiento del par causa un ensanchamiento Doppler en la energia
de los fotones de aniquilacion dado por:
P©
772
donde p|es la componente del momento del par electron-positrén en la direccién de emision

AE (6)

de los fotones.
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Dado que la energia de los positrones termalizados es muy pequefa (~k,7 ), los valores
de 6 y AE, estan relacionados con los momentos de los electrones del solido. Como

consecuencia, la anchura y la forma de la linea de aniquilacién contienen informacién sobre los
electrones con los que el positron se aniquila.

En un medio homogéneo, libre de defectos, todos los positrones se aniquilan con la
misma tasa de aniquilacién (se define la tasa de aniquilacion como la inversa del tiempo de vida
del positron), lo que se traduce en un patron de aniquilacion homogéneo, caracteristico de cada
material. En cambio, en un material con defectos, tales como dislocaciones, vacantes,
aglomerado de vacantes etc.., los positrones ocupan preferentemente el espacio interatdmico
debido a la repulsion coulombiana que experimentan con los iones positivos. Dentro de estas
zonas defectuosas, el potencial experimentado por el positron disminuye debido a que la
repulsion también lo hace. La energia de un positron en un estado deslocalizado (libre) es, por
tanto, mayor que en estado localizado (‘atrapado’ en el defecto). La energia de ligadura de los
positrones en estos defectos es tipicamente de unos cuantos eV, por lo que lograr que un
positron escape de un defecto es casi imposible y la particula permanece ahi ‘atrapada’ hasta el
momento de aniquilarse. S6lo en el caso de que esta energia de ligadura sea pequefia (menor
que 0.1 eV) puede el positron llegar a escapar si gana esta energia tras la interaccién con algun
fonon.

1.2 Fuentes y muestras en PAS

Las fuentes convencionales de positrones para la Espectroscopia de Aniquilacion de
Positrones son los radiois6topos artificiales emisores de radiacion S . Los espectros de los

positrones emitidos por dichos radioisétopos son continuos y abarcan desde préacticamente 0
hasta el orden de 1 MeV, dependiendo del emisor.

El radiois6topo més frecuentemente utilizado en PAS es el #?Na cuya vida media es de
unos 2.6 afios. Su principal caracteristica es la emision de un foton y de 1.27 MeV casi

simultdneamente con la emision del positron (Figura 3). Se puede determinar la vida del
positron a partir del tiempo transcurrido entre la emision del foton de 1.27 MeV vy el fotdn de
aniquilacién de 0.511 MeV, mediante un sistema de coincidencias. Ademas, su precio razonable
y su fécil obtencién en laboratorio a partir de diferentes sales de sodio en disolucion acuosa,
tales como el cloruro sédico o acetato sddico, hacen de este radioisétopo uno de los mas
utilizados en la investigacién con positrones.

22 2.602 a
Na ;
B (90.4 %)
ﬁ+ (0.1 %) EC (9.5 %)
3.7ps 4
y (1.274 MeV)
22
Ne v v

Figura 3. Esquema de desintegracién del isétopo radiactivo de *’Na

Aungue son menos comunes, también se utilizan otros isétopos como *Cu, **Co, etc.
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Por otra parte, es necesario que la actividad de las fuentes sea débil en el caso de las
medidas de tiempos de vida del positron y del Ensanchamiento Doppler, para asegurar que los
fotones detectados procedan de un mismo evento de aniquilacién. Incluso actividades tan bajas

como 8-10° B¢ (2.16-107* mCi ) son suficientes.

Normalmente, estas fuentes se preparan por evaporacion de una solucién acuosa de una
sal de ?Na sobre una lamina metalica delgada o un polimero. Los materiales méas comunes son
Al, Niy Kapton. Este ultimo ha sido el empleado durante nuestro trabajo.

Para asegurar que la mayor parte de los positrones emitidos por la fuente penetre en la
muestra y garantizar asi un mejor rendimiento, la fuente se sitla entre dos muestras idénticas, en
una disposicion tipo “sandwich” (Figura 4). De esta forma, sélo una pequefia fracciéon de
positrones escapa sin penetrar en la muestra.

Bl
Eamile 1 Covar o

M3 source £ 'Zr'—'rl'r'li— = 2000 % 2000 % 5 um

Samphe 2

Figura 4. Esquema fuente-muestra con una disposicion en sandwich.

Las muestras deben ser idénticas en cuanto a naturaleza y tratamiento, no importando
tanto la forma o el tamafio de las mismas, aunque deben de tener un espesor minimo (<0.1mm)
para garantizar asi que una fraccién importante de positrones se aniquila dentro de ambas.
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2. TECNICAS DE MEDIDA DE ANIQUILACION DE POSITRONES

El andlisis del comportamiento de los positrones al difundirse en la materia
proporcionara informacion acerca de las propiedades de la misma. La Espectroscopia por
Aniquilacion de Positrones (PAS) es una técnica importante en la investigacion de materiales
que permite estudiar la estructura electronica y defectos en solidos. Se trata, como ya hemos
dicho, de una prueba no destructiva, en la que se hace incidir positrones en una muestra para
obtener patrones gamma producidos por la aniquilacion de dichas particulas con los electrones
presentes en dicha muestra.

En PAS se puede recabar informacién sobre el material a través, principalmente, de
dos vias:

1.- EIl estado del electron participante en la reaccion de aniquilacién que establece la
dependencia en la densidad electrénica local, la estructura electronica, etc, en el lugar en el que
se produce la aniquilacion.

2.- El estado del positron en el momento de la aniquilacion: positron libre, capturado en una
cavidad, formacion de Ps y sus diferentes estados en el medio. Dicho estado es un resultado de
las interacciones del positron previas a la aniquilacion.

A continuacién se describen las principales técnicas de medidas empleadas en PAS,
haciendo especial énfasis en la técnica de Ensanchamiento Doppler de los fotones de
aniquilacion, por ser la empleada en nuestro trabajo.

2.1 Medida de tiempos de vida

Esta técnica se basa en la medida del intervalo de tiempo comprendido entre la emision
de los positrones desde la fuente radiactiva y su aniquilacién.

La realizacion de estos experimentos precisa, por tanto, de la utilizacion de fuentes de
positrones que emitan simultaneamente con la emisién del positron, un foton gamma que
llamaremos de nacimiento. A continuacion, se muestra una tabla de varios radioisétopos
adecuados para la realizacion de experimentos de vidas medias:

Is6topo Vida media
*Cu 13 horas
“Na 2.6 afios
*Co 71 dias
®Ge 270 dias

Tabla 1. Vidas medias.

No obstante, como ya se ha comentado anteriormente, el radioisétopo mas utilizado es
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el ®Na. que emite un fotén gamma de 1.275 MeV, casi simultineamente con un positron
(Figura 3).

Se trata de medir el intervalo de tiempo entre la emision de este fotdn de 1.275 MeV
(sefial de start) y uno los dos fotones gamma de 511 keV debidos a la aniquilacion con los
electrones de la muestra (sefial de stop). Un sistema tipico de medida de tiempos de vida se
muestra en la figura 5.

£l
Na
Source

T CHD
L =, e
+ Muestra mc__b (\
e ] j__ﬂ_
T o [N )

511 keV 511 keV

Figura 5. Esquema de un sistema de medida de tiempos de vida de positrones en sélidos. El tiempo de vida se mide
como el intervalo de tiempo entre la aparicion de los fotones de START y de STOP .En el TAC (time to amplitude
converter) el intervalo de tiempo es convertido en amplitud de un pico. La amplitud de la seiial de salida es
proporcional a esta diferencia de tiempo. El andlisis de los tiempos se puede hacer por tanto, con procedimientos de
espectrometria de altura de pulsos, con un analizador multicanal, por ejemplo.

Todos los fotones emitidos son recogidos por los detectores. De entre estos fotones es
necesario seleccionar los correspondientes al intervalo de energia deseado.

Asi, la sefial debida a los fotones detectados se hace pasar a través de Discriminadores
de Fracciéon Constante (CFD) que generaran un pulso légico cuando la energia de la sefial esté
comprendida en un intervalo previamente determinado. Para la sefial de “start’ el intervalo debe
estar centrado en 1275 keV y para la sefial de ‘stop’, ha de estar alrededor de 511 keV. Los
pulsos de salida pasaran a un Convertidor Tiempo-Amplitud (TAC), de tal manera que la
amplitud del pulso resultante es proporcional a la diferencia temporal entre el pulso de ‘start’ y
‘stop’. Para el posible tratamiento posterior es necesario el almacenamiento de los datos en un
tarjeta multicanal conectada a un PC que permitira obtener el espectro de tiempos completo de
la muestra en estudio (figura 5).

2.2 Medidas de correlacion angular

Como ya se ha comentado anteriormente, la conservacion del momento en el proceso de
la aniquilacién y el que ésta no se produzca con electrones y positrones completamente en
reposo, conduce a que los fotones de aniquilacién se emitan en direcciones que se alejan de la
colinealidad en un angulo & (Figura 6), el cual, dado que la energia de los positrones
termalizados es muy pequefia, esta intimamente relacionado con el momento de los electrones
del solido.
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Figura 6. Diagrama cinético del proceso de aniquilacion del para ee'. En el sistema del laboratorio, p. es el
momento del electron, p. es el momento del positron y p,; (i=1,2) son los momentos e los fotones de la aniquilacion.
Los subindices L, T se refieren a las componentes longitudinal y transversal, respectivamente. Analogamente, en el
sistema del centro de masas nos encontramos con la misma notacion.

Las componentes del momento perpendiculares a la direccion de propagacion de la
radiacion de aniquilacion, py,, estan relacionadas con la desviacion, Hx'y , respecto de la

colinealidad de la radiacion de aniquilacion segun:
_ px,y

myc

0

X,y

La medida del &ngulo & se lleva acabo mediante un sistema experimental como
el que se muestra a continuacion (Figura 7):

Sampls

i1 -
Zlit l‘” Slit

51 WE:
X F

Figura 7. Dispositivo experimental para la medida de la correlacion angular en una dimension.

Los positrones procedentes de la fuente radioactiva, la cual se sitla fuera del campo de
vision de los detectores, penetran en la muestra donde se aniquilan emitiendo dos fotones » que
son detectados en coincidencias por los dos detectores. Delante de estos, se sitGan dos
colimadores que definen la resolucién del sistema (0.2 ~ 0.5 mrad). Debido al elevado momento
de los fotones y (~ m,c), que produce una no colinearidad mas bien pequefia los detectores se
sitlan a una gran distancia de la muestra, tipicamente unos 5 o 10 metros, de forma que
Unicamente los fotones de aniquilacion dentro de un angulo sélido muy pequefio seran
detectados y ademas se conseguird asi una gran resolucién angular. Debido a ello, son
necesarias fuentes de positrones més activas en comparacion con las utilizadas tradicionalmente

10
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en la espectroscopia de tiempos de vida o en la medida del ensanchamiento Doppler de la linea
de aniquilacién. Ademas, para minimizar la reduccion de la tasa de cuentas debido a la distancia
entre fuente y muestra (de varios mm), un campo magnético fuerte (alrededor de 1 Tesla) se
utiliza normalmente para guiar los positrones hasta la muestra.

