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RESUMEN

Durante estos ultimos 20 anos se han reportado de manera oficial 2477 incidentes
relacionados con materiales radiactivos. La implementacion de sistemas de deteccién
de materiales radiactivos en zonas como fronteras, puertos, aeropuertos, etc., ha sido
crucial para evitar consecuencias mayores. El detector de neutrones basado en 3He
ha sido el principal componente de estos sistemas, pero la creciente demanda de 3 He
ha causado una escasez y un aumento de precio del mismo. Esto ha motivado a la
comunidad cientifica a desarrollar una nueva generaciéon de detectores de neutrones.
En este trabajo se presenta una caracterizacién completa, basada en experimentos y
en simulaciones por Monte Carlo, de un conjunto de centelladores organicos modernos
con capacidades de discriminacién n/vy. Se presentan nuevos resultados referentes a
la funcién de emisién de luz y a la eficiencia (para n y ) del centellador EJ-309.
Este centellador acoplado a un PMT H8500C sirvié para ensamblar un prototipo de
espectrometro n — 7y portatil. Se caracterizé el primer centellador orgénico plastico
comercial (EJ-299-33) con capacidades de discriminacién n/7. Se estudié la respuesta
del centellador orgdnico EJ-339A (4,6 % de '° B) con la finalidad de discriminar entre -,
neutrones rapidos y neutrones térmicos provenientes de una fuente de 2*2Cf blindada.
Finalmente, como otra alternativa, se exploré el uso del detector EJ-420 (basado en
ZnS(Ag)/°LiF) para la deteccién de neutrones térmicos. El procesamiento de los datos

adquiridos con todos los detectores se realizo con una electréonica nuclear moderna
CAEN basada en digitizers.

Palabras Clave: Centelladores Orgénicos, Procesamiento Digital de Pulsos, Dis-
criminacién n/v, Monte Carlo
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ABSTRACT

During the last 20 years 2477 incidents related with the smuggling of radioactive
materials have been reported to the IAEA. The implementation of systems for detection
of radioactive materials at borders, ports, airports, etc. is a critical issue to reduce
the contraband and prevent further consequences. The neutron detector based in
3He has been a common component in radiation portals, but the increasing demand
of 3He has caused its shortage with a very large cost increase. This situation has
motivated the scientific community to develop a new generation of neutron detectors
to replace the 2 He-based systems. In this work is reported a complete characterization,
based on experiments and Monte Carlo simulations, of a set of modern organic liquid
scintillator detectors with n/~ discrimination capabilities. New results respect to the
light output function and the neutron and gamma efficiencies of the EJ-309 scintillator
are presented. The EJ-309 scintillator coupled to a PMT H8500C was used also in a
prototype of a compact and portable n/v spectrometer. A complete study of the first
commercial plastic scintillator with n/v discrimination capabilities (EJ-299-33) was
performed. The response of the EJ-339A scintillator (loaded with 4.6 % of 1°B) was
studied in order to discriminate between gamma, fast neutron and thermal neutron
events coming from a shielded 2°2C'f source. Finally, as another alternative to the
standard 3He systems, the use of the EJ-420 scintillator (based on ZnS(Ag)/SLi) for
thermal neutron detection was tested. The pulse processing of all the detectors was
performed using modern CAEN nuclear electronics based in fast digitizers.

Keywords: Organic Scintillators, Digital Pulse Processing, n/~ Discrimination,
Monte Carlo
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INTRODUCCION

Durante estos ultimos 20 anos se reportaron un total de 2477 incidentes en la Base de
Datos de Incidentes y Trafico de Materiales Radiactivos del Organismo Internacional
de Energia Atémica (IAEA Incident and Trafficking Database: Incidents of nuclear and
other radioactive material out of requlatory control). Estos incidentes consisten princi-
palmente en la posesion no autorizada, el uso en actividades criminales, la pérdida y el
robo de materiales nucleares y/o fuentes radiactivas. La informacién contenida en esta
base de datos refleja que inclusive en la actualidad los sistemas de control y de seguri-
dad en las instalaciones donde se trabaja con estos tipos de materiales son vulnerables
y deben ser fortalecidos. Un punto importante que se ha hecho notar en los datos reco-
pilados por la OIEA es que a medida que ha aumentado la implementacién de sistemas
de monitoreo y deteccién de materiales radiactivos en zonas como fronteras, puertos,
aeropuertos, entre otras, el nimero de incidentes reportados también ha incrementado.
Esto refleja la importancia del desarrollo y la implementacién de este tipo de sistemas
para evitar consecuencias mayores. Sin embargo, uno de los principales componentes
de estos sistemas es el contador proporcional basado en *He, el cual es usado como
detector de neutrones principalmente para la detecciéon de materiales nucleares. Sin
embargo, la creciente demanda de 3 He, no sélo para aplicaciones de seguridad nacional
sino para la industria (gas y petréleo), medicina e investigacién basica, ha causado una
escasez y un aumento de precio del mismo. Esto ha motivado a la comunidad cientifica
a dirigir esfuerzos hacia el desarrollo de nuevos detectores de neutrones que puedan
sustituir a los detectores basados en ®He, sobre todo en las aplicaciones de seguridad

nacional que son las que mas demanda produce.

Desde hace mas de una década el grupo de Fisica Aplicada de la Universidad de
los Estudios de Padova comenz6 a trabajar en una linea de investigaciéon basada en
la aplicaciéon de las técnicas nucleares en el desarrollo de sistemas para la deteccidon
de materiales ilicitos (explosivos y drogas) y materiales radiactivos. El grupo de Fisi-
ca Nuclear de la Universidad Simoén Bolivar ha colaborado activamente con el grupo
de Padova en el fortalecimiento de dicha linea, de hecho, dentro del marco de dicha

colaboracién se elaboré este trabajo de tesis.

Este trabajo tiene como objetivo general la caracterizacién completa, basada en
experimentos y en simulaciones por Monte Carlo, de un conjunto de centelladores

organicos modernos (liquidos y sélidos) con capacidades de discriminacién n/~. Todo



esto con la finalidad de evaluar su posible implementacién en sistemas de deteccion de
neutrones y radiacién gamma, los cuales pueden ser usados tanto en el ambito de la
seguridad nacional como en las ciencias bésicas y aplicadas. Es importante mencionar
que en este trabajo el procesamiento de los datos ha sido realizado con electrénica

moderna basada en digitizers.

Especificamente se realizé un estudio completo del centellador liquido moderno EJ-
309, el cual posee propiedades favorables (no es téxico ni inflamable y es biodegradable)
para trabajar en campo por sobre otros centelladores liquidos con capacidades de dis-
criminaciéon n/vy (como el EJ-301 y sus equivalentes comerciales). Se realizaron tres
modelos idénticos, con GEANTY 9.6, MCNPX 2.7.0 y PENELOPE 2008, de la celda
de aluminio cilindrica de 2”7 x 2”7 que contiene al centellador EJ-309 principalmente
para determinar las curvas de eficiencia intrinseca para neutrones y fotones gamma.
Los modelos realizados con GEANTY 9.6 y MCNPX 2.7.0 también sirvieron para es-
tudiar los efectos de las diferencias en las funciones de emision de luz para protones en
la determinacién de la eficiencia intrinseca para neutrones. Finalmente, se estudié la
respuesta de un detector compacto, compuesto por el centellador EJ-309 acoplado a
un fotomultiplicador plano de multiples anodos H8500C, y se compard su desempeno
con un detector similar asociado a un fotomultiplicador estandar (linear-focused). Con
el detector compacto se ensamblé un instrumento portatil, ligero, de bajo consumo de
energia y con capacidad para funcionar en zonas con campos magnéticos moderados

(~ 250 () para hacer espectrometria de neutrones y gammas.

Se hizo una caracterizacién completa del primer centellador orgénico pléstico (s6li-
do) comercial con capacidades de discriminacién n/v, el EJ-299-33, y se compar6 su
desempeno con los centelladores liquidos EJ-301 y EJ-309. A pesar de mostrar una
capacidad de discriminacién n/+ menor que la de los centelladores liquidos menciona-
dos, sus demas caracteristicas perfilan a este centellador como un buen candidato para
aplicaciones en donde se requieran detectores de neutrones y gammas con volimenes

activos grandes (por ejemplo en portales para deteccion de materiales radiactivos).

Se estudié la respuesta de un centellador organico liquido cargado con 4,6 % de B,
EJ-339A, ante un campo de radiaciéon mixta (neutrones répidos, neutrones térmicos
y fotones gamma). Se determiné su capacidad de discriminacién entre neutrones rapi-
dos y fotones gamma, y ademds, se estudié su respuesta a eventos correspondientes
a capturas neutrénicas del °B (neutrones térmicos). Con los resultados obtenidos se
propuso un método para distinguir entre fuentes de fotones gamma de baja energia
(por ejemplo de 2! Am) y una fuente de neutrones blindada con polietileno. También
se realizé un modelo por Monte Carlo con GEANT/ 9.6 de este detector con la finali-
dad de contribuir a la interpretacién de las mediciones y proponer asi un procedimiento

para estimar el espesor de un blindaje de polietileno aplicado a una fuente de 252 Cf.



Finalmente, se estudi6 la respuesta del detector EJ-420 como otra alternativa de
detector de neutrones térmicos. Este estd basado en un compuesto de litio (enriquecido
al 95 % con ®Li) disperso en una matriz de ZnS(Ag). Se optimizé la técnica de discrimi-
nacién por forma de pulsos, haciendo un procesamiento digital de los datos, para lograr
distinguir casi por completo los eventos correspondientes a neutrones térmicos de los
eventos gamma. También se estudio la cinemética del decaimiento de la molécula de
ZnS(Ag) cuando es excitada por los productos de la reaccién de captura neutrénica del
6Li. Se identificaron tres componentes de decaimiento y se determinaron sus tiempos

caracteristicos.

En lo que respecta al d&mbito local, este trabajo tiene gran importancia ya que ac-
tualmente, y durante el futuro préximo, en el Laboratorio de Fisica Nuclear de la
Universidad Simén Bolivar se estan llevando a cabo una serie de proyectos de investi-
gacion los cuales requieren de especialistas en instrumentacion nuclear, detectores de
radiacién (para gamma y neutrones), modelizacién por Monte Carlo, entre otras areas.
Estos proyectos de investigacion involucran, entre otras cosas, el desarrollo de metodo-
logias de procesamiento digital de pulsos para implementar un sistema anti-Compton
en un detector de HPGe tipo pozo, la implementacion de la técnica de discriminacién
a/f en medidas realizadas con centelladores liquidos y el desarrollo de detectores de
neutrones y de radiacion gamma para el desarrollo de una herramienta de sondeo para

perfilaje estratigrafico de pozos petroleros y aplicaciones en hidrogeologia.



CAPITULO I

MOTIVACION

1.1. Antecedentes

Desde hace mas de una década el grupo de Fisica Aplicada de la Universidad de los
Estudios de Padova (UNIPD) comenz6 a trabajar en una linea de investigacién basada
en la aplicacién de las técnicas nucleares en el desarrollo de sistemas para la deteccion
de materiales ilicitos (explosivos y drogas) y materiales radiactivos. El grupo de Fisica
Nuclear de la Universidad Simén Bolivar ha colaborado activamente con el grupo de

Padova en el fortalecimiento de dicha linea.

Entre finales de los afios 1990’s y principios del nuevo siglo, el grupo de Padova
se dedicé al desarrollo de sistemas de deteccion de minas terrestres antipersonales
[4-6]. Estos sistemas estaban compuestos principalmente por una fuente de neutrones
(%2Cf o generadores D-T) y un detector de radiacién gamma (Nal(Tl) o CsI(Tl)).
Este tultimo era utilizado para medir los fotones gamma caracteristicos producidos por
las reacciones de captura o reacciones inelasticas de los neutrones con los nicleos que
componen el material bajo estudio. El reconocimiento de las minas se logr6 a partir de
la alta concentracién de nitrégeno y de los valores especificos de las relaciones entre las

concentraciones elementales de C, N y O que exhiben este tipo de explosivos.

Entre los anos 2004 y 2008 este mismo grupo trabajé, dentro del marco del proyecto
EURITRACK (EURopean Illicit TRAfficing Countermeasures Kit), en el desarrollo
de un sistema de inspeccion de contenedores de carga para la detecciéon de materiales
ilicitos, tales como explosivos y drogas, basado en un generador de neutrones “etique-
tados” (Tagged Neutron Inspection System, TNIS). El generador de neutrones que se
desarroll6 dentro del ambito de este proyecto produce neutrones monoenergéticos de
14 MeV a partir de reacciones D-T) los cuales son etiquetados detectando la particula
a (producida en la reaccién D + T — n + «) con un detector YAP:Ce sensible a la
posicién [2,7]. Para determinar la composiciéon quimica del material inspeccionado se
midieron los fotones gamma caracteristicos producidos por las reacciones de dispersion
inelastica de los neutrones con los nicleos que componen dicho material [8]. Ademas,
se realizaron simulaciones por Monte Carlo para estudiar los limites de la técnica en

funcion de las propiedades del haz de neutrones, y ademas, en funcion de los materia-



les que se encuentran dentro del contenedor [9]. Finalmente se realizaron pruebas de
campo en el puerto de Rijeka- Croacia, las cuales demostraron satisfactoriamente la
funcionalidad del sistema desarrollado como un sistema de inspeccién complementario

a los equipos de rayos X [10].
Desde 2007 y hasta principios de 2013 el grupo de Fisica Aplicada de la UNIPD desa-

rrollé un sistema basado en la transmisién simultanea de neutrones rapidos y fotones
gamma emitidos por una fuente de 2*2Cf para el andlisis no destructivo de materia-
les [11,12]. La técnica permite determinar el nimero atémico promedio del material
bajo estudio, y ademads, ofrece una excelente sensibilidad para elementos livianos (H,
C, N, O). Es por esta iltima razén que se propuso usar la técnica en la deteccién de
materiales organicos peligrosos tales como explosivos [13]. En el ano 2009 se reportaron
resultados donde se utilizo exitosamente la transmision de los fotones gamma emitidos
por una fuente de 2°? Cf para la identificacién de materiales [14], encontrdndose mejores

resultados para elementos con Z grande.

En el ano 2012, Cester et. al. [15], publicaron un trabajo referido al estudio de la
deteccion e identificacion de fuentes de radiacién ionizante, materiales ilicitos (tales co-
mo explosivos y drogas) y materiales nucleares tales como Weapons Grade Plutonium
(WGPu), Highly Enriched Uranium (HEU), entre otros, por medio de un sistema de
inspeccion versatil denominado SMANDRA (Sistema Mobile per Analisi Non Distrutti-
ve e RAdiometriche). Este sistema estd compuesto por dos unidades: una pasiva y otra
activa. La primera incluye un conjunto de detectores de radiacién gamma y neutrones
(NE-213, Nal(Tl), LaBr(Ce) y un tubo de ?He), una cadena de electrénica nuclear
tipo VME basada en digitizers, baterias y una computadora portatil. La unidad activa
incluye un generador de neutrones basado en reacciones D-T. La unidad pasiva puede
ser usada en modo independiente para la deteccién e identificacion de materiales ra-
diactivos e incluso para la deteccién de 23 Pu. También, combinando ambas unidades,
se puede utilizar el sistema como un Tagged Neutron Inspection System para la detec-
cion de fuentes de uranio altamente enriquecido y materiales ilicitos como explosivos y

drogas.

Recientemente el grupo de Fisica Aplicada de la UNIPD ha estado trabajando en el
desarrollo de un sistema de deteccién de materiales radiactivos (incluidos los materiales
especiales nucleares), mas compacto y mucho menos costoso que SMANDRA, basado
en centelladores orgédnicos liquidos con capacidades de discriminacién n/v. Esto con
la finalidad de desarrollar una tecnologia moderna con la capacidad de sustituir a
los detectores de neutrones basados en 3He en los sistemas utilizados actualmente en
aplicaciones de seguridad nacional. Es precisamente dentro de este proyecto donde se

enmarca esta tesis doctoral.

Los centelladores orgénicos liquidos han sido ampliamente usados en experimentos



realizados en laboratorios de investigacion donde ha sido necesaria la deteccién de
neutrones rapidos (reacciones nucleares, coincidencias, mediciones de tiempo de vuelo,
entre otros). Hasta la actualidad el centellador liquido con capacidad de discriminacién
n/~ mas usado es el conocido NE-213 (BC-501A y EJ-301 son los comerciales equi-
valentes que se encuentran en el mercado). Este detector ha sido usado en una gran
variedad de experimentos relacionados con la deteccién de neutrones répidos [16-19],
es por esta razén que se han desarrollado una gran cantidad de metodologias experi-
mentales, tedricas y basadas en simulaciones por Monte Carlo para caracterizarlo. En
la literatura se encuentra una amplia variedad de trabajos relacionados con la carac-
terizacion de los centelladores organicos, en particular se pueden mencionar algunos
relacionados con: la determinacién de la eficiencia intrinseca para neutrones [20, 21],
las mediciones de las funciones de respuesta para neutrones [22-24|, la implementacién
de metodologias para realizar eficientemente la discriminacién n/vy [25-28], el uso de

c6digos basados en el método de Monte Carlo [29-32], entre otros.

A pesar de ser ampliamente utilizado en laboratorios de investigacion, el centellador
NE-213 (y sus equivalentes comerciales) ha sido usado de manera muy reducida en
aplicaciones de campo debido a que éste es toxico e inflamable. Desde el punto de vista
de la seguridad en el drea de trabajo estos son dos puntos desfavorables. Es por ello
que recientemente se han dirigido esfuerzos para desarrollar centelladores organicos con
capacidades de discriminacién n /vy que presenten propiedades fisico-quimicas favorables
para ser implementados en aplicaciones de campo. Eljen Technology ha desarrollado
recientemente un centellador liquido (EJ-309) que presenta baja toxicidad, posee un

punto de ignicién alto (~ 144 °C') e incluso es biodegradable.

Réapidamente se observo que diversos grupos de investigacion comenzaron a estudiar
la posibilidad de usar este centellador en aplicaciones de seguridad nacional. Pozzi et.
al. (2009) [33] mostraron que a partir del andlisis de los espectros en emisién de luz
de neutrones y fotones gammas, medidos con un arreglo de 6 detectores EJ-309, se
pueden distinguir facilmente muestras de éxido de plutonio (PuO3) de una fuente de
252 Cf. Lavietes et. al. (2010) [34] hicieron un conjunto de experimentos en el dmbito
del desarrollo y la implementacion de nuevos sistemas de seguridad en plantas de
reprocesamiento y fabricacion de combustible nuclear. Estos investigadores obtuvieron
resultados satisfactorios acerca del desempeno de un detector EJ-309 en la deteccion
de neutrones y fotones gamma implementando la técnica de discriminacion por forma
de pulsos. Recientemente Pawelczak et al. (2013) [35] estudiaron las capacidades de
discriminacién n/vy de un centellador EJ-309 contenido en una celda cilindrica de 4”7 de
diametro por 3”7 de espesor. En particular, en dicho trabajo se examiné la distorsion de
la forma de los pulsos causada por la longitud del cable que conecta el anodo del PMT

con la electrénica de procesamiento y su influencia sobre el parametro de discriminacién



n/7. Para tener un control a distancia del sistema (de interés en aplicaciones de campo)
usualmente se requieren cables largos, de por lo menos una decena de metros. Los
resultados presentados en [35] muestran que la figura de mérito disminuye en 10 %
cuando se usan cables de 13,7 m en comparacion a cuando se usan cables de 0,6 m.
Esto ocurre siempre y cuando el ancho de las ventanas de integracion de los pulsos

sean optimizadas en cada caso.

Casi en paralelo aparecen en la literatura un conjunto de estudios acerca de la ca-
racterizacion del centellador EJ-309. Takada et al. (2011) [36] obtuvieron las funciones
que describen la emision de luz producida por protones, deuterones y particulas a en
un centellador EJ-309. Las dimensiones de la celda cilindrica usada para contener el
centellador fueron 121,7 mm de didmetro por 121,7 mm de espesor. Las mediciones
se realizaron en el ciclotrén del National Institute of Radiological Sciences (NIRS),
Japon y consistieron en hacer incidir un haz de protones, deuterones y particulas «
(con energia cinéticas méximas de 70, 50 y 100 MeV respectivamente) sobre el volumen
del centellador. La curva obtenida para la emisién de luz producida por protones fue
utilizada para modelar (con MCNPX 2.6) la respuesta para neutrones de un detector ti-
po Phoswich compuesto por un centellador EJ-309 cubierto por un centellador plastico
EJ-299-13, este ultimo posee una constante de tiempo mucho més grande que la del EJ-
309. Se midieron las respuestas del detector para neutrones producidos bombardeando
un blanco de litio con protones con energias entre 10 — 80 MeV. Se encontré una bue-
na correspondencia entre los resultados experimentales y los simulados con MCNPX.
Enqvist et al. (2013) [37] midieron las funciones que describen la emisién de luz produ-
cida por protones en tres detectores EJ-309 cilindricos de diferentes dimensiones. Los
didmetros de los detectores estudiados fueron 12,7, 7,6 y 7,6 ¢m y sus espesores fueron
12,7, 7,6 y 5,1 c¢m respectivamente. Las mediciones se realizaron con un espectro de
neutrones continuo producido por la reaccién 2" Al(d,n) (Eq = 7,44 MeV). El andlisis
de las mediciones se hizo siguiendo el procedimiento propuesto por Kornilov et al. [24].
Los autores encontraron que, aunque las caracteristicas de los PMT’s son similares, las
funciones que describen la emisién de luz dependen de las dimensiones del detector. Es
preciso mencionar que las funciones de emisién de luz reportadas en [36,37] obedecen

a la expresién exponencial presentada en la ec. 2.10 (con D = 1).

Con las funciones de emisién de luz reportadas en [37], Naecem et al. (2013) [38]
modelaron con GEANTY 9.5 y MCNPX-PoliMi 2.0 la respuesta para neutrones (mo-
noenergéticos y emitidos por una fuente de 2°2Cf) de varios detectores EJ-309. Estos
investigadores encontraron una buena correspondencia entre las mediciones y las simu-

laciones realizadas con ambos cédigos.

Tal como se discute en [39] los detectores de neutrones utilizados en aplicaciones de

seguridad nacional deben ser capaces de detectar neutrones en una zona con un alto



fondo gamma. El principal problema en esta situacion es que los eventos correspondien-
tes a pulsos apilados se confunden con eventos correspondientes a neutrones [40,41].
Swiderski et al. (2011) [40], usando una electrénica de procesamiento de pulsos analdgi-
ca, mostraron que aunque se implemente un circuito para rechazar los pulsos apilados
es necesario blindar el detector con plomo y/o estano (para atenuar el flujo de fotones
gamma sobre el detector) para lograr reducir considerablemente los eventos clasificados
erréneamente como eventos de neutrones. Por otra parte Stevanato et al. (2012) [41],
haciendo uso de la adquisicién y procesamiento digital de los pulsos con un digitizer
CAEN V1720, disenaron un algoritmo para rechazar los pulsos apilados en los cen-
telladores EJ-301 y EJ-309. El algoritmo se implement6 para identificar los eventos
de neutrones provenientes de una fuente débil de ?*>Cf en un ambiente con un fon-
do gamma alto (producido por una fuente de 37 Cs). Los resultados obtenidos fueron
satisfactorios ya que los requerimientos exigidos por las normas internacionales fueron

cumplidos.

Los centelladores organicos cargados con °B han sido ampliamente usados en el
pasado, entre otras cosas, para hacer espectrometria de neutrones (usados en mo-
do capture-gated) [42] y para la deteccién de anti-neutrinos electrénicos [43,44], sin
embargo, desde hace algtin tiempo este tipo de detectores ha despertado interés en la
caracterizacion de fuentes isotopicas de neutrones debido a sus capacidades para detec-
tar simultaneamente fotones gammas, neutrones répidos y neutrones térmicos [45,46]
implementando la discriminacién por forma de pulsos. Esta misma propiedad ha hecho

que sea considerado incluso para aplicaciones de seguridad nacional [47,48].

Jastaniah et al. (2004) [49] desarrollaron algoritmos para implementar la discrimi-
nacién n/v en diversos centelladores orgénicos a partir del procesamiento digital de los
pulsos, ademas, aplicaron esta técnica de analisis para desarrollar un monitor de neu-
trones rapidos basado en los eventos “capture-gated” que se producen en un detector
BC-523A (cargado con 4,41 % de 1°B), el cual posee un volumen de 685 cm?. Estos
autores reportaron un tiempo caracteristico de captura (7) para este detector de (470
+ 80) ns, el cual estd en excelente correspondencia con el modelo simple presentado
en la ec. 1.1, a partir del cual se evidencia que el tiempo de captura sélo depende de:
la densidad de nticleos de °B en el centellador (Nwg), la seccién eficaz de la reaccién
YB(n,a)"Li para E, = 0,025 eV (o ~ 3870 b) y la rapidez de un neutrén térmico
(v =2,2 2 105 ¢m/s). Finalmente, Jastaniah et al. (2004) reportaron que el 7 de un
detector BC-523A mas pequeno (105 ¢m?) exhibe un valor muy similar al tiempo de
captura correspondiente al detector de mayor volumen (685 ¢m?). Este tltimo resulta-
do contrasta con lo publicado por Kamykowski (1990) [50] en donde se evidencia que
el tiempo de captura del detector plastico BC-454 (cargado con 5% de boro natural,

es decir, 1% de 1°B) depende del volumen del detector, més atn, el valor de 7 se va



aproximando al valor predicho por el modelo simple (ec. 1.1) cuando el volumen del

detector va incrementando.

7 = [Nwgov] ™" (1.1)

Flaska et al. (2009) [3] presentaron una caracterizacion de la respuesta de un detector
BC-523A, y mostraron que los pulsos correspondientes a capturas neutronicas pueden
ser distinguidos facilmente de los pulsos correspondientes a neutrones rapidos, haciendo
uso del procesamiento digital de los pulsos con la finalidad de implementar el método
de discriminaciéon basado en la integraciéon de la carga. Sin embargo, los resultados
presentados en [3] muestran que en un grafico de la fraccién de luz retardada (pardmetro
PSD) en funcién de la emisién total de luz de cada evento, los eventos correspondientes a
capturas neutrénicas se ubican por encima de los eventos correspondientes a neutrones
rapidos (ver 4.44). Este resultado contrasta con lo observado por otros autores con
detectores iguales o de caracteristicas similares [44,47,49,51]. Es por ello que uno de
los objetivos de esta tesis es caracterizar un centellador EJ-339A (cargado con 4,6 %
de 1°B) para fijar posicién en este tema. Flaska et al. (2009) [3] tambieni determinaron,
por medio de experimentos y simulaciones por Monte Carlo, el tiempo de captura del
detector BC-523A, obteniendo como resultados 973 ns y 703 ns respectivamente. Los
autores sostienen que la diferencia entre el valor predicho por el modelo simple (ec. 1.1)
y el medido experimentalmente se debe principalmente a los errores que se comenten

clasificando los eventos y al tiempo muerto del sistema de adquisicion.

Swiderski et al. (2010) [51] hicieron una comparacién de la respuesta de tres cen-
telladores organicos cargados con diferentes cantidades de °B: BC-523A2 (2%), EJ-
339A2 (2,5%) y EJ-309B5 (4,6 %). En dicho estudio el procesamiento de los datos
se realizé con electrénica analdgica. La discriminacién entre eventos de fotones gam-
ma, neutrones rapidos y capturas neutronicas se realizé utilizando el método del zero-
crossing point. Se encontré que los centelladores con menor concentracién de 1°B ex-
hiben mejores capacidades de discriminacion entre los eventos de captura neutrénica
y el ruido. El pico de capturas neutrénicas (en el espectro de emisién total de luz) se
observé a 60 keVee para los centelladores BC-523A2 (2%) y EJ-339A2 (2,5 %). Sin
embargo, los mejores resultados se obtuvieron con el detector EJ-309B5, en éste se ob-
servo el pico de capturas neutrénicas en aproximadamente 100 ke Vee, esto permitié una
mejor discriminacion entre estos eventos y los correspondientes a neutrones rapidos y
fotones gamma. El centellador EJ-309B5 esta compuesto por liquidos que poseen pro-
piedades favorables (no es inflamable) en comparaciéon a los otros, esto lo hace ideal
para usos comerciales en el ambito de la seguridad nacional. Finalmente, del estudio

realizado por Swiderski et al. (2010) [51] se obtuvo que el efecto de quenching de la
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emisiéon de luz producida por los eventos de captura neutrénica se debe principalmente
a dos aspectos: la composicién de los liquidos (relacién H:C') y las caracteristicas del

compuesto que contiene boro.

Es bien conocido que los centelladores organicos (liquidos y plésticos) representan
una solucion eficaz y econémica a diversos problemas que involucran la detecciéon de
neutrones. Sin embargo, casi todos los centelladores organicos con capacidades de dis-
criminacién n/v que se encuentran disponibles en el mercado son de estado liquido,
ademads, la mayoria de éstos poseen propiedades desfavorables (son tdxicos e infla-
mables) que hacen dificil su implementacién en aplicaciones de campo. Es por esto
que recientemente se han realizado esfuerzos para desarrollar centelladores organicos
plésticos (de estado sélido) con capacidades de discriminacion n/vy [52-54]. De hecho,
a principios de 2013 la empresa Eljen Technology introdujo por primera vez al mer-
cado un centellador pléstico con capacidades de discriminacién n/vy (EJ-299-33). Las
ventajas que ofrecen estos centelladores plasticos sobre los liquidos en lo que respecta a
los aspectos de seguridad son obvios, sin embargo, es necesario estudiar el desempeno
de estos centelladores plésticos (capacidad de discriminacién, eficiencia, entre otras) y
compararlo con el de los centelladores liquidos con la finalidad de evaluar sus posibles

usos.

Pozzi et al. (2013) [55], utilizando procesamiento digital de pulsos, compararon las
capacidades de discriminacién n/+ entre un detector plastico EJ-299-33 y un centella-
dor liquido EJ-309 (ambos con iguales dimensiones, 5,08 ¢m de didmetro por 5,08 cm
de espesor). Los autores encontraron que el detector EJ-299-33 exhibe una discrimi-
nacién n/vy aceptable (FoM = 0,9 para un umbral en emisién de luz de 120 keVee),
sin embargo, ésta es inferior a la del centellador EJ-309. Ademds, encontraron que la
eficiencia de conteo total para neutrones del detector EJ-299-33 es menor que la del
centellador EJ-309, esto se determiné haciendo una comparaciéon directa entre los es-
pectros en tiempo de vuelo de los neutrones emitidos por una fuente de 252 Cf medidos

con ambos detectores.

Nyibule et al. (2013) [56] determinaron las funciones de emisién de luz de un detector
EJ-299-33 (de 5 ¢m de didmetro por 5 ¢m de espesor) correspondientes a un conjunto
de 11 iones con energias cinéticas que arriban hasta 20 AMeV. Los iones corresponden
a isétopos que van desde el ' H hasta 2C. Se evidenciaron los potenciales usos de este
centellador, tanto en ciencia como en ingenieria, debido a las diferencias observadas en
la forma de los pulsos producidos por las diferentes particulas. Ademas, se remarcé la
idea de usar este detector en situaciones donde sea necesaria la discriminaciéon n /7y
ya que se encontraron valores para la FoM iguales a 0,76; 2,0 y 2,8 para umbrales
en emision de luz iguales a 200, 500 y 900 keVee respectivamente. Finalmente, se

encontré que es dificil alcanzar una buena discriminacién entre iones mas pesados
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utilizando sélo la respuesta del detector EJ-299-33.

Ademas de los centelladores organicos cargados con conversores de neutrones térmi-
cos (1°B, SLi, Gd), los detectores basados en la combinacién del centellador ZnS(Ag)
con el ®LiF han venido ofreciendo una solucién econémica y eficaz al problema de la
deteccion de neutrones térmicos en aplicaciones tales como: radiografias con neutro-
nes [57], dispersién de neutrones térmicos [58,59], deteccién de antineutrinos [60], entre
otras. Debido a la excelente respuesta que ofrece este tipo de dectector en presencia
de un fondo gamma intenso, en este trabajo se propone usarlo en la identificacién de
fuentes de neutrones blindadas. El conjunto de aplicaciones en las cuales se han podido
implementar estos detectores ha llevado a la comunidad cientifica a realizar estudios
para caracterizar su respuesta. Por ejemplo, Wu et al. (2013) [59] estudiaron la respues-
ta de tres detectores comerciales, basados en ZnS(Ag)/ S LiF, con diferentes relaciones
de masa entre el ZnS(Ag) y el °LiF. Se encontrd que el que exhibe mayor eficiencia de
deteccién es el que posee una relacion 3:1. Un estudio similar fue realizado por Kojima
et al. (2004) [57] quienes compararon la eficiencia entre un detector ZnS(Ag)/ ®LiF
y otros basados en ZnS(Ag)/ 1°B, 03, encontrando un valor més elevado en el primer

caso.

Conocer los tiempos de decaimiento de la molécula de ZnS(Ag), en particular cuando
es excitada por particulas «, es importante por dos razones, permite describir de una
manera precisa la cinematica de recombinacién de la molécula y por otra parte permite
hacer un procesamiento adecuado de los pulsos de salida de los detectores de neutrones
basados en ZnS(Ag)/ ®LiF. En la actualidad las empresas que ofrecen comercialmente
este tipo de detector reportan que el tiempo de decaimiento de la componente rapida
estd entre 0,2 — 0,25 ps. Informacién un poco mas detallada acerca de los tiempos de
decaimiento del centellador ZnS(Ag) cuando es excitado por particulas « fue publicada
por Kraitor et al. (1969) [61], quienes reportaron tres componentes de decaimiento de
0,032; 0,2y 2,6 ps. Esta informacién se obtuvo para un detector en particular (K-430
Phosphor) ajustando una suma de exponenciales (ver ec. 4.7) al perfil temporal de los

pulsos de salida producidos por particulas o emitidas por muestras de uranio natural.

Mikhailik et al. (2013) [62] estudiaron las propiedades luminiscentes y de centelleo de
un detector basado en ZnS(Ag)/ ®LiF cuando es excitado por fotones ultravioletas de
4,1 eV y por particulas a de 5,5 MeV en un rango de temperaturas entre 7 — 295 K.
Se observaron tres componentes de decaimiento, més lentas que las reportadas en [61],
de aproximadamente 4, 17 y 100 ps. Se observé un efecto marginal de disminucion del
tiempo de decaimiento de la componente més réapida a medida que disminuye de la
temperatura. No se observaron cambios importantes ni en el espectro de emision ni en

las demas componentes de decaimiento en funcion de la temperatura.