Esta técnica proporciona la misma clase de informacion que la espectroscopia por
ensanchamiento Doppler, que serd descrita a continuacién, sin embargo la resolucion en los
momentos de los electrones en el material proporcionada por las medidas de correlacion angular
es mucho mejor.

2.3 Medida del ensanchamiento Doppler de la linea de aniquilacion.

Se trata de un método preciso para la caracterizacion de defectos mediante la medida de
la distribucion de momento de los electrones. Esta basado en la medida y andlisis de la formay
anchura de la linea de aniquilacion del positrén, que corresponde directamente a la distribucion
de momento del par electrén-positréon. De esta forma, se obtiene informacién acerca de los
electrones con los que el positron se aniquila.

Los electrones de las capas internas, proximas a los nucleos atémicos, estan
caracterizados por un momento alto y dan lugar a un mayor ensanchamiento del espectro
Doppler, mientras que aquellos de las capas externas contribuyen con un menor momento.

Por tanto, los espectros Doppler estan formados por una parte central parabdlica (contribucién
de las aniquilaciones con los electrones de conduccion y valencia) y por una componente
gaussiana (contribucion de las aniquilaciones con los electrones mas internos). Es decir, el
espectro de energias consistira en un pico centrado en 511 keV con cierta forma gaussiana
debido a aquellos fotones cuya energia difiere de dicha cantidad segun la energia transmitida

por el par (e",e"). Los fotones con energia mas cercana a 511 keV son los procedentes de la

interaccion con los electrones libres de la banda de valencia, que tienen menor energia cinética,
mientras que los fotones de la cola del pico son los debidos a la interaccién con los electrones
del ndcleo del &tomo (Figura 8). De esta manera, la variacion de la densidad electronica debida,
por ejemplo, a la existencia de vacantes, supondria una disminucién del nimero de los
electrones del core y, por lo tanto, un estrechamiento de la base del pico y aumento de la
amplitud.

Asi, la medida de la distribucién de energia y momento de los dos fotones gamma
emitidos como resultado de la aniquilacion en un medio material proporciona informacién muy
valiosa sobre entorno quimico y fisico de la region donde se ha producido la aniquilacion.

11
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Figura 8. Forma tipica de la linea de aniquilacion.

Este ensanchamiento de la linea de aniquilacion es explicado por el principio de
conservacion Energia-Momento:

El par electrén-positrén transfiere su energia y momento ,p (Figura 2), a la nueva pareja
de fotones creados. Como los positrones estan termalizados, la energia total de los fotones

gamma viene dada por (2m002 —EB), donde m002 es la energia en reposo del electrony E,

es la energia de enlace. Cuando el par electrdn-positrédn no estan en reposo relativo, esto es, la
velocidad del centro de masas no es cero, la energia total no se reparte por igual entre los dos
fotones. Los fotones estaran desplazados en energias respecto del centro del pico,

(moc2 -E, /2), en una cantidad dada por

pc
AE = ——.
2

donde p| s la componente longitudinal del momento del par en la direccidn de propagacion de

la radiacion gamma emitida. Dado que la direccion de emision de los fotones y es aleatoria, un

detector localizado en una determinada direccion recogera tanto los fotones desplazados una
cantidad + AE, como los desplazados —AE, lo que producird un espectro de energia
completo, con el correspondiente ensanchamiento del pico de aniquilacion. Este
ensanchamiento de energia puede ser medido utilizando un sistema formado por un Unico
detector de alta resolucion. Normalmente se utilizan detectores de Germanio de alta eficiencia
refrigerados con nitrdgeno liquido. Los fotones de aniquilacion producen en el detector de
Germanio una separacion de carga que es convertida por un preamplificador, integrado en el
detector, en un pulso eléctrico. La amplitud de este pulso es una medida de la energia del foton
y puede registrarse, después de ser amplificada, en un analizador multi-canal (MCA) (Figura 9).
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Figura 9. Dispositivo experimental de Espectroscopia de Ensanchamiento Doppler . La distribucion de energias de
la linea de aniquilacion se mide con un detector de germanio de gran pureza. La sefial del detector es procesada por
un pre-amplificador integrado en el detector . Una etapa amplificadora adicional proporciona a los pulsos la
amplitud suficiente para ser registrados y almacenados por el analizador multicanal.

En un sélido, los positrones se aniquilan predominantemente con los electrones mas
externos de la banda de conduccién y de valencia, debido al potencial repulsivo creado por el
nacleo. No obstante, una pequefia fraccion de positrones puede pasar, por efecto tunel, a través
de este potencial y aniquilarse con los electrones internos del nicleo. El analisis de estos
eventos de baja probabilidad no es factible mediante un dispositivo con un Unico detector
debido al gran nimero de eventos aleatorios y, por tanto, al elevado nivel de fondo ya que la
relacion pico-fondo es pobre en estos experimentos, del orden de 10°.Este problema puede
solucionarse utilizando un sistema de dos detectores que seleccionen y recojan sélo los eventos
gue han ocurrido simultaneamente, eliminandose asi gran parte de las cuentas aleatorias que
contribuyen al fondo (Figura 8). Fue Lynn, en 1977, quien consigui6 desarrollar por primera vez
un dispositivo experimental para detectar ambos fotones de aniquilacion simultaneamente, lo
que aumentaba la relacion pico-fondo hasta el orden de 10° y mejoraba la resolucién relativa de

energia en un factor de \/E Asi, este método permite observar los electrones del core del
atomo, los cuales contienen informacidn acerca de los diferentes elementos.
El sistema experimental para esta técnica se muestra en la figura 10:

22”3
SOUrce

Ga
delactar A

] ™
511 ke 511 ke

[ aoc ADC
Coincdance

Mamory

MCA

Figura 10. Sistema de Coincidencias para la medida de reduccion de fondo en el espectro de Ensanchamiento
Dopler . Para registrar ambos fotones colineales en coincidencia se utilizan dos detectores de Ge refrigerados con
nitrégeno liquido. Como alternativa a los detectores de Ge, se puede utilizar detectores centelleadores (en uno de los
brazos de coincidencia) que resultan menos costosos, aunque se disminuya asi la resolucion en energia.
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El espectro de coincidencias de ambos detectores de Ge puede representarse como un
perfil de intensidades (Figura 11 (a)), en donde los ejes de ordenadas y abscisas representan la
energia del detector A y B, respectivamente Con este diagrama se puede explicar con claridad
el resultado de esta técnica.
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Figura 11. (a) Diagrama de intensidad bidimensional. Los ejes horizontales y verticales son las energias de los rayos
gamma registrados por los detectores segun el esquema de la figura 9. (b) Representacion del nimero de cuentas en
uno de los detectores en coincidencia con el otro. Refleja una reduccion drastica del fondo con el dispositivo
experimental de la figura 9.

Para cada evento en coincidencia, las energias de ambos fotones gamma (denotadas por
Eo y E1) son registradas en dos detectores de Germanio de alta pureza situados a 180° uno del
otro y a ambos lados de la muestra. Estas energias se representan en los ejes horizontal y
vertical y el nimero de cuentas queda reflejado por el color. El pico central, de gran intensidad,
esta centrado en E; = E; =511 keV y corresponde a la aniquilacién del positron con los
electrones de valencia.

A cada lado de este pico central el espectro muestra bandas horizontales y verticales.
Las bandas de baja energia (la horizontal con energia E;<511 keV y la vertical con E;<511 keV)
son debidas sobre todo a eventos en los que un detector registra un fotopico mientras que el otro
detecta la energia del segundo foton (procedente del mismo proceso de aniquilacién) con un
valor menor debido a una recoleccion incompleta de carga. Por otro lado, las bandas de alta
energia (Eo y E;>511 keV) estan asociadas a eventos en los que un detector registra un foton del
fotopico mientras que el otro detecta varios eventos apilados.

La region eliptica, que se extiende diagonalmente con una energia Eo + E; = mec? =1022
keV, corresponde a la aniquilacion con los electrones del nicleo. Este perfil diagonal puede
explicarse por la conservaciéon del momento durante el proceso de aniquilacion. ElI aumento de
la energia en un detector (debido a los fotones de aniquilacion con una energia E + AE)
conduce a una reduccion simultanea de la energia en el segundo detector, de forma que la suma
de las energias de los fotones de aniquilacion permanece constante y aproximadamente igual a
1022 keV. Por tanto, esta diagonal del espectro puede analizarse y observar las variaciones de
forma debidas a las contribuciones de los electrones del ‘core’.Debido a posibles diferencias de
eficiencia entre los dos detectores, el eje de coincidencias no es exactamente la diagonal.
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Aungue las medidas de ensanchamiento Doppler proporcionan menor resolucién que las
de correlacion angular, presentan otro tipo de ventajas frente a estas Gltimas: por un lado, su
eficiencia es mucho mayor ya que la muestra puede colocarse muy cerca del detector. Asi se
pueden obtener medidas con una estadistica suficientemente buena en periodos de tiempo cortos
y con fuentes de moderada actividad.
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3. DISPOSITIVO EXPERIMENTAL EMPLEADO

El principal objetivo de nuestro trabajo ha sido disefiar un dispositivo experimental
capaz de restar fondo al espectro de Ensanchamiento Doppler producido por una muestra patron

(aleacion Fe-Al con presencia de vacantes), para posteriormente ser utilizado en el estudio de
defectos de distintos materiales.

{2y

Delay Line
Amplifier

Amplifier
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Timing SCA Single /
Channel
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Figura 12. Esquema del dispositivo experimental del Doppler en Coincidencias empleado en el laboratorio.

3.1 Detectores

Como se ha discutido en la seccion anterior, para el analisis de los eventos de
aniquilacién de los positrones con los electrones del nicleo es necesario utilizar un sistema de
dos detectores que recojan los dos fotones producto de la aniquilacion y seleccionen aquellos
eventos que se han producido simultdneamente.

La mayoria de los detectores de radiacion presentan un comportamiento similar: la
radiacion penetra en el detector e interacciona con los atomos de éste. Fruto de esta interaccion,
la radiacion cede toda o parte de su energia a los electrones ligados de estos atomos. Se libera

asi, un gran namero de electrones de relativamente baja energia que son recogidos y analizados
mediante un circuito electronico.

Los dos detectores utilizados en nuestro trabajo han sido un detector CZT (de
15x15x7.5 mm® de tamafio de deteccién y 1400 V de bias) y otro de Germanio de alta pureza

(57.1 mm de didmetro x 45.9 mm de longitud) (Figura 13), cuyas caracteristicas seran descritas
a continuacion.
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Figura 13. Detectores de HPGe y CZT alineados para la medida del Ensanchamiento Doppler de la linea de
aniquilacion en coincidencia. Son los detectores que aparecen en la parte superior e inferior de la fotografia.

3.1.1. Detectores semiconductores de Ge

El principio de funcionamiento puede asemejarse al de una cAmara de ionizacion, donde

el medio ionizable, en vez de un gas, consiste en un semiconductor (Ge o Si) de alta
resistividad. La alta resistividad se alcanza mediante la formacion de zonas del material exentas
de portadores libres (zonas de carga espacial).
Los materiales solidos semiconductores (Germanio y Silicio) son alternativas a los
centelleadores para construir detectores de radiacion. Ambos, el Ge y el Si, forman cristales
solidos en los cuales los atomos de valencia IV forman cuatro enlaces covalentes con los &tomos
vecinos. Todos los electrones de valencia, participan por tanto, en los enlaces y la estructura de
bandas muestra una banda de valencia llena y una banda de conduccién vacia (a 0 K),
comportandose, por tanto, el material como un aislante. Pero a temperatura ambiente, un
pequefio nimero de electrones (en torno a 1 de cada 10°) se encuentran térmicamente excitados
en la banda de conduccion, dejando asi una vacante en la banda de valencia. Los electrones de
los 4&tomos cercanos llenan esa vacante, creando a su vez en el proceso otra nueva.. El cristal
tiene asi sus bandas parcialmente llenas y es capaz de conducir la corriente eléctrica.

Para controlar la conduccién eléctrica de los semiconductores se afiaden pequefias
cantidades de materiales llamados dopantes. En el proceso de dopado, se introducen atomos con
valencia Il o V en la red cristalina. En el caso de atomos de valencia V (P, As, Sb), cuatro de
los electrones forman enlaces covalentes con los atomos vecinos de Si 0 Ge mientras que el
quinto electron puede moverse libremente a través de la red cristalina, formando un conjunto de
estados discretos “donadores” justo bajo la banda de conduccién. Debido a que existe un
exceso de portadores de carga negativa, este material se denomina semiconductor tipo-n.

Por otro lado, se pueden utilizar &tomos de valencia Ill, los cuales intentan formar
cuatro enlaces covalentes, produciendo un exceso de vacantes. Estos forman estados
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“aceptores” justo sobre la banda de valencia y el material recibe el nombre de semiconductor
tipo-p debido a que los conductores dominantes de carga son las vacantes cargadas
positivamente.

Cuando se ponen en contacto un material tipo-n con uno de tipo-p, los electrones del
semiconductor tipo-n pueden difundirse a través de la unidn en el semiconductor de tipo-p y
combinarse con las vacantes. En las proximidades de la union p-n, los conductores de carga son
neutralizados, creando una regién denominada zona de deplexion o vaciamiento, donde no hay
cargas libres, sdlo impurezas ionizadas fijas. Es decir, la difusion de electrones de la region tipo-
n deja atras estados ionizados donadores fijos, mientras que en la region tipo-p quedan estados
aceptores fijos cargados negativamente. Se crea por tanto un campo eléctrico que finalmente
impide que la difusion continde.

Si alguna radiacion penetra en la zona de vaciamiento, se crea un par electrén-hueco de
tal manera que los electrones fluyen en una direccién y los huecos en sentido contrario debido a
al presencia del campo de la zona de carga espacial o de vaciamiento, es decir, se crea una
corriente. El nimero final de electrones recogidos pueden crear un pulso electrénico cuya
amplitud es proporcional a la energia de la radiacion, pues sera esta la que determinara el
namero de pares electrén-hueco creados.

En la practica estos detectores operan con grandes voltajes inversos (1000-3000V) que
aumentan la magnitud del campo eléctrico en la region de vaciamiento (haciendo mas eficiente
la recogida de la carga) y aumentando la zona de carga espacial (y, por tanto, el volumen de
sensibilidad del detector).

Las principales ventajas de los detectores semiconductores son:

= La alta densidad del medio ionizado. Esto implica una considerable eficiencia
de deteccidn por unidad de volumen efectivo del detector.

= La energia necesaria para producir un par de portadores de carga en los
semiconductores es aproximadamente 10 veces menor que en los gases y 100
veces menor que en un centelleador.

= Por lo tanto, para una misma energia impartida, la cantidad de portadores de
carga es mucho mayor en los semiconductores que en gases o centelleadores, lo
gue se traduce en menores fluctuaciones estadisticas, por lo que se tiene una
mejor resolucion.

= Lamovilidad de los electrones y huecos es elevada y por otra parte, es reducido
el volumen efectivo del medio detector. Esto implica un tiempo de recoleccién
de cargas muy breve (del orden del nanosegundo) y en consecuencia le
resolucion en tiempo es elevada.

A su vez, el inconveniente tecnoldgico que presentan es:
= Los defectos en su estructura cristalina (vacantes y dislocaciones) producen
recombinacion de portadores y, por lo tanto, pérdida de algunos de ellos, lo que

resta eficiencia de deteccion y de resolucion en energia, ya que puede no
recogerse toda la carga creada por la particula ionizante.
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Si se pretendiera utilizar Ge o Si del nivel de pureza que se emplea para la construccion
de componentes electronicos en la deteccion de detectores semiconductores, seria imposible
lograr zonas de carga espacial de espesor mayor que unos pocos milimetros. En consecuencia,
se recurrié a la compensacion con Litio, que permite alcanzar zonas de carga espacial cuyo
espesor puede llegar a unos 10 6 15 mm, lo que hace posible construir detectores que permiten
realizar espectroscopia gamma de alta energia.

Para fabricar estos detectores se puede partir de un semiconductor de tipo-p en el que se
difunden atomos de Litio en su superficie. Los atomos de Li tienden a formar estados donadores
y, de este modo, crear una fina capa tipo-n. Bajo la accién de un potencial inverso y a
temperatura ligeramente elevada, el Li se difunde en la region tipo-p, produciendo un region de
vaciamiento grande. Estos detectores se conocen como detectores de Ge(Li).

La principal desventaja de este tipo de detectores reside en que la distribucién de Li a
temperatura ambiente resulta muy inestable, por lo que los detectores deben almacenar y operar
a bajas temperaturas (normalmente la que corresponde a la evaporacion de nitrégeno liquido a
presion atmosférica, 77 °K). De no ser asi, los atomos de Li migrarian fuera de sus posiciones de
la red en la region de vaciamiento y se destruiria la efectividad del detector. Ademés
manteniendo el detector frio se reduce la excitacion térmica de los electrones a través del gap de
energia prohibida, reduciéndose asi el ruido de fondo de la sefial producida por el detector.

La capa de tipo-n creada al producir detectores como Ge(Li) es del orden de 1 mm de
grosor, el cual es facilmente penetrable por rayos gamma de energia media (el rango de un fotén
de 100 keV en Ge es de unos 4 mm).

A partir del logro de semiconductores de muy alto grado de pureza (1010 atomos de
impureza/cm®), se puede obtener Ge de resistividad especifica sumamente elevada, que
posibilita la obtencion de zonas de carga espacial de aproximadamente 10 mm de espesor, con
tensiones de polarizacion no demasiado elevadas.

Asi, se pueden obtener detectores con volimenes activos de deteccién comparables a
los logrados mediante la difusion de Li en la red cristalina. Estos detectores reciben el nombre
de “hiperpuros”, ya sea de Ge o Si y han comenzado a ser ampliamente utilizados en
espectrometria de radiacion fotonica de alta resolucion.

Para la obtencidén de semiconductores de muy alto grado de pureza debe recurrirse a
técnicas sofisticadas de purificacion. Aungue los costos son actualmente elevados la principal
ventaja, frente a los compensados con Li, reside en que si bien deben ser operados a bajas
temperaturas (a efectos de no permitir la elevacion de corriente a través de los mismos) no se
requiere su almacenamiento en esas condiciones ya que no existe el peligro de la redifusién del
Li por efectos térmicos.

El espectro proporcionado por el detector HPGe (High Purity Ge) empleado en el

laboratorio, con la fuente de ?Na y muestra patron (aleacién Fe-Al) se puede observar en la
figura 14.
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Figura 14. Espectro de Ge

3.1.2 Detectores de CZT

Los detectores de CZT estan formados por un cristal de Telururo de Cadmio Zinc. Se
trata de un semiconductor de gap ancho y elevado nimero atémico (alrededor de 50). Estas dos
cualidades dan lugar a importantes ventajas. Debido a su alto nimero atdmico presentan una
gran sensibilidad a los rayos X duros y a los rayos gamma asi como una relacién entre seccion
eficaz Compton/Fotoabsorcion cercana a la unidad para energias alrededor del100 keV. Asi, la
alta densidad del cristal proporciona un excelente poder de frenado en un ancho intervalo de
energias. Por otra parte, la capacidad de operar a temperatura ambiente sin necesidad de
nitrégeno liquido permite construir dispositivos mas compactos, aunque a cambio los cristales
de CZT no tienen la misma eficiencia en la recoleccion de la carga que los de Ge o Si. En
consecuencia, los detectores de CZT presentan un espectro cuya forma esta degradada (tiene
menos resolucidn) respecto del tedrico. Esta degradacion es mas acusada a energia elevadas
(>50 keV) donde la absorcion tiene lugar mas en profundidad, debajo de la superficie del
detector, de tal manera que los huecos, cuya movilidad es menor, son recogidos de manera
ineficiente. Estos detectores pueden ser fabricados con una amplia variedad de formas y
tamafios de tal manera que puedan ser capaces de afrontar aplicaciones que otros no pueden,
pero incluso los mejores cristales de CZT presentan una cola ancha, que se hace mas
pronunciada a energias elevadas. No obstante, este inconveniente se resuelve hoy en dia
mediante técnicas de pulse-shaping o bien segmentando el detector en varios voliumenes y
recogiendo la suma de intensidades en cada subvolumen del detector.

Figura 15. Cristal de Telururo de Cadmio y Zinc.
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La resolucién de estos detectores de CZT se encuentra entre la de los centelleadores y la
de los detectores de Germanio. A continuacion, observamos el espectro recogido por el detector
CZT (1400 V Bias) utilizado durante nuestro trabajo:

—— espectro CZT
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Figura 16. Espectro proporcionado por el detector CZT.