Kubota et al. (2004) [63] cuantificaron y reportaron dos componentes de decaimien-
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to para el centellador ZnS(Ag)/ ®LiF utilizando los pulsos de salida producidos por
neutrones. Los autores definieron las componentes de decaimiento rapida y lenta como
el tiempo en el cual la intensidad de luminiscencia (integral del pulso) alcanza la mitad
de su valor total en dos ventanas de tiempo, desde 0 — 0,4 us (para la componente
rapida) y desde 0 — 4 us (para la componente lenta). Los valores reportados para cada

componente fueron 0,223 y 1,77 us.
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1.2. Planteamiento y Justificacién del Problema

Entre 1993 y 2013 se reportaron un total de 2477 incidentes en la Base de Da-
tos de Incidentes y Trafico de Materiales Radiactivos del Organismo Internacional de
Energia Atémica (IAEA Incident and Trafficking Database: Incidents of nuclear and
other radioactive material out of regulatory control). De todos estos incidentes, 424
estan relacionados con posesion no autorizada de materiales nucleares (uranio, pluto-
nio, torio, etc.) y fuentes radiactivas (entre las mds comunes estan 2Ir, 137 Cs y 241 Am)
y su uso en actividades criminales. 663 incidentes estan relacionados con la pérdida o
robo tanto de materiales nucleares como de fuentes radiactivas, 1337 incidentes tienen
que ver con otros eventos como por ejemplo la recuperacién de fuentes huerfanas, pose-
sién no autorizada de materiales radiactivos, entre otros. El resto de incidentes no han
podido ser categorizados en ninguno de los tres grupos antes mencionados. La informa-
cion contenida en esta base de datos demuestra que actualmente persisten problemas
con el trafico ilicito, pérdidas, robos y eventos no autorizados relacionados con mate-
riales nucleares y fuentes radiactivas. Ademads, esto indica que los sistemas de control
y de seguridad en las instalaciones donde se trabaja con estos tipos de materiales son

vulnerables y deben ser fortalecidos.

Un punto importante que se ha hecho notar en los datos reportados por el OIEA
es que a medida que ha aumentado la implementacion de sistemas de monitoreo y de-
teccion de materiales radiactivos en zonas como fronteras, puertos, aeropuertos, entre
otras, el nimero de incidentes reportados también ha incrementado. Lejos de ser una
mala noticia, esto refleja la importancia del desarrollo y la implementacién de este tipo
de sistemas para evitar consecuencias mayores. Sin embargo, en este punto surge otro
problema, ya que usualmente este tipo de sistemas esta constituido principalmente por
detectores de radiacion gamma y detectores de neutrones. Estos tiltimos son suma-
mente importantes para la deteccién de materiales nucleares. Hasta hace pocos anos
el detector de neutrones cominmente usado en estos sistemas era el contador propor-
cional basado en 3He, sin embargo, la creciente demanda de este producto, no sélo
para aplicaciones de seguridad nacional sino para industria, medicina e investigacién
bésica, ha causado una escasez y un aumento de precio del mismo. Para tener una idea,
GE Reuter Stokes (una de las grandes companias que producen los detectores basados
en 3He) estimé en 2009 que para los siguientes anos la demanda de 3 He estarfa entre
40 — 70 mil litros/ano, mientras que la produccién seria entre 10 — 20 mil litros/ano.
Esto trajo como consecuencia que los precios de 3 He se dispararan desde $100/litro a
$2000/litro. Todo esto ha motivado a la comunidad cientifica a dirigir esfuerzos hacia
el desarrollo de nuevos detectores de neutrones que puedan sustituir a los detectores
basados en ®He, sobre todo en las aplicaciones de seguridad nacional que son las que

més demanda produce. De hecho, Kouzes et al. (2010) [64] propusieron cuatro tipos
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de detectores de neutrones los cuales pueden sustituir a los detectores de *He en los
sistemas que existen actualmente. Estos detectores son: 1) contadores proporcionales
basados en BF'3, 2) boron-lined neutron detectors, los cuales consisten en un compuesto
con boro depositado en la superficie interna de un tubo de metal que contiene un gas
inerte, 3) fibras de vidrio cargadas con litio y 4) fibras plasticas cubiertas con ZnS(Ag)/
6 Li.

Por todo lo mencionado anteriormente se justifica la elaboracién de este trabajo, en
el cual se realizé la caracterizacion completa de un conjunto de centelladores organicos
modernos (liquidos y sélidos) con capacidades de discriminacién n /7, con la finalidad
de proponer un sistema compacto de deteccién de neutrones y fotones gamma com-
puesto por este tipo de detectores y por electrénica nuclear basada en digitizers. El
instrumento ha sido concebido para aplicaciones de seguridad nacional (deteccién de
materiales nucleares y fuentes radiactivas), pero también puede ser usado en investiga-

cién y ciencias aplicadas.

En lo que respecta al ambito local, este trabajo tiene gran importancia ya que actual-
mente, y en el futuro cercano, en el Laboratorio de Fisica Nuclear de la Universidad
Simon Bolivar se estan llevando a cabo una serie de proyectos de investigacién los
cuales requieren de especialistas en instrumentacién nuclear, detectores de radiacién
(para gamma y neutrones), modelizacién por Monte Carlo, entre otras dreas. Es de
hacer notar que este trabajo de tesis esta basado precisamente en las areas de interés
antes mencionadas. Estos proyectos de investigacion involucran, entre otras cosas, el
desarrollo de metodologias de procesamiento digital de pulsos para implementar un
sistema anti-Compton en un detector de HPGe tipo pozo que sera usado en estudios
de geocronologia [65, 66|, la implementacion de la técnica de discriminacion «/f en
medidas realizadas con centelladores liquidos para estudios de hidrogeologia y data-
cién por M (' [67], y finalmente, el desarrollo de detectores de neutrones y de radiacién
gamma para el desarrollo de una herramienta de sondeo para perfilaje estratigrafico de

pozos petroleros y aplicaciones en hidrogeologia [68].
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CAPITULO II

MARCO TEORICO

2.1. Fundamentos de la Emisiéon de Luz en Centelladores Organicos

En los centelladores organicos el proceso de centelleo se relaciona con las transiciones
electronicas en la estructura de niveles de energia de una molécula simple, por esta
razén, éste es observado para una especie molecular dada independientemente de su
estado fisico (liquido como parte de una solucién, sélido policristalino, vapor, entre
otros). El caso opuesto se presenta en los centelladores inorganicos, por ejemplo el
ioduro de sodio Nal(T1), los cuales requieren de una estructura cristalina regular para

que el proceso de centelleo ocurra [1].

La mayoria de los centelladores organicos usados en la actualidad estan basados en
moléculas con una estructura electrénica tipo 7 (w-electron structure). Esta estructura
estd compuesta por dos conjuntos de estados, singletes (estados con spin igual a 0),
denotados como Sy, Si, S, ... y tripletes (estados con spin igual a 1), denotados como
To, Th, Ty, ... (ver Fig. 2.1). Para las moléculas de interés, la diferencia en energia entre
los estados Sy y Sy tiene un valor aproximado entre 3 y 4 eV, mientras que la diferencia
en energia entre los estados singletes superiores normalmente es menor. También, como
puede observarse en la Fig. 2.1, cada singlete esta subdividido en un subconjunto de
niveles (Sp1, S11, Sa0, -..) separados por un ancho en energia mucho mas fino (aproxima-
damente 0,15 eV'). Estos niveles corresponden a estados vibracionales de la molécula.
Spo representa el estado vibracional més bajo del estado base electréonico, Sy, de la
molécula. A temperatura ambiente (300 °K’) la mayoria de las moléculas se encuentran
en el estado Spg, ya que la diferencia en energia entre los estados vibracionales de la

molécula es mucho mayor que la energia de agitacién térmica (0,025 eV).

Cuando una particula cargada incide sobre el volumen del centellador, parte de
la energia cinética transferida por ésta se invierte en la excitacién de las moléculas
del centellador, pobldndose de esta manera los estados electronicos Sy, Sy, Ss, ... Este
proceso es esquematizado en la Fig. 2.1 con las flechas que apuntan hacia arriba. Luego
de algunos picosegundos, todos los singletes superiores se desexcitan hacia el estado
S) a través de transiciones internas que no involucran la emisién de luz [1,69]. Por lo

tanto, el efecto neto del proceso de excitacién de una de estas moléculas es la poblacion
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del estado Syp.
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Figura 2.1. Esquema de niveles de energia de una molécula organica con una estructura
electrénica tipo 7. Las flechas indican las transiciones electronicas de interés para la
emision de luz. Notese que el nivel Spg es donde se acumulan los electrones participantes
en el proceso de excitacién-desexitacién. Figura adaptada de [1]

La componente principal de la emisién de luz (o centelleo) proviene de las transi-
ciones entre el estado Sig y alguno de los estados vibracionales del estado base, esta
componente se denomina fluorescencia (ver Fig. 2.1). Si denotamos con 7 a la cons-
tante de decaimiento del estado Sjg, entonces la intensidad de luz emitida I(t), por

fluorescencia, en el instante de tiempo ¢ obedece una ley exponencial del tipo:

I(t) = Ipe V™ (2.1)

Para la mayoria de los centelladores organicos 7 es del orden de los nanosegundos
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[1], es por ello que, en este tipo de centelladores, la fluorescencia se conoce como la
componente rapida de la emision total de luz. Debido a que la mayoria de las emisiones
de fluorescencia son de menor energia que la energfa minima de excitacién (excepto
por la transicion Sjop — Spo), es comun considerar a los centelladores organicos como

transparentes a su propia emision.

Por otra parte, existen transiciones denominadas inter-system crossing las cuales son
las responsables de poblar los estados tripletes desde el estado Sip (ver Fig. 2.1). La
constante de tiempo caracteristica del estado T} (~ 1073 s) es mucho més grande que 7.
La emisién de luz durante este proceso de desexcitacién es conocida como fosforescencia
(ver Fig. 2.1). Es de hacer notar que la energia (longitud de onda) de los fotones
emitidos en este proceso es menor (mayor) que la correspondiente de los emitidos en
la fluorescencia. Otro hecho interesante ocurre cuando moléculas que se encuentran en
el estado T} pasan por agitacién térmica o por interacciones bimoleculares al estado
S1 v luego decaen al estado base Sy. En este caso, la luz emitida se conoce como
fluorescencia retardada. En la sec. 2.2 se profundizard en la importancia de la emision
de luz retardada en la técnica de discriminacién de particulas, la cual esta basada en el
analisis de la forma de los pulsos de salida provenientes de los fotosensores acoplados

a centelladores organicos.

Solamente una pequena fraccién de la energia cinética depositada por una particula
cargada dentro del volumen del centellador es convertida en luz (energia fluorescente),
el resto es disipada principalmente en forma de vibracién local (calor). En ese sentido,
se define la eficiencia de centelleo como la fraccion de la energia cinética de la particula
incidente que se convierte en luz, fundamentalmente ésta depende del tipo de cente-
llador, del tipo de particula y de la energia cinética con la que incide. Desde el punto
de vista practico, se desea que este parametro sea tan grande como sea posible, sin
embargo, existen diversos mecanismos que conducen a una disminucion en la cantidad
de luz producida y registrada por el fotosensor que se acopla al centellador, entre éstos
se pueden mencionar: 1) la luz puede ser atenuada en el volumen del detector, esto
ocurre en particular si el volumen del detector es grande. 2) las moléculas excitadas
pueden relajarse por medio de mecanismos alternos los cuales no estan vinculados a
la emisién de luz (vibracién molecular, recombinacién, entre otros) y, 3) las particulas
incidentes de rango corto pueden danar a las moléculas del centellador (por ejemplo
protones energéticos, particulas alfa e iones pesados), por lo que en este caso parte de
la energia cinética de la particula incidente no se estaria invirtiendo en la excitacién de
las moléculas del centellador. El efecto producido por estos mecanismos mencionados
anteriormente se asocian al término extincion o quenching. Por ejemplo, en la fabri-
cacion de centelladores organicos liquidos es importante eliminar las impurezas, tales

como el oxigeno disuelto, ya que éstas favorecen mecanismos alternos de desexcitaciéon.
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La emisién de luz causada por la interaccion de electrones con algunos centelladores
organicos, tales como el antraceno y el estilbeno, muestra una correlacién lineal con la
energfa cinética inicial de los electrones [1]. Mientras que, la emisién de luz causada
por la interaccion de particulas cargadas pesadas, tales como protones y particulas alfa,
tiene una dependencia no lineal con la energia cinética inicial de la particula. Ademas,
a paridad de energia cinética, la cantidad de luz emitida por la excitacion causada por
electrones es siempre mayor que la causada por particulas cargadas pesadas [1]. Debido
a la dependencia de la respuesta del centellador con el tipo de particula se utiliza el
término MeV electron equivalent (MeVee) para cuantificar la emision de luz causada
por diferentes particulas en un determinado centellador (con una cierta geometria).
Por definicién un electron con energia cinética igual a 1 MeV produce 1 MeVee de luz
(siempre y cuando deposite toda su energia cinética dentro del volumen del centellador).

Como primera aproximacion, en ausencia de quenching, se puede decir que la can-

tidad de luz (o energia fluorescente) emitida por unidad de longitud, %, por un cen-
tellador organico es proporcional a la pérdida de energia por unidad de longitud de la

particula incidente ‘é—E.
X

dL  _dE
— =5 (2.2)

En la ec. 2.2 S es una constante que corresponde a la eficiencia de centelleo.

Sin embargo, la relacién cominmente conocida y postulada por Birks [69], estd ba-
sada en la suposicién de que una alta densidad de ionizacién a lo largo de la trayectoria
de la particula causa danos a las moléculas del material, lo que trae como consecuencia
una disminucion en la eficiencia de centelleo, es decir, quenching. Entonces, suponiendo
que la densidad de moléculas danadas a lo largo de la trayectoria de la particula es
proporcional a la densidad de ionizacién (B ‘fi—f) (B es una constante de proporciona-
lidad), y que alguna fraccién k de la densidad de moléculas danadas corresponderd al

quenching, la ecuacion 2.2 se modifica segiin la expresion:

dFE
ab _ S (2.3)
dv 1+ kB

La ecuacién 2.3 es conocida como la férmula de Birks [69].

Conviene estudiar a partir de la ecuacion 2.3 algunos casos particulares interesantes.

Por ejemplo, cuando un centellador liquido es excitado por electrones (directamente

o por la interaccién de fotones gamma), % es pequeno para valores suficientemente

grandes de E (por ejemplo para electrones con £ = 1 MeV moviéndose en agua con

p=1g/cm?, ‘fl—f = 1,862 MeV/cm), entonces, la formula de Birks predice la siguiente
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relacion:

(&), (). &

Por lo tanto, el incremento de emisién de luz por unidad de energia depositada en el

medio es constante

() s o5

En este régimen la emision de luz esta relacionada linealmente con la energia cinética

de los electrones incidentes.

EdL
L = —dE =SFE 2.6
/0 - (2.6)

En el caso de las particulas alfa, % es muy grande, por ejemplo, para una particula
alfa de 1 MeV que se mueve en agua (p = 1 g/cm?) éste es igual a 2,19 x 10° MeV/cm,
por lo tanto la ec. 2.3 predice que ocurre una saturacion a lo largo de la trayectoria de

la particula:
dL S
=) == 2.7
( dx ) . kB (2.7)
El valor apropiado para kB puede ser determinado tomando la relacién entre la ec.

2.5 (emisién de luz causada por electrones por unidad de energia perdida a lo largo de

la trayectoria) y la ec. 2.7 (emisién de luz causada por particulas alfa por unidad de

a-(%) /(%)

El pardametro kB, definido por la ecuacién 2.8, es frecuentemente usado para describir

longitud):

las diferencias entre las emisiones de luz causadas por electrones y particulas cargadas
pesadas con la misma energia cinética [1]. Este pardmetro (kB) depende de la energia
cinética de las particulas, es decir, no tiene un valor constante para todo el rango en

energia.

Con la finalidad de presentar diversos modelos para el comportamiento experimental
de la emisién de luz en los centelladores organicos, algunos autores han propuesto
distintas férmulas semiempiricas [1]. Experimentalmente se mide la emisién de luz (en

MeVee) causada por una determinada particula (protones, particulas alfa, entre otras)
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en funcion de la energia cinética con la que ésta incide sobre el centellador. La ec. 2.9
es una de las féormulas semiempiricas mas usadas en el caso de los protones. Esta en

particular estd inspirada en la formula de Birks 2.3.

2
L,=Lo—"— (2.9)

E,+ L,

Donde L, representa la emisién de luz (en MeVee) producida por la interaccién de
protén con energia cinética inicial E, (en MeV)). Ly y L; son pardmetros de ajuste.
En trabajos recientes [24,36,37] se ha observado el uso de una férmula de tipo expo-
nencial (ver ec. 2.10) para el ajuste de la funcién de emisién de luz para protones en

centelladores organicos.

L,=AE,— B (1 - e—CE5> (2.10)

Donde A, B, C'y D son los parametros de ajuste en este caso.

2.2. Discriminacién por Forma de Pulsos en Centelladores Organicos

Como se mencioné en la seccién 2.1 la emision de luz en centelladores organicos
estd compuesta principalmente por una componente rapida (fluorescencia) y una com-
ponente retardada (fluorescencia retardada). La componente répida es la de mayor
intensidad, sin embargo, la fraccion de luz que aparece en la componente retardada
depende de la naturaleza de la particula que causé la excitacién [69]. Esta propiedad
se emplea para diferenciar particulas de diferentes tipos (neutrones, gammas, iones
pesados, entre otras) que causen una emisién de luz de igual intensidad por parte del
centellador. Sobre este hecho esta basada la técnica de andlisis denominada Discrimi-
nacion por Forma de Pulsos. Esta técnica ha sido implementada en el desarrollo de
este trabajo para discriminar entre eventos de fotones gamma, neutrones rapidos y

neutrones térmicos.

Tal como fue mencionado en la sec. 2.1 la fraccién de luz retardada se origina a
partir de las moléculas excitadas en el estado triplete T} (ver Fig. 2.1) a lo largo de la
trayectoria de la particula ionizante. Interacciones entre dos de estas moléculas exci-
tadas en el estado T (interacciones bimoleculares) traen como consecuencia que una
de ellas pase al estado S; (que luego decae produciendo la fluorescencia retardada) y
que la otra vaya al estado base Sy [1]. Estas interacciones bimoleculares dependen del
cuadrado de la densidad de moléculas en el estado T; [1]. Por lo tanto, es claro que la
intensidad de la fluorescencia retardada (componente lenta de la emisién total de luz)

debe ser proporcional a la densidad de moléculas excitadas en el estado triplete T} a
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lo largo de la trayectoria de la particula, que a su vez es proporcional a la densidad de
moléculas excitadas en el estado S;. Esto es asi ya que las moléculas llegan al estado
T principalmente a través del inter-system crossing desde el estado S;. Teniendo en
cuenta que la excitacion de las moléculas hacia el estado S7 depende, entre otras cosas,
de la pérdida lineal de energia de la particula ionizante a lo largo de la trayectoria, ‘fi—f,
entonces la intensidad de luz retardada que se observa es mayor para particulas con
% grande [1]. En la Fig. 4.49 se muestran dos pulsos tipicos, extraidos por ejemplo
del anodo de un fotomultiplicador acoplado a un centellador organico, correspondien-
tes a eventos asociados con un neutrén répido (protones producidos por dispersiones
eldsticas) y con un fotén gamma (electrones producidos fundamentalmente por Efecto
Compton). Claramente se observa que la fraccién de luz retardada del evento asociado
a protones (neutrén rapido) es mayor que la del evento asociado a electrones (fotén

gamma).

NEUTRON

Voltaje (mV)

Tiempo (ns)

Figura 2.2. Pulsos tipicos correspondientes a eventos de neutrones rapidos y fotones
gammas en centelladores organicos medidos a la salida del anodo de un fotomultipli-
cador acoplado a un centellador organico

2.3. Figura de Mérito (FoM)

Uno de los parametros cuantitativos de gran importancia en la aplicacién de técnicas
de discriminacién por forma de pulsos es la Figura de Mérito (FoM). En este caso,
la FoM se define como una medida de la capacidad de discriminacion del sistema
(centellador - electrénica de procesamiento de pulsos) entre diferentes tipos de eventos
(por ejemplo entre neutrones y fotones gamma) dentro de una aplicacién determinada.

Tipicamente, cuando se implementa una técnica de discriminacion por forma de pulsos,
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el resultado de la medicién se expresa por medio de un histograma de un pardmetro
de forma de los pulsos, que puede ser por ejemplo la fraccion de luz retardada, el
tiempo de subida de los pulsos, entre otros. En dicho histograma es posible identificar
distribuciones que corresponden a cada tipo de evento involucrado en la deteccién.
Por ejemplo, en la Fig. 2.3 se presenta un histograma idealizado de un parametro de
forma, en el cual observan dos distribuciones gaussianas correspondientes a dos tipos

de eventos denotados como A y B.

Figura 2.3. Representacién de los pardmetros de la Figura de Mérito (FoM) en el
analisis de discriminacion por forma de pulsos

De la Fig. 2.3 se deriva la ecuacién que cominmente se utiliza para determinar la

FoM y que sigue a continuacion [1]:

X  Xp-Xa

Fol = _
T WA AW Wi+ W

(2.11)

Donde X4, Xg, W4 yv Wg son los centroides y los anchos a media altura de las
distribuciones correspondientes a cada tipo de evento (ver Fig. 2.3). El error asociado
a la FoM se determiné siguiendo los procedimientos estdandares de propagacion de

errores (ver ecuacién 2.12).

(2.12)

FoM Xp—Xa Wa+Wpg

donde AX 4, AXp, AWy AWpg son los errores asociados a los centroides y a los an-
chos a media altura de las distribuciones correspondientes a cada tipo de evento. Estos

valores se determinan aplicando un ajuste gaussiano a cada una de las distribuciones.
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En este trabajo se implementdé la técnica de discriminacion por forma de pulsos uti-
lizando como parametro de forma de los pulsos la fraccién de luz retardada. Esta se
determina haciendo la diferencia entre dos integrales del pulso. Una de ellas corres-
ponde a la emisién total de luz (integral total) y la otra corresponde tinicamente a la
componente rapida (integral parcial). En la seccién 3.4.3 se explica con mayor detalle

el procedimiento que se utilizé para implementar dicha técnica en este trabajo de tesis.

2.4. Eficiencia de Deteccién para Neutrones y Fotones Gamma en Cente-

lladores Organicos

En un detector (activo) de radiacién se produce un pulso eléctrico por cada particula
o cuanto de radiacién que interactia en su volumen activo. En el caso de los neutrones
y fotones gamma (particulas neutras) la transferencia de energia en estas interaccio-
nes debe ser importante para que se lleve a cabo el proceso de deteccion eficazmente.
Ademas, teniendo en cuenta que los neutrones y fotones gamma pueden viajar distan-
cias relativamente grandes entre interacciones, conviene definir dos parametros cuanti-
tativos relacionados con la eficiencia de deteccién de estas particulas. Estos parametros
permitiran relacionar el nimero de pulsos medidos con el nimero de particulas emi-
tidas por la fuente y con el nimero de particulas que inciden sobre el detector. Se
definen la Eficiencia Total, €;, v la Eficiencia Intrinseca, €;,;, de un detector para una

determinada particula (neutrones o fotones gamma) como:

Numero de pulsos medidos

(2.13)

€tot = P p -
U Nuimero de particulas emitidas por la fuente

Numero de pulsos medidos

(2.14)

€int = P ’ T
Numero de particulas que incidieron sobre el detector

Para un tipo de particula determinado €;,; y €;,; dependen fundamentalmente de la
energia cinética de la particula incidente y de las propiedades del detector (composicién,
densidad, entre otros). Sin embargo, a diferencia de la eficiencia intrinseca, la cual es
independiente del factor geométrico [1], €, depende de los detalles de la geometria de
medicién (por ejemplo: distancia entre la fuente y el detector, geometria de la fuente,
entre otros). Es por esta ultima razén que la eficiencia intrinseca es utilizada para

caracterizar y comparar el desempeno de detectores.

Para una fuente isétropa, los dos tipos de eficiencias de deteccion se relacionan segin

la expresion: €,y = €;,:(€2/47), donde 2 es el angulo sélido del detector visto desde la
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posicion de la fuente.

Debido a que este tipo de detectores esta compuesto principalmente por elementos
quimicos con numero atémico bajo (H y C') y a que su densidad es aproximadamente
0,9 g/cm?, existe una probabilidad muy baja de que los fotones gammas sean absorbi-
dos completamente en un volumen pequeno (como por ejemplo un cilindro de 51 mm
de espesor por 51 mm de didmetro). En lugar de ésto, la respuesta de estos detectores
corresponde a la distribucion Compton de los electrones que reculan dentro del volu-
men del detector [1]. Esta distribucién es la que predice la féormula de la seccién eficaz
de Klein-Nishina (ver ec. 2.15).

do 2 s? s 2
— = . 2 - — 2.1
dT" meca? ( * a?(1 —s)? * (1—13s) (S a)) (2.15)

Donde T es la energia cinética del electrén que recula, r, = 2,818 x 1071 m es

el radio clasico del electrén, m.c> = 511 keV es la energfa en reposo del electrén,

a = hv/mec* s=T/hvy hv es la energia del fotén incidente.

En el caso de que los fotones gamma incidentes sean monoenergéticos la distribucién
Compton luce, en teorfa, como se muestra en la Fig. 2.4a (sin tomar en cuenta las
dispersiones multiples), por lo tanto, se define la Eficiencia de Conteo Intrinseca para
Fotones Gamma (para una energia incidente determinada) como aquel valor que toma
en cuenta la suma de todos los conteos registrados por el detector, es decir, el area bajo
la curva de la Fig. 2.4a. En ocasiones, es comun considerar inicamente los conteos que
estan por encima de cierto umbral en energia, esto se hace con el propésito de filtrar la
respuesta de eventos no deseados (ruido, entre otros). En este caso se debe especificar
cual es el umbral en energia con el que se esta reportando la Eficiencia de Conteo

Intrinseca para Fotones Gamma.

El caso de los neutrones es similar al de los fotones gamma ya que la respuesta de los
centelladores organicos a causa de la interaccion de neutrones monoenergéticos obedece
a una distribucion continua. En este caso la respuesta depende de la distribucion en
energia de los protones que reculan, éstos son producidos fundamentalmente por las
dispersiones elasticas de los neutrones con los niucleos de los dtomos de hidrégeno pre-
sentes en el centellador. Usando argumentos de Mecanica Clasica y teniendo en cuenta
que: las masas del neutrén y del proton son aproximadamente iguales, se inciden neu-
trones monoenergéticos y que el proton se encuentra en reposo antes de la interaccion,
la distribucién en energia de los protones que reculan es continua y equiprobable, y
ademas, se extiende desde energias cercanas a cero hasta una energia que corresponde
aproximadamente a la energia del neutrén incidente. Entonces, la Eficiencia de Con-
teo Intrinseca para Neutrones (para una energia incidente determinada) es aquella que

toma en cuenta la suma de todos los conteos registrados por el detector por encima de
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cierto umbral en emision de luz, que por supuesto debe ser especificado en las unidades

correspondientes (por ejemplo Me Vee).

En la practica, para el caso de los neutrones, la respuesta de estos detectores difiere
considerablemente de los aspectos tedricos simples mencionados anteriormente. Algunas
de las principales causas son: la emision de luz no es lineal con la energia cinética de los
iones pesados (protones, particulas alfa, entre otros), algunos eventos corresponden a
dispersiones multiples, pueden haber interacciones (dispersiones eldsticas, inelasticas,
entre otras) con otros nicleos mayoritarios presentes en el centellador (por ejemplo el

carbono) y la resolucién en energia finita del detector.

2.5. Resolucién en Energia y Calibracion de los Centelladores Organicos

La calibracién de los centelladores organicos y la determinacion de su resolucion en
energia son dos aspectos que estan estrechamente ligados y que han sido materia de
estudio en el pasado [1,70] debido a las caracteristicas especiales de estos detectores. Es
conocido que la emisién de luz depende de la particula incidente (electrén, protén, alfa,
entre otras), y que ademds, ésta es lineal para electrones sélo con energias cinéticas
entre 40 keV y 1,6 MeV [71]. Como ya se mencioné en la seccién 2.4, la respuesta
de este tipo de detector a causa de la interaccion de fotones gamma obedece a la
distribucién Compton de los electrones que reculan por las interacciones Compton
que ocurren dentro del volumen del detector, por lo tanto, dada la energia del fotén
gamma incidente, entonces la energia del borde Compton es conocida con certeza [1].
Sin embargo, la resolucién en energia del centellador hace que la posicion del maximo
de la distribucién Compton se desplaze hacia energias mas bajas. Uno de los métodos
para determinar dicho desplazamiento ha sido desarrollado usando simulaciones por
Monte Carlo [70], sin embargo, en este trabajo se empleé un método més simple, el

cual fue desarrollado por Stevanato et al. [71], y que consiste en:

= Hacer una medicion con alta estadistica de la emision de luz producida por una

fuente de #*Na (E, 1 = 511 keV y E, 5 = 1275 ke V).

» Construir un conjunto de distribuciones Compton tedricas (con la férmula de
Klein-Nishina, ec. 2.15) para E, 1 y E, » con diferentes aproximaciones gaussianas
(aplicadas a cada canal), es decir, con diferentes valores para o. En la Fig. 2.4
se muestra el efecto que produce la aproximacion gaussiana sobre la distribucion
Compton de Klein-Nishina para £, ; usando distintos valores para o. La ecuacién

utilizada para hacer la aproximacién gaussiana es de la forma bien conocida:

e 202 (2.16)
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Cuentas (u. a.)
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Energia cinética del electron (keV)

Figura 2.4. Distribuciones Compton tedricas correspondientes a fotones incidentes de
511 keV, (a) sin aplicar el suavizado gaussiano y aplicindolo con distintos valores de

o.(b)o=>5keV,(c)o =10 keV, (d) o =15 keV y (e) 0 = 25 keV

= Determinar el valor de o que mejor reproduce la distribucién experimental ha-

ciendo un andlisis por 2.

Al encontrar los mejores ajustes para las respuestas experimentales de E,; y E, o,
quedan determinadas las posiciones (en energia) de los nuevos méximos de ambas
distribuciones Compton y por ende dos puntos de referencia con los cuales se puede
calibrar en energia el detector. Este método ha sido implementado en un detector de
HPGe y la calibracion obtenida coincidid, dentro de las incertidumbres asociadas, a la

calibracién estandar (usando los picos de maxima absorcién) [71].

El valor encontrado para ¢ es una buena medida de la resolucion en energia del detec-
tor. Stevanato et al. [71] encontraron una buena correspondencia entre sus resultados
y los presentados por Dietze y Klein (1982) [72], quienes usaron un método basado en
el ajuste lineal de la zona decreciente del espectro (por encima del borde Compton)
para estimar la resolucién del detector. El método usado en este trabajo ofrece una

incertidumbre del 10 % en la determinacién de sigma o [71].

2.6. Aspectos Fundamentales en la Medicién de Tiempos en Centelladores

En un gran ntimero de aplicaciones el instante de tiempo en el cual un cuanto de

radiacion interacciona con el volumen del detector es de particular interés. La exactitud
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con la cual esta informacion puede ser obtenida depende de las propiedades del detector
y del tipo de electrénica que se use para procesar la senal. Los mejores resultados son
obtenidos con “detectores réapidos”, es decir, aquellos donde el pulso de voltaje se
conforma en el menor tiempo posible. En el caso de detectores con igual tiempo de
conformaciéon del pulso, aquellos donde se genera el mayor niimero de portadores de
carga por pulso muestran mejores propiedades temporales [1]. Otro factor que influye en
las caracteristicas temporales de un sistema (detector-electrénica) es el rango dindmico
de los pulsos (relacién entre amplitud maxima y minima). Si la amplitud de los pulsos
se distribuye en un rango amplio, entonces se perdera exactitud en situaciones que

involucren mediciones de tiempos.

La operacién fundamental en la medicién del tiempo de ocurrencia de un evento en
el detector consiste en la generacién de un pulso logico a partir del pulso de salida del
detector (por ejemplo, del &nodo de un PMT). Tipicamente se asocia el instante de
tiempo en el cual inicia a conformarse el pulso l6gico al tiempo de ocurrencia del evento
en el detector. Sin embargo, existen diversos factores que introducen cierto grado de
incertidumbre en este tipo de medicion, éstos pueden ser divididos en dos categorias
en funcién del rango dindmico de los pulsos: “time jitter” (si la amplitud de los pulsos
es constante) y “amplitude walk” (si la amplitud de los pulsos estd distribuida en un

rango amplio).

Las principales fuentes de “time jitter” son debidas a las fluctuaciones aleatorias de
amplitud y forma de los pulsos alrededor de un valor, causadas por ejemplo por el ruido
electronico, por la naturaleza discreta de la senal eléctrica generada en el detector, entre
otras. Mientras que, las fuentes de “amplitude walk” son producidas por las diferencias
en forma y amplitud de los pulsos, debidas a las caracteristicas del evento en si (tipo

de particula que interacciond, energia depositada, entre otras).

Existen diversos métodos para generar el pulso légico que lleva la informacion del
tiempo de ocurrencia de un evento en el detector, algunos de éstos son: “leading edge
triggering” , “crossover timing” y “constant fraction timing” [1]. Aunque los dos prime-
ros métodos suelen arrojar buenos resultados bajo determinadas condiciones, el tercer
método es el mas usado en el caso de los centelladores organicos por las ventajas que
ofrece en lo que respecta a minimizar las fuentes de incertidumbre. Este método con-
siste en generar un pulso légico un tiempo fijo después que el pulso de entrada (igual
al pulso de salida de un PMT) ha alcanzado una fraccién constante de su amplitud.
Este instante de tiempo es independiente de la amplitud del pulso de entrada siempre
y cuando la forma de éstos, en la regién de subida, sea constante (tal como es el caso
de los centelladores organicos). La unidad de electrénica nuclear que implementa este

método se denomina constant fraction discriminator (CFD).

Los pasos requeridos para llevar a cabo la determinacién del tiempo de ocurrencia
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de un evento a través del método “constant fraction timing” se muestran en la Fig. 2.5.
En esta figura “V” representa solo la parte anterior del pulso de entrada al CFD, “fV”
es la misma sefial de antes multiplicada por una fraccién constante “f” (f es siempre
menor que 1), “—V(t — t4)” representa la senal V invertida y retrasada un tiempo ¢,.
f v tq son parametros que deben ser ajustados por el operador. Finalmente, el instante
de tiempo en el cual el pulso de entrada ha alcanzado una fracciéon constante de su
amplitud coincide con el instante de tiempo en el cual la senal “fV — V(¢ — t;)” pasa

por cero voltios (es decir cruza la abscisa en la Fig. 2.5).

Voltaje

fV-Vtyp

Tiempo

Figura 2.5. Forma del pulso en cada paso del método “constant fraction timing”. Para
mayor claridad s6lo se muestra la parte anterior del pulso

2.6.1. Resolucién Temporal

Antes de hablar de resoluciéon temporal conviene mencionar algunos aspectos fun-
damentales en la medicion de intervalos de tiempos. El “time to amplitude converter
(TAC)” es una unidad de electrénica nuclear que produce un pulso de salida con una
amplitud proporcional al intervalo de tiempo entre los instantes de llegada de dos pul-
sos de entrada denominados “start” y “stop”. El histograma de la amplitud de los
pulsos de salida de un TAC se denomina espectro temporal. En la practica éste puede

ser construido enviando el pulso de salida del TAC a un analizador multicanal (MCA).