Si comparamos este espectro con el proporcionado por el detector de Ge (Figura 14),
observamos que la FWHM es mayor para el caso del detector CZT, lo que implica una peor
resolucion en energia (Tabla 3.1).

HPGe CZT
~ . Diametro = 57.1mm
Tamafio del Cristal wame m_ 15X15x7.5 mm3
Longitud = 57.1 mm
Pico 511 keV 4.2 19.8
FWHM |
Pico 1.28 MeV 5.5 18.9
Relacion Pico-Fondo 102.3 30.5

Tabla 2. Caracteristicas de los detectores utilizados.

3.2 Amplificadores y ‘“Timing SCA’

Las sefiales procedentes de ambos detectores necesitan ser amplificadas y procesadas
convenientemente. De esta forma, son convertidas en pulsos lineales cuya amplitud y forma
proporciona informacién util. Estos pulsos lineales son sometidos a varios procesos antes de ser
recogidos en un monitor, o incluso pueden ser convertidos en pulsos l6gicos con el fin de
alimentar una unidad de coincidencias o un TCA. Por tanto, de las diferentes unidades
electronicas empleadas en el tratamiento de la sefial, algunas son dispositivos lineales disefiados
para interpretar y proporcionar pulsos lineales, mientras que otros médulos, o parte de estos, son
unidades l6gicas que analizan la sefial de entrada y basandose en ciertos criterios de seleccion
determinan si debe producirse un pulso légico como salida.
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En primer lugar, ambas sefiales son amplificadas por unos pre-amplificadores que se
encuentran integrados en los respectivos detectores. Estos pre-amplificadores convierten los
pulsos de carga en pequefios pulsos de voltaje, del orden de los milivoltios, por lo que es
necesario someterlos a una segunda amplificacion.

Los amplificadores utilizados en el laboratorio pueden observarse en la figura 17. La
sefial procedente del HPGe se hace pasar por el amplificador situado a la izquierda de la
fotografia (amplificador ‘spectroscopy amplifier’ ORTEC 572 [3]), mientras que la del CZT se
pasa por el ‘Delay Line Amplifier’ (modelo ORTEC 460 [3]).

Delay Line
r (CZT)

Timing SCA

Figura 17. Amplificadores y ‘Timing SCA’ empleados en nuestro trabajo.

El papel de estos amplificadores es tomar la sefial del detector y generar un pulso de
amplitud y forma adecuada para el analizador multicanal. Se diferencian en la forma del pulso
de salida, en cada caso adecuado a una aplicacion distinta. El factor de amplificacion o ganancia
requerida varia segun la aplicacion pero tipicamente se encuentra en un factor entre 100 y 5000.
Esta ganancia se puede ajustar, normalmente, en un amplio intervalo mediante una combinacién
de controles (‘Fine Gain’ y ‘Coarse Gain’), que permiten modificar la altura de los pulsos.
Mediante el control ‘Shaping Time’ se modifica la anchura temporal de los pulsos para ajustar
la ventana de coincidencia de la unidad de coincidencias utilizada y las caracteristicas del
analizador MCA utilizado.

. - | ot Py "y

(a) (b)
Figura 18. (a) Pulso del HPGe amplificado por el Spectroscopy amplifier. (b) Pulso del CZT amplificado.
Cada amplificador tiene dos salidas. Se utiliza la salida “unipolar’ del amplificador por

el que pasa la sefial del HPGe para alimentar el analizador multicanal (MCA). En principio, la
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salida unipolar del ‘Delay Line Amplifier’ (CZT) no se conecta a nada, pero podria introducirse
en cualquier MCA para monitorizar el espectro.

La salida ‘bipolar’ de cada amplificador es introducida en un “Timing SCA’ (ver figura
17). Este mddulo, que esta configurado en el modo ventana, tiene como funcion seleccionar la
ventana de energias en la que se pretende trabajar. Para ello disponemos de dos selectores que
permiten fijar los umbrales superior e inferior de la ventana. Asi, cada pulso de energia mayor
que el umbral inferior y que no supere el umbral superior producira un pulso en la salida légica.
Cada SCA tiene varias salidas I6gicas. Las negativas (rapidas) son pulsos muy cortos, mientras
que las positivas (lentas) son pulsos de 5 V y 0.5 microsegundos de duracion. Estas salidas
légicas pueden producirse con un retardo que se puede elegir con el potenciémetro ‘delay’
incorporado en este modulo entre 0.1 y 11 microsegundos.

Esto es utilizado para “alinear temporalmente’ los detectores, que pueden encontrarse
demasiado desfasados en el tiempo como para dar coincidencias. De esta forma, una vez medido
el retardo entre las sefiales producidas por ambos detectores, se sitla el potencidometro del SCA
asociado al CZT en la posicion adecuada. El pulso I6gico resultante (retardado) se hace pasar
por un segundo amplificador para atenuarlo y adecuarlo al rango de voltajes que acepta el MCA.

(@) (b) (©
Figura 19. (a) Pulso amplificado detectado por el CZT. (b) Salida l6gica producida por el SCA tras procesar pulsos
del CZT, vista en el osciloscopio. La seiial del detector pasa por el ‘Timing SCA’ y da lugar a un pulso logico. La
salida consiste en un pulso positivo de un ancho de alrededor de 1 microsegundo. La distorsion en la forma de onda
se debe probablemente a la no adaptacion de impedancias entre la linea coaxial y la entrada del osciloscopio. (c)
Serial l6gica atenuada e invertida. La escala de tiempos estd en 0.5 microsegundos por division.

De esta forma, cada vez que una sefial procedente del CZT tiene un amplitud
comprendida entre los umbrales fijados con el ‘“Timing SCA’, éste envia un pulso l6gico méas o
menos retardado.

En primer lugar, es necesario determinar los umbrales de energia, que deberan fijarse
en un entorno de 511 keV, correspondiente al pico de aniquilacion. Para ello, se conecta en el
MCA la sefial légica del CZT vy la sefial lineal amplificada. Para monitorizar los espectros
utilizamos el programa de ordenador CassyLab. Gracias al modo ‘Coincidence’ que ofrece este
programa, podemos registrar el espectro del CZT en coincidencia con los pulsos légicos del
SCA. Es decir, cuando llega al MCA un pulso légico asociado a un intervalo de energia
predeterminado, el programa CASSY selecciona en una ventana de 4 microsegundos las
cuentas recibidas del detector de CZT. De esta forma, dado que ambas sefiales proceden del
mismo detector, manipulando los umbrales superior e inferior del SCA se podra elegir el

23




Espectroscopia por aniquilacion de positrones

intervalo de energias adecuado, ya que sélo los pulsos que el SCA deje pasar se observaran en el
espectro. Si los umbrales superior e inferior del SCA estuviesen en sus posiciones maxima y
minima respectivamente, se registraria el espectro completo del 22Na recogido por el detector
CZT. Sin embargo, al cerrar gradualmente la ventana, se observa como se va reduciendo en
ancho de energias monitorizado, hasta que aislamos el pico de 511 keV.

A continuacion se muestra el espectro registrado. Se ha seleccionado un intervalo de
energia alrededor de 511 keV, incluyendo también los fotones de 511 que han sufrido un Efecto
Compton (gréfica roja figura 20), pero por encima de la energia del back-scattering (unos 100
KeV).

Espectro CZT
Espectro CZT en Coincidencia
con el Pulso légico

200 +

Cuentas

T T T T T T T T T T T T
0 100 200 300 400 500 600

Canal

Figura 20. Espectro registrado por el CZT en coincidencia con el pulso logico.

Por otro lado, es necesario también conocer el retardo existente entre el detector HPGe
y el CZT para conseguir que las sefiales enviadas por ambos detectores lleguen en coincidencia
al analizador multicanal. Para ello es necesario realizar unas pruebas de “‘alineamiento de tiempo
de llegada’:

Trabajando en el modo de ‘coincidencias’ del programa Cassy y con el dispositivo
experimental descrito anteriormente, es decir, la sefial 16gica del CZT en un canal del MCA y la
del HPGe en el otro, se almacenan distintos espectros registrados por el detector HPGe para
distintos valores del retardo del “Timing SCA’ del CZT y se calcula el nimero de cuentas en el
pico. Asi, se va moviendo el potenciometro de ‘delay’ del SCA de 0.5 en 0.5 microsegundos y
se adquiere un espectro cada vez. De esta forma, cuando se obtenga una alineacion 6ptima, las
coincidencias seran mayores, mientras que el nimero de cuentas disminuye notablemente
cuando los dos detectores se encuentran desfasados, pues sdlo se registran asi coincidencias
aleatorias. Dado que la ventana temporal del programa Cassy es de cuatro microsegundos, un
desalineamiento temporal de uno, dos o tres microsegundos entre ambos pulsos nos
proporcionara el mismo numero de cuentas (verdaderas + aleatorias) que para el caso de
alineamiento d6ptimo. Por otra parte, el nUmero de cuentas de un ensayo a otro varia por

fluctuaciones estadisticas (puede variar en ++/ /N , siendo N el nimero de cuentas), por lo que
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es necesario medir cada espectro con una duracién de quince minutos para conseguir asi una
estadistica suficientemente buena como para que estas fluctuaciones no conduzcan a

conclusiones erroneas.

En la tabla que se muestra a continuacion, se presentan los resultados obtenidos para las

diferentes posiciones del potenciémetro y una distancia muestra-detector de 100 cm.

Distancia Detector-Muestra:
100 cm
POSiCi.(?n del Cuentas
potencmmetro -
DELAY (us) | Comales Canal
01 683
11 757
2,0 778
3,0 733
4,0 714
5,0 684
6.0 746
7,0 663
7,5 299
8,0 300
9,0 291
10,0 323
11,0 302

Tabla 3. Delay/Cuentas.

Se puede observar dos intervalos bien diferenciados, uno con un nimero de cuentas
menor, correspondiente a las sefiales desfasadas temporalmente, y otro en el que el nimero de
cuentas aumenta notablemente, lo que implica un ‘alineamiento temporal’ de las sefiales. El
valor 6ptimo del retardo para que se produzca dicho alineamiento se encuentra en la mitad del
intervalo asociado al mayor nimero de cuentas: 4 pus.
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A continuacidn, se representa el nimero de cuentas frente al retardo introducido:

|Distancia fuente-detector de 100cm

1o
g

600 —

500

Cuentas

400 +

300 " e ' .

Delay

Figura 21. Representacion Delay vs Cuentas. Se puede distinguir un valor limite,7.0 us, que marca dos
comportamientos distintos: Alineamiento y No Alineamiento. Para este valor existe cierto solapamiento, pero el
alineamiento optimo estard en la mitad del intervalo con mayor numero de cuentas.

Asi, se determina el valor del retardo necesario para recoger coincidencias auténticas,
procedentes de un mismo evento de aniquilacion, y el valor de retardo que, por el contrario,
garantiza, casi seguro, coincidencias aleatorias, debidas a fotones que inciden en los detectores
dentro del intervalo temporal definido por la ventana de coincidencias temporales.

En estas condiciones, se puede obtener el espectro de coincidencias del detector HPGe
con la sefal I6gica procedente del CZT+SCA. Cada sefial se lleva a uno de los dos canales del
MCA-CASSY. Cuando al detector CZT le llega un foton dentro de la ventana de energia
seleccionada por el SCA (ver figura 20 por ejemplo), el programa registra los fotones que
llegan al detector HPGe (de cualquier energia) dentro de un intervalo temporal de 4
microsegundos.
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4. RESULTADOS EXPERIMENTALES

Una vez realizado y alineado en el tiempo el dispositivo experimental, se procede ha
comprobar el correcto funcionamiento del mismo y sus limitaciones. El objetivo es conseguir
eliminar, tanto como sea posible, el fondo en el espectro obtenido con el detector HPGe,
mediante el sistema de coincidencias disefiado. Dicho fondo estd compuesto por fotones que no
corresponden a la aniquilacion de positrones con los electrones del material. De esta forma, el
estudio del espectro en torno al pico de 511 keV, libre de fondo y por tanto correspondiente a la
aniquilacién de los positrones, proporciona informacién sobre los electrones del nicleo de los
atomos que constituyen el material. Este hecho permite analizar y comparar muestras con
distintos tipos de defectos.

La muestra utilizada para la comprobacion del correcto funcionamiento del sistema es
una aleacion de Hierro-Aluminio (FegAl) recocida a 600 °C. El recocido es un tratamiento
térmico cuyo objetivo es la eliminacion de defectos. Se trata de proporcionar energia al sistema,
0 a los elementos atdmicos que constituyen el mismo para que, al superar pequefias barreras de
potencial mediante el incremento de temperatura, alcancen situaciones de equilibrio fisico mas
estable y de menor energia. Con ese fin, se eleva la temperatura, T, del slido durante un tiempo
hasta que se alcanza la temperatura deseada. Esta temperatura se mantiene durante un intervalo
de tiempo determinado, al que llamamos tiempo de tratamiento, a partir del cual se hace
descender la temperatura lentamente. El tiempo de enfriamiento no debe ser excesivamente
corto con el fin de evitar que el sélido sufra tensiones térmicas que seguramente crearian mas
defectos de los que se desean eliminar. El tiempo de tratamiento es muy variable y dependera de
los objetivos en cada caso concreto. En el caso que nos ocupa esta muestra ha sido tratada de tal
manera que presenta vacantes a temperatura ambiente.

Los espectros registrados en el laboratorio con dicha aleacion de Hierro-Aluminio y con
la fuente de ?Na se muestran en la figura 22. La grafica en negro representa el espectro
recogido por el detector HPGe (sin coincidencias), la grafica en rojo, el espectro de
coincidencias (espectro registrado para una posicion del potenciometro de 4 microsegundos,
valor Optimo para alinear temporalmente, o sincronizar, las sefiales procedentes de ambos
detectores). Este espectro de coincidencias esta constituido tanto por coincidencias verdaderas,
es decir, fotones que se emiten simultdneamente por la fuente y son registrados en los dos
detectores, como por coincidencias aleatorias, debidas a fotones detectados simultaneamente por
los detectores pero no procedentes del mismo evento de aniquilacion. La grafica verde
representa el espectro de ‘coincidencias retardadas’, es decir, el espectro recogido con un
retardo tal que las Unicas coincidencias registradas son las aleatorias.
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Figura 22. Espectros de Ge(HP) sin coincidencias (singles), en coincidencia y en coincidencias retardadas
normalizados a la altura del pico para una distancia detector-muestra de 100 cm. El espectro de coincidencias
retardadas y el recogido sin imponer coincidencias (singles), tiene la misma forma. El eje y esta en unidades

arbitrarias.

4.1 Caracteristicas de los espectros obtenidos

En primer lugar, se analizara la forma del espectro registrado sin coincidencias:

3000
. Fotopico 511 ke
@ ]
() -
£ 2000—
=
3 i
JRayos X Scattering
1000— Compton
] Muttiple Fotopico 1.28 MeV
1 Scattering
— Compton
] Scattering
J Compton
T — Y
0= T T T [ T T | [ | T |
500 1000 1500

E /keY

Figura 23.Espectro registrado por el detector HPGe sin coincidencias.
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Para analizar la forma del espectro obtenido, es necesario conocer los diferentes
procesos de interaccion que pueden experimentar los fotones incidentes con los atomos del
detector:

1. Absorcion fotoeléctrica: El proceso que interesa que ocurra en el detector para
poder conocer el espectro de emision de los rayos gamma de la fuente es el efecto
fotoeléctrico, ya que los fotones absorbidos por efecto fotoeléctrico depositan
toda su energia en el detector. El fotdn incidente entrega toda su energia a un
electron ligado a un atomo, liberdndolo con una energia igual a la del fotén
incidente menos la energia de ligadura atomica del electrén. El resto de procesos
suponen un fondo de deteccion para energias menores o iguales que la del pico
fotoeléctrico que hay que eliminar en la medida de lo posible para poder analizar
el espectro.

2.  Efecto Compton: Cuando un foton interacciona por efecto Compton pierde sélo
parte de su energia y es dispersado con un cierto angulo. Cuando los fotones
llegan al detector después de haber sufrido una dispersién Compton, sélo dejan en
el detector parte de su energia. Esto da lugar al a denominada ‘zona Compton’,
que ocupa una amplia regién del espectro, con energias inferiores a las del
fotopico. Tras la dispersion, el foton secundario puede escapar de detector sin
mas interacciones, ser absorbido por efecto fotoeléctrico o sufrir una nueva
dispersién Compton. Estos dos Gltimos casos, mas probables cuanto mayor sea el
detector, alteran el perfil del fondo correspondiente a una Unica interaccion
Compton y hacen que el foton incidente pierda méas energia que la posible
mediante un solo proceso Compton.

3. Creacion de pares: En este caso, la energia del foton incidente (que tiene que ser
superior a 1022 keV, para que este proceso tenga lugar) se emplea en generar un
par electron-positron, que se reparten entre si la energia del foton incidente.

Asi, segun los procesos anteriormente descritos, el espectro de energia depositada en el
detector HPGe consiste en dos picos fotoeléctricos, centrados en 511 keV y 1.28 MeV, mas un
perfil Compton continuo a la izquierda de cada pico fotoeléctrico

Los fotopicos de 511 keV y 1.28 MeV corresponden a los fotones resultantes de las
distintas aniquilaciones de los positrones con electrones de la muestra y a los fotones emitidos
en la desintegracion del *Na, respectivamente, que han depositado toda su energia en el
detector. Los fotones que son dispersados y dejan una cantidad incompleta de energia en el
detector constituyen la region Compton, asociada a cada fotopico del espectro.

Hay que sefialar que el proceso de creacion de pares en el rango de energias de este
trabajo no tiene relevancia debido a la escasa probabilidad de que suceda a bajas energias (1.28
MeV, no siendo posible para los fotones de 511 keV).
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Por altimo, se observa un pico en el espectro en la region de bajas energias. Este pico
corresponde a rayos X (energias de unos cientos keV) cuyo origen se puede encontrar en los
materiales que rodean al detector que, al recibir rayos gamma, se ionizan dejando vacantes en
los niveles inferiores electronicos de sus &tomos. Tras este proceso, se producen transiciones de
electrones de los niveles superiores a estos niveles, emitiendo rayos X con energia
correspondiente a la diferencia de energia entre niveles.

Desde el punto de vista del analisis de los espectros obtenidos en funcion de los
distintos mecanismos de interaccion de los fotones en el detector, se puede comprobar que el
espectro de coincidencias y el de coincidencias retardadas presentan la misma forma que el
espectro registrado por el detector HPGe sin coincidencias, anteriormente descrito.

A continuacién, se procede a estudiar el espectro de coincidencias (gréafica roja, figura
22). Se trata de analizar el espectro proporcionado por el detector HPGe cuando la sefial que
llega a este detector esta ‘en coincidencia’ (alineada temporalmente), con la sefial 16gica del
CZT. Con la configuraciéon de moédulos electrénicos dispuesta en el laboratorio y como ya se ha
comentado, el MCA registrara:

(1) Coincidencias aleatorias, (debidas a fotones externos y fotones procedentes de
distintos eventos de aniquilacion).

(2) Coincidencias auténticas, s decir, fotones que son emitidos simultdneamente por la
fuente. Se esperan hasta tres fotones emitidos por la fuente casi en coincidencia (sin
contar las coincidencias aleatorias): el foton de 1.28 MeV, emitido en la
desintegracion del ’Na, y los dos fotones producto de la aniquilacién del positrn.

En la zona del espectro del HPGe alrededor del pico de 511 keV, se registran los
sucesos en los que algun fotdn ha dejado una energia comprendida entre los umbrales marcados
con el ‘“Timing SCA’ (entre 100 y 500 keV aproximadamente) en el detector CZT y una energia
alrededor de 511 en el HPGe. Los pulsos registrados pueden proceder de:

(@) Un fotén de 1.28 MeV que haya dejado energia en ambos detectores, tras sucesivos
rebotes de un detector a otro o en el material de alrededor. Este caso es menos
probable, dada la distancia entre los dos detectores, y mas dificil de estimar y por
tanto no lo consideraremos en lo que sigue.

(b) Un foton de 1.28 MeV que haya dejado una cantidad incompleta de energia en el
CZT (debido a scattering Compton, colisiones antes de llegar al CZT o
interacciones sufridas en la muestra) y llegue simultdneamente con uno de los
fotones de 511 keV al HPGe, o viceversa. Estos fotones pertenecen al fondo
Compton de 1.28 MeV en el espectro de CZT o de HPGe, respectivamente.

Hay que hacer notar que tanto en el caso (a) como (b), las dos sefiales en ambos
detectores se registran realmente (y no por azar) en coincidencia. Asi, por cada
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foton de 1.28 MeV emitido por la fuente, se emite casi simultaneamente un positrén
que al aniquilarse da lugar a dos fotones de 511 keV.

Sin embargo, estos fotones (1.28 MeV y 511 keV) no estan correlacionados
angularmente y se emiten en direcciones arbitrarias. Asi, el angulo solido
subtendido para ambos detectores y por lo tanto, la distancia fuente-detector,
determina el nimero de coincidencias de este tipo.