Un ejemplo simple en el cual se obtiene un espectro temporal consiste en colocar una
fuente radiactiva (capaz de emitir por lo menos dos cuantos de radiacién detectables
por cada desintegracién, es decir, en coincidencia) entre dos detectores independientes.
Los pulsos de salida de cada detector son enviados a dos CFD (independientes). Luego

de retrasar los pulsos de salida de uno de los dos CFD, aquellos que no fueron retrasados
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se usan como “start” mientras que los del otro detector se usan como “stop” en un
TAC. Finalmente los pulsos de salida del TAC son enviados a un MCA. En la Fig. 2.6
se presenta un esquema de lo explicado anteriormente y el espectro temporal tipico que

se obtiene en un experimento de este tipo.

Detector 1 CFD 1
L ! Start
o Fuente radiactiva TAC MCA
-Stop
Detector 2 CFD ? Delay e
T T T T T

§ B "Delay” «—

cr Pico de coincidencias

o [

=

O+ ]

FWHM
Resolucion temporal T

B \ Coincidencias aleatorias/ T

0 . . 1 . 1 . 1 . 1 .
Tiempo

Figura 2.6. (Arriba) Esquema simple para el estudio de la resolucién temporal de un
sistema de detectores. (Abajo) Espectro temporal tipico

Una fraccién de los cuantos de radiacién que emite la fuente radiactiva en coinci-
dencia verdadera seran detectados simultdneamente en ambos detectores. Este tipo
de eventos produce en el espectro temporal lo que se conoce como el pico de coinci-
dencias. Es de hacer notar que si no se retrasa uno de los dos pulsos provenientes de
los detectores entonces el pico de coincidencias se ubicaria alrededor del cero y por lo
tanto sélo se observaria la mitad de la distribucién. El efecto de retrasar el pulso que
se usa como stop en el TAC es desplazar el pico de coincidencias hacia la derecha del
espectro temporal con la finalidad de observarlo completamente. Una vez sustraido el
fondo, el ancho a media altura (FWHM) del pico de coincidencias es una medida de la

incertidumbre total que tiene el sistema para la medicion de tiempos, este pardametro
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es usualmente conocido como la resolucion temporal del sistema. Si los detectores y
la electronica nuclear de procesamiento de pulsos son similares entonces las fuentes de

error deben ser simétricas, y por lo tanto el pico de coincidencias debe ser simétrico.

Otra caracteristica presente en el espectro temporal de la Fig. 2.6 es el fondo continuo
de coincidencias aleatorias sobre el cual se ubica el pico de coincidencias. Este fondo
es producido fundamentalmente por aquellos cuantos de radiacion que se detectan
en uno de los detectores y que para los cuales: o no existen cuantos de radiacién
coincidentes provenientes de la fuente (radiacién de fondo, entre otros) o simplemente
éstos no se detectan en el detector opuesto. Debido a que este tipo de eventos se
producen de manera aleatoria, el intervalo de tiempo que transcurre entre la llegada de
los pulsos de start y stop (que no corresponden a una coincidencia verdadera) puede
ser cualquier valor dentro del rango temporal del TAC. Mas atn, si las tasas de conteo
en los detectores son pequenas comparadas con el inverso del rango temporal del TAC,
la distribucién de coincidencias aleatorias es uniforme, tal como se muestra en la Fig.
2.6 [1].
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CAPITULO III

MATERIALES Y METODOS

3.1. Centelladores Organicos

Los detectores de radiacion utilizados en este trabajo fueron fabricados por la em-
presa Eljen Technology, Texas, USA. Los liquidos orgénicos EJ-301 y EJ-309 poseen
propiedades que permiten discriminar entre eventos de neutrones rapidos y radiacién
gamma. Fl liquido EJ-301 es idéntico al NE-213, frecuentemente usado desde su des-
cubrimiento hasta la actualidad [16,22,25,27,73]. El EJ-309 es un nuevo tipo de cente-
llador liquido que posee propiedades quimicas favorables para trabajar en condiciones
adversas, entre las cuales resaltan su baja toxicidad y su alto punto de ignicién. En la

Tabla 3.1 se presentan las caracteristicas mas importantes de cada centellador.

Tabla 3.1. Caracteristicas fisico-quimicas de los centelladores liquidos EJ-309 y EJ-301

Centellador Liquido EJ-309 | EJ-301

Emisién de luz ( % Antraceno) 75 % 78 %

A de emisién méxima (nm) 424 425

Tiempo de decaimiento, componente rapida (ns) | ~3,5 3,2
Densidad (g/cm?) 0,959 | 0,874

Indice de refraccién 1,57 1,505

Punto de ignicién (°C) 144 26

Relacion atémica H:C 1,25 1,212

Un tercer tipo de centellador liquido seleccionado para ser caracterizado en este estu-
dio es el EJ-339A. Su principal caracteristica es que estd cargado con 4,6 % (en masa)
de B. Este liquido, ademés de poseer propiedades para discriminar entre eventos
de neutrones rapidos y radiacién gamma, permite la deteccion de neutrones de baja
energia, extendiéndose hasta la regién térmica. Algunas de las propiedades fisico-quimi-

cas del detector EJ-339A son resumidas en la Tabla 3.2. En trabajos anteriores estos
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tipos de detectores han sido usados para hacer espectrometria de neutrones por absor-
cion total, en la cual el pulso producido por el (los) protén(es) que recula(n) (debido
a la(s) dispersion(es) eldstica(s) del neutrén incidente) es medido en coincidencia con
el pulso producido por los fragmentos de fision provenientes de la reacciéon de captura

(0 = 3870 b) entre el neutrén ya termalizado y el °B:

o Li*+a Q=231 MeV: BR = 94%
B+n— (3.1)
Lita :0Q=2792 MeV: BR = 6%

En el primer caso mostrado en la ec. 3.1 el "Li* se desexcita emitiendo un fotén de
0,482 MeV (vida media ~ 107'% s). Por conservacién de la energfa y del momentum
lineal se deduce que la energia cinética con la cual la particula a es emitida es 1,47

MeV en el primer caso y 1,777 MeV en el segundo caso [1].

Tabla 3.2. Caracteristicas fisico-quimicas del centellador liquido EJ-339A

Emisién de luz (% Antraceno) 65 %

A de emisién méxima (nm) 425

Tiempo de decaimiento, componente rapida (ns) | 3,7
Densidad (g/cm?) 0,92
Indice de refraccién 1,415

Punto de ignicién (°C) -8
Boro-10 (dtomos/cm? x 10%%) 0,254

Carbono (4tomos/cm? x 10%2) 2,87
Hidrégeno (dtomos/cm? x 10%2) 4,98
Oxigeno (4tomos/cm?® x 10%) 0,802

Los tres tipos de detectores liquidos fueron adquiridos de la empresa Eljen Techno-
logy, Texas, USA, encapsulados por el fabricante en una celda cilindrica de aluminio
de 1,52 mm de espesor, la cual posee una cavidad de 2”7 de didmetro por 2”7 de pro-
fundidad para contener el liquido. En la Fig. 3.1 se muestra un esquema detallado de

la celda.

Un nuevo tipo de centellador plastico, denominado EJ-299-33, ha sido desarrollado
recientemente por la empresa Eljen Technology, Texas, USA con la finalidad de tener a
la mano un detector plastico con capacidad para discriminar entre eventos de neutrones

rapidos y fotones gamma implementando técnicas de andlisis por forma de pulsos. Con
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la mayoria de centelladores plasticos que existen en el mercado sensibles a estos dos
tipos de particulas, usualmente se implementan otras técnicas de analisis, mas comple-
jas y menos versdtiles, para discriminar entre neutrones répidos y fotones gamma (por
ejemplo espectros de tiempo de vuelo). Es por ello que, estudiar la respuesta de este
nuevo plastico centellador y compararla con la respuesta de los centelladores liquidos,
en el ambito de la deteccion simultanea de neutrones rapidos y fotones gamma, es de
gran importancia para estudiar las futuras aplicaciones de este nueva generacion de de-
tectores. Eljen Technology ha facilitado al grupo de Fisica Aplicada del Departamento
de Fisica de la Universidad de los Estudios de Padova un prototipo de este material pa-
ra caracterizarlo completamente. El prototipo consiste en un cilindro de 2” de didmetro
por 2” de profundidad, ver Fig. 3.2. Algunas de sus caracteristicas fisico-quimicas se

presentan en la Tabla 3.3.

Centellador
liquido

Aluminio ~\‘ \

Burbuja de nitrogeno

NN O

™~

NN
NN N

|— 53,9 mim ———»

152 mm Jﬁ

i
le—— 58,7 mm —— > 6,3 mm PYREX /:/I_B X 0,5 mm
Agujeros roscados

Figura 3.1. Esquema detallado de la celda de aluminio de 2”x 2”7 que contiene a los
centelladores liquidos

Tabla 3.3. Caracteristicas fisico-quimicas del centellador plastico EJ-299-33

Emisién de luz (% Antraceno) | 56 %

A de emisién maxima (nm) 420
Densidad (g/cm?) 1,08
Carbono (dtomos/cm?® x 10%2) | 4,86

Hidrégeno (dtomos/cm?® x 10?%) | 5,13
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Figura 3.2. (Derecha) detector plastico EJ-299-33. (Izquierda y centro) fotomultipli-

cador y acople 6ptico de silicona EJ-560

3.2. Otros Detectores

3.2.1. Detector EJ-228

El EJ-228 es un detector plastico, sensible tanto a fotones gamma como a neutrones

rapidos, que posee propiedades favorables para ser usado en medidas donde se requiere

una resolucién temporal elevada (< 1 ns). En este trabajo se utilizé este detector para
hacer las medidas de resolucién temporal de los detectores EJ-301, EJ-309 y EJ-299-33,

y como detector de “start” en medidas de tiempo de vuelo. Estas tltimas fueron nece-

sarias para determinar la emision de luz y la eficiencia para neutrones del centellador

EJ-309. Al igual que los demés detectores, el EJ-228 utilizado en este trabajo es de

geometria cilindrica de 2”7 de didmetro por 2”7 de espesor. En la Tabla 3.4 se presentan

algunas de sus caracteristicas fisico-quimicas.

Tabla 3.4. Caracteristicas fisico-quimicas del centellador plastico EJ-228

Emisién de luz (% Antraceno) | 67 %
A de emisién méxima (nm) 391
Tiempo de subida (ns) 0,5
Tiempo de decaimiento (ns) 1,4

Densidad (g/cm?) 1,023
Indice de refraccién 1,58
Relacién atémica H:C 1,1
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3.2.2. Detector EJ-420

El EJ-420 es un detector de neutrones térmicos de alta eficiencia, para ser usado
especialmente en presencia de un campo de radiacién gamma intenso (hasta 107 fotones
gamma por neutrén). Este detector emplea un compuesto de Li (enriquecido al 95 %
con L) disperso en una matriz de sulfuro de zinc activado con plata (ZnS(Ag)). El
proceso de deteccién estd basado en la reaccién nuclear (¢ = 910 b) entre el neutrén

térmico y el nicleo de 6 Li:

Li+n—H+a;Q =478 MeV (3.2)
donde Fsy = 2,73 MeV y E, = 2,05 MeV

Los productos de la reaccién (*H y ) excitan a las moléculas de ZnS(Ag) las cuales
al desexcitarse producen el centelleo. Este debe ser medido con un dispositivo apropiado

(por ejemplo un fotomultiplicador) para completar el proceso de deteccion.

En este trabajo se utilizé6 un detector EJ-420 con forma de disco, con 51 mm de
didmetro y 0,25” de espesor. La concentracién de 9Li presente en el detector es 9
mg/em?. En la Fig. 3.3 se presentan un esquema detallado y una foto del detector
EJ-420.

Hoja de Aluminio oLi+ ZnS:Ag

de 25 pm de espesor /

.1747 6 MM —— g
«—— 50,8 mm

‘ ‘ Plastico uanspal ente

5cm

Figura 3.3. (Izquierda) esquema y (derecha) foto del detector de neutrones térmicos
EJ-420

3.3. Fotomultiplicadores (PMT’s)

Los dispositivos cominmente usados para hacer la lectura de la emisién de luz (read-

out) de los detectores centelladores son los tubos fotomultiplicadores. Su funcién es
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convertir senales luminosas de baja intensidad (cientos de fotones) en un pulso de
corriente eléctrica, que posteriormente puede ser procesado analdgica o digitalmente,
sin anadir una cantidad de ruido considerable a la senal. La estructura tipica de un
tubo fotomultiplicador estd compuesta por un recipiente de vidrio, que soporta las
condiciones internas de vacio. Dentro de dicho recipiente se encuentra un cdtodo, el
cual es una capa muy fina compuesta de un material fotosensible (tipicamente bialkali,
K,CsSb activado con oxigeno y cesio [1]) en la cual se producen electrones libres por
Efecto Fotoeléctrico. Ya que la cantidad de electrones liberados del catodo es muy
pequena como para conformar una senal eléctrica manejable, se acopla una estructura
de dinodos en una geometria de recoleccion de electrones eficiente. Estos elementos
(bajo la accién de una diferencia de potencial) son los responsables de la multiplicacién
de los electrones primarios, es deicr, de la amplificacién de la corriente, tanto asi que
la cantidad final de electrones varfa entre 107 y 10'° (ganancia del orden de 107).
Finalmente, los electrones son recolectados a través del anodo del fotomultiplicador,
conformandose de esta manera una senal eléctrica adecuada para ser procesada por

una cadena electrénica nuclear.

Los fotomultiplicadores utilizados en este trabajo para detectar la emisién de luz
de los centelladores mencionados en la seccién 3.1 podemos dividirlos de la siguiente

manera:

» Fotomultiplicadores con una estructura de dinodos lineal (linear focused): PHO-
TONIS XP2020 y HAMAMATSU H1949-51.

» Fotomultiplicador con una estructura de dinodos de canales metélicos (metal
channel type): HAMAMATSU H8500C.

A diferencia del tubo fotomultiplicador XP2020, el H1949-51 es un tipo de foto-
multiplicador que viene ensamblado por la empresa HAMAMATSU, esta constituido
principalmente por: un tubo fotomultiplicador HAMAMATSU R1828-01, un divisor de
voltaje que incluye un conector tipo SHV-R para el alto voltaje y uno tipo BNC-R
para extraer la senal de salida del anodo y una cubierta cilindrica de mu-metal como
blindaje contra campos magnéticos. Los fotomultiplicadores con estructura de dinodos
lineal son frecuentemente usados para hacer las lecturas de salida de los centelladores
organicos, ya que entre otras cosas exhiben respuestas espectrales y temporales ade-
cuadas para realizar dicha tarea [1]. En la Fig. 3.4 se muestra un esquema interno y

una vista externa del fotomultiplicador H1949-51.
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Figura 3.4. (Izquierda) vista externa. (Derecha) esquema detallado del fotomultiplica-
dor H1949-51

Por otra parte el H8500C es un fotomultiplicador con geometria plana, de volumen
compacto, de seccién transversal cuadrada y con miltiples 4&nodos (64 en total, distri-
buidos en una matriz de 8 x 8 tal como se muestra en la Fig. 3.5). Es precisamente esta
ultima propiedad lo que hace a este fotomultiplicador ideal para mediciones sensibles
a la posicion. Ademsds, el diseno compacto del H8500C reduce considerablemente el
tiempo de transito de los electrones en la estructura de dinodos (ver Tabla 3.5), por lo
que este dispositivo posee una respuesta temporal mas rapida que la de los fotomul-
tiplicadores con una estructura de dinodos lineal. También por esta iltima razon, la

respuesta de este dispositivo bajo la influencia de campos magnéticos es poco variable.

52 mm

| 49 mm J

]
§j;¢am

6,08x6

fT_*sgs

6,08x 6
6,26 6,26

Figura 3.5. (Izquierda) vista externa y (derecha) detalles del dnodo del fotomultipli-
cador H8500C
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Figura 3.6. Curvas de eficiencia cuantica de los fotomultiplicadores usados en este
trabajo

Tabla 3.5. Caracteristicas técnicas de los fotomultiplicadores usados en este trabajo.
(*) Corresponde al didmetro en el caso de los fotomultiplicadores XP2020 y R1828-01
y al ancho por el largo en el caso del fotomultiplicador H8500C

Fotomultiplicador XP2020 | H1949-51 (R1828-01) H8500C
Respuesta Espectral (nm) | 270-650 300-650
Longitud de Onda de 190 400
maxima respuesta (nm)
Material del fotocatodo Bialkali (K>C'sSb)
Material de la ventana Borosilicato
Dim;iiifztzzejt(i:? del 44 mm 46 mm 49 mm x 49 mm
Estructura de los dinodos lineal Canales metalicos
Ntdmero de dinodos 12 12 (cada anodo)
orriente media en el
C anodo (mA) 02 01
Ganancia tipica 3x 107 2 x 107 1,5 x 10°
Tiempo de subida (ns) 1,6 1,3 0,8
Tiempo de trénsito (ns) 28 6
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En la Tabla 3.5 se presenta una comparacién entre las caracteristicas de los tres
fotomultiplicadores usados en este trabajo. Es importante mencionar que la respuesta
espectral de los tres dispositivos es méaxima para valores de longitud de onda muy
aproximados a las longitudes de onda de emisién maxima de los centelladores bajo
estudio (ver seccion 3.1). En la Fig. 3.6 se presentan de manera comparativa las curvas

de eficiencia cuantica de los tres fotomultiplicadores.

3.4. Electrénica Nuclear Modular tipo VERSA Module Eurocard (VME)

Uno de los elementos originales introducidos en este trabajo es la adquisicién y pro-
cesamiento de todas las mediciones con electrénica nuclear tipo VME, basada en digi-
tizers. Todas las unidades utilizadas fueron fabricadas por la empresa italiana CAEN.
Estas unidades pueden ser controladas desde una computadora (via puerto USB), por
lo que es posible operar y configurar el sistema a distancia, de manera 6ptima y eficaz

de acuerdo a las necesidades del operador.

El acronimo VME significa VERSA Module Eurocard, éste corresponde a una arqui-
tectura estandar de transferencia de datos de la International Electrotechnical Com-
mission, IEC (ANSI/IEEE 1014-1987) ampliamente usada en diversos campos de la
fisica experimental y la ingenieria. Fue desarrollada a finales de los anos 1970’s por
Motorola como una combinacion entre las especificaciones eléctricas del VERSAbus y
la compatibilidad mecénica para unidades con el estandar europeo (Eurocard). El uso
de la arquitectura VME permite la comunicacion directa entre las diferentes unidades
dentro del crate (médulo de alimentacién que alberga las distintas unidades electréni-
cas), cada unidad es identificada con una direccién légica de 32 bit (la cual esta escrita
sobre la unidad). La unidad que se coloca en la primera ranura del crate es la que
actia como controlador del flujo de datos, en nuestro caso es el Controller V1718 (ver
seccién 3.4.4). En lo que resta de esta seccidn se presenta una descripcion de cada una
de las unidades que constituyen la cadena electronica nuclear del sistema de deteccién

utilizado en este trabajo.

3.4.1. Moddulo de Alimentacién Compacto para Unidades tipo VME (VME-

minicrate)

Para alimentar las unidades que constituyen la cadena electréonica nuclear se usé un
manicrate compacto, modelo VMES004, desarrollado por la empresa CAEN, ver Fig.
3.7. Este tiene capacidad para albergar sélo 4 unidades VME modelo 6U (1U = 1,75").
La ranura mas baja, ver Fig. 3.7, es donde se coloca la unidad que controla el sistema.

Las principales caracteristicas técnicas del VMES004 se presentan en la Tabla 3.6.
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Tabla 3.6. Caracteristicas técnicas y operacionales del VMES004

Dimension 19” x 2U, 4 ranuras para tarjetas 6U
Plano posterior VMEG64 J1/J2
Alimentacién principal 100 - 240 Vac (50 - 60 Hz)
Potencia de salida total méx. 3656 W
25A @ 45V
Corriente maxima 10A @ -12V
10A @ 412V
< 60 mVpp Q +5V
Ruido < 160 mVpp @ +12V
< 250 mVpp @ -12V
Refrigeracion Flujo de aire horizontal, 66m®/h

Figura 3.7. CAEN VMES8004 minicrate

3.4.2. Fuente de Alto Voltaje

Para suministrar alto voltaje a los fotomultiplicadores (~ 1,5 kV') se utiliz6 la uni-
dad fabricada por la empresa CAEN, tipo VME 6U modelo V6533. Esta unidad posee
6 canales independientes con un rango de salida entre 0 - 4 kV. Ofrece versatilidad ya
que tres de sus canales de salida tienen polaridad positiva y el resto tiene polaridad
negativa. También posee sensores de temperatura en cada canal que hacen posible mo-
nitoreo continuo durante el tiempo de utilizacién. La unidad esta provista de una senal
de alerta para advertir al usuario si el voltaje de salida difiere en 2% del voltaje pro-
gramado, ademas, si la corriente de salida es mas grande que la corriente programada,
la unidad se apaga autométicamente después que transcurre un intervalo de tiempo
que debe ser especificado por el usuario al momento de su configuracién. La V6533 se
controla desde una computadora por medio de un programa llamado S.HI. V. A. (Soft-

ware for HIgh Voltage Administration) desarrollado por Cester D. dentro del marco de
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su tesis de doctorado en fisica. Las caracteristicas técnicas de la V6533 se presentan en
la Tabla 3.7

Figura 3.8. Fuente de alto voltaje CAEN V6533

Tabla 3.7. Caracteristicas técnicas de la fuente de alto voltaje V6533

Voltaje de salida 0 - 4 kV (conector tipo SHV)
Polaridad 3 Ch positivos, 3 Ch negativos
Corriente maxima 3 mA
Potencia méxima 9W
Resolucién Vset/Vmon 100 mV
Resolucién Iset/Imon 50 nA
Precisiéon, VMAX hardware 2% del FSR
1kV/500A: 3mV Typical / 5mV Maximum
Ruido 2kV/1mA: 3mV Typical / 5mV Maximum
3kV/3mA: 10mV Typical / 20mV Maximum
4kV/2mA: 12mV Typical / 20mV Maximum
Rampa de subida/bajada rango 1-500 V/s, en pasos de 1 V/s
Temperatura, rango de operacion 0-45°C
Humedad, rango de operacién 0-80%

3.4.3. Unidades Digitalizadoras de Pulsos Nucleares (digitizers)

La unidad més importante dentro de la cadena electrénica nuclear de medicién es el
digitizer, el cual estd basado en un FPGA (Field Programmable Gate Array) progra-
mable. Durante la realizacion de la totalidad de los experimentos se usaron dos modelos
distintos de digitizers CAEN: el V1720, es una unidad tipo VME 6U, de 8 canales, 12
bit de resolucion, frecuencia méxima de muestreo 250 MHz (ver Fig. 3.9), y el DT5751,
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es una unidad tipo desktop, es decir, una unidad portatil alimentada con +12 Vde (1,8
A) por medio de un transformador que se conecta directamente a la tensién 120 - 240
VAC. Posee 2 canales, 10 bit de resolucion y frecuencia maxima de muestreo 1 GHz

(ver Fig. 3.10). En la Tabla 3.8 se presentan las principales caracteristicas técnicas de

ambos digitizers.

Figura 3.9. Digitizer CAEN V1720

Tabla 3.8. Caracteristicas técnicas de los digitizers

Digitizer V1720 DT5751
Modulo desktop, 154
Dimension Modulo VME 6U mm x 50 mm x 164 mm,
680 g

8 Ch (MCX 50 Ohm), 2 | 2 Ch (MCX 50 Ohm),
Entrada analdgica Vpp, ancho de banda: 1Vpp, ancho de banda:
125 MHz 500 MHz

o Resolucion 12 bit, max. | Resolucion 10 bit, max.
Conversién digital

250 MHz 1GHz
1,25 MS/ch or 10 MS/ch 1,835 MS/ch Multi
Buffer de memoria | Multi Event Buffer, 1 = | Event Buffer, 1 + 1024
1024 buffers buffers
Trigger Trigger individual en cada canal
Time tag 32 bit - resolucién 16 ns - rango 17 s
VME64X,
Interface 60 MB/s (MBLT64), USB 2.0, hasta 30 MB/s

100 MB/s (2¢VME),
160 MB/s (2eSST)
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Por medio de los programas (o firmwares) cargados sobre los FPGAs se pueden ejecu-
tar funciones especificas para realizar distintos tipos de analisis a los pulsos, esta técnica
es conocida como procesamiento digital de pulsos (digital pulse processing, DPP). En
este trabajo se implement un algoritmo para hacer discriminacion de particulas por la
forma de los pulsos (pulse shape discrimination analysis, PSD), el cual permite conocer
para cada evento: una etiqueta temporal, la intregral parcial y total del pulso (utiliza-
do en conjunto para determinar el parametro de forma del pulso), y la posibilidad de

guardar una parte del pulso digitalizado (para su procesamiento off-line).
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Figura 3.10. Digitizer CAEN DT5751

El principio de funcionamiento de cada canal de un digitizer donde se implementa
el algoritmo de PSD es la siguiente: la senal que entra al digitizer es continuamente
digitalizada y guardada en un arreglo (buffer). Cuando la senal satisface la condicién
de trigger (ver Fig. 3.11), el algoritmo de andlisis regresa sobre el arreglo (de acuerdo
al valor del pre-gate) y realiza la integral parcial (Qgnort) ¥ total (Qrong) del pulso (de
acuerdo a los valores de la ventana corta y larga). Las integrales, la etiqueta temporal
y el nimero de datos que se desea conservar del pulso son guardados en otro arreglo
especifico para los datos. Para ver en detalle los parametros que deben ser configurados
al implementar el algoritmo de analisis por forma de pulsos ver Fig. 3.11. Con los
valores de las integrales se determina el pardmetro de discriminacion, PSD de cada

evento segun:

Qrong = Qshort

PSD =
Qlong

(3.3)
Es de hacer notar que el pardametro PSD representa la fraccién de luz retardada del
pulso. Entre eventos correspondientes a neutrones rapidos y gammas, tipicamente se ob-

serva que los valores del parametro PSD son mayores para el caso de neutrones rapidos.
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Figura 3.11. Pardmetros de adquisicién descritos sobre un pulso digitalizado

3.4.4. Puerto USB (controller)

La unidad VME CAEN V1718 modelo 6U (ver Fig. 3.12), permite establecer la co-
nexion, con el estandar USB 2.0, de la cadena electrénica nuclear con la computadora,
con una velocidad méxima de transferencia de datos de 30 M B/s. La unidad funciona
como controlador de todas las unidades que constituyen la cadena electréonica VME
cuando se conecta en la primera ranura del VME-minicrate. Para cada unidad VME
(V6533 y V1720 en nuestro caso) existe una libreria la cual contiene un conjunto de
instrucciones especificas que son usadas por el controlador V1718 para convertir co-
mandos simples (introducidos en archivo de configuracién) en lenguaje VMEbus. La
unidad incluye 5 puertos de salida y dos puertos de entrada, todos programables, tipo
TTL/NIM, con conectores tipo LEMO 00. EI V1718 posee una memoria de 128 kByte
la cual permite una actividad fluida mientras se transfieren los datos por el puerto USB
2.0.
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Figura 3.12. Puerto USB CAEN V1718

3.5. Fuentes Radioisotépicas

El conjunto de fuentes radioisotdpicas que se usaron en este trabajo para caracteri-
zar la respuesta de los detectores de radiacion bajo estudio podemos clasificarlas en:
fuentes de radiacion gamma (ver caracteristicas en la Tabla 3.9) y fuentes radioisotépi-
cas neutron-gamma. Estas tltimas fueron indispensables en la determinacion de las
capacidades de discriminacion entre eventos de neutrones y gammas registrados por

los centelladores organicos bajo estudio.

Las fuentes radioisotdpicas neutrén-gamma usadas fueron dos fuentes de 22 Cf con
tasas de emisién de neutrones aproximadamente iguales a 0,8 x 10* n/s y 3,7 x 10°
n/s (a principios de 2013). El ?2Cf experimenta dos tipos de decaimiento: decaimineto
alfa (BR= 96,91%, T1/2 = 2,645 anos) y fisién espontanea (BR= 3,09 %). Como
consecuencia de este ultimo tipo de decaimiento, un nimero de neutrones y fotones
gamma (con multiplicidades v, = 3,76 y v, = 7,80 [74, 75] respectivamente) son

emitidos isotrépicamente.

El espectro en energia de los neutrones de fisién del 2Cf obedece a la distribucién
de Watt:

E 2A _E
Ny | = | dF = ————=¢ ™wsinh(VBE)dE 3.4
v ()12 = g /BB .

Donde:

Para el 2°2Cf:

Tw = (1,175 £ 0,005) MeV vy Ey = (0,359 & 0,009) MeV
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Tabla 3.9. Elenco de fuentes radioisotopicas. Las lineas gamma que se muestran son
las mas intensas reportadas en la literatura

Actividad en la Fot 100
Fuente | fecha indicada | Ti/2 (anios) | Lineas gamma (keV) ORONES POt
desintegraciones
(kBq)
” 381
Na 2,60 o11; 1274,5 182,7; 99,94
(01/12/2008)
o 409
Co 5,27 1173,23; 1332,49 99,85; 99,98
(01,/04/2009)
197 396 30,05 661,66 84,99
(01,/04/2009)
201 ) 370 432.6 59,54 35,02
(01,/08/2010)

Por otra parte, el espectro de fotones gamma de fisién del 252 Cf es un poco més com-

plejo que el espectro de neutrones por lo que en la literatura se encuentran tinicamente

datos experimentales. En la Fig. 3.13 se muestran los espectros de neutrones y fotones

gamma de fisién de una fuente de 22 Cf. El espectro de fotones gamma de fisién de la
Fig. 3.13 fue medido con un detector de Nal(Tl) y reportado en [74].
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Figura 3.13. Espectro de neutrones y fotones gamma de fisién de una fuente de 252 Cf
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3.6. Simulacién del Transporte de Neutrones y Fotones Gamma por el
Método de Monte Carlo

En la actualidad las simulaciones basadas en el método de Monte Carlo son frecuen-
temente usadas para resolver problemas complejos de fisica y matematica, particular-
mente aquellos que envuelven multiples variables independientes donde los métodos de
resolucién exactos u otros métodos de célculo (incluidos los computacionales) son poco

eficaces.

El transporte de radiacién a través de la materia fue inicialmente abordado sobre la
base de la ecuacion de transporte de Boltzmann. Sin embargo, este procedimiento deja
de tener éxito cuando se aplica a un sistema donde la geometria es finita. A finales de
la década de 1950, con ayuda de las computadoras, se desarrollaron las aplicaciones del
método Monte Carlo para atacar este problema. En general, este método busca una
solucion numérica a un problema que modela objetos interactuando con otros objetos
o con su ambiente vecino basado en las interacciones objeto-objeto y objeto-ambiente
[76]. Fue asi como el método de Monte Carlo se perfilé como una gran alternativa para
resolver los problemas de transporte de radiacion a través de la materia. Simulaciones
detalladas, donde las interacciones experimentadas por una particula se dan en orden
secuencial, representan practicamente una solucién exacta de la ecuaciéon de transporte,
afectada unicamente por incertidumbres inherentes a la naturaleza estadistica de la

interaccion de la radiacién con la materia [76,77].

En simulaciones de transporte de radiacién por el método de Monte Carlo, la historia
de una particula es vista como una secuencia aleatoria de pasos libres interrumpidos por
interacciones las cuales causan un cambio en su direccion de movimiento, una pérdida
de energia y ocasionalmente, produccion de particulas secundarias. Para simular es-
tas historias es necesario conocer los “modos de interaccién” de la particula, esto es,
el conjunto de secciones eficaces diferenciales de los mecanismos de interaccion rele-
vantes. Por ejemplo, en el caso de fotones gamma con energias entre decenas de keV
y algunas unidades de MeV los mecanismos de interaccion méas importantes son: el

Efecto Fotoeléctrico, el Efecto Compton y la Creacién de Pares Electrén-Positron [78].

Las secciones eficaces diferenciales determinan las funciones de distribucién de proba-
bilidades de las variables aleatorias que caracterizan una historia. Entre estas variables
se tienen: el camino libre medio entre interacciones sucesivas, el tipo de interaccion que
toma lugar, la energia perdida, la desviacién angular en un evento particular, el estado
inicial de una particula secundaria (en caso de que se cree alguna), entre otras. Una
vez conocidas las funciones de distribucién de probabilidades, las historias aleatorias
pueden ser generadas aplicando métodos de muestreo apropiados (directo, por rechazo,

combinado, entre otros) [76,77|. La idea es generar un numero suficientemente gran-
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de de historias con la finalidad de obtener informacién cuantitativa y precisa de un
experimento determinado. Principalmente se busca reproducir algin aspecto del expe-
rimento bajo estudio (para validar el modelo) para luego obtener informacién adicional

de interés.

En particular, en este trabajo se realizaron simulaciones, basadas en el método de
Monte Carlo, del transporte de neutrones y fotones gamma a través de la materia. Esto
se hizo con la finalidad de estudiar algunas caracteristicas de interés de los centelladores
organicos EJ-309, EJ-339A y EJ-301 (eficiencia para neutrones, eficiencia gamma, es-
pectros en emisién de luz correspondientes a neutrones y fotones gamma, entre otros).
Para realizar las simulaciones se utilizaron tres codigos ampliamente usados dentro del
ambito de la fisica nuclear experimental: GEANTY 9.6 [79,80], MCNPX 2.7.0 [81] y
PENELOPE 2008 [77]. Los dos primeros se utilizaron para simular el transporte de
neutrones y fotones gamma, mientras que el dltimo se usé sélo para la simulacién de
fotones gamma. Se evalud el desempeno de estos tres codigos comparando los resulta-
dos simulados con las mediciones experimentales. Esto permitié aportar informacién
acerca de cual de los codigos es mas conveniente en funcion de las caracteristicas del

problema a estudiar.

El procedimiento general aplicado para realizar las simulaciones por Monte Carlo

con cualquiera de los cédigos antes mencionados consistié en:

» Construir un modelo geométrico. Esto incluy6 definir la geometria y composicién
(quimica e incluso isotépica) de cada uno de los cuerpos que compone el ambiente
en el cual se desea transportar la radiacion. En este trabajo el elemento principal
de los modelos geométricos fue la celda que contiene a los centelladores liquidos
bajo estudio. En los tres cédigos (GEANTY 9.6, MCNPX 2.7.0 y PENELOPE
2008) se realizé un modelo de la celda exactamente igual al especificado por la
empresa Eljen Technology, Texas, USA (ver Fig. 3.1). En las Fig. 3.14 y 3.15 se
presentan una proyeccion en dos dimensiones y una vista 3D del modelo geométri-
co del detector utilizado en este trabajo para realizar las simulaciones por Monte
Carlo con los tres programas. Es de hacer notar que ni el acople éptico ni el
fotomultiplicador fueron incluidos en el modelo de detector debido a que las si-
mulaciones sélo involucraron los procesos de deposicién de energia (de neutrones

y fotones gamma) en el volumen sensible del detector (centellador).