(c) Dos fotones de 511 keV asociados a la aniquilacion de un positrén. Son las
coincidencias que interesan. En este caso, la distancia a la cual se sitle el detector
también es importante. Si el angulo sélido subtendido por uno de los detectores es
menor que el subtendido por el otro detector y no estan perfectamente alineados, un
porcentaje de fotones de 511 keV “escaparan’ sin ser registrados.

En consecuencia, la distancia a la cual se sitta el detector HPGe respecto de la fuente es
importante. Cuanto mas pequefia sea esta distancia, mayor sera el namero de coincidencias por
segundo registradas por el detector y mejor serd, por tanto, la estadistica de conteo. Sin
embargo, una distancia relativa menor supone un aumento en la frecuencia de conteo en ambos
detectores y, por tanto, aumentara el nimero de eventos aleatorios, (1), y también un mayor
angulo sélido subtendido entre las muestras y los detectores y, por lo tanto un aumento también
de las coincidencias (auténticas) registradas que no estan relacionados con la aniquilacién del
positron, debidas a los procesos del tipo (a) y (b) que se han mencionado anteriormente.

La influencia de la distancia del detector HPGe a la muestra en los espectros registrados
serd analizada en una seccion posterior.

A continuacién, se procedera a analizar el espectro de ‘coincidencias retardadas’. Hay
que destacar la importancia de la medida de este espectro. Los espectros de coincidencias
retardadas estdn medidos con un desalineamiento temporal de los pulsos tal que es muy
altamante improbable que se registren coincidencias provenientes de fotones en auténtica
coincidencia, procedentes de un mismo evento de aniquilacion y registrados por los detectores
de HPGe y CZT. Como se ha explicado anteriormente, el programa CassyLab en el modo
‘Coincidence’, registra los eventos que recoge el detector de HPGe cuando el ‘Timing SCA’
envia un disparo tras recibir una sefial con una energia predeterminada, en torno a 511 keV. Asi,
al introducir un retardo relativo entre los dos detectores mayor que 4 microsegundos, un fotén
asociado a una aniquilacién y que se registra gracias al detector de CZT estara desfasado
respecto del segundo foton, producto de la misma aniquilacion y registrado por el detector
HPGe, en méas de 4 microsegundos. El resultado final es que los dos fotones procedentes del
mismo evento de aniquilacion no entraran dentro de la ventana temporal del CassyLab y, por
tanto, solo se registraran coincidencias aleatorias. Si se tiene en cuenta que al espectro de
coincidencias (gréfica roja, figura 21) contribuyen tanto las coincidencias verdaderas,
procedentes de un mismo evento, como un determinado ndmero de coincidencias casuales, en
cierto modo inevitables, restando a dicho espectro el de coincidencias retardadas se obtendra un
espectro de coincidencias constituido Unicamente por coincidencias verdaderas (espectro de
coincidencias corregidas). De esta forma, se consigue reducir el fondo en el espectro registrado
por el detector HPGe (Figura 24).
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Cada espectro tiene un ritmo de conteo distinto y, por lo tanto, el nimero de cuentas por
segundo acumuladas en el espectro total es muy diferente. Para tener una buena estadistica es
necesario acumular al menos unas 50 cuentas por canal en la zona alrededor del pico de 511
keV y, en consecuencia, cada espectro necesita un tiempo de medida distinto.

Asi, a una distancia entre detector (HPGe) y muestra (Fe4Al, 650 °C) de 100 cm, los
tiempos de medida empleados se elevan a 1800 segundos para el espectro de HPGe sin
coincidencias, 126400 segundos para el espectro de coincidencias y 24900 para el de
coincidencias retardadas, que s6lo adquirimos para tener una idea del nimero de cuentas
alrededor del pico.

Fe, /Al (650°C) a 100 cm

1 — Sin Coincidencias
] —— Caoincidencias
] Coincidencias Corregidas
0,1
0 ]
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Figura 24. Espectros de HPGe para el FeyuAl, sin coincidencias, en coincidencia y en coincidencia corregidas
normalizados a la altura del pico para una distancia detector-muestra de 100 cm.

Material Singles(cps) Coincidencias C.Retardadas
(cps) (cps)
Fe40Al (650 °C) 72 0.22 0.05

Tabla 4. Numero de pulsos asociados al pico de 511 keV por unidad de tiempo, recogidos en el detector HPGe, para
una distancia de 100 cm y muestra Fe Al (650 °C)

Se puede comprobar que la forma del espectro sin coincidencias y con coincidencias
retardadas es la misma (Figura 25), salvo variaciones estadisticas. Como se ha explicado, en el
caso del espectro de coincidencias retardadas, al encontrarse las sefiales procedentes de cada
detector desfasadas, con un retardo mayor que 4 microsegundos (ventana temporal del
CassyLab), el programa no registra las coincidencias verdaderas, sino sélo las aleatorias, y asi,
al elevar el tiempo de adquisicion, se terminara registrando el espectro completo del ?Na en el
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detector de HPGe, aunque con un menor numero de cuentas, que depende de la eficiencia del
detector CZT, de la ventana temporal y del tiempo de adquisicion.

De esta forma, dividiendo ambos espectros se obtiene un factor de proporcionalidad
entre ellos que estd relacionado con la eficiencia del detector de CZT y la ventana de
coincidencia. Si A es el numero de positrones por segundo que salen de la fuente, se tiene:

Ny = A-&ppg,
N, = (4 - &ypg.) 7 (Ay  Ecyr)
siendo V, el numero de cuentas registradas en el espectro obtenido sin coincidencias, N, el
numero de cuentas registradas en el espectro de coincidencias retardadas, z la ventana temporal
de coincidencia , 4, y A, las actividades de la fuente hacia el detector HPGe y CZT,

respectivamente, ¢, el factor de eficiencia del HPGe y ¢, el factor de eficiencia del CZT.

Si el retardo existente entre las sefiales que llegan a los dos detectores es tan grande que
no hay correlacion entre 4, y A,, ambos sucesos se pueden considerar independientes. Es
decir, se puede considerar 4, = A . Por tanto, la relacion entre el nimero de cuentas registrado
en el detector HPGe sin coincidencias y con coincidencias retardadas es:

Nl

VZ=T'(A2 *Eczr)

Este cociente es constante siempre que la actividad que sale de la fuente hacia el CZT
(4,), la eficiencia y posicion del CZT no varien. El tiempo muerto afecta a la eficiencia del

detector, asi que es conveniente mantener actividades similares en todas las medidas.

De esta forma podemos ahorrar mucho tiempo con las medidas de coincidencias
retardadas, pues una vez estimado el factor de proporcionalidad, no es necesario medir espectros
de coincidencias retardadas, que requieren mayores tiempos de adquisicion para conseguir un
nimero de cuentas por canal parecido, es decir, para obtener una misma estadistica.
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Figura 25. Espectros de singles y coincidencias retardadas registrados por el detector HPGe, reescalados
a la misma altura en el pico.

El nimero de cuentas que salen de la fuente hacia el detector CZT (la actividad)
depende del material, por lo que este factor de proporcionalidad entre singles y coincidencias
retardadas depende de la muestra en estudio.

En principio ninguna modificacién en los parametros del detector HPGe afectara al

cociente entre el nimero de cuentas registrado en el espectro de HPGe sin coincidencias y con
coincidencias retardadas, siempre que se deje exactamente idéntico el montaje del CZT.

4.2 Influencia de la geometria

Para analizar la influencia de la posicion del detector en los resultados experimentales,
se han realizado nuevas pruebas de ‘alineamiento temporal’ de los detectores para una distancia
del detector HPGe de 33 cm , que serdn comparadas con los resultados ya obtenidos para una
posicion de 100 cm (ver figura 21).

Asi, procediendo de la misma forma, descrita anteriormente para obtener el retardo

existente entre ambos detectores, se realizan nuevas medidas en funcion de la posicion del
potenciémetro, esta vez para una distancia de 33 cm.

34




Espectroscopia por aniquilacion de positrones

Los resultados obtenidos se muestran a continuacion:

Distancia Detector-Muestra:
33cm
Posicion del
potenciometro Cuentas
canales Canal
DELAY (us)
0,1 15255
1,1 15920
15 15905
2,5 15075
3,5 14922
4 14880
4,5 15504
5,5 14955
6,5 14883
7 11955
7,5 1503
8,5 1265
9 1322
11 1224

Tabla 5. Delay/Cuentas

Como se puede observar, en este caso el numero de cuentas registradas aumenta
considerablemente respecto a las registradas para una distancia detector-muestra de 100 cm
(Tabla 3). De nuevo, el valor 6ptimo del retardo para que las sefiales procedentes de ambos
detectores Ileguen en coincidencia es de 4 microsegundos.

La funcién que muestra los resultados obtenidos se muestra en la figura 26.

lDistancia fuente-detector de 33 cm ‘
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Figura 26. Representacion Delay vs Cuentas. Se puede distinguir un valor limite,7.0 us, que marca dos
comportamientos distintos: Alineamiento y No Alineamiento. Para este valor existe cierto solapamiento, pero el

alineamiento optimo estard en la mitad del intervalo con mayor numero de cuentas.
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Una vez determinado el retardo existente entre las sefiales procedentes de ambos
detectores se registran de nuevo los espectros. Los resultados obtenidos pueden verse en la

figura 27:

Espectros de Fe, Al (650 °C) A 33 cm
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Figura 27. Espectros registrados por el HPGe para el Fe, Al(650 °C), sin coincidencias, en coincidencias y en
coincidencias corregido (este ultimo espectro se obtiene restando al espectro de coincidencias el de coincidencias

retardadas),normalizados a la altura del pico, para una distancia muestra-detector de 33 cm.

Material Singles(cps) Coincidencias C.Retardadas
(cps) (cps)
Fe40Al (650 °C) 394 6 0.22

Tabla 6. Numero de pulsos asociados al pico de 511 keV por unidad de tiempo, recogidos en el detector HPGe, para

una distancia de 33 cm y muestra de Fe Al (650 °C).

En primer lugar, se analizard la influencia de la distancia del detector HPGe a la fuente
en los espectros medidos sin coincidencias y con coincidencias retardadas. En principio, un

acercamiento del detector HPGe no debe influir en el cociente entre ambos espectros, pues

como se ha descrito, el factor de proporcionalidad entre ellos sdlo depende de los parametros del
detector CZT y de la actividad que sale de la fuente hacia dicho detector.

Para comprobarlo, se registran los espectros de singles (sin coincidencias) y de
coincidencias retardadas para dos posiciones distintas del detector HPGe, 100 cm y 33 cm, y se

calcula el factor de proporcionalidad entre ambos en cada caso. Los resultados obtenidos se
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muestran en la figura 28. Se puede observar que la forma de los espectros es la misma en ambos
€asos:

(a) Espectros a 100 cm B (b) Espectros a 33 cm
0.01 3
1E-3 3
& 1E-34
c
g
1E-4 — O
1E-4 3
1E-5 3
I” T T T T T T T T T T
0 800 1600 0 800 1600
—— Retardadas Canal —— Retardadas Canal
—— Singles/1470 I Singles/1686

Figura 28. Comparacion de los espectros de singles y de coincidencias retardadas para una distancia muestra
(FeguAl, 650 °C) y detector de (a) 100 cm y (b) 33 cm. El espectro de singles esta dividido por un factor de

proporcionalidad.

. . Singles Coincidencias
Distancia Factor de
(cpsenel Retardadas (cps en ) .
HPGe ; . proporcionalidad
pico) el pico)
100 cm 72.0 0.05 1470
30cm 394 0.2 1686

Tabla 7. Pulsos por segundo registrados en los espectros de singles y coincidencias retardadas en el pico de 511
keV, para la muestra Fe,Al, 650 °C, a dos distancias distintas. Factor de proporcionalidad.

Una distancia menor entre fuente-detector implica un mayor ndmero de cuentas
registrado en el espectro sin coincidencias proporcionado por el detector HPGe, pero también un
mayor nimero de eventos aleatorios, registrados en el espectro de coincidencias retardadas.

Por otra parte se puede considerar que la diferencia entre los factores de
proporcionalidad obtenidos no es significativa, es decir, el alejar el detector de HPGe no afecta
al porcentaje de cuentas aleatorias respecto al de ‘singles’. El cociente entre ambos difiere de la
unidad en un 13%, lo que puede deberse a fluctuaciones estadisticas o al tiempo muerto del
detector. Asi, a la vista de los resultados obtenidos se puede concluir que el cociente entre
ambos espectros es practicamente independiente de la distancia a la cual se sitle el HPGe.

A continuacion, se procede a estudiar la influencia de la distancia relativa entre fuente y
detector en el espectro de coincidencias.

Se ha explicado en la seccion anterior, que los fotones procedentes de la desintegracion
del #Na (1.28 MeV), tras experimentar alguna interaccion, pueden dejar una cantidad
incompleta de energia en el detector CZT y llegar simultaneamente con uno de los fotones de
511 keV al HPGe, y viceversa.
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La formula que rige estas coincidencias viene dada por:
N=N, € ypGe(1.2-5511) X N, “Eozrsiy T N, " EHpGe(511) < N, €071 (1.2-5511)

donde N, y N,es el nimero de fotones de 1.28 MeV y 511 keV emitidos por la fuente,

respectivamente. &,,., Y €, SON los factores de eficiencia de los detectores.

La eficiencia de un detector depende, entre otros factores de la energia del fotdn
incidente. Asi, la notacion &,p6,0.2 5511 Y €czrazsiyy hace referencia a la eficiencia del HPGe

y CZT para detectar fotones de 1.2 MeV que dejan una cantidad incompleta de energia y llegan
en coincidencia con algin fotén de 511 keV al detector CZT y HPGe, respectivamente.

Enpesiny Y Eczresiny epresentan los factores de eficiencia de ambos detectores para fotones de
511 keV.

En este caso, los fotones no estan correlacionados angularmente porque el fotén de 1.28
MeV vy el de 511 keV se emiten en direcciones arbitrarias. De esta forma, el factor de eficiencia
del CZT y del HPGe también depende del 4ngulo sélido subtendido por ambos detectores. Asi:

Eupce = Eim (npe) X Jactor geométrico
Eczr = Eint (czry X factor geométrico

donde &

int

es la eficiencia intrinseca del detector que se define como el cociente entre el nimero

de pulsos registrados por el detector y el nimero de fotones que inciden en el mismo. El factor
geométrico se puede estimar mediante la medida de la fraccion entre la superficie del detector
que observa la fuente y la superficie de una esfera de radio d, siendo d la distancia entre la
fuente y el detector.

Asi, el nimero de coincidencias de este tipo depende de &, , que es proporcional al

angulo sélido subtendido y, por tanto, disminuye con el cuadrado de la distancia.

Por otra parte, las coincidencias que se desean registrar (‘coincidencias auténticas’) son
aquéllas en que se detectan los dos fotones de 511 keV, procedentes del mismo evento de
aniquilacidn, que se emiten practicamente a 180°.

En este caso, la dependencia de la distancia también es importante. Cuando los angulos
solidos subtendidos por ambos detectores no son los mismos, los fotones de 511 keV que llegan
segun la generatriz del cono que abarca el mayor de los angulos sélidos no entraran en el angulo
solido del otro detector y no seran registrados.

Es decir, cuando el &ngulo sélido subtendido por el HPGe es menor que el del CZT, o lo
que es lo mismo, el area eficaz de CZT que subtenderia el mismo angulo sélido que el HPGe
disminuye, se ‘escapan’ fotones de 511 keV, registrandose, por tanto, un menor ndmero de
coincidencias auténticas. Esto es lo que hace que la relacion coincidencias totales/coincidencias
aleatorias disminuya al aumentar la distancia del HPGe.
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Para estudiar esta posible influencia de la distancia en los espectros de coincidencias
auténticas, se representan y analizan los espectros de coincidencias corregidos, es decir los
obtenidos restando al espectro de coincidencias el espectro de coincidencias retardadas
(aleatorias):

——100cm
——33cm

0.1

0.01 4

Cuentas

1E-3 4

1E-4

T
1800
Canal

Figura 29. Espectros de coincidencias corregidos (coincidencias auténticas). Estos espectros se han obtenido
restando a los espectros de coincidencias los espectros de coincidencias aleatorias, para una distancia entre muestra
y detector de 100 cm y 33 cm en cada caso.

Al superponer ambos espectros, se comprueba que éstos son iguales, salvo variaciones
estadisticas.

Por tanto, a la vista de los resultados, se puede concluir que la presencia de fotones de
1.28 MeV no introduce cambios significativos en los espectros. Esto se debe a que constituyen
una fraccién muy pequefia de coincidencias comparada con las coincidencias de 511 keV. Por
una parte, estos fotones de 1.28 MeV proceden del Compton del pico, por lo que su ritmo de
conteo es muy pequefio comparado con el ritmo de los fotones de 511 keV. Por otra parte, la
probabilidad de que estos fotones entren en el &ngulo solido subtendido por el HPGe es también
pequefia dado que no existe correlacion angular entre éste y un foton de 511 keV (ambos
asociados al mismo evento) que haya detectado el CZT.

También se puede afirmar que el nimero de fotones de 511 keV que ‘escapan’ del
HPGe debido al distinto angulo soélido subtendido por cada detector, influye de forma
significativa en el espectro de coincidencias totales, para las distancias escogidas en el
laboratorio. No obstante, una vez restadas las coincidencias aleatorias, ambos picos registrados
son similares.

Para apoyar este resultado con datos numéricos se puede acudir a la relacién pico-fondo
en cada caso. Los resultados obtenidos son:

39




Espectroscopia por aniquilacion de positrones

FesAl (650°C) | FegAl (650°C)
(100 cm) (33cm)
Nmax 1 1
NEeondo 9,12-10™ 7,64.10"
Relacién Pico -Fondo 1,1.10° 1,3-10°

Tabla 8. Relacion pico-fondo

En conclusion, en dos medidas que difieren sélo por la distancia del HPGe a la fuente,
las coincidencias auténticas no varian de forma significativa. Asi, los espectros de coincidencias
corregidos presentan la misma forma y, por lo tanto, la relacién pico-fondo obtenida en cada
caso es la misma..

4.3 Influencia del apilamiento de pulsos (‘Pile-up”)

Hay que hacer notar la ausencia de estabilizador y sistema de rechazo de pile-up en el
dispositivo experimental montado, lo que hace inevitable un cierto solapamiento entre los
pulsos registrados. Asi, cuando el ritmo de conteo es muy elevado, cada pulso puede
superponerse a la cola del pulso anterior. Este fendmeno produce un falseamiento de los
resultados experimentales ya que la energia registrada para cada pulso es la suma de la cola del
pulso previo y la del pulso en cuestién.

Para cuantificar el apilamiento y examinar su influencia en los espectros registrados se
procede a realizar dos pruebas. El objetivo de ambas consiste en modificar un parametro del
dispositivo disefiado, provocando un aumento del ‘pile-up’, y observar si influye
significativamente en la forma de los espectros obtenidos.

En primer lugar, se disminuye la distancia relativa entre el detector y la fuente. Asi, al
aumentar el angulo s6lido subtendido, el conteo aumenta considerablemente y también lo hara
la probabilidad de apilamiento. De esta forma, comparando los espectros registrados para dos
distancias del HPGe se puede analizar las diferencias entre ellos en la cola de alta energia del
pico de 511 keV. Los espectros obtenidos se muestran en la figura 30.
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Figura 30. Espectro de singles de Fe Al (650 °C) a con el detector HPGe situado al00 cm y 33cm respecto de la

fuente.

En la figura anterior, se puede observar que las dos graficas no son exactamente iguales.
En la zona de alta energia del pico, es posible apreciar un ligero aumento del nimero de cuentas
para el caso en el que la distancia muestra detector es menor (figura 31). Este aumento puede no
ser significativo para tiempos de medida pequefios, pero para medidas mas largas el apilamiento
0 ‘pile-up’ provocaria un falseamiento importante de los resultados experimentales y la
diferencia entre los espectros seria mas acusada.
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Figura 31. Ampliacion de la cola de alta energia del pico de 511 mostrado en la figura 30

En segundo lugar, se puede modificar la anchura de los pulsos de HPGe de forma que
dos pulsos consecutivos estardn mas proximos en el tiempo y la posibilidad de que éstos se
solapen y el pulso posterior se superponga al que le precede aumenta significativamente. Para
ello modificamos el control ‘Shaping Time’ en el amplificador empleado (‘spectroscopy
amplifier’ ORTEC 572). Los resultado obtenidos se muestran a continuacion (figura 32).
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Figura 32. Espectros de singles de Fes Al (650 °C) registrados por el detector HPGe para pulsos de 1, 2y 3
microsegundos.

A la vista de los resultados obtenidos se puede apreciar una mejor resolucion para un
anchura del pulso de 2 microsegundos (se observa que el ancho de pico es menor para este caso
que para 1 microsegundo). Esto esta relacionado con las exigencias del analizador multicanal

para una mejor resolucién y, por tanto, es posible que el CassyLab necesite un anchura minima
de los pulsos para un funcionamiento 6ptimo.