En la Fig. 3.14 se identificaron cada una de las partes del modelo geométrico
en funcién de su composicién. La composicién quimica de la cubierta exterior
de la celda y de la burbuja de nitrégeno fueron modelados con 100 % aluminio
(par = 2,7 g/cm?) y 100% nitrégeno (py = 1,165 = 1072 g/cm?). El pyrex
se model6 con B (4%), O (54%), Na (2,81%), Al (1,16%), Si (37,7%) y K
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(0,33%). Y finalmente, la composicién de los centelladores se model6 segun la
informacién reportada en las Tablas 3.1 (para el EJ-301 y el EJ-309) y 3.2 (para
el EJ-339A).

AZ

Burbuja de N, Pyrex

- Aluminio

......................................................

Centellador

Figura 3.14. Proyeccion en dos dimensiones del modelo geométrico del detector utili-
zado para realizar las simulaciones por Monte Carlo

10 mm

f—

Figura 3.15. Vista 3D del modelo geométrico del detector utilizado para realizar las
simulaciones por Monte Carlo



20

= Describir la fuente de particulas primarias. En este trabajo se simularon fuentes
puntuales de neutrones y de fotones gamma por separado. En algunos casos se
simularon particulas monoenergéticas (por ejemplo para la determinacién de las
curvas de eficiencia intrinseca), y en otros se simularon los espectros en energia
correspondientes a las fuentes de calibracién de 2°2 Cf para el caso de los neutrones
(ver ec. 3.4), y 2Na, 37Cs y °Co para el caso de los fotones gamma, ver sec. 3.5

para detalles de las fuentes.

» Especificar los procesos (y modelos) fisicos involucrados en el problema. En el
caso de MCNPX 2.7.0 y PENELOPE 2008 los modelos fisicos son elegidos au-
tomaticamente por los codigos, mientras que en GEANT/ 9.6 éstos deben ser

especificados por el usuario.

» Especificar la informacion que se desea obtener de la simulacién. En los problemas
que involucraron a los centelladores EJ-301 y EJ-309 se simularon los espectros en
emision de luz que resultan de la interaccién de las particulas primarias (neutrones
o fotones gamma) con el centellador. En el caso de los fotones gamma basté con
construir el histograma de la energia depositada en el centellador por cada foton
para determinar el espectro en emisiéon de luz correspondiente, esto debido a la
relacion lineal que existe entre la emision de luz y la energia depositada por los
electrones (los cuales son producidos por la interaccién de los fotones gamma
con el centellador). Por otra parte, para el caso de los neutrones fue necesario
utilizar una funcién de respuesta para protones (relacién entre la energia cinética
del protén que recula y la emision de luz, en MeVee, que éste produce) para
determinar el espectro en emisién de luz correspondiente. En las secciones 3.6.1
y 3.6.2 se explica en detalle el procedimiento llevado a cabo en GEANT/ 9.6 y
en MCNPX 2.7.0 para determinar los espectros en emisiéon de luz producidos
por neutrones. Finalmente, en el detector EJ-339A se simularon unicamente el
nimero de reacciones de captura neutrénica (1°B(n,«)”Li) que ocurrieron en el

volumen sensible.

Es preciso mencionar que para construir los espectros en emision de luz produci-
dos por neutrones se tomaron en consideracion sélo las reacciones de dispersion
eldstica con los dtomos de hidrégeno ('H(n,n)'H). Se desprecié la contribucién
de las dispersiones elasticas con los atomos de carbono debido a que la emisién
de luz producida por éstas es muy pequena. También se desprecié la contribucion
de algunas reacciones inelésticas con carbono (por ejemplo: ?C(n, )’ Be), sin
embargo, éstas comienzan a ser relevantes para neutrones con energias cinéticas
mayores a 7 MeV [82].
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3.6.1. GEANT4 9.6

En este trabajo se utilizo la versién 9.6 de GEANTY, ésta es una herramienta amplia-
mente utilizada para la simulacion del transporte de radiacién a través de la materia,
la cual estd basada en la tecnologia object-oriented implementada en el lenguaje de
programaciéon C++. GEANTY es el resultado de una continua colaboracién de fisicos
e ingenieros a nivel mundial desde 1993. Esta ofrece al usuario una gran variedad de
particulas, procesos fisicos, modelos fisicos, materiales y herramientas que permiten
trabajar con geometrias complejas en un rango de energia que se extiende desde 250
eV hasta algunos TeV [79,80].

La principal carateristica de GEANT/ es la transparencia con la que se utilizan
los procesos fisicos y los modelos que describen cada uno de éstos. En GEANTY los
modelos fisicos estdn basados en datos experimentales (tablas), modelos tedricos y
parametrizaciones. El usuario debe registrar en su simulacién los procesos fisicos de
interés (y sus modelos correspondientes) en funcion de las caracteristicas del problema
a estudiar (tipo de particula que se simula, rango de energias en el que se trabaja,
materiales que componen el modelo geométrico, informacién que se desea obtener de

la simulacién, entre otras).

En GEANT) el modelo geométrico se construye en la clase G4V UserDetectorCons-
truction a partir de los conceptos de volumen ldgico y volumen fisico. Un volumen [dgi-
co representa un elemento de la geometria con una cierta forma, éste puede contener
otros volimenes y ademas posee ciertos atributos que son independientes de su posicién
fisica (composicién, comportamiento de volumen sensible, entre otros). Por otra parte,
un volumen fisico representa un volumen légico espacialmente posicionado dentro de
otro volumen (légico), el cual es denominado volumen “madre”. En este trabajo los
volumenes légicos se construyeron usando el concepto de Constructive Solid Geometry
(CSG), el cual consiste en definir solidos homogéneos con diferentes formas (cubos, pa-
ralelepipedos, secciones cilindricas y esféricas, trapezoides, entre otros) separadamente.
Luego, estos volumenes logicos se posicionaron adecuadamente (volimenes fisicos) pa-
ra reproducir exactamente el modelo geométrico bajo estudio, es decir, la celda que
contienen los centelladores liquidos, ver Fig. 3.14 y 3.15. Para construir geometrias
mas complejas GEANTY ofrece operaciones Booleanas (uniones, intersecciones y subs-
tracciones) entre sélidos y una subcategoria denominada Boundary Representations

(BREPs) en la cual los sélidos se definen a partir de sus superficies [79)].

G4 VuserPrimaryGeneratorAction es la clase donde se organiza la manera en cémo
se generan las particulas primarias en GEANTY. En ésta se debe invocar una clase con-
creta (G4 VPrimaryGenerator) para especificar las caracteristicas de las particulas a

generar (posicién, tiempo, energia cinética, distribucién angular, entre otros). GEANT/
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ofrece tres de estas clases concretas: G4 ParticleGun, G4 GeneralParticleSource y G4 HE-
PEuvtInterface. En este trabajo se utilizé la clase G4 GeneralParticleSource (GPS). Esta
clase le permite al usuario definir fuentes de particulas primarias bastante complejas
de una manera relativamente simple. Existen dos formas de configurar la clase GPS"
introduciendo lineas de comando (una por una) en el modo interactivo, o construyen-
do un archivo de entrada (o macro) con todos lo comandos necesarios para describir
completamente la fuente de particulas primarias (esta tltima es la forma que se usa
en batch mode). Las caracteristicas de la fuente que pueden ser especificadas durante
la configuracién de la clase GPS son: su distribucién espacial (puntual, 2D, 3D), su
distribucién angular (unidireccional, is6tropa, cénica, entre otras), su energia (mono-
energética, espectros discretos, espectros continuos) y el nimero y tipos de particulas

a generar en cada evento (en caso de fuentes multiples).

En la clase G4 UserPhysicsList se deben definir las particulas y procesos fisicos in-
volucrados en el problema bajo estudio. Alternativamente, en este trabajo se utiliza-
ron los modelos fisicos incluidos en la libreria “QGSP_BERT _HP”. Para el caso de
la simulacién de neutrones con energias cinéticas entre 0,025 eV y 20 MeV, ésta in-
cluye modelos fisicos de alta precisién (G4 NeutronHPFElastic, G4NeutronHPInelastic,
G4 NeutronHPCapture y G4 NeutronHPFission). Las secciones eficaces diferenciales que
usan estos modelos (GANDI4.2) provienen de cifras experimentales reportadas en la
base de datos nucleares “ENDF/B-VII” [82]. Estos datos incluyen explicitamente todas

las resonancias nucleares.

En GEANT/ las interacciones electromagnéticas de los leptones, fotones, hadrones e
iones son manejadas por un sélo paquete el cual estd dividido en categorias. En parti-
cular, la categoria “standard” controla la interaccion de electrones, positrones, fotones
y hadrones. Los procesos y modelos fisicos que constituyen esta categoria se encuentran
registrados en la librerfa “QGSP_BERT_HP”. Debido a que en este trabajo se simula-
ron fotones gamma con energias entre cientos de keV y 1,5 MeV, los procesos fisicos de
intefes registrados en esta librerfa son: el Efecto Fotoeléctrico (G4 PhotoElectricEffect),
el Efecto Compton (G4ComptonScattering) y la Creacién de Pares Electrén-Positrén
(G4 GammaConversion). Los modelos que se implementan en la categoria “standard”
para cada uno de estos procesos son: G4 PFEEffectFluoModel para el Efecto Fotoeléctri-
co, G4KleinNishinaCompton y G4KleinNishinaModel para el Efecto Compton (el se-
gundo toma en cuenta los efectos de las capas atémicas) y G/ BetheHeitlerModel para

la Creacién de Pares Electron-Positrén.

Para obtener los espectros en emision de luz que resultan de la interacciéon de las
particulas primarias (neutrones o fotones gamma) con el centellador se utiliz6 una clase
denominada “G4Step”. Esta ofrece acceso completo a la informacién dindmica en cada

paso de la trayectoria de la particula (por ejemplo posicién, tiempo, velocidad, energia
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cinética, energia depositada, entre otros). En las simulaciones que involucraron fotones
gamma, se utilizé esta clase para extraer la energia depositada en el centellador por
cada fotén gamma. Al final de cada evento (utilizando las clases G4 UserEventAction y
G4 UserRunAction) se fue construyendo un histograma con estos datos. Este histograma
representa el espectro en emision de luz correspondiente al haz de fotones gamma
incidentes. En las simulaciones de neutrones rapidos, se utilizé también la clase G4Step
para extraer la energia cinética de los protones que reculan por las dispersiones elasticas
de los neutrones con los atomos de hidrogeno que componen el centellador. Luego, en
esa misma instancia, se utilizé una funcién de respuesta para protones (determinada
en este trabajo para el centellador EJ-309 y tomada de la literatura para el EJ-301)
para transformar esa energia cinética en emision total de luz (en MeVee). Al final de
cada evento, este dato fue usado para ir construyendo el espectro en emisiéon de luz

correspondiente.

En las simulaciones que involucraron al centellador EJ-339A simplemente se conté el
nimero de reacciones de captura neutrénica (1°B(n,«)"Li) que ocurrieron. En este
caso se utilizo la clase G4Step para identificar la particula a que se produce en dicha
reaccién de captura. El hecho de que esta particula fuese transportada implica que se

llevé a cabo una reaccién de captura.

3.6.2. MCNPX 2.7.0

MCNPX 2.7.0 (Monte Carlo N-Particle eXtended) es uno de los cédigos mas usados
en la actualidad para realizar simulaciones del transporte de radiacién a través de la
materia. Este forma parte de una serie de codigos que comenzaron a ser desarrollados
hace aproximadamente 60 anos en Los Alamos National Laboratory para estudiar el
transporte de radiacién en materia utilizando el método de Monte Carlo. Desde 1994
se iniciaron los trabajos para dar origen a MCNPX, éste fue concebido como una
extensién formal del cédigo MCNP con la finalidad de simular una gran variedad de
particulas es un rango amplio de energias [81]. En este trabajo se utilizé la versién 2.7.0
de MCNPX, el cual es distribuido por el Radiation Safety Information Computational
Center (RSICC).

El procedimiento por medio del cual se realizan las simulaciones en MCNPX 2.7.0
consiste en describir completamente el problema en un archivo de entrada a través
de cards (lineas de comandos de maximo 80 caracteres). Esta descripcién incluye: el
modelo geométrico, la descripcion de los materiales y la seleccion de las secciones
eficaces a usar, la posiciéon y las caracteristicas de la fuente de particulas primarias y
la especificacion de la informacién que se desea guardar. También se puede especificar

alguna técnica de reduccién de varianza para trabajar de una forma mas eficiente.
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MCNPX 2.7.0 ofrece las herramientas necesarias para construir modelos geométricos
tridimensionales con caracteristicas muy generales. Estos modelos geométricos se rea-
lizan a partir de la construccién de celdas (cuerpos homogéneos) las cuales se definen
realizando intersecciones, uniones y complementos de regiones limitadas por superficies
cuadraticas (planos, cilindros, conos, entre otros). Dichas superficies cuadraticas deben
ser previamente descritas indicando el valor de los coeficientes de sus ecuaciones analiti-
cas correspondientes. MCNPX 2.7.0 también ofrece la posibilidad de usar directamente
cuerpos o “macrobodies” (cubos, paralelepipedos, esferas, entre otros) para construir

los modelos geométricos. Estos

‘macrobodies” pueden ser combinados, al igual que las
superfices cuadraticas, a través de operaciones Booleanas. Los materiales que componen
las celdas se definen en otras cards especificando su composicién quimica o isétopica
(elementos quimicos o isGtopos, fracciones en peso de cada uno y densidad). En estas
cards se deben especificar también las secciones eficaces que usara el cdédigo para cada
elemento o isotopo. El modelo geométrico de la celda que contiene a los centelladores

liquidos construido con MCNPX 2.7.0 se presenta en las Fig. 3.14 y 3.15.

En MCNPX 2.7.0 se usa la card “MODE” para especificar cudles son las particulas
que serdn transportadas durante la simulacién. Los mecanismos de interaccion (y los
modelos fisicos correspondientes) de dichas particulas son cargados automaticamente
por el cédigo. MCNPX 2.7.0 realiza el transporte de neutrones de manera detallada
debido a que todos los mecanismos de interaccion relevantes son tomados en conside-
racién (dispersiones eldsticas, ineldsticas, capturas, entre otros) [83]. Ademds, desde
energias térmicas hasta ~ 150 MeV, los datos de las secciones eficaces diferenciales que
usa este c6digo provienen de tablas experimentales (base de datos nucleares “ENDF /B-
VII” [82]). Cabe destacar que estos son los mismos datos que usa GEANTY 9.6.

En MCNPX 2.7.0 el transporte de fotones con energias entre 1 keV y 100 MeV es
realizado con un tratamiento fisico detallado el cual incluye (ademds del Efecto Foto-
eléctrico, el Efecto Compton y la Creacién de Pares Electrén-Positrén) la dispersién
coherente (Thomson), los fotones de fluorescencia de rayos X y los efectos de la energia

de enlace de los electrones ligados a capas atémicas sobre el Efecto Compton [83].

A través de la card “PHYS” es posible modificar algunas caracteristicas acerca del
tratamiento fisico en la simulacién. Al simular la respuesta para neutrones (espectros
en emisién de luz) de los centelladores liquidos estudiados en este trabajo, se modificé la
configuracion del parametro recl. Este parametro controla la creacion y el transporte de
los iones (livianos y pesados) que reculan. Se us6 “recl = 1” para crear y transportar los
iones producidos por la interaccién de los neutrones (PHYS:N 6J 1) en el centellador.
También, fue necesario editar la card “CUT” (CUT:H, # J 0) con la finalidad de

reducir (hasta cero) el umbral en energia a partir del cual se transportan dichos iones.

Para definir la fuente de particulas primarias se utilizé la card “SDEF” (General
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Source Definition). Debido a que en este trabajo se simularon sélo fuentes puntuales
de neutrones y fotones gamma, la informacién que se introdujo en la card “SDEF”
para describir completamente la fuente de particulas primarias en cada simulacion fue:
la posicién de la fuente, el tipo de particula, la energia inicial y la direccién en la cual
se emiten las particulas. La card “SDEF” ofrece al usuario la posibilidad de definir
distribuciones de probabilidades para, entre otras cosas, definir espectros en energia
discretos y continuos, y ademads, para emitir el haz de particulas primarias en una

cierta direccion.

Se utiliz6 la card “F6” para obtener el espectro en emisién de luz producido por la
interaccion de un haz de fotones gamma con el centellador. Esta card permite guardar
el histograma de la energia depositada en una cierta region del modelo geométrico
por un determinado tipo de particula. Es preciso recordar que, en los centelladores
estudiados en este trabajo, la energia depositada en el volumen sensible por un haz de

fotones gamma es directamente proporcional a la emision de luz que se produce.

MCNPX 2.7.0 no permite al usuario seguir paso a paso el transporte de las particu-
las, por lo tanto, no se puede obtener informacién dindmica (posicién, velocidad, energia
cinética, tiempo, entre otras) de una particula durante la simulacién como en el caso de
GEANT). Esto representa un problema para la determinacion del espectro en emision
de luz producido por la interaccion de un haz de neutrones con el centellador, debido a
que para construir éste, se necesita conocer la energia cinética de los protones que recu-
lan. La solucién a este problema consistio en utilizar la card “PTRAC”, la cual permite
al usuario guardar un archivo de salida con cierta informacion relacionada con los even-
tos de interés (posicion, tipo de interaccion, direccién de movimiento, energia, tiempo,
entre otros). Estos eventos se seleccionan aplicando filtros a través de las opciones de
la card “PTRAC”. En este trabajo se salvo la informacién de todas las particulas (neu-
trones, protones e iones) que se transportaron en la celda correspondiente al volumen

sensible del detector.

Después de realizada cada simulacién, se utilizé un programa hecho en root (intérpre-
te de C++) para leer completamente el archivo de salida generado por la card “PTRAC”.
Durante la lectura, el programa reconoce los eventos correspondientes a las dispersio-
nes eldsticas de los neutrones (con los dtomos de H), por lo que identifica las historias
de los protones que reculan. Ademas, el programa extrae la energia cinética de los
protones y calcula la emisién de luz (en MeVee) utilizando la funcién de respuesta
para protones correspondiente al centellador usado en la simulacion. Con este valor el
programa va construyendo un histrograma el cual corresponde al espectro en emisién

de luz producido por la interaccion del haz de neutrones simulado con el centellador.
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3.6.3. PENELOPE 2008

El cédigo PENELOPE 2008 (PENetration and Energy LOss of Positrons and Elec-
trons), es un algoritmo basado en el método de Monte Carlo, disenado para la simula-
cién del transporte de fotones, electrones y positrones de forma acoplada. El algoritmo
estd basado en un modelo de dispersiéon que combina datos generados numéricamente
con modelos analiticos de las secciones eficaces diferenciales de los distintos mecanismos
de interaccién. El rango de energia de los fotones (energia cinética en caso de electro-
nes y positrones) con el cual se puede trabajar con este cédigo va desde 50 eV hasta
aproximadamente 1 GeV. El transporte de fotones es simulado por medio de méto-
dos convencionales mientras que el transporte de electrones y positrones es realizado

mediante procedimientos combinados [76,77].

PENELOPE 2008 es un codigo escrito en lenguaje Fortran. Este estd compuesto
principalmente por un paquete denominado penelope, en el cual se encuentran subpro-
gramas, rutinas numéricas y rutinas de transporte los cuales se encargan de implemen-
tar la teoria concerniente al transporte de fotones, electrones y positrones, es decir, en
este paquete se controla la fisica de la simulacién. Los modelos fisicos cargados en el
paquete penelope permiten realizar simulaciones detalladas del transporte acoplado de

fotones y electrones a bajas energias (desde keV hasta algunas unidades de MeV') [77].

Existen otros paquetes complementarios que deben ser usados junto con penelope
para realizar las simulaciones, uno de éstos es el paquete pengeom el cual ofrece la po-
sibilidad de construir modelos geométricos bastante generales, combinando cuerpos y
modulos (homogéneos) que son generados a partir de las uniones e intersecciones de su-
perficies cuadraticas. El modelo geométrico de la celda que contiene a los centelladores

construido con este paquete se presenta en las Fig. 3.14 y 3.15.

PENELOPE 2008 hace uso ademas de un programa principal para controlar la evo-
lucién de la historia de cada particula. PENELOPE 2008 trae consigo varios programas
principales (penmain y pencyl), sin embargo, éstos también pueden ser construidos por
el usuario de acuerdo a sus necesidades. En este trabajo se utilizé el programa prin-
cipal penmain, el cual es usado para hacer simulaciones con los modelos geométricos
construidos con el paquete pengeom. Ademas, penmain incluye opciones que permiten
al usuario almacenar informacion de interés como por ejemplo: espectros diferenciales
en energia de la energia depositada en determinados cuerpos, flujos de particulas, dosis

absorbida, entre otras.

Para realizar simulaciones con PENELOPE 2008 (utilizando penmain) se debe des-
cribir completamente el poblema en un archivo de entrada, es decir, se deben especificar
a través de ciertos comandos las caracteristicas de la fuente de particulas primarias,

el modelo geométrico, los materiales que componen los cuerpos y médulos del modelo
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geométrico, y finalmente, la informacion que se desea extraer de la simulacion. Adi-
cionalmente se tienen opciones para implementar métodos de reduccién de varianza
(interaction forcing), e incluso se tiene la posibilidad de introducir nuevas opciones de

interés para el usuario debido a que los paquetes son de cédigo abierto.

Tanto el modelo geométrico como los datos de los materiales se deben ubicar en
archivos diferentes al archivo de entrada. La construccion del modelo geométrico se
hizo siguiendo el esquema de trabajo del paquete pengeom [77], mientras que los ar-
chivos correspondientes a los materiales se generaron con el paquete auxiliar material.
Este paquete ofrece una interfaz que permite generar (a partir de una base de datos)
un archivo con las propiedades fisicas, las secciones eficaces de interaccion y demas
caracteristicas de un determinado material, las cuales son necesarias para transportar

fotones, electrones y positrones a través de éste.

PENELOPE 2008 se utilizo para simular la respuesta gamma de algunos de los cen-
telladores orgdnicos estudiados en este trabajo (EJ-309 y EJ-339A). Esta informacién
se obtuvo a partir del espectro diferencial en energia de la energia depositada en el
volumen sensible del detector, el cual se obtuvo dando el caracter de energy-deposition
detector al modulo que corresponde al centellador dentro del modelo geométrico. Esta

opcion es una de las que brinda el programa principal penmain.
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CAPITULO IV

RESULTADOS Y DISCUSIONES

En este capitulo se presenta una descripcién detallada de los procedimientos expe-
rimentales llevados a cabo en este trabajo de tesis. Es preciso mencionar que todos los
experimentos fueron realizados en el Laboratorio de Fisica Aplicada de la Universidad
de los Estudios de Padova, ubicado en los Laboratorios Nacionales de Legnaro (Ins-
tituto Nacional de Fisica Nuclear-Italia). Todo esto dentro del marco del convenio de
cotutela firmado entre la Universidad Simén Bolivar y la Universidad de los Estudios
de Padova. También se presentan los resultados obtenidos en cada etapa del trabajo y

sus respectivas discusiones.

4.1. Comparacién entre el Desempeno de los Fotomultiplicadores

En esta seccion se presenta un estudio comparativo de la respuesta del centellador EJ-
309, en lo que respecta a la deteccion de fotones gamma y neutrones rapidos, en funcién
del tipo de fotomultiplicador (PMT) que se usé para realizar la lectura de la luz emitida.
Especificamente se estudié la resolucién en energia y el poder de discriminacién n/+y de
las distintas configuraciones centellador/fotomultiplicador. El propésito de este estudio
es incluir mejoras en el sistema de deteccién a partir del uso de un fotomultiplicador
plano en lugar de un PMT estandar (linear-focused). Esto traerd ventajas desde el
punto de vista del consumo de energia, el tamano del detector sera mas compacto y
se tendra la posibilidad de hacer mediciones con menor incertidumbre en presencia de
un campo magnético (de particular interés en el &mbito de la ingenieria de la fusién
nuclear). A modo de comparacién, se presentan también algunos resultados obtenidos
con el centellador EJ-301.

Para realizar los experimentos que formaron parte de este estudio se utilizaron celdas
cilindricas (50,8 mm de didmetro por 50,8 mm de espesor) que contienen centellado-
res EJ-309 y EJ-301 (4 en total), dos fotomultiplicadores HAMAMATSU H1949-51
(linear-focused), dos fotomultiplicadores HAMAMATSU H8500C planos de multiples
anodos y varias peliculas de silicona, EJ-560, para realizar los acoples épticos cel-

da/fotomultiplicador. Para mayores detalles de estos componentes ver cap. III.

Dos de las celdas, una que contiene centellador EJ-309 y otra con EJ-301, fueron
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acopladas a dos fotomultiplicadores H8500C. Mientras que otras dos celdas idénticas
a las anteriores fueron acopladas a dos PMT’s H1949-51. Debido a que las secciones
transversales de las ventanas de los fotomultiplicadores H1949-51 y de las celdas que
contienen los centelladores son practicamente iguales el acople éptico entre estos com-

ponentes se realizé perfectamente.

52 mm

Lineal | Linea2 | Linea3 | Linea4

49 mm

Linea 1 | Linea 2 | Linea 3 | Linea 4

>
'

49 mm

Figura 4.1. Esquema a escala del anodo del fotomultiplicador H8500C. La superficie
sombreada representa la seccion transversal de la celda de didmetro 50, 8 mm. También
se definen los dnodos que constituyen cada una de las 4 lineas de salida

Sin embargo, tal como fue descrito en la sec. 3.3, el fotomultiplicador H8500C tiene
64 anodos distribuidos en una seccién transversal cuadrada (49 mm x 49 mm), por
lo tanto, cuando éste se acopla a una celda cilindrica de 50,8 mm de didmetro es
imposible aprovechar todos los dnodos del fotomultiplicador. En la Fig. 4.1 se presenta
un esquema a escala del anodo del fotomultiplicador H8500C donde se puede observar
la superficie que cubre la celda que contiene el centellador (zona sombreada). Es de
hacer notar que los d&nodos de las cuatro esquinas (P1, P8, P57 y P64) quedan fuera de
uso y que solamente es aprovechada menos de la mitad de la superficie de los anodos
contiguos a éstos. Para estudiar el efecto que esta situacion produce sobre la respuesta
del sistema ensamblado, se dividi6 la salida del fotomultiplicador en 4 senales. Cada
senial esta compuesta por la suma total de corriente que se produce en cada uno de
los &nodos que constituye una determinada linea de salida. En la Fig. 4.1 se muestran
en detalle los anodos que constituyen cada una de estas lineas de salida. La linea 1

estd conformada por las dos primeras columnas de anodos, es decir, desde P1 hasta
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P58, la linea 2 desde P3 hasta P60, la linea 3 desde P5 hasta P62 y la linea 4 desde
P7 hasta P64.

Una vez ensamblados los cuatro detectores (cuatro configuraciones celda/fotomutipli-
cador) se procedid a realizar mediciones con las fuentes de calibracién de ** Na y 252 Cf
con el proposito de determinar el voltaje de operacién 6ptimo de los fotomultiplicadores
y de estudiar el comportamiento de la resolucién en energia y del poder de discrimi-
nacién n/v de las distintas configuraciones. Se utilizé electrénica de procesamiento
digital de pulsos CAEN. La salida de los fotomultiplicadores fue enviada a un digiti-
zer V1720 (resolucién en voltaje 12 bit, frecuencia de muestreo 250 MHz) en el que
se implementé el algoritmo descrito en la sec. 3.4.3 para realizar discriminacién n /7y
por la forma de los pulsos. Finalmente a través del puerto USB V1718 la informacion
fue enviada hacia la computadora y guardada en un archivo con formato root. En la

Fig. 4.2 se presenta un esquema del montaje experimental que se us6 para realizar las

mediciones.
H.V. CAEN
V6533M
W - H.V.=-1050 V
Na’. C'f : < --| EJ-309 PMT
10 cm H8500C :E é Digitizer USB Bridge Computadora
—k i CAEN V1720 CAEN V1718 "VER.D.L"

Figura 4.2. Esquema experimental usado para realizar las mediciones. Aunque soélo se
presenta la configuracién EJ-309/H8500C, el esquema es vélido para cualquiera de las
otras configuraciones

Con la finalidad de determinar el voltaje de operacién éptimo de los fotomultipli-
cadores H1949-51 acoplados a las celdas que contienen centelladores EJ-309 y EJ-301,
se realizaron mediciones del espectro de la fuente de 22 Na, de un minuto cada una, en
funcién del voltaje aplicado (desde 1400 V hasta 1700 V' en pasos de 100 V). Es de
hacer notar que este tipo de fotomultiplicador funciona con voltajes de polaridad nega-
tiva. Una vez adquiridos todos los espectros se empled el procedimiento explicado en la
sec. 2.5 para realizar la calibracion en energia y determinar los pardmetros o asociados
a cada uno de los dos bordes Compton que caracterizan el espectro gamma del 22 Na
(ver Tabla 3.9). Los resultados de la resolucién en energia correspondientes al borde
Compton del fotén de 1275 keV se presentan en la Fig. 4.3. L representa la energia (o
emision de luz) del borde Compton del fotén de 1275 keV, el cual es aproximadamente

1062 keV. De la Fig. 4.3 se concluye que a medida que el voltaje aplicado se incremen-
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Figura 4.3. Resolucién en energia para las configuraciones EJ-309/H1949-51 y EJ-
301/H1949-51 en funcién del voltaje aplicado. La incertidumbre asociada a la determi-
nacién de o es de 10 %

ta la resolucién en energia del detector mejora. Sin embargo, por encima de 1600 V
buena parte de los pulsos de salida del PMT correspondientes al borde Compton de
1275 keV tienen una amplitud mayor al rango de entrada del digitizer (2 Vpp), por
lo que se observo un efecto de saturacion en el espectro en emision de luz. Este efecto
de saturacién se refleja como una aparente mejora en la resolucion en energia, pero en
realidad ésta se debe a que el borde Compton de 1275 keV posee un corte brusco en la
zona de altas energias. Debido a lo explicado anteriormente se determiné que el voltaje
de operacion éptimo del PMT H1949-51 fue de 1500 V.

Siguiendo un procedimiento similar al mencionado anteriormente se determiné que
el voltaje de operacién 6ptimo del fotomultiplicador H8500C es 1050 V' (de polaridad
negativa). En los detectores asociados al fotomultiplicador H8500C se estudié la reso-
lucién en energia y el poder de discriminacién n/v en funcién del nimero de lineas
de salida consideradas. Se adquirieron datos durante de un minuto con la fuente de
22 Na, y seguidamente durante 15 minutos con la fuente de 22Cf (ver Tabla 3.9 para
informacién acerca de las fuentes), en cada uno de los siguientes casos: (i) tomando
en cuenta sélo la linea de salida 3, la cual es una de las lineas constituidas por los
anodos centrales, (ii) considerando las dos lineas centrales 2 y 3, (iii) considerando las
dos lineas centrales (2 y 3) y una de las laterales (4), y (iv) considerando todas las
lineas de salida. En la Fig. 4.4 se presentan los resultados de la resolucién en energia

(para ambos bordes Compton del espectro de > Na) en funcién del ntiimero de lineas
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de salida consideradas. Tal y como era de esperarse con ambos centelladores, la resolu-
cién en energia mejora si se toma en cuenta la mayor cantidad de lineas de salida. Los
resultados muestran que no existen grandes diferencias entre considerar 3 o 4 lineas
de salida, por lo tanto, se decidié considerarlas todas ya que esto en la practica no

representd ningin inconveniente extra.

e 511keV/EJ-309
0,12 —a—511keV/EJ-301
—0— 1275 keV / EJ-309
—A—1275keV /EJ-301 ]

= 0,08 } 1
%\%\%\ |
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Figura 4.4. Resolucién en energia de los detectores EJ-309/H8500C y EJ-301/H8500C
en funcién del numero de lineas de salida consideradas. La incertidumbre asociada a
la determinacion de o es de 10 %

A fin de ilustrar los resultados discutidos en el parrafo anterior, se presentan en la
Fig. 4.5 los espectros de > Na adquiridos con el detector EJ-309/H8500C tomando en
cuenta sélo la linea de salida 3 y considerando todas las lineas. Ademds se presenta
el espectro adquirido con el detector EJ-309/H1949-51. Observando los espectros de
la Fig. 4.5 se puede apreciar que los bordes Compton, en el caso de considerar sélo la
linea 3 de salida, se ven mas suavizados que en el caso de considerar todas las lineas
de salida. Esto ocurre debido a que al disminuir el area sensible del catodo del PMT
disminuye la resolucion en energia del detector. Del mismo modo se puede observar que
la resolucién en energia que exhibe el detector EJ-309/H8500C (considerando todas las
lineas de salida) es muy similar a la que exhibe el detector EJ-309/H1949-51, esto se
debe principalmente a que la eficiencia cuantica de ambos fotomultiplicadores es similar
(ver Fig. 3.6).
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Figura 4.5. Espectros de 2 Na adquiridos con el detector EJ-309/H8500C considerando
solo la linea de salida 3 y tomando en cuenta todas las lineas de salida. Ademas se
presenta el espectro adquirido con el detector EJ-309/H1949-51. Este ultimo espectro
tuvo un tiempo de adquisicion mayor al de los primeros dos

Para estudiar el poder de discriminacién n/v en funcién del nimero de lineas de
salida cosideradas se utilizaron los datos adquiridos con la fuente de 22Cf con los
detectores EJ-309/H8500C y EJ-301/H8500C. Con cada conjunto de datos se cons-
truy6 un histograma bidimensional del pardmetro PSD (determinado segun la ec. 3.3)
en funcién de la emision total de luz de cada evento. En la Fig. 4.6a se presenta como
ejemplo el histograma bidimensional correspondiente a la adquisicion con el detector
EJ-309/H8500C tomando en cuenta todas las lineas de salida. Ademads, se presenta
el histograma del parametro PSD utilizando un umbral para la emisién total de luz
(Ey) de 0,3 MeVee, ver Fig. 4.6b. En este ultimo se muestran los ajustes gaussianos
realizados a las distribuciones correspondientes a fotones gamma y neutrones rapidos.
Los pardmetros de estos ajustes (centroides y anchos a media altura con sus respecti-
vas incertidumbres) fueron utilizados para determinar la Figura de Mérito (FoM) del

detector (ver sec. 2.3).

En la Fig. 4.7 se presentan los resultados de la figura de mérito (definida en la
sec. 2.3 por la ec. 2.11) para cada centellador (con Ey, = 0,3 MeVee) en funcién del
numero de lineas de salida consideradas. Se puede observar la discriminacién n/vy es
mas eficaz cuando se consideran todas las lineas de salida del fotomultiplicador H8500C.
Ademas, se encontré que la capacidad de discriminacién n/+y del centellador EJ-301
es ligeramente mayor que la del centellador EJ-309, tal como ha sido reportado en

trabajos previos [41].
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Figura 4.6. (a) Pardmetro PSD en funcién de la emisién total de luz correspondiente a
la medicién de una fuente de 2*2Cf con el detector EJ-309/H8500C tomando en cuenta
todas las lineas de salida. (b) Histograma del pardmetro PSD utilizando un umbral
para la emisién de luz (Ey,) de 0,3 MeVee. También se muestran los ajustes gaussia-
nos realizados a las distribuciones correspondientes a fotones gamma () y neutrones
rapidos (n)
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Figura 4.7. Figura de mérito en funcién del nimero de lineas de salida consideradas
para los detectores EJ-309/H8500C y EJ-301/H8500C. El umbral en emisién de luz
usado fue E;, = 0,3 MeVee
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4.1.1. Respuesta en una zona con Campo Magnético

Con la finalidad de estudiar la respuesta de los detectores EJ-309/H8500C y EJ-
309/H1949-51 en presencia de un campo magnético, se adquirieron un conjunto de
espectros con la fuente de calibracién de 2?2 Na ubicando los detectores en la cercania

de un electroimén.

El valor del campo magnético en la posicion de cada detector fue medido por una
sonda Hall (LABORATORIO ELETTROFISICO modelo DG4080 con una sonda Hall
FW BELL modelo STD 58-0404). En este caso, las salidas de ambos fotomultiplicadores
fueron enviadas directamente a dos canales independientes del digitizer CAEN DT5751
(10 bits, 1 GHz) en donde se implement6 el algoritmo de discriminacién por forma de
pulsos. La salida del digitizer fue enviada a la computadora. Los datos para construir

los espectros en energia fueron guardados en archivos con formato root.

En las figuras 4.8 y 4.9 se presentan algunos de los espectros medidos para diferentes
valores de campo magnético. Es de hacer notar que, a pesar de que el PMT H1949-51
posee una cubierta de mu-metal como blindaje contra campos magnéticos, la ganancia
de este fotomultiplicador decrece muy réapido a medida que el campo magnético aumen-
ta. En la Fig. 4.10 se presenta la disminucién relativa de la posicion del borde Compton
asociado al fotéon gamma de 1275 keV en funcién del valor de campo magnético en los

detectores considerados en este estudio.
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Figura 4.8. Mediciones de los espectros en energia de **Na con el detector EJ-
309/H1949-51 para diferentes valores de campo magnético
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Figura 4.9. Mediciones de los espectros en energia de 2?Na con el detector EJ-
309/H8500C para diferentes valores de campo magnético
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Figura 4.10. Disminucién relativa de la posicion del borde Compton asociado al foton
gamma de 1275 keV en funcion del valor de campo magnético en los detectores consi-
derados en este estudio

Asi mismo se observa un mayor deterioro de la resolucién en energia del detector aso-

ciado al PMT H1949-51 a medida que el campo magnético aumenta. Especificamente
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se observé una disminuciinén de la resolucién en energia (aumento de o/L) asociada
al borde Compton del fotén gamma de 1275 keV de 5% (con el electroimén apagado)
a 11% (con un campo magnético de 60 G). Por otra parte el deterioro de la resolu-
cién en energia del detector asociado al PMT H8500C fue menos severa ya que sélo se

observé una disminucién del 20 % cuando el campo magnético fue 250 G.

Los resultados anteriormente expuestos estan relacionados sin lugar a duda a la
distancia que existe entre los dinodos adyacentes en ambos fotomultiplicadores, las
cuales son mucho mas grandes en el PMT estandar H1949-51 en comparacién a las
que presenta el fotomultiplicador plano H8500C (12 etapas distribuidas en ~ 15 mm).
Tanto la disminucion de la ganancia de los fotomultiplicadores como el deterioro de la
resolucién en energia de los detectores se deben al desvio de los electrones durante el

tiempo de transito en la estructura de dinodos. Este fenémeno es mucho menos severo
en el caso del PMT plano H8500C.

4.1.2. Resolucién Temporal

La resolucién temporal de un detector, en mediciones de tiempos de vuelo o medi-
ciones en coincidencia, es un parametro critico que debe ser bien conocido para evaluar
la incertidumbre del sistema. La principal caracteristica de los centelladores organicos
es que poseen una respuesta muy rapida en comparacion con otros tipos de detectores
(semiconductores, gases, entre otros), esto los hace ideales para constituir sistemas que
involucren mediciones temporales. En consecuencia, en esta seccion se presentan los re-
sultados de las mediciones de la resolucién temporal de los detectores EJ-309/H1949-51
y EJ-309/H8500C, con la finalidad de estudiar las diferencias a causa del tipo de foto-
multiplicador usado. Para ello se realizé el montaje experimental como el presentado

en la Fig. 4.11. Este es un montaje tipico para medir coincidencias gamma-gamma.

Ademés de los detectores a evaluar, se utilizé la fuente de calibracién de 22 Na y como
detector de referencia se usé un centellador plastico EJ-228 de geometria cilindrica, de
51 mm de didametro por 51 mm de espesor, acoplado a un fotomultiplicador PHOTO-
NIS XP2020. Los pulsos producidos en ambos detectores fueron adquiridos por dos
canales independientes del digitizer DT5751. La correlacién temporal entre los pul-
sos coincidentes fue reconstruida usando un Digital Constant Fraction Discriminator,

DCFD [84,85).
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Figura 4.11. Esquema experimental usado para realizar mediciones de coincidencias
gamma-gamma con una fuente de 2 Na para determinar la resolucién temporal de los
detectores bajo estudio

Para determinar la resolucién temporal de los detectores bajo estudio se procedié de

la siguiente manera:

» Se determiné la resolucién temporal del detector de referencia (EJ-228). Para
hacer esto se hizo un montaje experimental similar al mostrado en la Fig. 4.11
con dos centelladores plasticos EJ-228 idénticos (acoplados a dos PMT’s XP2020).
La duracién de la medicién fue de 30 minutos. La resolucién temporal del sistema

de detectores, o, obedece la siguiente ecuacion:

2 2 2
O = Op, + Opy (4-1)
donde o, y 0p, son las resoluciones temporales individuales de cada detector
EJ-228. Debido a que los detectores son iguales y a que la electrénica de proce-
samiento de pulsos es idéntica, se deduce que las resoluciones temporales indivi-
duales de cada detector EJ-228 son aproximadamente iguales y que ademés se

pueden determinar a partir de medicién de la resoluciéon temporal del sistema.

V2

Opy = Opy = 0p = ——0y (4.2)

2
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En la Fig. 4.12 se presenta el espectro temporal obtenido. En éste se puede
observar el pico de coincidencias producido por los fotones de aniquilacion de
511 keV emitidos en direcciones opuestas por la fuente de **Na. En el panel
inferior de la misma figura se presentan los espectros en energia de los eventos
en coincidencia adquiridos por cada detector. Como se puede observar sélo se
tomaron en consideracion eventos con energia mayor que un determinado umbral
(100, 150, 200 y 250 keV') y menor que 500 keV. Esto tltimo con la finalidad
de eliminar parte de las coincidencias aleatorias que involucran al fotéon de 1275
keV. Tal como fue explicado en la sec. 2.6.1, el ancho a media altura (FWHM) del
pico de coincidencias representa la resolucién temporal del sistema. Por lo tanto,

ajustando una funcion gaussiana al pico de coincidencias se obtuvo el valor para

el FWHM.
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Figura 4.12. (Arriba) Espectro temporal obtenido con los dos detectores plasticos EJ-
228. (Abajo) Espectros en energia de los eventos en coincidencia adquiridos por cada

detector (Ey, = 100 keV')

= Se selecciond el detector plastico “EJ-228 # 2”7 como detector de referencia para
las mediciones con los detectores bajo estudio, por ser aquel que exhibié una

mejor resolucién en energia.
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Figura 4.13. Espectro temporal y espectros en energia de los eventos en coincidencia
adquiridos por el sistema “EJ-228 # 2 — EJ-309/H1949-51". E;;, = 100 keV
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Figura 4.14. Espectro temporal y espectros en energia de los eventos en coincidencia
adquiridos por el sistema “EJ-228 # 2 — EJ-309/H8500C”. Ey, = 100 keV
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= Se determinaron las resoluciones temporales de los sistemas “EJ-228 # 2 — EJ-
309/H1949-517 y “EJ-228 # 2 — EJ-309/H8500C” realizando dos mediciones
de 60 minutos cada una y haciendo un analisis de los datos similar al expuesto
anteriormente para los dos detectores plasticos (ver figuras 4.13 y 4.14). En este

caso la resolucién temporal del sistema obedece a la siguiente ecuacion:
2 _ 2 2
o, =0,+t0 (4.3)

Tabla 4.1. Valores de resoluciéon temporal de cada uno de los detectores estudiados
en funcién del umbral en energia del DCFD. Las incertidumbres fueron determinadas
siguiendo procedimientos de propagacion de errores

Resolucion Resolucion Resolucion
Umbral en
i Temporal Temporal Temporal
energia del
EJ-228 (ns) + EJ-309/H1949-51 EJ-309/H8500C
DCFED (keV)
0,01 (ns) £+ 0,01 (ns) £+ 0,01
100 0,43 0,51 0,84
150 0,41 0,46 0,78
200 0,39 0,43 0,75
250 0,39 0,41 0,71

En la ec. 4.3 0, representa la resoluciéon temporal del plastico EJ-228 # 2 determinada
anteriormente y o representa la resolucién temporal del detector EJ-309/H1949-51 o
EJ-309/H8500C segin sea el caso. En la Tabla 4.1 se muestran los resultados obtenidos
de la resolucién temporal de cada detector en funcion del umbral en energia del DCFD.

En la Fig. 4.15 se presentan de manera grafica los resultados.

Como resultado se obtuvo que la resolucion temporal del detector asociado al PMT
H1949-51 es mejor que la correspondiente a la del detector asociado al PMT H8500C.
Es de hacer notar que si bien la constante de tiempo de sélo uno de los danodos del
PMT HS8500C es menor que la del PMT H1949-51, las senales provenientes de los di-
ferentes anodos del PMT H8500C poseen un cierto retraso variable. La distribucién de
este retraso con respecto al danodo P48 ha sido reportada anteriormente [2] (ver Fig.
4.16). En esta distribucién se puede apreciar que el valor promedio de este retraso es
aproximadamente 0,5 ns, sin embargo, es precisamente el ancho de esta distribucién
(FWHM = 0,5 ns) el que contribuye al deterioro de la resolucién temporal del PMT

H8500C, sobre todo cuando la salida de todos los anodos es sumada para conformar
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una sola senal, como es exactamente nuestro caso.
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Figura 4.15. Resolucién temporal de cada uno de los detectores estudiados en funcion
del umbral en energia del DCFD
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Figura 4.16. Distribucién del retraso de las senales provenientes de los d&nodos del PMT
H8500C respecto al dnodo P48. Datos tomados de [2]
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Como comentarios finales de esta seccion se puede decir que el detector EJ-309/H8500C
ofrece una serie de ventajas sobre el detector EJ-309/H1949-51 que tienen que ver es-
pecificamente con un disefio mas compacto y liviano, un consumo menor de energia y
una mayor resolucion en energia. Ademas, la capacidad del PMT H8500C para traba-
jar en presencia de campos magnéticos de intensidad media, hace de este detector un
instrumento ideal para ser usado dentro del ambito de la caracterizacién de plasmas
en reactores de fusién. Ademads, la capacidad de discriminacién n/v de este detector
permite su uso en aplicaciones relacionadas con seguridad nacional, por ejemplo, en el

desarrollo de sistemas para detectar e identificar fuentes radiactivas en aduanas.

También se encontré que la capacidad de discriminaciéon n/y de los detectores EJ-
309/H8500C y EJ-309/H1949-51 es similar. Y finalmente, la resolucién temporal del
detector EJ-309/H8500C es menor que la del detector EJ-309/H1949-51, sin embargo,
ésta sigue siendo menor que 1 ns, el cual es tipicamente el valor méximo a considerar

en buena parte de las aplicaciones donde son necesarias mediciones temporales.
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4.2. Caracterizacién del Centellador EJ-309

Con el propésito de hacer un estudio completo del centellador organico EJ-309, se
presentan en esta seccién los resultados obtenidos en la determinacion de la funcion de
emision de luz para protones y la comparacion con dos resultados previos reportados
en la literatura recientemente. Es de hacer notar que en los centelladores organicos
la deteccion de neutrones rapidos estd basada fundamentalmente en las dispersiones
elasticas de los neutrones con los atomos de hidrégeno que componen el centellador. Los
protones que reculan a causa de estas interacciones son los que finalmente producen
la emisién de luz. Las energias cinéticas de estos protones dependen de las energias
cinéticas de los neutrones incidentes y de los dngulos de dispersién (ver sec. 2.4), por
lo tanto, conocer la relacién que existe entre la emision de luz (en MeVee) y la energia
cinética del protén que la produjo (funcién de emisién de luz para protones) es un

ingrediente esencial para obtener informacién del espectro de neutrones bajo estudio.

Ademas de determinar la funcién de emision de luz para protones, se midio la efi-
ciencia intrinseca para neutrones del centellador EJ-309. Adicionalmente, utilizando la
funcion de emisién de luz para protones se realizaron dos modelos idénticos del detector,
uno con GEANT/ 9.6 y otro con MCNPX 2.7.0 (c6digos usados para el transporte
de radiaciéon en materia basados en el método de Monte Carlo, ver sec. 3.6.1 y sec.
3.6.2), con la finalidad de estimar los valores de eficiencia intrinseca para neutrones
y de compararlos con las mediciones experimentales. Se estudié el efecto de las dife-
rencias observadas entre las funciones de emision de luz para protones del centellador
EJ-309 en la estimacién de los valores de eficiencia intrinseca para neutrones. Para esto

se utilizaron los resultados reportados en la literatura y los obtenidos en este trabajo.

Finalmente, ademés de usar los modelos construidos con GEANT} 9.6 y MCNPX
2.7.0, se utilizé un tercer modelo (idéntico a los dos anteriores) realizado con el cédigo
PENELOPE 2008 (ver sec. 3.6.3) para estimar los valores de eficiencia intrinseca para
fotones gamma del centellador EJ-309. Se presenta la comparacion entre los resultados

experimentales y los obtenidos por los tres codigos mencionados anteriormente.

4.2.1. Determinaciéon de la Funcion de Emisiéon de Luz para Protones

El esquema experimental utilizado para determinar la funcién de emisiénde luz para
protones del centellador EJ-309 se presenta en la Fig. 4.17. El montaje esta compuesto
por una fuente de >*?Cf (3,7 z 10° n/s), colimadores de polietileno, electrénica de pro-
cesamiento digital de pulsos y dos detectores, un EJ-228 acoplado a un PMT XP2020
PHOTONIS posicionado muy cerca de la fuente de *2Cf y un EJ-309 acoplado a un

PMT H8500C ubicado aproximadamente a 2 metros de la fuente radiactiva. Los pulsos
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de salida del EJ-309 fueron enviados a un constant fraction discriminator (CFD). La
senal de salida del CFD sirvié para especificar la ventana temporal de adquisicion del
digitizer (trigger). Ademés, las senales provenientes de ambos detectores fueron re-
trasadas convenientemente para que los eventos en coincidencia (neutrones y gammas
emitidos en una fisién espontdnea) quedaran dentro de la ventana de adquisicién. La
principal ventaja de adquirir los datos de esta manera es que la mayoria de los eventos
guardados son los eventos de interés (coincidencias verdaderas), esto permitié hacer
mediciones durante un intervalo de tiempo largo con la finalidad de obtener resultados

con una buena estadistica.
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Figura 4.17. Esquema experimental utilizado para determinar la funcién de emision
de luz para protones del centellador EJ-309

Debido a que para cada pulso guardado se posee su integral total (emisién de total
de luz), su integral parcial (necesaria para determinar el pardmetro PSD) y su etiqueta
temporal, entonces es posible reconstruir el espectro temporal de la totalidad de los

eventos en coincidencia. Pero ademas, implementando el anélisis por forma de pulsos en
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los datos del detector EJ-309, es posible filtrar dicho espectro seleccionando tinicamente
aquellas coincidencias asociadas a eventos de neutrones en el detector EJ-309. Esto se
hace con la finalidad de obtener un espectro en tiempo de vuelo de neutrones mucho
més limpio. En la Fig. 4.18 se muestra el efecto de implementar la discriminacién n/7y

en el detector EJ-309 sobre el espectro temporal reconstruido.

105 T y T y T T T T T T T

——TOF sin discriminacion n/y
—— TOF con discriminacion n/y

Cuentas

102 ! \ ! \ ! \ ! \ ! \ !
0 40 80 120 160 200
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Figura 4.18. Reconstruccién del espectro temporal de la totalidad de eventos en coinci-
dencia. El efecto de implementar la discriminacién n/~ en el detector EJ-309 es puesto
en evidencia

Para seleccionar los eventos que corresponden en su mayoria a neutrones en el de-
tector EJ-309 se hizo una adquisicién de datos con la fuente de calibracién de ??Na,
luego, se reconstruy6 el histograma bidimiensional del parametro PSD en funcién de la
emision total de luz, y debido a que en este histograma los eventos corresponden tni-
camente a fotones gamma, se trazo una curva que divide al histograma en dos zonas,
una donde se encuentran los eventos gamma (por debajo de la curva) y otra donde
estan los eventos que corresponden a neutrones (por encima de la curva). En la Fig.
4.19 se presentan los histogramas bidimensionales caracteristicos de 22 Na y 22 Cf sobre

los cuales se observa la curva discriminadora.

Para determinar la funcién de emisién de luz para protones se usé el método propues-
to por Kornilov et al. (2009) [24]. Este método se basa en el hecho de que el histograma
de altura de pulsos (0 espectro en emisién de luz) caracteristico de un haz de neutrones

monoenergéticos corresponde principalmente a la distribuciéon de protones que reculan
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Figura 4.19. Histogramas bidimensionales del parametro PSD en funcién de la emision
total de luz correspondientes a ? Na (arriba) y #2Cf (abajo). Se presenta también la
curva que se usé para la discriminacién n/v. Los datos corresponden a los eventos
producidos en el detector EJ-309
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como consecuencia de las dispersiones elasticas de los neutrones con los atomos de
hidrégeno que componen el centellador. Por lo tanto, la posicién del borde superior de
este espectro, el cual estda ubicado en la zona de pulsos con mayor amplitud, indica
la cantidad de luz emitida en eventos donde toda la energia del neutrén incidente ha
sido transferida a un protén. Entonces, la funcion de emisién de luz para protones se
obtiene determinando la posicién del mencionado borde (en MeVee) en un conjunto
de espectros en emisién de luz correspondientes a neutrones monoenergéticos. Notese
que la energia del neutrén incidente correspondera a la energia cinética del protéon que

recula en este caso.

Para construir los espectros en emision del luz de neutrones cuasi monoenergéticos se
dividi6 el espectro en tiempo de vuelo que incluye el filtro por discriminacién n/y (Fig.
4.18) en el rango 50 — 200 ns en ventanas de 2 ns. Con los datos correspondientes a
cada ventana se construyeron 75 espectros en emision del luz de neutrones con energias
cinéticas entre 0,6 y 8,2 MeV. El ancho de 2 ns trae como consecuencia que las incer-
tidumbres asociadas a los valores de energia cinética de los neutrones incidentes sean
entre 27 v 300 keV. En la Fig. 4.20 se presentan los espectros en emision de luz para
neutrones de 1,5; 2,5; 3,5; 4,5; 6; y 7 MeV. A fin de poder analizar comodamente
todos los espectros se utiliz6 la funcién TH1::Smooth() del programa root que sirve

para suavizar la tendencia de un histograma [86].

Debido a que la resolucion en energia del centellador es finita, el borde superior de
los espectros en emisién de luz se suavizan (ver Fig. 4.20), por lo tanto, para poder
determinar su posiciéon con exactitid se calculé numéricamente la primera derivada de
cada espectro. En la Fig. 4.21 se presenta el espectro en emisién de luz para neutrones
de 2,5 (£ 0,08) MeV y su respectiva primera derivada. El minimo de mayor energia
de la primera derivada, es decir, el que se ubica mas hacia la derecha, corresponde a
eventos donde toda la energia cinética del neutrén se transfirié a un protén en una sola
dispersion. Mientras que, el minimo que se observa muy cerca del anterior es debido a
la transferencia total de la energia cinética del neutrén a causa de dispersiones multi-
ples. Obviamente se estd interesado en determinar la posicién (en MeVee) del minimo
de mayor energia de la primera derivada. Para ello se tom¢ la parte de esta funcion
(la derivada) que sigue a la derecha de este minimo, se invirtié y se clonaron los datos
hacia la parte izquierda para construir una distribucién que se aproxima bastante bien
a una gaussiana. Se ajusté una funcién gaussiana a esta tltima distribucion para deter-
minar de manera exacta su centroide, ver Fig. 4.22. El valor del centroide corresponde

exactamente a la posicién del minimo de mayor energia de la primera derivada.
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Figura 4.20. Espectros en emision de luz para neutrones de 1,5; 2,5; 3,5; 4,5, 6; v 7
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Figura 4.21. Espectro en emision de luz para neutrones de 2,50 + 0,08 MeV y su
respectiva primera derivada. La escala vertical en la que se representa la derivada es
arbitraria
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Figura 4.22. Derivada extendida, alrededor de la zona de interés, del espectro en
emision de luz de neutrones de 2,50 4+ 0,08 MeV. Se muestra el ajuste gaussiano a
partir del cual se determiné su centroide

Una vez determinadas las posiciones de los minimos de mayor energia de las prime-
ras derivadas de los 75 espectros en emision de luz correspondientes a neutrones cuasi
monoenergéticos, se construyé la funcién de emisién de luz para protones del cente-
llador EJ-309 (emision del luz en MeVee en funcién de la energia cinética del protén
que la produce). En la Fig. 4.23 se presentan los resultados experimentales y ademas

se muestra la curva que se ajusta a dichos puntos la cual obedece a la ec. 2.10.

Tabla 4.2. Parametros de ajuste de la funcién de emision de luz para protones del
centellador EJ-309 obtenida en este trabajo. Se muestran también los correspondientes
pardametros de las funciones reportadas por Enqvist et al. (2013) y Takada et al. (2011).
(*) El espesor de este detector es de 51 mm. Los espesores de los demds detectores son
iguales a sus didmetros

Autor D?f;nnit)m (e Ve?/ Moy | B (MeVie) | C (1/MeV) D
trz;zo 51 0,62 40,03 | 1,3+0,3 | 0,39 %0,08 | 0,97 = 0,04
Ref. [36] | 121,7 0,646 1,479 0,393 1

127 0,748 2,410 0,298 1
Ref. [37] | 76 0,817 2,630 0,297 1
()76 1,103 5,155 0,207 1
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En la Tabla 4.2 se muestran los parametros de ajuste de la funcién de emision de luz
para protones del centellador EJ-309 obtenida en este trabajo y los correspondientes
parametros de las funciones reportadas en la literatura hasta la actualidad. Notese que
en la Tabla 4.2 se especifica el diametro del detector estudiado, todos de geometria
cilindrica. En la Fig. 4.23 se presentan los puntos experimentales obtenidos en este
trabajo y su correspondiente ajuste. Ademas, a modo de comparacién, se muestran las

curvas reportadas en la literatura recientemente [36,37].
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Figura 4.23. Funcién de emisién de luz para protones del centellador EJ-309. Se pre-

sentan los puntos experimentales, el ajuste a estos puntos y las funciones de emisién
de luz reportadas por Enqvist et al. (2013) y Takada et al. (2011)

Dos caracteristicas importantes resaltan de los resultados reportados en la literatura:
la primera es que existe una clara dependencia entre las funciones de emision de luz y el
tamano del detector [37], y la segunda es que incluso para detectores de tamano similar
(aproximadamente de 12 ¢m x 12 ¢m) las funciones muestran diferencias notables (has-
ta 6 MeV'). Esta claro que la curva que mejor se aproxima a los puntos experimentales
obtenidos en este trabajo es la reportada por Takada et al. (2011) [36], en particular
para energias mayores a 4 MeV, esto a pesar de las diferencias de tamano entre ambos
detectores. En ese mismo rango de energia se encontraron las mayores discrepancias
con los resultados de Enqvist et al. (2013) [37], sobre todo con los reportados para los

detectores mas pequenos los cuales son mas parecidos al utilizado en este trabajo. Es
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preciso mencionar que los datos experimentales reportados en [37] se extienden sélo
hasta 6 MeV, por lo que en la Fig. 4.23 se presentan extrapolaciones de los mismos.
Finalmente, por debajo de 3 MeV también se observan pequenas diferencias entre los
datos obtenidos en este trabajo y los reportados en la literatura (ver la figura incrusta-
da en la Fig. 4.23). En la seccién 4.2.2 se muestra el efecto que producen las diferencias
entre las funciones de emision de luz para protones en la modelizacién por Monte Carlo

de la deteccion de neutrones con el centellador EJ-309.

4.2.2. Eficiencia Intrinseca para Neutrones

Para determinar la eficiencia intrinseca para neutrones del centellador EJ-309 se
utilizaron los mismos datos experimentales que se usaron para determinar la funcién
de emision de luz para protones, es decir, el espectro en tiempo de vuelo de neutrones
presentado en la Fig. 4.20. Conociendo la distancia entre la fuente y el detector EJ-309
(~ 2 m), denominada longitud de vuelo, es posible obtener la distribucién en energia
de los neutrones detectados Y = Y (FE). Entonces, la eficiencia relativa para neutrones
en funcién de la energia del neutrén incidente se obtiene dividiendo esta distribucion
Y = Y(E) entre el espectro de neutrones de fisién emitidos por el 2*? Cf, el cual obedece
a una distribuciéon de Watt (ver ec. 3.4 y Fig. 3.13). Sin embargo, para determinar un
valor absoluto de la eficiencia para neutrones se requirié usar la modelizacién por Monte
Carlo del detector EJ-309 descrito en el cap. 3.6. A fin de comparar el desempeno
de los cédigos GEANT/ 9.6 y MCNPX 2.7.0 en la determinacién de la eficiencia
intrinseca para neutrones se realizaron simulaciones con ambos cédigos utilizando el

mismo modelo geométrico.

Para validar los modelos basados en el método de Monte Carlo se realizé una medi-
cién con el esquema experimental de la Fig. 4.17 en “single mode”, es decir, guardando
todos los eventos que se producen en ambos detectores. Esta medicion se hizo durante
una hora. Los eventos registrados en el detector EJ-228 fueron usados para etiquetar
los eventos de fisién, por lo que se aplicé un umbral en emisién de luz apropiado (0, 2
MeVee) para descartar eventos provenientes de la desexcitacién de estados isoméricos
de los productos de fision. Los eventos de neutrones medidos en coincidencia con los
eventos registrados en el detector plastico sirvieron para determinar los valores de efi-
ciencia de conteo total para neutrones emitidos por una fuente de ?*>Cf en funcién del

umbral en emisién de luz aplicado al detector EJ-309.

Por otra parte se realizaron simulaciones por Monte Carlo de fuentes puntuales
monoenergéticas de neutrones ubicadas a 2 m de distancia de la cara del detector
EJ-309. Las fuentes se simularon una por una. La energia cinética de los neutrones

incidentes se varié entre 0,5 —8,5 MeV en pasos de 0,5 MeV. Utilizando la funcién de
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emision de luz para protones del centellador EJ-309 que se obtuvo en este trabajo (ver
Fig. 4.23) se determinaron los espectros en emisién de luz correspondientes a neutrones
con una determinada energia cinética. Integrando estos espectros en emisiéon de luz, por
encima de cierto umbral, se obtuvo la eficiencia intrinseca de conteo para neutrones

(para una energia determinada).

En la Tabla 4.3 se presentan los resultados experimentales y simulados por Monte
Carlo con los modelos hechos en GEANT/ 9.6 vy MCNPX 2.7.0. Los resultados simula-
dos por Monte Carlo fueron obtenidos calculando el promedio ponderado (por factores
de peso derivados de la distribucion de Watt) de los valores de eficiencia intrinseca de

conteo obtenidos para neutrones monenergéticos.

Tabla 4.3. Eficiencia de conteo total para neutrones emitidos por una fuente de 22 Cf.
Se presentan los resultados experimentales y simulados por Monte Carlo con GEANT/,
9.6 y MCNPX 2.7.0

U.n{ﬂ,oral en Eficiencia de Eficiencia de Eficiencia de
emision de luz conteo
del detector experimental (%) conteo conteo
EJ-309 (Me Vee) 4 5% GEANT4 (%) | MCNPX (%)
0,1 33,0 34,9 33,1
0,2 22,0 22,8 21,9

Los resultados experimentales y simulados por Monte Carlo de la eficiencia de conteo
total del detector EJ-309 para neutrones emitidos por una fuente de 2°2Cf muestran
una excelente correspondencia entre si, lo cual permitio la validaciéon de ambos modelos.
Debido a esto, se procedi6 a determinar las curvas de eficiencia intrinseca utilizando los
resultados de las simulaciones hechas anteriormente con neutrones monoenergéticos.
Luego, se normalizaron las curvas de eficiencia relativa en funcién de la energia del
neutrén incidente a las curvas calculadas por Monte Carlo (por minimos cuadrados).
Las curvas de eficiencia intrinseca para neutrones utilizando como umbral en emisién
deluz 0,1;0,2; 0,3y 0,4 MeVee se presentan en la Fig. 4.24. Se encontré una excelente
correspondencia entre los resultados experimentales y simulados por Monte Carlo con
GEANTY4 9.6 y MCNPX 2.7.0.
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Umbral en Emision Total de Luz = 0,1 MeVee Umbral en Emision Total de Luz = 0,2 MeVee
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Figura 4.24. Curvas de eficiencia intrinseca para neutrones del detector EJ-309. Se
presenta la comparacion entre los resultados experimentales y las simulaciones por
Monte Carlo realizadas con GEANT/ 9.6 y MCNPX 2.7.0. Los umbrales en emision
de luz de estas curvas son: 0,1, 0,2, 0,3 y 0,4 MeVee

Para entender la importancia de conocer en detalle la funcién de emision de luz para
protones de un centellador con la finalidad de simular la deteccién de neutrones, se
presenta en la Fig. 4.25 la comparacién entre las curvas de eficiencia para neutrones
determinadas con las simulaciones hechas con MCNPX 2.7.0 utilizando tres de las fun-
ciones de emisién de luz presentadas en la Fig. 4.23 (el umbral en emisién de luz es 0, 2
MeVee), la obtenida en este trabajo y las reportadas por Takada et al. (2011) y Enqvist
et al. (2013) para detectores de 12 ¢m x 12 ¢em y 7,6 ¢m x 7,6 c¢m respectivamente.
Las pequenas diferencias entre estas funciones (ver figura incrustada de la Fig. 4.23)

producen discrepancias considerables en las curvas de eficiencia.

Con la finalidad de profundizar més en este hecho se presentan en la Fig. 4.26 los es-
pectros en emision de luz simulados con neutrones de 2,5 MeV utilizando cada una de
las funciones de emisién de luz antes mencionadas. El espectro simulado con la funcion
de emision de luz determinada en este trabajo es més extenso que los demas espectros

debido a que las otras funciones reportadas por Enqvist et al. (2013) y Takada et al.
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(2011) predicen una menor emisién de luz para protones con energias entre 0,7 — 3
MeV. Al integrar estos espectros en emisién de luz (por encima de cierto umbral) para
determinar los valores de eficiencia para neutrones, es claro que éstos seran subestima-
dos en el caso de utilizar los resultados obtenidos con las funciones de emisién de luz
reportadas por Enqvist et al. (2013) y Takada et al. (2011).
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Figura 4.25. Curvas de eficiencia para neutrones determinadas con las simulaciones

hechas con MCNPX 2.7.0 utilizando las funciones de emision de luz presentadas en la
Fig. 4.23. El umbral en emisién de luz es 0,2 MeVee
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Figura 4.26. Espectros en emision de luz para neutrones de 2,5 MeV calculados con
las funciones de emision de luz presentadas en la Fig. 4.23
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4.2.3. Eficiencia Intrinseca para Fotones Gamma

El espectro en emisién de luz de un haz de fotones gamma monoenergéticos adqui-
rido por un centellador organico es un espectro continuo, el cual corresponde al borde
Compton de dicho fotén. Debido al bajo niimero atéomico y a la baja densidad de estos
materiales, la probabilidad de que el fotén gamma sea absorbido completamente es
muy baja, por lo que a su vez es poco probable observar el pico de absorciéon méxima,
sobre todo si el detector bajo estudio posee un volumen pequeno (como es el caso de
este trabajo). Este hecho hace practicamente imposible el uso de las fuentes de cali-
bracién convencionales, las cuales en su mayoria emiten fotones de diferentes energias,
y el uso de la metodologia estandar (aplicada para centelladores inorgénicos y semi-
conductores [1]) para la determinacién de la curva de eficiencia gamma de estos tipos
de detectores. En lugar de eso, las simulaciones por Monte Carlo de fuentes gamma

monoenergéticas son la opcion mas adecuada para resolver este problema.

®
ﬁ \ Computadora
' Fuente radiactiva en "VER.D.L"
- posicion "Lateral”
-15cm H.V. CAEN
Fuente radiactiva en : V6533M :
posicion "Frontal” j USB Bridge
CAEN V1718
EJ-309
15 cm
® 0 PMT H1949-51 Digitizer
EJ-301 CAEN V1720

Figura 4.27. Esquema experimental utilizado para medir la eficiencia de conteo total
gamma de los centelladores EJ-309 y EJ-301. Se muestran las posiciones “frontal” y
“lateral” de la fuente radiactiva con respecto al detector

Para determinar la curva de eficiencia gamma del detector EJ-309 se utiliz6 el modelo
construido con el cédigo PENELOPE 2008. Para validar este modelo, se realizaron
mediciones y simulaciones por Monte Carlo de la eficiencia de conteo total gamma de los
centelladores EJ-309 y EJ-301 para tres fuentes de calibracién distintas: 137 Cs, 22Na y
60 Co. El esquema experimental utilizado se presenta en la Fig. 4.27. Nétese que con cada
fuente de calibracion se realizaron mediciones en dos posiciones distintas, una frontal
al detector y otra lateral al mismo. Esto se hizo con la finalidad de estudiar las posibles
diferencias de la eficiencia gamma en funcién de la posicion de la fuente radiactiva.

Cada medicién tuvo una duracién de dos minutos. Los detalles de la electrénica de
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procesamiento digital de pulsos se muestran en la Fig. 4.27.