Sin embargo, en la figura correspondiente a 2 microsegundos se puede apreciar,
nuevamente, un aumento del nimero de cuentas en la cola de altas energias del espectro (figura
33), lo que implica un mayor apilamiento que para una anchura de pulso de 1 microsegundo.
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Figura 33. Espectros de singles de Fes Al (650 °C) registrados por el detector HPGe para pulsos de 1, 2y 3
microsegundos

Por otra parte, para el caso de 3 microsegundos, el espectro presenta una deformacion
del pico caracteristica del efecto de apilamiento. Asi, se observa un ensanchamiento o ‘codo’ en

el lado derecho del pico asociado a un desplazamiento en energia de ciertos pulsos respecto de
su valor real (figura 32).
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Para evitar, en la medida de lo posible, este efecto de “pile-up’ o apilamiento de pulsos
se registraran los espectros con una distancia entre detector y fuente de 100 cm y se configura
una duracion de los pulsos de 1 microsegundo.

4.4 Estudio de diferentes muestras

A la vista de los resultados obtenidos, en funcion de la limpieza del pico de 511 keV y
del apilamiento de pulsos se puede concluir que el dispositivo experimental disefiado presenta
un mejor funcionamiento para distancias entre fuente y detector mayores. Como se ha
demostrado, la relacion pico-fondo obtenida para las dos distancias estudiadas es la misma; sin
embargo, una distancia mayor entre muestra y detector implica un menor nimero de eventos
aleatorios registrados y un menor solapamiento de pulsos. En consecuencia, se procede a
estudiar diferentes materiales con una distancia entre muestra-detector de 100 cm.

Con el fin de determinar la eficacia del sistema disefiado para la eliminacion de fondo
en la deteccion de defectos presentes en sélidos, se han tomado dos muestras de FegAl
sometidas a dos tratamientos distintos. Estas aleaciones de Fe-Al, basadas en la presencia de
diferentes fases ordenadas, estan siendo objeto de estudio en la actualidad gracias a las
posibilidades que plantean como elementos estructurales para alta temperatura. A temperatura
ambiente el sistema Fe-Al presenta una transicion gradual desde una fase desordenada A2 hasta
unas fases ordenadas B2 y D0; conforme aumenta el contenido de aluminio en la aleacion. Las
tres fases estan basadas en la estructura cubica centrada en el cuerpo y pueden existir en un
amplio rango de composicion.

Temperature (")

Al content (a5

Figura 34. Diagrama de fases del sistema Fe-Al. Las lineas horizontales indican las temperaturas a las que se
someten las muestras segun los distintos tratamientos térmicos. Las verticales corresponden a las composiciones de
las aleaciones.

De acuerdo con el diagrama de fases del sistema Fe-Al para un contenido de un 40%
atdmico de Al la fase estable es la fase B2, la cual estd basada en la estequiometria Fe-Al. Se
han utilizado dos muestras que han sido sometidas a un templado desde 950 °C y desde 600 °C
respectivamente (esta Ultima ya ha sido estudiada). Mediante estos tratamientos se introducen en
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las muestras sendos defectos de alta y baja temperatura respectivamente [11]. De acuerdo con la
bibliografia el defecto de alta temperatura estd formado por un defecto triple en el que dos

vacantes adyacentes de Fe en la direccion <100> estan unidos a un atomo de Fe en una posicion

de Al (antisitio Fep)). Por el contrario, el defecto de baja temperatura esta constituido por dos
vacantes de Fe no enlazadas al antisitio Fea,.

A continuacién, se estudiardn los espectros registrados para la muestra de Fes Al
(900°C) para una distancia entre muestra y detector de 100 cm (figura 35) y se compararan con
los resultados obtenidos para la aleacion Feq Al (650 °C)

Fe40Al (900°C)

—— Singles
—— Coincidencias
Coincidencias Retardadas
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Figura 35. Espectros registrados por el HPGe para el FeyuAl (900 °C), sin coincidencias, en coincidencias y en

coincidencias corregido (este ultimo espectro se obtiene restando al espectro de coincidencias el de coincidencias
retardadas),normalizados a la altura del pico, para una distancia muestra-detector de 100 cm.

Material Singles(cps) Coincidencias C.Retardadas
(cps) (cps)
FeaoAl (900 OC) 66 0.24 0.05

Tabla 9. Numero de pulsos asociados al pico de 511 keV por unidad de tiempo, recogidos en el detector HPGe, para
una distancia de 100 cm y muestra Fe Al (900 °C).

En la figura 36 y 37, se muestran los espectros de coincidencias corregidos para las dos
muestras en estudio: Fes,Al (650 °C) y FegoAl (900 °C).
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—— Coincidencias Corregido FeAl (900°C)
—— Coincidencias Corregido FeAl (650°C)
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Figura 36. Espectros de coincidencias corregidos para las muestras de Fe Al (650 °C) y Fe Al (900 °C)
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Figura 37 .Ampliacion de los espectros de coincidencias corregidos en el pico de aniquilacion de 511 keV para las
muestras templadas desde 950 y 600 °C.

Como puede observarse, a partir del canal 1845 aproximadamente, se pone de
manifiesto una clara diferencia entre los espectros de ambas muestras. Esta zona es la
correspondiente a la zona de altas energias, es decir a aquellos positrones que se han aniquilado
con electrones de elevado momento, pertenecientes a las capas internas del atomo. Esta
diferencia puede ponerse de manifiesto representando la diferencia entre los espectros de ambas
muestras (figura 38).

45




Espectroscopia por aniquilacion de positrones

0.12 - .
e Doppler en coincidencias

010 4 ° A  Doppler

0.08 o

0.06 d

0.04 a A °

0.02 O A Y

[ ]
0.00 A A (]
W °

-0.024 e
|

-0.04

T T T T T T T T T T
1820 1830 1840 1850 1860 1870
Canal

Figura 38. Diferencia entre el espectros de la muestra templada desde 950°C y el de la muestra templada desde
600°C.

La distribucion de puntos entre los canales 1815 y 1840 para los espectros en
coincidencias indican que los defectos presentes en ambas muestras tienen estructura diferente,
como asi cabia esperar de los datos presentes en la bibliografia. Si ademas se representa la
misma diferencia, pero obtenida para los espectros sin coincidencias (singles) podemos apreciar
que el dispositivo experimental construido es capaz de poner en evidencia diferencias entre
ambos defectos mas alla del canal 1830, demostrando con ello que, el dispositivo disefiado
permite detectar eventos de aniquilacion para pares positron-electrén de alta energia. Por otra
parte, y como ya se ha comentado anteriormente, los defectos presentes en las muestras
templadas desde 950°C estan constituidos por una divacante de Fe con un antisitio Fea, enlazado
a ella. Mientras que el defecto de baja temperatura, en nuestro caso el de las muestras templadas
desde 600°C, las vacantes de Fe se encuentran lo suficientemente alejados como para que los
positrones las detecten como monovacantes. Los resultados obtenidos corroboran tal hipétesis,
ya que en el caso de las muestras de con defectos de alta temperatura, la fraccion de positrones
aniquilados con electrones de alto momento es superior a la de la muestra con defectos de baja
temperatura. Esta mayor fraccion de eventos de alta energia se corresponde con los electrones
internos del atomo de hierro préximo a la divacante que inundan en parte el volumen abierto de
ésta..
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Por ultimo, se presenta un cuadro comparativo con los resultados obtenidos:

v | | e [ ] e | o
(ESSOOA(;) 33 394 6 0.22 13.10° 4.2
(eregog) 100 72 0.22 0.05 1,1.10° 42
(QFSSO?CI) 100 66 0.24 0.05 1,2:10° 4.2

Tabla 10. Comparacion de resultados. El niimero de cuentas por segundo en cada espectro hace referencia a las
cuentas registradas debajo del pico de 511 keV

A la vista de los resultados, se puede concluir que el nimero de cuentas por segundo
registradas en los espectros para una distancia de 100 cm entre muestra y detector no varia
significativamente de una muestra a otra. Esto puede ser debido a que las aleaciones estudiadas
solo difieren en el tratamiento térmico al que han sido sometidas. En cambio, para una distancia
del detector menor, el nimero de cuentas registrado aumenta considerablemente, como cabia
esperar. La relacién pico-fondo obtenida es del mismo orden en todos los casos.
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5. CONCLUSIONES

Se ha conseguido disefiar un dispositivo experimental capaz de restar fondo al
espectro de ensanchamiento Doppler de la linea de aniquilacion. En los tres casos estudiados, se
ha obtenido una relacién pico-fondo de un orden de 10° por lo que se ha logrado reducir el
fondo del espectro en un orden de magnitud. Esto permite analizar los eventos de baja
probabilidad asociados a las aniquilaciones de los positrones con los electrones del nucleo.Asi,
los espectros registrados permiten distinguir defectos presentes en muestras sometidas a
distintos tratamientos térmicos.

Son varias las optimizaciones que podrian introducirse al sistema disefiado. En primer
lugar, deberia utilizarse otro detector HPGe, reemplazando al CZT, lo que mejoraria la
resolucién de los espectros adquiridos. También podria emplearse un MCA con una ventana
temporal menor, con el fin de reducir la contribucién de las coincidencias aleatorias.

Otra posible mejora consistiria en la introduccién de un sistema de rechazo de “pile-
up’. Esto permitiria introducir en el MCA pulsos de 2 microsegundos y mejorar nuevamente la
resolucion, ademas de evitar el falseamiento de los resultados experimentales para actividades
altas. También permitiria un mayor acercamiento del detector a la muestra, lo que aumentaria
notablemente la estadistica de los espectros adquiridos.

Recientemente, se ha estado desarrollando un sistema digital de dos detectores [7] con
un software que sustituye los MCA convencionales y algunos moédulos de coincidencias. Este
sistema es mucho mas simple que los sistemas tradicionales pero permite un mayor
almacenamiento de informacién y mayor flexibilidad de analisis.
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APENDICE
. Distancia | Singles | Coincidencias |C.Retardadas Relacién
Material HPGe (cm) (cps) (cps) (cps) pico-fondo FWHM (keV)
FE40A| 3
(650 °C) 33 394 6 0.22 1,3:10 4.2
Fe40AI 3
(650 °C) 100 72 0.22 0.05 1,110 4.2
Fe40A| 3
(900 °C) 100 66 0.24 0.05 1,2.10 4.2
Resumen Resultados.
FesoAl HPGe FesoAl HPGe FesoAl HPGe
(650 °C) (33 cm) (650 °C) (100 cm) (900 °C) (100 cm)
Cuentas Tiempo | Cuentas Tiempo Cuentas Tiempo
Singles 67000 172 127000 1800 117000 2700
Coincidencias 140000 22000 27000 126400 58300 240000
C.Retardadas 1340 6100 1300 24900 3756 71200

Resumen Resultados.
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