El modelo construido en PENELOPE 2008 se realizé lo mas similar posible al ex-
perimento. Los detalles de los modelos de las celdas que contienen a los centelladores
se mencionan en la sec. 3.6.3. Las fuentes de calibracién fueron simuladas como fuen-
tes puntuales, a una distancia de 15 ¢m del detector, que emiten fotones gamma con
energias y probabilidades segtin se presentan en la Tabla 3.9. Los fotones fueron simu-
lados inicamente dentro del angulo sélido subtendido por el detector sobre la posicién
de la fuente. 107 fotones fueron emitidos en cada simulacién. En la Tabla 4.4 se presen-
tan los resultados experimentales y simulados con PENELOPE 2008 de la eficiencia
intrinseca (€;,;) de conteo, para fotones gamma, de los centelladores EJ-309 y EJ-301,
utilizando un umbral en energia de 0,2 MeV. Las incertidumbres estadisticas tanto de

los resultados experimentales como de las simulaciones por Monte Carlo son menores
al 1%.

Tabla 4.4. Eficiencia intrinseca (¢€;,¢) de conteo para fotones gamma emitidos por 37 Cs,
2 Na y 5°Co de los centelladores EJ-309 y EJ-301 en funcién de la posicién relativa de la
fuente radiactiva (frontal o lateral a la celda que contiene el centellador). Se utiliz6 un
umbral en energia de 0,2 MeV

EJ-309 EJ-301
Fuente | Geometria | €;,; Experimental | €;,,; MC | €;,; Experimental | €;,; MC
Frontal 16,5 16,2 15,0 14,9
137 (g
Lateral 16,1 15,4 14,3 14,1
Frontal 15,1 15,0 14,0 13,7
22NCL
Lateral 14,9 14,3 13,4 13,1
Frontal 17,0 17,2 15,7 15,8
60 CO
Lateral 16,8 16,4 15,4 15,1

De los resultados presentados en la Tabla 4.4 se obtienen dos conclusiones importan-
tes. La primera tiene que ver con que experimentalmente se observa que la eficiencia
de conteo total para fotones gamma de estos detectores (para cada fuente), con este
tamano y geometria de celda, no cambia sustancialmente (< 3%) en funcién de la
posicion a la que se encuentre la fuente, siendo sistematicamente un poco mayor en
el caso en el que la fuente gamma se encuentra en la posicion frontal. Este resultado
es observado de manera similar con los valores calculados con las simulaciones por
Monte Carlo. El hecho de que no cambie de manera importante la eficiencia gamma
(con respecto a la posicién de la fuente) representa una ventaja en el uso de este tipo

de detector en los sistemas de detecciéon de materiales radiactivos en aduanas, puer-
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tos, aeropuertos, entre otros. La segunda conclusién importante tiene que ver con la
validacion del modelo construido con el codigo PENELOPE 2008. En la Tabla 4.4 se
puede observar que los resultados experimentales son reproducidos bastante bien (con
discrepancias menores al 2 %) por el modelo basado en simulaciones por Monte Carlo

(utilizando un umbral en energia de 0,2 MeV).

Una vez validado el modelo se realizaron simulaciones para determinar las curvas de
eficiencia intrinseca para fotones gamma del detector EJ-309. Para ello se simularon
fuentes puntuales de fotones gamma monoenergéticos, con energias entre 0,1 — 1,5
MeV en pasos de 50 keV, ubicadas a 15 ¢m de la cara frontal del detector. Cada si-
mulacién consistié en 107 fotones gamma emitidos dentro del dngulo sélido subtendido
por el detector sobre la posicién de la fuente. En cada simulacién se guardé el histo-
grama de la energia depositada en el volumen sensible del detector. Este histograma
se integrd (por encima de cierto umbral) para obtener el valor de eficiencia intrinseca

de conteo correspondiente a fotones gamma incidentes con una determinada energia.
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Figura 4.28. Curvas de eficiencia intrinseca para fotones gamma del detector EJ-309
para umbrales en energia iguales a 0; 0,1; 0,2; 0,3 v 0,4 MeV. Los puntos experimen-
tales (asteriscos) corresponden a la fuente de *"Cs (E, = 0,662 MeV)

En la Fig. 4.28 se presentan las curvas de eficiencia gamma para umbrales en energia
iguales a 0; 0,1; 0,2; 0,3 y 0,4 MeV. Sobre las curvas mostradas en la Fig. 4.28 se
presentan los valores experimentales obtenidos con una fuente de ¥7Cs (E, = 0,662
MeV'). Se encontré una buena correspondencia entre los valores experimentales y las
curvas calculadas con PENELOPFE 2008 para umbrales en energia mayores que 0,1
MeV.
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Ya que para la determinacién de la eficiencia para neutrones se construyeron modelos
del detector EJ-309 con GEANT/ 9.6 y MCNPX 2.7.0, se aproveché la oportunidad
para comparar entre si el desempeno de los tres codigos utilizados en este trabajo en el
transporte de radiaciéon gamma a través de la materia. Se presenta en la Fig. 4.29 una
comparacion entre las curvas de eficiencia gamma calculadas con PENELOPE 2008,
GEANTY} 9.6 y MCNPX 2.7.0 para un umbral en energia de 0,1 MeV. Se encontré que
los resultados obtenidos con GEANTY 9.6 sobrestiman en aproximadamente 20 % los
valores de eficiencia gamma del detector EJ-309 en el rango de energias entre 0,5 y 1
MeV. Este rango de energias es particularmente relevante en la deteccién de fuentes de
fision. En este mismo rango de energias PENELOPE 2008 y MCNPX 2.7.0 muestran
resultados muy similares entre si, los cuales a su vez estdn en correspondencia con los

resultados experimentales.
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Figura 4.29. Curvas de eficiencia gamma calculadas con PENELOPE 2008, GEANT/,
9.6 y MCNPX 2.7.0 para un umbral en energia de 0,1 MeV. El punto experimental
corresponde al de la fuente de **"Cs (E, = 0,662 MeV)

Con la finalidad de profundizar un poco mas en las discrepancias de los resultados
obtenidos por los distintos codigos, se presenta en la Fig. 4.30 la comparacion entre
el espectro diferencial en energfa de '37Cs medido con el detector EJ-309 y los co-
rrespondientes simulados con PENELOPE 2008, GEANT/ 9.6 y MCNPX 2.7.0. Es
importante hacer notar que la escala del eje “y” de la Fig. 4.30 es una escala absoluta,
son conteos por segundo dividido entre el ancho del bin correspondiente en MeV. Pa-
ra hacer posible esta comparacion fue necesario hacer una correccion en los espectros
simulados debido a la resolucién en energia del detector. Esto se hizo realizando un

suavizado gaussiano, similar al que se explicé en la sec. 2.5, sin embargo, el parametro
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o de las gaussianas se hizo variar en funcién de la energia utilizando la expresién [24]:

2 2
— e+ 2 () (4.4)
Enlaec. 44: o = 107°, 3 = 3,3 2 1072 MeV 2 y v = 107° MeV se determi-

naron por el método de los minimos cuadrados ajustando el espectro simulado con

SIS

PENELOPE 2008 al espectro experimental. Los valores de los parametros no cam-
bian considerablemente si se hubiese usado el espectro simulado con GEANTY 9.6 o
MCNPX 2.7.0. De hecho, en la Fig. 4.30 se puede observar que la forma de los tres

espectros simulados es muy similar.
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Figura 4.30. Comparacién entre el espectro diferencial en energia de 13" Cs medido con
el detector EJ-309 y los correspondientes simulados con PENELOPE 2008, GEANTY,
9.6 y MCNPX 2.7.0

De la Fig. 4.30 se obtiene que existe una buena correspondencia entre la forma del
espectro experimental y los espectros simulados por encima de 0,2 MeV. Las diferencias
a energias bajas son debidas fundamentalmente a la presencia del pico de absorcién
méxima de las lineas K, (~ 32 keV) y Kz (~ 36 keV) del ¥"Ba y a los conteos
provenientes del ruido electronico. Ninguno de estos factores fueron tomados en cuenta
en las simulaciones. Sin embargo, es claro que el espectro simulado con GEANT/ 9.6
sobrestima sistematicamente el niimero de eventos de cada canal en aproximadamente
20 %, cosa que no ocurre con los espectros simulados con MCNPX 2.7.0 y PENELOPE
2008 los cuales estan en absoluta correspondencia con el espectro experimental (por
encima de 0,2 MeV'). Debido a que la forma del espectro en emisién de luz para una

fuente de '37Cs es muy similar al espectro experimental (y a los simulados con los
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otros dos c6digos), se puede concluir que los modelos fisicos registrados en la categoria
standard del paquete que controla las interacciones electromagnéticas en GEANTY
9.6 funcionan correctamente. El problema parece estar relacionado mas bien con que
GEANT) sobrestima la probabilidad de interaccion de los fotones que inciden sobre
el volumen sensible (interaction forcing). Por lo tanto, de acuerdo a los resultados
obtenidos en este trabajo, se recomienda utilizar PENELOPE 2008 o MCNPX 2.7.0
para obtener resultados cuantitativos confiables en problemas en donde esté involucrado

el transporte de fotones gamma de baja energia.

4.2.4. Espectrémetro n/y Portatil

A partir de los resultados obtenidos en las secciones 4.1 y 4.2 se ensamblé un proto-
tipo de un espectréometro de neutrones y fotones gamma portatil. El sistema esta com-
puesto principalmente por un detector EJ-309/H8500C, una tnica unidad de electréni-
ca nuclear que incluye una fuente de alto voltaje para el PMT y un digitizer (12 bit,
250 MHz) para realizar el procesamiento digital de los pulsos nucleares, es decir, para
implementar la técnica de discriminacién por forma de pulsos. El sistema lo comple-
tan unas baterias para la alimentacion de la electrénica nuclear y una computadora
portatil. La masa total del sistema (incluida la computadora portatil) es aproximada-
mente ~ 8,4 kg v es capaz de operar continuamente durante aproximadamente 2,5 h.

En la Fig. 4.31 se presenta una vista real del prototipo.

jElectronica nuclear

Baterias

Computadora

portatil
Detector

Figura 4.31. Prototipo de espectrémetro n /vy portétil

Actualmente el prototipo se encuentra bajo pruebas de laboratorio para asegurarse
de que cumpla con la normativa relacionada con este tipo de instrumento. Hasta ahora

se ha determinado que la eficiencia de deteccion para gammas y neutrones cumple con
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la normativa correspondentiente de la IEC [87]. Ademés, como parte de una tesis de
doctorado en fisica que se estd llevando a cabo en la Universidad de los Estudios de Pa-
dova, se esta desarrollando un programa para identificar fuentes radiactivas basandose
unicamente en las caracteristicas de los espectros gamma adquiridos con este sistema.
La capacidad de discriminacién n/v del espectrémetro ofrece la posibilidad de detectar
fuentes de neutrones débiles, y ademds, de obtener informacién acerca de la energia
promedio de los neutrones incidentes. Este sistema puede ser 1til tanto en aplicaciones
de campo como en ciencias puras y aplicadas. En aplicaciones de campo éste puede
ser implementado en el area de la seguridad nacional como un instrumento para la
deteccién e identificacion de materiales nucleares y fuentes radiactivas. Y en lo que
respecta a las ciencias puras y aplicadas, ya se le ha encontrado utilidad a este sistema
dentro del d&mbito de la ingenieria de la fusién nuclear como una herramienta para el
diagnoéstico de un plasma D-D. De hecho, actualmente el sistema ensamblado en este

trabajo de tesis se encuentra en operacion en el “Consorzio RFX”, Padova-Italia.

Finalmente, es importante mencionar que los resultados presentados en estas dos
primeras secciones de resultados (sec. 4.1 y sec. 4.2) han sido presentados en la 25"
International Nuclear Physics Conference (Florencia - Italia, 2013) [88], y ademas,
han sido parte fundamental de dos articulos publicados en revistas indexadas en el

SCIE [89,90].
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4.3. Caracterizacién del Centellador Plastico EJ-299-33

La mayoria de los centelladores liquidos usados para la deteccion de neutrones rapidos
y fotones gamma por medio de la técnica de discriminacién por forma de pulsos poseen
alta toxicidad y bajo punto de ignicién. Estos aspectos desfavorables han traido como
consecuencia que, hasta la actualidad, este tipo de detectores se usen mayormente
en laboratorios de investigacion donde las medidas de seguridad necesarias se han
implementado con relativa facilidad. Por otra parte, en aplicaciones de campo, por
ejemplo en el ambito de la seguridad nacional, el uso de los centelladores liquidos ha

sido muy reducido.

En la busqueda de una nueva generaciéon de detectores de neutrones que puedan
sustituir a los detectores de ®He en aplicaciones de seguridad nacional, ha surgido la
posibilidad de usar detectores pléasticos con capacidades de discriminacién n /. Desde el
punto de vista mecanico, el hecho de que estos centelladores sean de estado solido repre-
senta una ventaja mas para su uso respecto a los centelladores liquidos. En esta seccién
se presentan los resultados de la caracterizacion de un detector que estd compuesto por
el primer centellador plastico comercial, EJ-299-33, con capacidades de discriminacién
n/7. Especificamente se presentan las mediciones de la resolucién en energia, la re-
solucién temporal y la capacidad de discriminacién n/v de este centellador plastico.
Ademas, se presenta una comparacion de estos resultados con los resultados obteni-
dos para los centelladores liquidos anteriormente estudiados en este trabajo (EJ-301 y
EJ-309).

Para la realizacién de estas mediciones se utilizé un prototipo del centellador plastico
EJ-299-33 facilitado por la empresa Eljen Technology, Texas, USA. Este prototipo tiene
una geometria cilindrica, de 51 mm de didmetro por 51 mm de espesor, igual que la
de las celdas que contienen todos los centelladores liquidos estudiados en este trabajo.
Para ensamblar el detector, se acoplé un fotomultiplicador HAMAMATSU H1949-51
al centellador EJ-299-33 utilizando una pelicula de silicona (EJ-560). En este caso el
PMT fue aperado a 1600 V.

4.3.1. Resolucién en Energia

Para determinar la resolucion en energia del centellador plastico EJ-299-33 se tra-
bajo con un esquema experimental similar al mostrado en la Fig. 4.32. Se hizo una
medicién, durante 10 minutos, con la fuente de calibracién de ?2Na adquiriendo los
eventos registrados por ambos detectores (EJ-299-33 y EJ-301) en dos canales inde-
pendientes del digitizer (Ch0 y Ch2 rspectivamente). El detector EJ-301 se utilizé como

detector de comparaciéon para evaluar el desempeno del centellador plastico EJ-299-33.
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Los pulsos de salida de los detectores fueron procesados digitalmente por una cadena
electrénica CAEN tipo VME, compuesta principalmente por el digitizer V1720 (12 bit,
250 MHz), ver Fig. 4.32.

H.V. = -1500'V

PMT H1949-51 EJ-301

22Na
................... .
HV.CAEN | | - 1600v 17.cm
V6533. 6 Ch. PMT H1949-51 EJ-299-33
Ch. 2 Ch.0
Digitizer USB Bridge Computadora
CAEN V1720 CAEN V1718 "VE.R.D.L"

Figura 4.32. Esquema experimental usado para evaluar la resoluciéon en energia y la
capacidad de discriminacién n/vy del centellador EJ-299-33

En la Fig 4.33 se presentan los espectros en energia de la fuente de 22 Na adquiridos
con los detectores EJ-301 y EJ-299-33. En esta figura se observan claramente los dos
bordes Compton asociados a los fotones gammas de 0,511y 1,275 MeV emitidos por la
fuente. Ya que el tiempo de medida con ambos detectores fue el mismo, se observa que
la eficiencia gamma intrinseca del centellador EJ-299-33 es mayor que la del EJ-301.
Esto era de esperarse ya que la composiciéon quimica de ambos materiales es similar
pero, la densidad del centellador EJ-229-33 (1,08 g/cm?) es 23 % mayor que la del
EJ-301 (0,874 g/cm?).

La resolucién en energia del detector EJ-299-33 asociada a cada borde Compton
(0/L) del espectro en energia de ?2Na se determiné utilizando el procedimiento expli-
cado en la sec. 2.5. Para el borde Compton asociado al foton gamma de 0,511 MeV
se obtuvo un oy/L; = (10,0 £ 0,8) %, mientras que para el borde Compton asociado
al fotén gamma de 1,275 MeV se obtuvo un o9/Ly = (6,4 £ 0,5) %. Estos valores de-
muestran que la resolucién en energia exhibida por el centellador plastico EJ-299-33 es
ligeramente menor que la de los centelladores liquidos EJ-301 y EJ-309 (ver Tabla 4.5).
Sin embargo, ésta es practicamente igual (dentro del rango de incertidumbre) que la del
otro centellador plastico utilizado en este trabajo (EJ-228). Debido a que la eficiencia

de centelleo del centellador EJ-228 es mayor que la del EJ-299-33 era de esperarse que
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el primero exhibiera una mejor resolucion en energia que el segundo, sin embargo, esto
no fue lo que se observé. La explicacion tiene que ver con que el centellador EJ-228 se
acoplé a un PMT XP2020, el cual posee una corriente de fuga (10 — 100 nA) mayor
que la del PMT H1949-51 (50 — 400 nA). Es importante mencionar que las eficiencias
cudnticas de ambos fotomultiplicadores son similares (en el rango de interés), ver Fig.

3.6.
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Figura 4.33. Espectros en energia adquiridos con los detectores EJ-299-33 y EJ-301
de una fuente de 2 Na

4.3.2. Discriminacién n /vy

Utilizando el mismo esquema experimental referido en la seccién anterior (Fig. 4.32),
se realizé una medicién durante 30 minutos con la fuente de calibracién de 252 Cf, con
la finalidad de comparar la capacidad de discriminacién n/v del centellador pléstico
EJ-299-33 con la del centellador liquido EJ-301. Se escogi6 el centellador EJ-301 para
comparar ya que éste es el detector comercial estandar usado en este tipo de aplicacio-

nes.

La discriminacion por forma de pulsos en el detector EJ-299-33 se implemento a
través del procesamiento digital de los pulsos en el digitizer V1720. La optimizacién de
los parametros de adquisicién del digitizer (ver Fig. 3.11) fue realizada empiricamente
maximizando el valor de la figura de mérito calculada para un umbral en emision
total del luz de 0,3 MeVee (ver sec. 2.3). Se encontr6 que los valores éptimos para las
ventanas de integracion corta y larga son 68 y 280 ns respectivamente. Cabe destacar

que estos valores son iguales a los valores usados con los detectores EJ-309 y EJ-301.
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En la Fig. 4.34 se presentan los graficos del parametro PSD en funcion de la emi-
sion total de luz correspondientes a las mediciones realizadas con el detector EJ-299-33
(Fig. 4.34a) y con el detector EJ-301 (Fig. 4.34b). Ciertamente, se observa que con el
detector EJ-299-33 se puede discriminar entre eventos de neutrones rapidos y fotones

gamma, sin embargo, es evidente que su capacidad de discriminacién es menor que la

del detector EJ-301.
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Figura 4.34. Parametro PSD en funcién de la emision total de luz correspondiente a
una fuente ?2Cf con adquisiciones hechas con los detectores EJ-299-33 (a) y EJ-301

(b)

Para visualizar un poco mas en detalle las diferencias entre los detectores EJ-299-33
y EJ-301, se presentan como ejemplo en la Fig. 4.35 dos pulsos promedio, de cada uno
de los detectores mencionados anteriormente, correspondientes a eventos de neutrones
rapidos y fotones gamma. Estos pulsos han sido generados promediando un conjunto
de eventos (neutrones y gammas por separado) que se encuentran en un mismo rango
de emisi6n total de luz (energia en el caso de los fotones gamma) en ambos detectores.
De la Fig. 4.35 es claro que la fraccién de luz retardada (en los eventos que correspon-
den a neutrones rapidos) es menor en el caso del detector EJ-299-33, esto trae como
consecuencia que la capacidad de discriminacién n/vy del detector EJ-299-33 sea menor
que la del EJ-301.
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Figura 4.35. Pulsos promedio correspondientes a eventos de neutrones rapidos y fotones
gamma en los detectores EJ-299-33 (arriba) y EJ-301 (abajo)

Para evaluar de una manera mas cuantitativa la capacidad de discriminacién n /7y
del detector EJ-299-33 se tomaron los datos adquiridos con la fuente de 2*2Cf y se
construyeron las distribuciones del pardmetro PSD con diferentes valores de umbral en
emision total de luz (desde 0,1 hasta 1 MeVee). Luego, se ajustaron funciones gaus-
sianas a las distribuciones correspondientes a neutrones rapidos y fotones gamma, y
finalmente, se usaron las ec. 2.11 y 2.12 para determinar el valor de la figura de mérito
en cada caso. En la Fig. 4.36 se muestra como ejemplo la distribucién del parametro

PSD correspondiente a un umbral en emisién total de luz de 0,3 MeVee. También se

muestran los ajustes gaussianos.
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Figura 4.36. Distribucion del parametro PSD de los eventos adquiridos con el detector
EJ-299-33 con una fuente de ??Cf. Esta figura corresponde a un umbral en emisién
total de luz de 0,3 MeVee

En la Fig. 4.41 se presentan los resultados de la figura de mérito en funcién del
umbral en emisién total de luz del detector EJ-299-33. En esta figura se observa cla-
ramente que los valores de la figura de mérito que exhibe el detector EJ-299-33 son
mucho menores que los correspondientes a los centelladores liquidos EJ-301 y EJ-309.
De hecho, no es sino para umbrales en emisién de luz entre 0,2 y 0,4 MeVee que la
figura de mérito del detector EJ-299-33 estd entre 0,8 y 1,0 respectivamente (el cual
es un valor aceptable). Es importante mencionar que un umbral en emisién total de
luz de 0,2 a 0,4 MeVee implica una reduccion en la estadistica de conteo de 50 a 75 %

cuando se realiza una medicién con una fuente de 22 Cf.

4.3.3. Resolucion Temporal

Para realizar las mediciones de resolucion temporal del centellador plastico EJ-299-33
se utilizo un esquema experimental similar al de la Fig. 4.11. En este caso se utilizo un
sistema compuesto por el detector de referencia (EJ-228/XP2020) y el detector EJ-299-
33/H1949-51, para medir los eventos gamma emitidos en coincidencia por una fuente de
22 Na (dos fotones de 0,511 MeV producto de la aniquilacién del positrén). El detector
de referencia utilizado en esta medicién fue el mismo que se escogio en la sec. 4.1.2, es

decir, aquel que se denominé “EJ-228 # 27.

Los pulsos de salida de los detectores fueron adquiridos por el digitizer tipo “desktop”
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DT5751 (10 bit, 1 GHz). Luego, se hizo una reconstruccién del espectro temporal de
coincidencias utilizando un Digital Constant Fraction Discriminator, DCFD. En la Fig.
4.37 se presenta como ejemplo el espectro temporal obtenido con el sistema de detec-
tores EJ-228 /EJ-299-33 utilizando un umbral en energia en el DCFD igual a 0,15 MeV.
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Figura 4.37. Espectro temporal obtenido con el sistema de detectores EJ-228/FJ-
299-33 usando un umbral en energia igual a 0,15 MeV. Se presenta ademas su ajuste
gaussiano

El valor de resolucién temporal del detector EJ-299-33/H1949-51 fue determinado a
partir de la ec. 4.3. Es preciso resaltar que la resolucién temporal del sistema corres-
ponde al ancho a media altura del pico de coincidencias que se observa en el espectro
temporal (Fig. 4.37). Ademéds, la contribucion del detector “EJ-228 # 27 a la resolucién
temporal del sistema fue medida ya anteriormente, ver Tabla 4.1. La resolucién tem-
poral del detector EJ-299-33/H1949-51 resulto ser 0,44 ns, para un umbral en energia
en el DCFD igual a 0,15 MeV. Este es un valor muy similar al que se obtuvo para los
detectores EJ-301/H1949-51 y EJ-309/H1949-51. Esto puede ser explicado a partir de
la Fig. 4.38, en la cual se muestra una comparacion entre los pulsos promedios de sali-
da de los detectores EJ-228, EJ-299-33, EJ-309 y EJ-301. Para generar estos pulsos se
tomaron los espectros en energfa de 22 Na adquiridos con cada detector y se calcularon
los pulsos promedios a partir de los eventos registrados en una ventana en energia de
(0,30 £ 0,01) MeV. Esta energia corresponde a la energia del borde Compton de los
fotones gamma de 0,511 MeV emitidos por la aniquilacién del positréon producido en
el decaimiento del 22 Na. Los pulsos de la Fig. 4.38 fueron normalizados con la finali-

dad de hacer coincidir sus minimos, de esta manera se pueden observar claramente las
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diferencias entre sus formas. Es claro que los tiempos de subida y de decaimiento del
pulso de salida del detector EJ-228 son menores que los de los demas detectores, es por
esto que la resolucion temporal que exhibe este detector es mejor que la de los otros
(ver Tabla 4.5). También, se puede observar que el tiempo de subida del centellador
plastico EJ-299-33 es similar al de los centelladores liquidos (EJ-309 y EJ-301), es por
ello que la resolucién temporal de estos tres detectores es muy parecida. Finalmente,

se puede apreciar que el tiempo de decaimiento de la componente rapida del centella-
dor EJ-299-33 es muy similar a la de los centelladores liquidos (EJ-309 y EJ-301), por
lo que se puede decir que éste es ~ 4 ns. Ademas, se observa que la fraccién de luz

retardada del centellador EJ-299-33 es méas importante que en los otros centelladores.
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Figura 4.38. Pulsos promedios de salida de los detectores EJ-228, EJ-299-33, EJ-309

y EJ-301. Corresponden a eventos gamma registrados en una ventana en energia de
(0,30 +0,01) MeV

En la Tabla 4.5 se presenta un resumen de los valores de resolucién en energia y
resolucion temporal de los centelladores estudiados hasta el momento. Dentro del marco
de este trabajo, la comparacion que mas interesa es entre los centelladores liquidos
(EJ-301 y EJ-309) y el centellador plastico EJ-299-33 debido a que son los que poseen
capacidades de discriminacién n/v. Es de hacer notar que los valores de resolucién
temporal reportados en la Tabla 4.5 estan asociados a un umbral en energia en el
DCFD igual a 0,15 MeV. Fundamentalmente se observé que la resolucion en energia y la
resolucion temporal del detector EJ-299-33 son muy similares a las de los detectores EJ-
309 y EJ-301. Mientras que la capacidad de discriminacién n /v del detector plastico EJ-

299-33 es mucho menor que la de los detectores liquidos bajo estudio, esto se evidencia

mucho més en la zona de bajas energias. Sin embargo, por su caracteristicas generales,
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el detector EJ-299-33 puede ser usado en aplicaciones donde se requieran detectores
con dreas y/o volumenes grandes. Por ejemplo, éste puede ser usado en mediciones
de tiempos de vuelo de neutrones, donde su limitacién de discriminacién n/v a bajas
energias no representa ningin inconveniente. También, el EJ-299-33 puede ser usado
como detector de fotones gamma y neutrones rapidos en aplicaciones de seguridad
nacional, por ejemplo, como sustituto de los detectores plasticos de PV'T, polyvinyl
toluene, los cuales actualmente constituyen gran parte de los sistemas de monitoreo de
radiacién en aduanas. Sin embargo, estos detectores son usados principalmente para la
deteccion de fotones gamma ya que éstos no poseen capacidad de discriminacién n/7.
Con el uso de un detector EJ-299-33 se tendria la capacidad de detectar no sélo fuentes

gamma sino también de neutrones.

Tabla 4.5. Resumen de los valores de resolucion en energia y resolucion temporal de
los centelladores estudiados. Los valores de resolucion temporal estan asociados a un
umbral en energia en el DCFD igual a 0,15 MeV

Eficiencia d tell Resolucion
Centellador PMT cleticta de centetieo o/L (%) Temporal (ns) +
(fotones/MeV)

0,01
EJ-299-33 8600 10,0£0,8 0,44
EJ-301 H1949-51 12000 8,0£0,5 0,43
EJ-309 11500 8,0+0,5 0,46
EJ-228 XP2020 10200 11,0£0,8 0,41

Es importante mencionar que los resultados presentados en esta seccién han cons-

tituido parte fundamental de un articulo publicado en una revista indexada en el

SCIE [91].
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4.4. Caracterizacion del Centellador EJ-339A

Dentro del marco del desarrollo de los sistemas de deteccién de materiales radiacti-
vos, especificamente de aquellos destinados al ambito de la seguridad nacional, existe
un interés especial en los detectores de neutrones de amplio espectro en energia, es
decir, aquellos que tienen la capacidad de detectar desde neutrones de baja energia
(térmicos) hasta neutrones rapidos (por ejemplo neutrones de fisién). Hasta ahora los
detectores que mejor cumplen con esta caracteristica son los centelladores liquidos car-
gados con 1°B, los cuales, ademés de poseer propiedades de discriminacién n /v similares
a otros centelladores liquidos (tales como el EJ-301, EJ-309, entre otros), responden a
la presencia de neutrones de baja energia por medio de la emision de luz que producen

los productos de la reaccién de captura neutrénica del '°B (ver 3.1).

La detecciéon simultanea de neutrones de baja energia y neutrones rapidos puede
ser tomada como un indicador de la presencia de una fuente de neutrones blindada.
Ademas, a partir de la relacién entre las tasas de conteos de ambos grupos de neutrones
se puede obtener informacion acerca de la capacidad de moderacién del material usado

como blindaje.

En esta seccién se presentan los resultados obtenidos del estudio realizado al detec-
tor EJ-339A, el cual es uno de los centelladores liquidos cargados con YB disponibles
actualmente en el mercado. Especificamente este detector posee 4,6 % en peso de °B,
ver sec. 3.1. El propdsito de este estudio ha sido verificar la capacidad de este centella-
dor para detectar neutrones distribuidos en un espectro energético amplio utilizando
la técnica de discriminacién por forma de pulsos. También, se presenta una compa-
raciéon entre los resultados obtenidos en este trabajo y algunos estudios publicados
recientemente acerca de la respuesta para neutrones de baja energia que exhiben estos
detectores [3,51].

Para finalizar, se construy6 un modelo del esquema experimental con GEANT/ 9.6.
De las mediciones experimentales y las simulaciones por Monte Carlo se obtuvo una
relacién muy interesante entre el nimero de capturas neutronicas registradas en el
detector EJ-339A, el nimero de neutrones réapidos (con £ > 0,1 MeVee) registrados
en un detector EJ-301 y el espesor del blindaje de polietileno de una fuente de 22 C¥.
Esta relacion puede ser usada para extraer informacién acerca del espesor del blindaje
de una fuente de neutrones. En este caso, el blindaje debe estar compuesto por un

material hidrogenado (por ejemplo: polietileno).
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4.4.1. Discriminacién n/vy

Para estudiar la capacidad de discriminacién entre neutrones de fision y fotones
gamma del detector EJ-339A se utilizo una celda cilindrica, de 51 mm de diametro
por 51 mm de espesor, la cual contenia el mencionado centellador. A esta celda se
acoplé un fotomultiplicador HAMAMATSU H1949-51 con ayuda de una pelicula de
silicona (EJ-560). Se realizaron mediciones con las fuentes de ?! Am y * Na durante
5 minutos para hacer la calibracién en energia del sistema y durante una hora con la
fuente débil de #2Cf (~ 8000 n/s) para determinar la capacidad de discriminacién
n/v del sistema. Las fuentes se ubicaron a 20 c¢m de la cara del detector. Se utilizo la
electrénica de procesamiento digital de pulsos CAEN tipo VME. Los pulsos de salida
del fotomultiplicador fueron enviados directamente al digitizer CAEN V1720 (250 MHz,
12 bit) donde se implement6 el algoritmo de discriminacién por forma de pulsos descrito
en la sec. 3.4.3. Se encontrd que los valores 6ptimos para las ventanas de integracion
de los pulsos fueron de 56 y 280 ns con un pre-gate de 40 ns (ver Fig. 3.11). Los datos
fueron enviados a la computadora a través del puerto USB CAEN V1718, donde fueron

guardados en archivos con formato root.

En las Fig. 4.39a y 4.39b se presentan los graficos del parametro PSD (determinado
en tiempo real segun la ec. 3.3 por el algoritmo discriminacién por forma de pulsos) en
funcién de la emisién total de luz para las fuentes de 2! Am y 252Cf respectivamente.
La curva gris que se muestra en ambos gréaficos define la frontera entre la regién que
corresponde a eventos gamma (ubicada por debajo de la curva) y la que corresponde a
eventos de neutrones de fision (por encima de la curva). Esta curva se construyé sobre el
grafico obtenido para la fuente de 2! Am y se verificé sobre el gréifico que corresponde a
la fuente de 2 Na debido a que en ambos casos sélo aparecen eventos de fotones gamma.
Especificamente en la Fig. 4.39a se observan los eventos de absorcion maxima del foton
gamma de 59,5 kel mientras que a energias mas bajas se observan principalmente
los eventos Compton de esta misma linea gamma. Los eventos que aparecen a energias

mas altas (> 80 keV') corresponden fundamentalmente a la radiaciéon gamma de fondo.

De la Fig. 4.39b se obtiene que la discriminacion entre neutrones de fisién y foto-
nes gamma es clara aproximadamente desde 0,2 MeVee en adelante, sin embargo, los
eventos que producen una emisiéon de luz menor a este valor son clasificados segin
sus posiciones dentro del grafico de acuerdo a las regiones definidas por la curva de

discriminacién (curva gris en las Fig. 4.39a y 4.39b).
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Figura 4.39. Grafico del parametro PSD en funcién de la emision total de luz corres-
pondiente a mediciones hechas con el detector EJ-339A con las fuentes de ! Am (a)
y #2Cf (b). La curva gris que se muestra en ambos gréaficos define la frontera entre
la regién que corresponde a eventos gamma (ubicada por debajo de la curva) y la que
corresponde a eventos de neutrones de fisién (por encima de la curva)

Con la finalidad de hacer una comparacion cuantitativa entre la capacidad de discri-
minacién n /v del centellador EJ-339A y la de los centelladores estudiados previamente
en este trabajo (EJ-301 y EJ-309) se calcularon los valores de la figura de mérito del
detector EJ-339A utilizando umbrales en emision de luz entre 0,1 y 1 MeVee con los
datos adquiridos con la fuente de 22 Cf. Para hacer esto, se construyeron las distribu-
ciones del parametro PSD correspondientes a un umbral en emisién de luz determinado
y se ajustaron funciones gaussianas a las distribuciones de neutrones rapidos y fotones
gamma en cada caso (ver Fig. 4.40). Los valores de la figura de mérito se obtuvieron
utilizando la ec. 2.11. En la Fig. 4.41 se presentan los resultados obtenidos para el
detector EJ-339A, y a modo de comparacién se muestran los valores que corresponden
a los detectores EJ-301, EJ-309 y EJ-299-33. Es importante mencionar en este pun-
to que la funcién de emisién de luz para protones depende del tipo de centellador e
incluso, en algunos casos, depende también del tamano de la celda [37]. Por lo tanto,
los valores de la figura de mérito reportados para un determinado umbral en emisién
de luz no corresponden a un mismo umbral en energia en los diferentes centelladores.
Sin embargo, se evidencia que los valores de la figura de mérito del detector EJ-339A
son menores que los correspondientes a los otros dos centelladores liquidos (EJ-301 y
EJ-309). Atn asi, la capacidad de discriminacién n/v del detector EJ-339A parece ser
aceptable para diversas aplicaciones ya que se obtuvieron valores de figura de mérito

superiores a 1,2 para umbrales en emisién de luz mayores que 0,2 Me Vee.
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Figura 4.40. Distribucién del parametro PSD de los eventos adquiridos con el detector
EJ-339A con una fuente de 22 (f. El umbral en emisién total de luz es de 0,3 MeVee
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Figura 4.41. Grafico de la figura de mérito de los detectores EJ-301, EJ-309, EJ-299-33
y EJ-339A en funcién del umbral en emision total de luz. Las barras de errores que no
se aprecian son comparables con el tamano de los iconos

Deteccion de Neutrones Térmicos

Para estudiar de una manera mas eficaz y eficiente la deteccion de neutrones de baja

energfa (o neutrones térmicos) con el centellador EJ-339A se colocé un nimero variado
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de bloques de polietileno (de 20 ¢m de largo por 10 e¢m de ancho por 2 ¢m de espesor)
entre la fuente de 2 Cf y el detector, de manera similar a como se muestra en la Fig.
4.50. Esto se hizo con la finalidad de incrementar el flujo de neutrones térmicos en la

vecindad del detector.

En la sec. 3.1 se mencioné que en el 94 % de los casos los productos de la reaccion
de captura neutrénica del 9B son: una particula « (1,47 MeV), un ion de “Li (0,87
MeV) y un fotén gamma de 0,478 MeV (producto de la desexcitacién del 7Li). Este
ultimo se observa en coincidencia con la particula a debido a que la desexcitacion del
"Li se produce en ~ 10712 s. La emisién total de luz en un evento de captura neutrénica
es debida casi por completo a la particula « debido al efecto de quenching que sufre

la contribucién del ion de "L [51,92] y a la alta probabilidad de escape del fotén gamma.
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Figura 4.42. (a) Grafico del pardmetro PSD en funcién de la emisién total de luz
correspondiente a una medicién hecha con el detector EJ-339A de la fuente de 252Cf
blindada con 6 ¢m de polietileno. Los fotones gamma son principalmente los emitidos
por la fuente de »2CYf. (b) Acercamiento del grafico (a) entre 0y 0,3 MeVee

En la Fig. 4.42 se presenta el grafico del parametro PSD en funcién de la emision
total de luz correspondiente a la fuente de 2°2Cf blindada con 6 c¢m de polietileno. En
la Fig. 4.42a se observa claramente la discriminacion entre los neutrones de fision y
los fotones gamma. Cabe destacar que estos fotones gammas son principalmente los
emitidos por la fuente de 252 Cf, ya que los emitidos en la reaccién de captura neutrénica
del 1B, ademas de ser menores en cantidad, tienen una alta probabilidad de escape.
En la Fig. 4.42b se muestra un acercamiento de la region entre 0 y 0,3 MeV en la cual

se observan los eventos correspondientes a las capturas de neutrones de baja energia
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en aproximadamente 0,05 MeVee. Este resultado estd en absoluta correspondencia con
algunos resultados reportados en la literatura [42,51,93-95]. Segiin éstos, el efecto de
quenching para iones pesados es tan fuerte que la emision de luz producida por la
particula o de 1,47 MeV esta entre 50 y 60 ke Vee. En otro trabajo reciente [92], en el
cual se midieron las funciones de emision de luz para electrones, protones y particulas
« de diferentes centelladores liquidos, se reporté que la relacién entre la emision de luz
de un electrén y una particula «, con energias cinéticas de 1,5 MeV, esta entre 0,04
y 0,05 dependiendo del tipo de centellador. Esto significa que una particula o emitida
en una reaccién de captura neutrénica del '°B producird una cantidad de luz entre 60
y 75 keVee. Sin embargo, tal como fue reportado por [51], el efecto de quenching en

este tipo de detectores depende tanto del tipo de centellador como de la concentracién
de 1°B.

El efecto que producen los eventos de captura neutrdnica en el espectro en emisién
de luz se muestra en la Fig. 4.43. En esta figura se presentan los espectros en emisién
de luz (entre 0 y 0,1 MeVee) correspondientes a: 24! Am, 2>2Cf sin blindaje de ningin
tipo y ?*?2Cf blindado con 6 e¢m de polietileno. Es claro que los eventos asociados a
las reacciones de captura del '°B producen una emisién de luz ligeramente menor que
la linea gamma del 22! Am (59,54 keV). Este resultado es muy importante debido a
que uno de los problemas que pudiese presentarse al momento de usar estos detectores
en sistemas de deteccién e identificacién de materiales radiactivos es la interferencia
de la linea gamma del 2! Am con la emisién de luz correspondiente a los eventos de
neutrones térmicos. Sin embargo, tal como se muestra en la Fig. 4.43, la forma de los
espectros en emision de luz en estos dos casos es claramente distinta. El espectro del
241 Am presenta una distribucién bimodal debido a los fotones de 26,34 keV (2,31 %),
33,19 keV (0,12%) v 59,54 keV (35,92 %) que emite dicha fuente. El hecho de que
el pico de menor energia tenga un area comparable con el de 59,54 keV es un reflejo
de que la eficiencia gamma de este tipo de detector crece rapidamente a medida que
la energia del fotén gamma disminuye (por ejemplo, ver Fig. 4.28), ademds es posible
que en el pico de menor energia se encuentren eventos que corresponden a la suma
de un evento de absorciéon méaxima del fotén de 26,34 keV con un Compton del gam-
ma de mayor energia. Por otra parte, el espectro correspondiente a la fuente de 2°2Cf
blindada con 6 c¢m de polietileno presenta una distribuciéon con un sélo maximo en
aproximadamente 50 keVee. Es de hacer notar que el espectro en emisién de luz de la
fuente de 2*?Cf (sin blindaje) muestra un comportamiento poco singular (en el rango

presentado) el cual puede ser diferenciado facilmente de los dos casos anteriores.
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Figura 4.43. Espectros en emisién de luz (hasta 0,1 MeVee) adquiridos con el detector

EJ-339A correspondientes a: 24! Am, 252 Cf sin blindaje de ningtin tipo y 2*? Cf blindado
con 6 ¢m de polietileno

Segin lo expuesto en la sec. 2.2, a paridad de emisién total del luz, la fraccién
de luz retardada que constituye la senal producida por una particula « deberia ser
mayor que la correspondiente producida por un protén, es decir, los eventos de captura
neutrénica del 1B deberfan estar ubicados en la Fig. 4.42 por encima de la regién
donde se encuentran los eventos de neutrones de fision. En lugar de esto, en la Fig.
4.42b se observan que los eventos de capturas neutrénicas estan distribuidos entre las
regiones de neutrones de fisién y fotones gamma (—0,1 < PSD < 0, 3). Este resultado
ha sido encontrado también por otros autores, [51], que incluso estudiaron la respuesta
de varios centelladores liquidos cargados con diferentes concentraciones de '°B. Sin
embargo, recientemente se publicé un estudio realizado a un centellador liquido BC-
523A [3,96] donde se identificaron los eventos de capturas neutrénicas en una zona que
esta por encima de la region en la que se encuentran los eventos de neutrones rapidos
en el gréfico del pardmetro PSD en funcién de la emisién total de luz. Este tipo de
centellador estd cargado con 4,4 % de 'Y B, sin embargo, es un equivalente comercial al
EJ-339A. Los resultados reportados por Flaska et al. (2009) estan en claro desacuerdo
con los reportados por Swiderski et al. (2010) [51] y con los encontrados en este trabajo

de tesis.

Para profundizar un poco més en lo mencionado anteriormente, en la Fig. 4.44 se
presentan los resultados reportados por Flaska et al. (2009) [3]. En esta figura se iden-
tifican como eventos de captura neutrénica aquellos que se encuentran por encima de

la regién de neutrones répidos. En ese trabajo, [3], se hicieron las mediciones utilizando
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una celda cilindrica de 5” de diametro por 5” de espesor, la cual contenia centellador
BC-523A, una fuente Pu-Be de 1 Ci y un digitizer CAEN V1720 (250 MHz) para el
procesamiento digital de los pulsos. El montaje experimental consistié en colocar el
detector a 30 ¢m de la fuente de Pu-Be. Ademas se interpuso un bloque de plomo de
5 c¢m de espesor entre la fuente y el detector para incrementar de manera relativa el
nimero de neutrones medidos. El método utilizado para realizar la discriminacion de
particulas por forma de pulsos se baso en la doble integracion de los pulsos, tal como

se utilizé en este trabajo de tesis.
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Figura 4.44. Figura tomada de Flaska et al. (2009) [3]. (a) Fraccién de luz retardada
(integral de la cola del pulso) en funcién de la emisién total de luz (integral total de
cada pulso), y (b) relacién entre la fraccién de luz retardada y la emisién total de luz
en funcion de la amplitud de cada pulso

Para comparar los resultados obtenidos en este trabajo con los reportados por Flaska
et al. (2009), se hizo una adquisicién de datos con el detector EJ-339A y la fuente de
252 Cf. El procesamiento digital de los pulsos se realizé con la electrénica CAEN tipo
VME, especificamente se usé el digitizer V1720 (al igual que en [3]). La distancia entre
la fuente y el detector fue de aproximadamente 10 ¢m y, para intentar reproducir los
resultados obtenidos por Flaska et al. (2009), en este caso también se interpuso un
bloque de plomo de 5 ¢m de espesor entre la fuente y el detector. En la Fig. 4.45a se
presenta el grafico del parametro PSD en funcién de la emision total de luz y en la Fig.
4.45¢ se presentan los mismos datos, pero esta vez de la forma como fueron presentados
en Flaska et al. (2009), es decir, graficando la fracciéon de luz retardada en funcion de la
emision total de luz de cada evento. En estos dos graficos es posible observar los eventos
que son identificados en Flaska et al. (2009) como capturas neutrénicas, sin embargo,
el algoritmo utilizado por el digitizer que se uso en este trabajo tiene la capacidad

de identificar los eventos que corresponden al apilamiento de pulsos. Basicamente el
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algoritmo hace una busqueda de multiples minimos dentro de la ventana temporal de
adquisicién [41]. Entonces, si este tipo de filtro (rechazo de pulsos apilados) es aplicado

a los datos presentados en las Fig. 4.45a y 4.45¢ el resultado es el que se presenta en
las Fig. 4.45b y 4.45d.
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Figura 4.45. (a) Pardmetro PSD en funcién de la emisién total de luz correspondiente
a una medicién con alta tasa de conteo en el detector EJ-339A usando una fuente
de ?*2Cf. (c) Fraccién de luz retardada en funcién de la emisién total de luz de los
mismos datos de (a). (b) y (d) son las mismas graficas (a) y (d) aplicando el filtro por
apilamiento de pulsos en el digitizer

Los resultados mostrados anteriormente indican que los eventos identificados como
capturas neutrénicas por Flaska et al. (2009) corrresponden en realidad al apilamiento
de pulsos debido a las altas tasas de conteo en el detector. De hecho, en la Fig. 4.46,

se representa uno de estos eventos (seleccionado aleatoriamente), en el cual se observa
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la presencia de dos minimos dentro de la ventana de observacién, es decir, este evento

en particular corresponde al apilamiento de dos pulsos.
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Figura 4.46. Evento correspondiente a la region acotada por un valor del parametro
PSD mayor que 0,5 y una emision total de luz entre 0,075 y 0,1 MeVee en el grafico
de la Fig. 4.45a

4.4.3. Eventos “capture-gated”

Para aclarar aun mas el tema de la respuesta del detector EJ-339A ante la presencia
de neutrones de baja energia, se realizé una medicion durante una hora con la fuente de
252 Cf mas intensa (~ 10° n/s). Para esta medicién el detector EJ-339A se ubicé muy
cerca de la fuente (~ 10 ¢m). Ademds, se colocd un bloque de plomo de 5 ¢m de espesor
entre la fuente y el detector para disminuir un poco la tasa de conteo de fotones gamma
y minimizar el apilamiento de pulsos. El andlisis de estos datos consistio en extraer los
eventos de captura denominados “capture gated”. Estos eventos se caracterizan por el
hecho de que los neutrones que son capturados también son termalizados dentro del
volumen sensible del detector, por lo tanto, en la salida del fotomultiplicador se observa
un primer pulso correspondiente a la interaccién del neutrén de fisién seguido (después

de cierto intervalo de tiempo) del evento de captura neutrénica.

En la Fig. 4.47a se presenta el gréfico del pardmetro PSD en funcién de la emision
total de luz de los eventos “capture gated”. Tal como se mostro en la Fig. 4.42b, los
eventos de captura que estan constituidos tnicamente por la emision de luz produci-
da por la particula o se ubican principalmente en la regién acotada por valores del

parametro PSD entre —0,1 y 0,3 a un valor promedio de emision de luz de 0,05 Me-
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Vee. En este caso, para F > 0,08 MeVee, se observan los eventos en coincidencia de la
particula a con el fotén gamma de 0,478 MeV, los cuales se ubican con mayor precisién
en la regién correspondiente a fotones gamma a medida que la deposicién en energia

por parte del fotén es mayor.
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Figura 4.47. (a) Pardmetro PSD en funcién de la emisién total de luz de los eventos
“capture gated” adquiridos con el detector EJ-339A. (b) Espectro en emisién de luz de
estos eventos

En la Fig. 4.47b se muestra el espectro en emisién de luz de estos eventos (proyeccion
de la Fig. 4.47a sobre el eje de las abscisas). En este gréafico es posible identificar
claramente los eventos debidos a la emisién de luz producida por las particulas « (~
0,05 MeVee), ademés se observa la distribucién Compton del foton gamma de 0,478
MeV la cual esta desplazada un poco hacia la derecha del espectro debido a que el

foton siempre se detecta en coincidencia con la particula alfa.

De los resultados presentados en la Fig. 4.47b se determind la probabilidad de detec-
tar en coincidencia la particula « con el foton gamma. Para este analisis se considerd que
los eventos en coincidencia o — v producen una emision de luz mayor que 0, 087 Me Vee.
Ademas, se supuso que la totalidad de eventos que se encuentran entre 0,03 y 0,087
MeVee constituyen todos los eventos de captura que ocurrieron en el detector. Tenien-
do en cuenta que s6lo en el 94 % de las capturas se emitié el fotén gamma entonces la

probabilidad de detectar en coincidencia la particula a con el fotén gamma (FP,_,) es:

N[>87]
P . =— 100 % 4.5
v (0,94N[3o_87] it (4:5)

Donde Njsg7) es el niimero total de eventos con una emisién de luz mayor que 0, 087

0,5
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MeVee y Nizo—g7) es el nimero total de eventos entre 0,03 y 0,087 MeVee. El resultado
obtenido para P,_., fue (20 £ 3) %.

Para estimar la probabilidad de escape de un fotén gamma de 0,478 MeV, que se
genera aleatoriamente en cualquier posicion del volumen activo del detector EJ-339A,
se construy6 un modelo de este detector con el cédigo PENELOPE 2008 (ver sec. 3.6).
En total se simularon 107 fotones emitidos en direcciones aleatorias y se determind el
nimero de fotones que depositaron parte de su energia (E > 0) en el volumen activo
del detector. La probabilidad de escape del fotéon gamma de 0,478 MeV estimada
resulté ser de 17%. La incertidumbre estadistica asociada a este cdlculo es menor al
1%. Este valor estimado estd en correspondencia con el valor experimental obtenido

para P,_.

Otro parametro importante que se determiné en este estudio fue el tiempo carac-
teristico de captura neutrénica del detector EJ-339A. Para hacer esto se construyo la
distribucién temporal de los eventos “capture gated”, es decir, la distribucién del inter-
valo de tiempo que transcurre entre el instante de ocurrencia del pulso correspondiente
a la termalizacién del neutrén y el instante de ocurrencia del pulso de captura (ver Fig.
4.48). La distribucién de probabilidad para la captura de un neutrén térmico luego de

un cierto instante de tiempo t es [49]:

103
Distribucién temporal experimental
—————— Ajuste, y = Aexp(-t/1)
[

2 o
s l
= il
S I

101} ‘

0 . . . .
10 1 2 3 4 5
Tiempo (ps)

Figura 4.48. Distribucién temporal de los eventos “capture gated” medidos con el
detector EJ-339A utilizando una fuente de 2°2Cf
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P(t) = Ae7t/" (4.6)

Donde el parametro “7” es el tiempo de captura caracteristico del detector. En este
caso, éste depende principalmente de la concentracién de °B en el detector [49]. A
la distribucién temporal se le ajusté una funcién exponencial (ver Fig. 4.48). De los
parametros del ajuste se determiné que el tiempo de captura caracteristico del detec-
tor EJ-339A es (440 £ 20) ns. Este resultado estd en excelente acuerdo con los valores
reportados en [44,95].
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Figura 4.49. Pulsos (promedio) de salida del detector EJ-339A correspondientes a: la
linea gamma de 59,54 keV del 2! Am, neutrones de fisién emitidos por 2°2Cf y eventos
“capture gated”

Finalmente en la Fig. 4.49 se presenta una comparacién entre la forma de los pul-
sos promedios correspondientes a tres tipos de evento de interés: a) fotones gamma
pertenecientes a la linea gamma de 59,54 keV del 24! Am, b) neutrones de fisién que
producen una emisién de luz entre 0,4 y 0,5 MeVee y c) eventos “capture gated” co-
rrespondientes inicamente a la deteccion de la particula a. Para cada tipo de evento
la forma del pulso digitalizado fue promediado y normalizado de tal manera que los
minimos coincidieran. Tal como se ha observado en los resultados presentados anterior-
mente la fraccién de luz retardada (pardmetro PSD) de los eventos que corresponden
a neutrones de fision es claramente mayor que la de los eventos gamma. Sin embargo,
los eventos asociados a las capturas de neutrones térmicos muestran una fracciéon de
luz retardada mayor que la de los eventos gamma y menor que la de los neutrones de

fisién, esto se debe principalmente al efecto de quenching que sufren las moléculas del
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centellador que interaccionan con las particulas o producidas en la reaccién de captura
del '°B [44]. Era de esperarse que los eventos de captura se observaran por encima de la
region de neutrones rapidos en los graficos del pardmetro PSD en funcion de la emision
total de luz, sin embargo, el efecto de quenching causa que estos eventos se ubiquen
entre las regiones de neutrones rapidos y fotones gamma tal como ha sido encontrado

en este trabajo y reportado en trabajos previos [44,51].

4.4.4. Efectos de Blindar una Fuente de ?*> Cf con Polietileno

En esta seccién del trabajo se estudié un escenario en el cual una fuente de 22 Cf
se encuentra blindada con un material hidrogenado (polietileno), sin la presencia de
ningiin material reflector de neutrones. Se estudiaron los efectos de este tipo de blindaje
sobre el espectro de neutrones emitido por la fuente. Ademas, a partir de la relacién
entre los eventos de captura medidos en el detector EJ-339A y los eventos de neutrones
rapidos adquiridos por un detector EJ-301, se encontré un criterio para dar informacién

acerca del espesor de polietileno del blindaje.
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Figura 4.50. Esquema experimental utilizado para estudiar la respuesta de los detec-
tores EJ-339A y EJ-301 en presencia de una fuente de ??Cf blindada con polietileno

En la Fig. 4.50 se presenta el montaje experimental que se utilizd6 para realizar
las mediciones. Se utilizaron dos celdas cilindricas (de 51 mm de didmetro por 51
mm de espesor) que contenian los centelladores EJ-301 y EJ-339A. Estas celdas se
acoplaron a dos fotomultiplicadores HAMAMATSU H1949-51 idénticos. Los detectores
fueron ubicados a 20 ¢cm de la fuente de calibracién de 2*2Cf (~ 8000 n/s). Para el

procesamiento digital de los pulsos se utilizé una cadena electrénica CAEN tipo VME;,
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segtin se muestra en la Fig. 4.50. Se colocé un ntimero variado de bloques de polietileno
entre la fuente y los detectores con la finalidad de hacer mediciones con distintos
espesores de polietileno (desde 0 hasta 18 ¢m en pasos de 2 ¢m). Cada medicién tuvo

una duracién de una hora.

Para extraer la mayor cantidad de informacién de los datos adquiridos por ambos
detectores se construyé un modelo del experimento con GEANTY 9.6. Se reprodujo
casi en su totalidad la geometria del esquema experimental, esto incluye la geometria
de cada celda y la del blindaje de polietileno. En el modelo se introdujo la composicién
quimica y densidad de cada centellador tal como se presentd en las Tablas 3.1 y 3.2.
La fuente de 2°2Cf fue simulada como una fuente de neutrones puntual e isotrdpica
con un espectro en energia igual a la distribuciéon de Watt presentada en la ec. 3.4.
En el detector EJ-301 se simul6 el espectro en emisiéon de luz de los neutrones rapidos.
Para hacer esto se utilizé la funcién de emisién de luz para protones reportada por
Kornilov et al. (2009) [24] para un detector BC-501A, el cual es un centellador liquido
equivalente al EJ-301. Por otra parte, en el detector EJ-339A se simul6 tnicamente el
nimero de capturas neutrénicas por cada neutrén emitido por la fuente debido a que
no se conoce su funcién de emisién de luz para protones. Se realizaron simulaciones
haciendo variar el espesor del blindaje de polietileno desde 0 hasta 24 ¢m en pasos de

2 ¢m. Cada simulacién consistié en 109 neutrones.
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Figura 4.51. (a) Factor de transmisién de los neutrones de fisién e (b) incremento
relativo de eventos (en la region gamma) adquiridos por el detector EJ-339A con F
< 0,1 MeVee (nimero de capturas en el caso de la simulaciéon por Monte Carlo) en
funcién del espesor de polietileno

En la Fig. 4.51a se presenta el factor de transmision (I(z)/Iy) de los neutrones
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de fisién en funcién del espesor “x” de polietileno. Los valores experimentales fueron
determinados con los eventos de neutrones rapidos registrados en el detector EJ-301
con ¥ > 0,1 MeVee. Estos resultados fueron comparados con los valores obtenidos con
las simulaciones por Monte Carlo obteniéndose una excelente correspondencia entre
ambos. En el apéndice A se presentan los graficos del parametro PSD en funcion de la
emisién total de luz para las fuentes de 2! Am, 2 Na y ?°2Cf obtenidos con los eventos
registrados en el detector EJ-301. En la figura A.1 se muestra la curva que define la
frontera entre las regiones de eventos de neutrones répidos y fotones gamma (curva
gris). Esta curva fue construida con los gréficos correspondientes a las fuentes gamma,

de manera similar a como se hizo con el detector EJ-339A.

Para estimar experimentalmente la cantidad de capturas que ocurrieron en el de-
tector EJ-339A se tomaron los eventos registados en ambos detectores en la regién de
eventos gamma con F < 0,1 MeVee. Luego, se hizo la sustraccion entre los eventos que
fueron adquiridos por el detector EJ-339A y los correspondientes del detector EJ-301.
El error que se comete haciendo esta estimacién es pequeno debido a que la com-
posicién y la densidad de estos detectores no difieren considerablemente, ademds, los
fotomultiplicadores y la electronica de procesamiento de pulsos es idéntica para ambos.
Si esta estimacién se normaliza al nimero de eventos registrados en el detector EJ-301
se obtiene el incremento relativo de eventos registrados por el detector EJ-339A (con
emisién de luz < 0,1 MeVee). Al mismo tiempo que se mide una disminucién en la can-
tidad de eventos de neutrones rapidos debido al incremento en el espesor de polietileno,
se observa que el incremento relativo de eventos en el detector EJ-339A (debido princi-
palmente a las capturas neutrénicas) crece rapidamente hasta 40 % para un espesor de
polietileno entre 6 — 8 ¢m (ver Fig. 4.51b). Para espesores mas grandes el nimero de
capturas en el detector disminuye debido a que existe una mayor probabilidad de que
los neutrones de fision, luego de ser termalizados, sean capturados por los nicleos de los

dtomos que componen el blindaje (principalmente el ' H, o.,,(E = 0,025eV) ~ 0, 33D).

Los resultados de las simulaciones por Monte Carlo que se presentan en la Fig. 4.51b
corresponden al nimero de capturas registradas en el detector EJ-339A en funcion del
espesor de polietileno. Estos valores han sido normalizados a los datos experimentales
para poder hacer una comparacién entre ambos. Los resultados muestran una buena
correspondencia hasta un espesor de polietileno de aproximadamente 8 ¢cm. De alli en
adelante la tendencia en ambos conjuntos de datos es decreciente, sin embargo, los
datos experimentales exhiben valores superiores a los estimados con GEANTY. Esto
seguramente se debe a la incerteza con la que se determiné experimentalmente el niime-
ro de capturas neutronicas. Es preciso recordar que este ntimero se obtuvo restando los
eventos adquiridos por el detector EJ-339A (eventos pertenecientes a la regién gamma

y con E < 0,1 MeVee) menos los correspondientes del detector EJ-301. Debido a las
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diferencias en composicion quimica y densidad entre estos detectores, es probable que
se haya sobrestimado el nimero de capturas debido a que los eventos gamma registra-
dos en el detector EJ-339A son un poco mas que los registrados por el detector EJ-301
(p339 = 0,92 g/cm? y p3o1 = 0,874 g/cm?). El efecto se hace evidente cuando la fuente
estd blindada con méas de 8 ¢m de polietileno, ya que en esta situacion el nimero de
fotones gamma de baja energia (< 0,1 MeV') que inciden sobre el detector es mayor

que en los casos con menos (o sin) blindaje.
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Figura 4.52. Resultados experimentales y simulaciones por Monte Carlo (GEANT/
9.6) de la relacién entre el nimero de capturas neutrénicas registradas en el detector
EJ-339A y el numero de neutrones répidos (con E > 0,1 MeVee) medidos por el
detector EJ-301, en funcién del espesor de polietileno con el que se blinda la fuente de

252 Cf

Para finalizar, en la Fig. 4.52 se presentan los resultados experimentales y simulados
con GEANT / 9.6 de la relacién entre el incremento relativo de eventos en el detector
EJ-339A (ntimero de capturas en el caso de las simulaciones) y el nimero de neutrones
rapidos que produjeron una emisién de luz mayor a 0,1 MeVee en el detector EJ-301
en funcién del espesor de polietileno. Es interesante observar como la combinaciéon de
los efectos estudiados anteriormente sobre la transmisién de neutrones rapidos y sobre
el nimero de capturas en el detector EJ-339A resulta en un incremento casi lineal de
esta relacion en funcion del espesor del blindaje. Este resultado puede ser usado como
un criterio para extraer informacién acerca del espesor de un blindaje (de una fuente

de neutrones) que esté compuesto por algin material hidrogenado.

Es importante mencionar que de los resultados presentados en esta seccién (sec. 4.4)

surgié una participacién en el 10 Latin American Symposium on Nuclear Physics and
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Applications (Montevideo - Uruguay, 2013) [97], y ademas, se realizé una publicacién

que ha sido aceptada recientemente [98].

4.5. Detector de Neutrones Térmicos, EJ-420

En las secciones anteriores se evalud satisfactoriamente el uso de diversos centella-
dores organicos (liquidos y plasticos) con capacidades de discriminacién n/v para la
deteccion e identificacion de materiales radiactivos. Sin embargo, se encontré que resul-
ta conveniente contar con un detector de neutrones térmicos en el caso de presentarse
un escenario en el cual una fuente de neutrones se encuentre blindada con un material
hidrogenado (por ejemplo polietileno), ver sec. 4.4.4. Es por ello que en esta seccién se
presentan los resultados preliminares de la respuesta del centellador inorganico EJ-420

en la deteccién de neutrones térmicos.

El EJ-420 es un detector de neutrones térmicos ideal para ser usado en sistemas de
monitoreo de radiacién debido a su diseno compacto (disco de 51 mm de didmetro por
6,4 mm) y a su alta eficiencia. Este detector emplea un compuesto de ®Li enriquecido
al 95 % disperso en una matriz de sulfuro de zinc activado con plata, ZnS(Ag) (ver sec.

3.2.2 para més detalles).

H.V. CAEN

V6533. 6 Ch.
Polietileno
H.V. =-1700 V T
Zucf
PMT H1949-51 o e
7cm
EJ-420
Digitizer USB Bridge Computadora

CAEN V1720 CAEN V1718 "VE.R.D.L"

Figura 4.53. Esquema experimental utilizado para evaluar la respuesta del centellador
EJ-420 en la deteccion de neutrones térmicos

Se procedid a ensamblar el detector acoplando el centellador EJ-420, con una pelicula
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de silicona EJ-560, a un fotomultiplicador HAMAMATSU H1949-51. Luego, se reali-
zaron mediciones durante 15 minutos con la fuente de calibracién de °2Cf con un
montaje experimental como el que se muestra en la Fig. 4.53. Se ubicé un bloque de
polietileno de 20 c¢m de alto por 10 ¢m de ancho y espesor variable (0 — 6 ¢m) entre la

fuente y el detector. La fuente se posicioné a 7 ¢m de la cara del detector.

Se utilizé la electrénica CAEN tipo VME, compuesta principalmente por el digiti-
zer V1720 (250 MHz, 12 bit), para hacer el procesamiento digital de los pulsos. Se
implementé el algoritmo de discriminacion por forma de pulsos basado en la doble
integracion de los mismos para rechazar los eventos producidos por interacciones de
fotones gamma con el detector. Estos fotones gamma provienen principalmente de la
fuente de #2Cf y del fondo gamma del laboratorio. Debido a que el tiempo promedio
de decaimiento de la molécula de ZnS(Ag) es mucho més largo que el de los centellado-
res organicos antes estudiados, se procedié a optimizar los parametros de adquisicién
del digitizer. Para hacer esto, se hizo una medicion en la cual se guardaron todos los
pulsos digitalizados. Cada pulso fue digitalizado en una ventana temporal de 800 ns.
Utilizando el programa root, se hizo un analisis de estos pulsos haciendo variar los
valores de las ventanas de integracion corta y larga con la finalidad de encontrar los
valores Optimos para discriminar de una manera eficaz los eventos correspondientes a
capturas neutrénicas de los eventos gamma. En la Fig. 4.54 se presenta como ejemplo

un pulso correspondiente a un evento de captura neutronica.

Ventana larga

" Ventana corta

ADC Bin
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o

Figura 4.54. Pulso de salida del detector EJ-420 correspondiente a un evento de captura
neutronica. Se muestran las ventanas de integracién 6ptimas para la implementacion
del algoritmo de discriminacion por forma de pulsos
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Sobre el pulso presentado en la Fig. 4.54 se muestran las ventanas de integraciéon
éptimas, la corta (drea con puntos) mide 128 ns y la larga (drea sombreada con gris)
mide 600 ns. El parametro PSD de cada evento se determina igual que siempre, es
decir, con la ec. 3.3. Donde Qsport ¥ Qiong son los valores de las integrales de cada pulso

entre los limites que definen las ventanas de integracion corta y larga respectivamente.
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Figura 4.55. Pardmetro PSD en funcién de la integral larga (Qjony) de cada pulso de
salida del detector EJ-420. Los graficos corresponden a mediciones hechas con 232Cf
blindado con 6 ¢cm de polietileno (a) y con 37Cs (b)

En la Fig. 4.55a se presenta el grafico del pardmetro PSD en funcién de la integral
larga (Qjony) de cada pulso de salida del detector EJ-420 correspondiente a una me-
dicién hecha con la fuente de 22Cf blindada con 6 cm de polietileno. En esta figura
se observa claramente la zona donde se ubican los eventos correspondientes a capturas
neutronicas (neutrones térmicos). Basta con tomar todos los eventos que estan ubica-
dos por encima de la linea gris para cuantificar de manera exacta el nimero de capturas
neutrénicas que ocurrieron en el detector. Para asegurarse que los demés eventos son
causados fundamentalmente por fotones gamma, se realizé un grafico similar con un

conjunto de datos adquiridos con una fuente de !37(Cs, el resultado se muestra en la

Fig. 4.55b.

En la Fig. 4.56 se presenta el niimero de capturas neutrénicas registradas durante un
segundo en el detector EJ-420 en funcién del espesor del bloque de polietileno ubicado
entre la fuente de 22Cf y el detector. Hasta 6 c¢m se observa una tendencia lineal entre
estas dos cantidades. Es importante resaltar la excelente sensibilidad que ofrece este
detector en lo que respecta a la deteccién de neutrones térmicos (~ 1,3 CPS/cm de

polietileno). A partir de los resultados obtenidos con el detector EJ-339A (ver sec. 4.4)



122

se ha demostrado que la informacacion que aporta un detector de neutrones térmicos
puede ser usada para identificar fuentes de neutrones blindadas. Sin embargo, ya que
el detector EJ-339A (y otros similares) es un centellador orgénico liquido téxico e in-
flamable, una alternativa mas segura (desde el punto de vista técnico) de obtener la
misma informacién pudiese ser combinar la respuesta obtenida de centelladores orgéani-
cos como el EJ-309 o EJ-299-33 (que no son ni téxicos ni inflamables) con la que aporta
el detector EJ-420. Es importante mencionar que la informacién obtenida del detector
EJ-420 es mucho més exacta que la que se obtiene del detector EJ-339A debido a que
los eventos de capturas neutronicas en este tltimo se encuentran mezclados con even-
tos correspondientes a neutrones rapidos y fotones gammas que producen una emisién

total de luz aproximadamente igual a 50 ke Vee (ver Fig. 4.42).

8 y=(1.28+0,08)x + (0,17 +0,07)

R2 =0,987

Capturas neutronicas por segundo
o~
T

| L | L | L | L | L | L |
0 1 2 3 4 5 6
Espesor de polietileno (cm)

Figura 4.56. Numero de capturas neutronicas registradas en el detector EJ-420 en un
segundo en funcion del espesor del bloque de polietileno. El tamano de las barras de
error es comparable al de los circulos

4.5.1. Decaimiento de la molécula de ZnS(Ag)

El tiempo de decaimiento de los pulsos que se desean analizar debe ser bien conocido
para optimizar la ventana de adquisicién del digitizer. Segun la informacién reportada
por algunas de las empresas que comercializan detectores de neutrones térmicos basados
en la combinaciéon ZnS(Ag)-°Li (Eljen Technology y Saint-Gobain Crystals), el tiempo
caracteristico de la componente rapida mas intensa de este centellador esta entre 0, 2

y 0,25 ps. Sin embargo, se ha dedicado esta seccion de este trabajo de tesis para hacer
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un estudio detallado de los tiempos de decaimiento de la molécula de ZnS(Ag) cuando
ésta es excitada por los productos de la reaccién de captura neutrénica del % Li. Cabe
destacar que los productos de esta reaccién son un *H (2,73 MeV) y una particula o
(2,05 MeV).

Para hacer este estudio se utilizé el detector EJ-420, la fuente de calibracién de 252 Cf
y un osciloscopio Tektronix TBS1000, el cual posee una frecuencia maxima de muestreo
de 2,5 GHz. Se ubicé un bloque de polietileno entre la fuente de neutrones y el detector
de 6 cm de espesor con la finalidad de incrementar la probabilidad de ocurrencia de
las reacciones de captura neutrénica en el detector. Los pulsos de salida del detector
(especificamente del 4nodo del PMT) se enviaron directamente al osciloscopio donde
fueron digitalizados. En total se digitalizaron 12 pulsos (con amplitudes distintas) en

una ventana temporal variable entre 2,5y 6 us.

El analisis cuantitativo se llevd a cabo modelando la intensidad de la parte decrecien-
te de los pulsos digitalizados con una funcién compuesta por una suma de exponenciales
decayentes [62] (ver ec. 4.7). Es importante mencionar que debido a que el fotomulti-
plicador H1949-51 posee una constante de tiempo caracteristica (1,3 ns) menor que los
tiempos de decaimiento observados, el perfil temporal del pulso de salida se aproxima
con bastante exactitud a la historia temporal de su formaciéon. Por lo tanto, de los
pardmetros de ajuste de la ec. 4.7 se pueden determinar los tiempos caracteristicos (7;)

y las amplitudes (4;) de las componentes de decaimiento del centellador ZnS(Ag).

10 =% (2) e (47

En la Fig. 4.57 se presenta un ajuste realizado a uno de los pulsos digitalizados. En
total fue necesario incluir un minimo de tres términos en la ec. 4.7 para modelar la
forma del pulso. En la Fig. 4.57 también se muestran por separado los tres términos

(componentes de decaimiento) incluidos en el ajuste.

De los ajustes realizados a los 12 pulsos digitalizados se obtuvieron los valores pro-
medio para los tiempos 7; y las intensidades normalizadas w; (calculadas segin la ec.
4.8) de las tres componentes de decaimiento del ZnS(Ag). Los resultados se presentan
en la Tabla 4.6. Es importante destacar que la precision con la que se reportan los
tiempos de decaimiento es del orden del 6 % (excepto en el caso de la componente mas

rapida que es ~ 20 %).

(4.8)
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Figura 4.57. Ejemplo de un pulso de salida del detector EJ-420. Se muestra el ajus-
te realizado a los datos con la ec. 4.7. Ademas, se muestran por separado las tres
componentes de decaimiento incluidas en el ajuste

Tabla 4.6. Tiempos (7;) e intensidades (w;) promedio de las tres componentes de
decaimiento del ZnS(Ag)

7; (1) w;
0,029 + 0,006 | 0,10 % 0, 02
0,159 + 0,007 | 0,18 £ 0,01

2,44+0,1 |0,7240,02

De los resultados presentados en la Tabla 4.6 se obtiene que la componente mas inten-
sa es la que posee el tiempo caracteristico més largo entre las tres (~ 2,4 us). Ademas,
se encontré que la componente rapida méas intensa tiene un tiempo caracteristico de
aproximadamente 159 ns. Este valor difiere considerablemente del reportado por las
empresas Eljen Technology y Saint-Gobain Crystals (0,2 y 0,25 us respectivamente).
Ademas, recientemente Kubota et. al. (2004) [63] reportaron sélo dos componentes de
decaimiento para el ZnS(Ag), una componente rapida con un 7 = 0,222 us y una
lenta con un 7, = 1,77 pus. Sin embargo, hay que tomar en cuenta que el procedimiento
llevado a cabo por Kubota et al. (2004) [63] para analizar las curvas decaimiento del
ZnS(Ag) representa un método alternativo al implementado en este trabajo de tesis.
En [63] se definieron las componentes de decaimiento rapida y lenta como el tiempo en
el cual la intensidad de luminiscencia (integral del pulso) alcanza la mitad de su valor
total en dos ventanas de integracion, una entre 0 y 0,4 ps para la componente rapida

y otra entre 0 y 4 ps para la componente lenta.
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Finalmente, en este trabajo de tesis se encontré que es necesario incluir una tercera
componente (més rapida, ~ 29 ns) para reproducir de manera exacta la forma del
pulso. Es importante mencionar que para realizar un analisis adecuado de los datos
es sumamente critico tener digitalizado todo el pulso, es decir, es necesario asegurarse
que la cola del pulso retorn6 completamente a la linea base. Si esto no ocurre, es muy
probable que los valores obtenidos para los tiempos caracteristicos e intensidades de

las componentes de decaimiento sean inexactos.
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CAPITULO V

CONCLUSIONES

Se compard el desempeno entre un fotomultiplicador (PMT) plano de multiples édno-
dos H8500C y un PMT estandar (linear-focused) H1949-51. Para hacer esto, estos
dos fotomultiplicadores se acoplaron a dos celdas cilindricas idénticas (de 50,8 mm de
didmetro por 50,8 mm de espesor) que contienen el centellador orgénico liquido mo-
derno EJ-309. Se encontrd que la resolucién en energia que exhiben ambos detectores
es similar, mientras que, la resolucién temporal del detector asociado al PMT estandar
es mayor que la del detector asociado al PMT H8500C. Aun asi, la resolucién temporal
que muestra este ultimo es suficientemente buena para una gran cantidad de aplica-
ciones ya que ésta es menor que 1 ns. También, se estudid el desempeno de ambos
detectores en la vecindad de un campo magnético. Se encontré que la respuesta del de-
tector asociado al PMT H8500C se ve poco afectada en zonas con campos magnéticos
moderados (hasta ~ 250 (), mientras que, tanto la ganancia como la resolucién en
energia del detector asociado al PMT estandar se ven severamente disminuidas en zo-
nas con campos magnéticos de aproximadamente 60 G, atin y cuando el PMT H1949-51
posee un blindaje de mu-metal. Finalmente, se comparo la capacidad de discrimina-
cién n/v entre el centellador moderno EJ-309 y el referente EJ-301 (acoplados ambos
a PMT’s H8500C). Se encontraron valores para la Figura de Mérito (FoM) utilizada
ligeramente mayores para el detector asociado al centellador EJ-301. Este resultado
estda en concordancia con lo reportado anteriormente para este tipo de centelladores

cuando han sido acoplados a fotomultiplicadores estdndares (linear-focused).

Se determino la funcién de emision de luz para protones del centellador EJ-309 con-
tenido en una celda de aluminio de 50, 8 mm de diametro por 50,8 mm de espesor. Para
ello se utilizé una fuente de ?Cf y se aplicé el método de la primera derivada pro-
puesto por Kornilov et. al. (2009) [24]. La funcién encontrada en este trabajo presenta
algunas diferencias respecto a las funciones reportadas anteriormente por Enqvist et al.
(2013) [37] y Takada et al. (2011) [36], las cuales corresponden a detectores de mayor
volumen. Enqvist et al. (2013) [37] evidenciaron una dependencia entre estas funciones
y el volumen del detector, sin embargo, no queda clara la aplicabilidad de este resultado
para detectores con distintos volimenes ya que por una parte la funcién determinada
por Takada et al. (2011) para un detector de 12 ¢m x 12 ¢m presenta diferencias con la

reportada por Enqvist et al. (2013) para un detector de igual tamano, y por otra parte
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la funcion determinada en este trabajo no sigue la tendencia encontrada por Enqvist
et al. (2013) a medida que el detector es mas pequeno. Por lo tanto, para construir
un modelo por Monte Carlo confiable de un detector EJ-309 se recomienda determinar

experimentalmente su correspondiente funciéon de emisién de luz para protones.

Utilizando tres de los cédigos méas usados en la actualidad para realizar el trans-
porte de neutrones y fotones gamma a través de la materia, es decir, GEANT/ 9.6,
MCNPX 2.7.0 y PENELOPE 2008, se realizaron tres modelos idénticos de la celda
de aluminio que contiene a los centelladores liquidos utilizados en este trabajo. En los
modelos realizados con GEANTY 9.6 y MCNPX 2.7.0 se introdujeron las diferentes
funciones de emisién de luz para protones con la finalidad de simular los espectros en
emision de luz correspondientes a neutrones monoenergéticos y asi poder determinar
la curva de eficiencia intrinseca para neutrones del centellador EJ-309. A pesar de que
las diferencias entre las funciones de emision de luz para protones son pequenas en la
regién de interés, se encontré que éstas causan diferencias importantes en los espectros
en emision de luz simulados. Se compararon las curvas de eficiencia simuladas con las
curvas experimentales y se observé que las curvas simuladas con las funciones reporta-
das anteriormente difieren considerablemente de las curvas experimentales, sobre todo
para valores de emision de luz cercanas al umbral, mientras que aquellas simuladas con
la funcién de emision de luz determinada en este trabajo estan en buena corresponden-
cia con las mediciones experimentales. Se observé ademas una buena correspondencia
entre los célculos realizados con GEANTY 9.6 y MCNPX 2.7.0 en lo que respecta al

transporte de neutrones de baja energia.

El modelo realizado con PENELOPE 2008 se utilizé tinicamente para los calculos
que involucraron el transporte de fotones gamma. Se demostrod, a partir de resultados
experimentales y simulaciones por Monte Carlo, que la eficiencia intrinseca gamma
de un detector EJ-309 de 50,8 mm de didmetro por 50,8 mm de espesor no cambia
sustancialmente (< 3 %) en funcién de la posicién de la fuente radiactiva respecto al
centro del detector. Este resultado también sirvié para validar el modelo realizado con
PENELOPE 2008. Se comparé el espectro en energia experimental de una fuente de
137 Cs con los espectros simulados con GEANTY 9.6, MCNPX 2.7.0 y PENELOPE
2008, encontrandose una buena correspondencia entre el espectro experimental y los
simulados con PENELOPE 2008 y MCNPX 2.7.0, mientras que, el espectro simula-
do con GEANT/ 9.6 sobrestima en aproximadamente 20 % el resultado experimental.
Estos mismos resultados se observaron en la curva de eficiencia intrinseca gamma. Se
recomienda usar MCNPX 2.7.0 o PENELOPE 2008 para obtener informacién cuan-

titativa confiable en problemas donde se simulen fotones de baja energia.

A partir de estos resultados se us6 un detector EJ-309/H8500C para ensamblar un

prototipo de un espectrémetro de neutrones y fotones gamma compacto, ligero (~ 8,4
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kg) y que consume poca energia (opera con baterias durante aproximadamente 2,5 h
continuas). El sistema hace uso de una electrénica nuclear basada en digitizers para
hacer el procesamiento digital de los pulsos. El prototipo se encuentra actualmente bajo
pruebas de laboratorio para asegurarse de que cumpla con la normativa relacionada con
este tipo de instrumento. Hasta ahora se ha determinado que la eficiencia de deteccién
para gammas y neutrones cumple con la normativa correspondentiente de la IEC [87].
Actualmente, como parte de una tesis de doctorado en fisica que se esta llevando a
cabo en la Universidad de los Estudios de Padova, se esta desarrollando un programa
para identificar fuentes radiactivas basandose tinicamente en las caracteristicas de los
espectros gamma. La capacidad de discriminacién n/v del sistema ofrece la posibi-
lidad de detectar fuentes de neutrones débiles. Este sistema puede ser 1til tanto en
aplicaciones de campo como en ciencias puras y aplicadas. En aplicaciones de campo
éste puede ser implementado en el area de la seguridad nacional como un instrumento
para la deteccién e identificacién de materiales nucleares y fuentes radiactivas. Y en lo
que respecta a las ciencias puras y aplicadas éste esta siendo usado actualmente en el
ambito de la ingenierfa de la fusién nuclear (Consozio RFX, Padova-Italia), como una

herramienta para el diagnostico de un plama D-D.

Se realizé una caracterizacion completa de un nuevo y moderno tipo de centellador
plastico con capacidades de discriminacién n/vy (EJ-299-33). Se determiné la resolu-
cién en energia, la resolucién temporal y la capacidad de discriminacién n/vy de este
centellador. Los resultados obtenidos fueron comparados con los centelladores liqui-
dos EJ-309 y EJ-301. Se obtuvo que la resolucién en energia del plastico EJ-299-33
(0/L =10,0 £ 0,8%), correspondiente al borde Compton del fotén gamma de 1,275
MeV, es ligeramente menor que la de los centelladores liquidos (/L = 8,0 + 0,5 %),
mientras que la resolucion temporal es muy similar a la de ambos centelladores liquidos
(~ 0,4 ns). Por otra parte, la capacidad de discriminacién n/+ del plastico es menor
que la de los liquidos, siendo ésta critica en la zona de bajas energias donde se ob-
servo una discriminaciéon pobre entre los eventos correspondientes a neutrones rapidos
y fotones gamma. No obstante, las caracteristicas generales encontradas en este nuevo
tipo de detector plastico respaldan la posibilidad de usarlo en aplicaciones donde se
requieren areas o volumenes activos grandes. En ciencias puras y aplicadas éste puede
ser usado en medidas de tiempo de vuelo, ademads, puede ser usado en aplicaciones
de seguridad nacional como reemplazo de los detectores basados en PVT (que son
sensibles principalmente a fotones gamma y no poseen capacidades de discriminacién
n/7), los cuales constituyen parte fundamental de los portales para medir radiacién en

puertos, aeropuestos y aduanas, entre otros.

Se estudio la respuesta y el desempeno de un centellador orgénico liquido cargado

con 4,6% de 1°B, EJ-339A, ante un campo de radiacién mixta (neutrones rapidos,
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neutrones térmicos y fotones gamma). Se determiné la capacidad de discriminacién
entre neutrones rapidos y fotones gamma de este detector a partir del calculo de la
Figura de Mérito (definida en la sec. 2.3) en funcién del umbral en emisién de luz. Se
encontré que los valores de FoM del centellador EJ-339A son menores que los de los
centelladores liquidos EJ-309 y EJ-301. Sin embargo, la capacidad de discriminacion
n/v del EJ-339A es suficientemente buena como para ser utilizado en aplicaciones en
donde puede ser tolerado un umbral en emisiéon de luz mayor o igual que 200 ke Vee
(FoM > 1,2).

Para estudiar la respuesta del detector EJ-339A a eventos correspondientes a captu-
ras neutrénicas se realizaron mediciones con una fuente de 22 Cf blindada con polieti-
leno y ademads se hizo un experimento con la misma fuente blindada con plomo para
medir los eventos tipo “capture-gated”. Los resultados obtenidos confirmaron que los
eventos de captura del !° B producen una emisién de luz promedio de aproximadamente
50 ke Vee, tal como ha sido reportado previamente por otros autores. Ademaés, haciendo
un procesamiento digital de los pulsos, se confirmé que en un grafico del parametro
PSD en funcién de la emision total de luz los eventos de captura se encuentran distri-
buidos entre los eventos correspondientes a neutrones rapidos y fotones gamma. Otros
autores, utilizando electrénica nuclear analdgica, encontraron resultados similares con
detectores semejantes al EJ-339A. Sin embargo, Flaska et al. (2009) [3], haciendo un
procesamiento digital de los pulsos similar al implementado en este trabajo, reportaron
que los eventos correspondientes a capturas neutronicas exhiben parametros PSD ma-
yores que los de los neutrones réapidos. Se ha demostrado en este trabajo que en realidad

los eventos observados por Flaska et al. (2009) [3] corresponden a pulsos apilados.

Utilizando los eventos tipo “capture-gated” se determiné el tiempo caracteristico de
captura para un detector EJ-339A de 50,8 mm de diametro por 50,8 mm de espesor.
El valor obtenido fue de 7 = (440 £ 20) ns, estando éste en buena correspondencia
con otros valores reportados anteriormente para detectores similares, y una vez mas
en desacuerdo con los resultados reportados por Flaska et al. (2009) [3]. Con estos
mismos eventos se determiné experimentalmente la eficiencia de deteccion del fotén
gamma de 478 keV, el cual se emite el 94% de las veces que ocurre una reaccién de
captura neutrénica del °B. El resultado experimental obtenido para esta eficiencia
de deteccién fue de (20 £ 3) %. Finalmente se realizé un modelo de este detector con
PENELOPE 2008 el cual se uso, entre otras cosas, para determinar un valor simulado
para este parametro. Las simulaciones arrojaron un valor de 17 %, el cual estd en

correspondencia con el valor experimental.

A partir de los eventos registrados en un detector EJ-339A se estudié un escenario en
el cual una fuente de 2Cf se encuentra blindada con un material hidrogenado (poli-

etileno). Utilizando sélo la respuesta del detector EJ-339A, se encontré una manera de



130

distinguir entre una fuente de neutrones blindada (por los eventos de captura neutréni-
ca) de fuentes de fotones gamma de baja energia (por ejemplo los de una fuente de
241 Am). Esto se logré realizando un gréafico de la relacién entre los eventos correspon-
dientes a fotones gamma en dos regiones del espectro (< 0,1 MeVee y > 0,1 MeVee)
en funcion de la misma relacién para los eventos correspondientes a neutrones. En este
grafico se logra discriminar claramente entre fuentes gamma (*'Am y #2Na) y una
fuente de 2°2Cf blindada en diferentes configuraciones con polietileno y plomo. Este
resultado es muy importante para la posible implementacion del detector EJ-339A en
aplicaciones de seguridad nacional. Por otra parte, se encontré que usando en conjunto
la informacion registrada por un sistema de dos detectores, un EJ-301 y un EJ-339A es
posible obtener informacion acerca del espesor de polietileno con el cual estd blindada
la fuente de 22 Cf. Especificamente esto se obtuvo graficando la relacién entre el incre-
mento relativo de eventos registrados en el detector EJ-339A y el nimero de neutrones
rapidos que produjeron una emisién de luz mayor que 0,1 MeVee en el detector EJ-301
en funcién del espesor de polietileno. El resultado que se obtuvo fue una dependencia
casi lineal entre dicha relacién y el espesor de polietileno. Finalmente, se realiz6 un
modelo de este sistema con GEANT/ 9.6 y se encontré una buena correspondencia

entre los resultados experimentales y los simulados.

Se estudio la respuesta de un detector de neutrones térmicos EJ-420, el cual esta ba-
sado en un compuesto de litio (enriquecido al 95% con ®Li) disperso en una matriz
ZnS(Ag). Con la finalidad de identificar los eventos correspondientes a neutrones térmi-
cos se implementé de manera exitosa la técnica de discriminacién por forma de pulsos
haciendo un procesamiento digital de los datos. Se encontré que los anchos 6ptimos pa-
ra las ventanas de integracién de los pulsos son de 128 y 600 ns. Con esta configuracién
se pudieron discriminar de manera precisa los eventos correspondientes a neutrones
térmicos de los eventos gamma. La alta sensibilidad que muestra este centellador para
la deteccion de neutrones térmicos lo hace un fuerte candidato para aplicaciones de se-
guridad nacional, especificamente para la deteccién de fuentes de neutrones blindadas

con materiales hidrogenados.

Finalmente, utilizando el detector EJ-420 y una fuente de 252Cf blindada con poli-
etileno, se midieron las componentes de decaimiento del centellador ZnS(Ag) cuando es
excitado por los productos de la reaccién Li(n, a)® H. Estos resultados contribuyeron
a la determinacion de los valores 6ptimos de las ventanas de integracién de los pul-
sos para implementar la técnica de discriminacion. En total fueron identificadas tres
componentes de decaimiento: 71 = (0,029 £ 0,006) us, 72 = (0,159 £ 0,007) us, y
T3 =(2,4£0,1) ps.
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En las Fig. A.1 y A.2 se presentan los graficos del parametro PSD en funcién de
la emisién total de luz para las fuentes de **'Am (A.1a), 2 Na (A.1b) y #2Cf (A.2)

construidos con los eventos registrados en el detector EJ-301. La curva gris define la

frontera entre las regiones que corresponden a eventos de neutrones rapidos y fotones

gamma. Estos datos fueron adquiridos con el esquema experimental presentado en la
Fig. 4.50 y sirviron para estudiar la respuesta del sistema de detectores EJ-339A/EJ-

301 ante la presencia de una fuente de °>Cf blindada con polietileno (ver sec. 4.4.4).
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Figura A.1. Gréficos del parametro PSD en funcién de la emision total de luz para las
fuentes de *! Am (a) y *?Na (b) construidos con los eventos registrados en el detector
EJ-301. La curva gris define la frontera entre la region que corresponde a eventos gamma
(debajo de la curva) y la que corresponde a eventos de neutrones rapidos (encima de

la curva)
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Figura A.2. Gréfico del parametro PSD en funcién de la emision total de luz para la

fuente de 2°2Cf construido con los eventos registrados en el detector EJ-301. La curva
gris es la misma de la Fig. A.1



1]

2]

133

REFERENCIAS

Knoll G. Radiation Detection and Measurements. John Wiley and Sons, Inc., New
York, USA, tercera edicion, 1989.

Pesente S., Nebbia G., Viesti G., Daniele F., Fabris D., Lunardon M., Moretto
S., Nad K., Sudac D., y Valkovic V. Progress in tagged neutron beams for cargo

inspections. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research B, 261:268-271,
2007.

Flaska M. y Pozzi S. Digital pulse shape analysis for the capture-gated liquid
scintillator BC-523A. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,
599:221-225, 2009.

Viesti G. et al. The EXPLODET project: advanced nuclear techniques for hu-
manitarian demining. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,
422:918-921, 1999.

Zuin L. et al. Experimental optimisation of a moderated 2*? Cf source for land mine
detection. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 449:416-426,
2000.

Fioretto E. et al. CsI(Tl) scintillators as 7-ray detectors for the identification
of hidden explosives. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,

471:234-238, 2001.

Pesente S. et al. Tagged neutron inspection system (tnis) based on portable sealed
generators. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research B, 241:743-747,
2005.

Perot B. et al. Development of the EURITRACK tagged neutron inspection sys-
tem. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research B, 261:295-298, 2007.

Pesente S., Lunardon M., Nebbia G., Viesti G., Sudac D., y Valkovic V. Monte
carlo analysis of tagged neutron beams for cargo container inspection. Applied
Radiation and Isotopes, 65:1322-1329, 2007.



[10]

[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

134

Carasco C. et al. In-field tests of the EURITRACK tagged neutron inspection
system. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 588:397-405,
2008.

Viesti G., Cossutta L., Fabris D., Lunardon M., Moretto S., Nebbia G., Pesente
S., Pino F., y Sajo-Bohus L. Material recognition by using a tagged 2°2 Cf source.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 593:592-596, 2008.

Stevanato L. et al. A new facility for non-destructive assay using a 22 Cf source.

Applied Radiation and Isotopes, 73:52-59, 2013.

Viesti G. et al. Search of explosives in vehicles by using tagged neutrons. Detection
of Liquid Explosives and Flammable Agents in Connection with Terrorism, paginas
39-46, 2008.

Viesti G., Sajo-Bohus L.and Fabris D., Lunardon M., Moretto S., Nebbia G., y
Pesente S. Material recognition using fission gamma rays. Nuclear Instruments
and Methods in Physics Research A, 606:816-820, 2009.

D. Cester D., Nebbia G., Stevanato L., Viesti G., Neri F., Petrucci S:, Selmi S.,
Tintori C., Peerani P., y Tomanin A. Special nuclear material detection with

a mobile multi-detector system. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research A, 663:55-63, 2012.

Coelho P.; Da Silva A., y Maiorino J. Neutron energy spectrum measurements of
neutron sources with an NE-213 spectrometer. Nuclear Instruments and Methods

in Physics Research A, 280:270-272, 1989.

Klein H. y Neumann S. Neutron and photon spectrometry with liquid scintillation
detectors in mixed fields. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
A, 476:132-142, 2002.

Kaschuck Yu. A., Esposito B, Trykov L. A., y Semenov V. P. Fast neutron spectro-
metry with organic scintillators applied to magnetic fusion experiments. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research A, 476:511-515, 2002.

Zhang C., Mei D. M., Davis P., Woltman B., y Gray F. Measuring fast neutrons
with large liquid scintillation detector for ultra-low background experiments. Nu-
clear Instruments and Methods in Physics Research A, 729:138-146, 2013.

Howe S. D., Lisowski P. W., Russell G. J., King N. S. P., y Donnert H. J. De-
termination of the absolute efficiency of an organic scintillator for neutrons with
energies between 0.5 and 800 MeV. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research A, 227:565-570, 1984.



[21]

[22]

23]

[24]

[25]

2]

[29]

135

Weber Ch., Fabry I., Huhn V., Siepe A., y Von Witsch W. Accurate determination
of the fast-neutron detection efficiency for organic scintillators using a collimated
neutron beam. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 488:307-
313, 2002.

Shin K., Ishii Y., Uwamino Y., Sakai H., y Numata S. Measurements of NE-213
response functions to neutrons of energies up to several tens of Mev. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research A, 308:609-615, 1991.

Sasaki M., Nakao N., Nakamura T., Shibata T., y Fukumura A. Measurements of
the response functions of an NE213 organic liquid scintillator to neutrons up to
800 MeV. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 480:440-447,
2002.

Kornilov N. V., Fabry 1., Oberstedt S., y Hambsch F. Total characterization
of neutron detectors with a 2*2Cf source and a new light output determination.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 599:226-233, 2009.

Moszynski M., Costa G. J., Guillaume G., Heusch B., Huck A., y Mouatassim
S. Study of n-vy discrimination with NE213 and BC501A liquid scintillators of
different size. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 350:226-
234, 1994.

Kaschuck Y. y Esposito B. Neutron/~-ray digital pulse shape discrimination with
organic scintillators. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,

551:420-428, 2005.

Cavallaro M. et al. Pulse-shape discrimination in NE213 liquid scintillator detec-
tors. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 700:65-69, 2013.

Cester D., Lunardon M., Nebbia G., Stevanato L., Viesti G., Petrucci S., y Tin-
tori C. Pulse shape discrimination with fast digitizers. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A, 748:33-38, 2014.

Schweda K. y Schmidt D. Improved response function calculations for scintillation
detectors using an extended version of the MCNP code. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A, 476:155-159, 2002.

Pozzi S., Flaska M., Enqvist A., y Pazsit I. Monte carlo and analytical models of
neutron detection with organic scintillation detectors. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A, 582:629-637, 2007.



[31]

[33]

[35]

[36]

[37]

[39]

136

Gohil M. et al. Measurement and simulation of neutron response function of
organic liquid scintillator detector. Nuclear Instruments and Methods in Physics

Research A, 664:304-309, 2012.

Tajik M., Ghal-Eh N., Etaati G. R., y Afarideh H. Modeling NE213 scintilla-
tor response to neutrons using an MCNPX-PHOTRACK hybrid code. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research A, 704:104-110, 2013.

Pozzi S. A., Clarke S. D.; Flaska M., y Peerani P. Pulse-height distributions of
neutron and gamma rays from plutonium-oxide samples. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A, 608:310-315, 2009.

Lavietes A., Liguori C., Pickrell M., Plenteda R., Sweet M., Shigeyama M., Asano
T., Nagatani T., y Nakajima S. Gamma and neutron detector performance in a

mox fuel fabrication plant environment. Nuclear Science Symposium Conference
Record (NSS/MIC), 2010 IEEE, péginas 677-685, 2010.

Pawetczak 1. A., Ouedraogo S. A., Glenn A. M., Wurtz R. E., y Nakae L. F.
Studies of neutron-v pulse shape discrimination in €j-309 liquid scintillator using
charge integration method. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
A, 711:21-26, 2013.

Takada M., Yajima K., Kamada S., Yasuda H., y Nakamura T. Simulated neu-
tron response functions of phoswich-type neutron detector and thin organic liquid

scintillator. Progress in Nuclear Science and Technology, 2:274-279, 2011.

Enqvist A., Lawrence C., Wieger B., Pozzi S., y Massey T. Neutron light output
response and resolution functions in EJ-309 liquid scintillation detectors. Nuclear

Instruments and Methods in Physics Research A, 715:79-86, 2013.

Naeem S. F., Clarke S. D., y Pozzi S. A. Validation of Geant4 and MCNPX-PoliMi
simulations of fast neutron detection with the EJ-309 liquid scintillator. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research A, 714:98-104, 2013.

Kouzes R. T., Ely J. H., Lintereur A. T., Mace E. K., Stephens D. L., y Woo-
dring M. L. Neutron detection gamma ray sensitivity criteria. Nuclear Instruments
and Methods in Physics Research A, 654:412-416, 2011.

Swiderski L., Moszynski M., Wolski D., Iwanowska J., Szczesniak T., Schotanus P.,
y Hurlbut C. Suppression ofgamma-ray sensitivity of liquid scintillators for neutron
detection. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 652:330-333,
2011.



[41]

[42]

[43]

[44]

[45]

[46]

[48]

[49]

[50]

[51]

137

Stevanato L., Cester D., Nebbia G., y Viesti G. Neutron detection in a high
gamma-ray background with EJ-301 and EJ-309 liquid scintillators. Nuclear Ins-
truments and Methods in Physics Research A, 690:96-101, 2012.

Takahiko A., Kiyonari H., Chizuo M., Katsuhisa K., y Naoto T. Energy res-
ponse of a full-energy-absorption neutron spectrometer using boron-loaded liquid
scintillator BC-523.  Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,
333:492-501, 1993.

Ranucci G. y Borex collaboration. A liquid scintillator detector for the solar
neutrino. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 315:229-235,
1992.

Wang S. C. et al. A feasibility study of boron-loaded liquid scintillator for the
detection of electron anti-neutrinos. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research A, 432:111-121, 1999.

Normand S., Mouanda B., Haan S., y Louvel M. Discrimination methods between
neutron and gamma rays for boron loaded plastic scintillators. Nuclear Instru-

ments and Methods in Physics Research A, 484:342-350, 2002.

Holm P., Perajarvi K., Ristkari S., Siiskonen T., y Toivonen H. A capture-gated
neutron spectrometer for characterization of neutron sources and their shields.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 751:48-54, 2014.

Swiderski L. et al. Boron-10 loaded BC523A liquid scintillator for neutron detec-
tion in the border monitoring. IEEE Transactions on Nuclear Science, 55(6):3710-
3716, 2008.

Swiderski L. et al. Comparison of neutron detection efficiency of a He-3 counter
and a boron-10 loaded liquid scintillator. IEEFE Transactions on Nuclear Science,

57(5):2857-2861, 2010.

Jastaniah S. D. y Sellin P. J. Digital techniques for n/+ pulse shape discrimi-
nation and capture-gated neutron spectroscopy using liquid scintillators. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research A, 517:202-210, 2004.

Kamykowski E. A. Analysis of mean lifetime for capture of neutrons in boron-
loaded plastic scintillators. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
A, 299:105-110, 1990.

Swiderski L. et al. Further study of boron-10 loaded liquid scintillators for de-
tection of fast and thermal neutrons. IEEFE Transactions on Nuclear Science,

57(1):375-380, 2010.



[52]

[53]

[54]

[55]

[58]

[60]

138

Budakovsky S. V., Galunov N. Z., Karavaeva N. L., Jong K. K., Yong K. K., Ta-
rasenko O. A., y Martynenko E. V. New effective organic scintillators for fast neu-

tron and short-range radiation detection. IEEE Transactions on Nuclear Science,
54(6):2734-2740, 2007.

Zaitseva N., Rupert B. L., PawelLczak 1., Glenn A., Martinez H. P., Carman
L., Faust M., Cherepy N., y Payne S. Plastic scintillators with efficient neu-

tron/gamma pulse shape discrimination. Nuclear Instruments and Methods in

Physics Research A, 668:88-93, 2012.

Matei C., Hambsch F. J., y Oberstedt S. Proton light output function and neutron
efficiency of a p-terphenyl detector using a 22 Cf source. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A, 676:135-139, 2012.

Pozzi S. A., Bourne M. M., y Clarke S. D. Pulse shape discrimination in the plastic
scintillator EJ-299-33. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,
723:19-23, 2013.

Nyibule S. et al. Radioluminescent characteristics of the EJ 299-33 plastic scinti-
llator. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 728:36-39, 2013.

Kojima T., Katagiri M., Tsutsui N., Imai K., Matsubayashi M., y Sakasai K. Neu-
tron scintillators with high detection efficiency. Nuclear Instruments and Methods
in Physics Research A, 529:325-328, 2004.

Katagiri M., Nakamura T., Ebine M., Birumachi A., Sato S., Shooneveld E. M.,
y Rhodes N. J. High-position-resolution neutron imaging detector with crossed
wavelength shifting fiber read-out using two ZnS/®LiF scintillator sheets. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research A, 2007:149-152, 573.

Wu C., Tang B., Sun Z. J., Zhang Q., Yang Z., Zhang J., Yang Y. D., Liang J.
C.,y Wu J. J. A study of ZnS(Ag)/°LiF with different mass ratios. Radiation
Measurements, 58:128-132, 2013.

Kiff S. D., Bowden N., Lund J., , y Reyna D. Neutron detection and identification
using ZnS:Ag/OLiF in segmented antineutrino detectors. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A, 652:412-416, 2011.

Kraitor S. N. y Koshaeva K. K. Decay of scintillations in ZnS(Ag) produced by a-
particles and fission fragments. Translated from Zhurnal Prildadnoi Spektroskopii,
10:638-641, 1969.



[62]

[63]

[64]

[66]

[69]

[70]

139

Mikhailik V. B., Henry S., Horn M., Kraus H., Lynch A., y Pipe M. Investigation
of luminescence and scintillation properties of a ZnS-Ag/LiF scintillator in the

7-295 K temperature range. Journal of Luminescence, 134:63-66, 2013.

Kubota N., Katagiri M., Kamijo K., y Nanto H. Evaluation of ZnS-family phosp-
hors for neutron detectors using photon counting method. Nuclear Instruments
and Methods in Physics Research A, 529:321-324, 2004.

Kouzes R. T. et al. Neutron detection alternatives to ®He for national security
applications. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 623:1035-
1045, 2010.

Barros Haydn. Use of agro-environmental radioactive soil tracers (i.e. 1¥7Cs and
210Ph) for assessing and managing sedimentation processes impacting reservoirs
(VEN/7/004). proyecto nacional de cooperacion técnica del organismo internacio-

nal de energia atémica, 2012-2013.

Barros Haydn. Fortalecimiento de las capacidades de la red nacional geocronologia
para incrementar la oferta de servicios a las empresas e instituciones nacionales
y disminuir la dependencia tecnoldgica del exterior. FONACIT — PEI CFI-703,
Octubre 2013.

Barros Haydn. Evaluation of residence times and water ages in aquifers by means
of environmental beta emitter radioisotopes to better understanding and mana-
ging water resources. (VEN/7/005). proyecto nacional de cooperacién técnica del

organismo internacional de energia atéomica, 2014-2015.

Barros Haydn. Diseno y construccion de una herramienta de sondeo gamma es-
pectral para perfilaje estratigrafico de pozos petroleros y aplicaciones en hidro-
geologia, 2016-2017. Sometido al FONACIT y pre-aprobado por la Direccion de
Energia Atémica para ser elevado como Proyecto Nacional de Cooperacién Técnica

auspiciado por el OIEA.

Birks J. B. The Theory and Practice of Scintillation Counting. Pergamon Press
Ltd., primera edicion, 1964.

Siciliano E. R., Ely J. H., Kouzes R. T., Schweppe J. E., Strachan D. M., y
Yokuda S. T. Energy calibration of gamma spectra in plastic scintillators using

Compton kinematics. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,
594:232-243, 2008.

Stevanato L., Fabris D., Hao X., Lunardon M., Moretto S., Nebbia G., Pesente S.,
Sajo-Bohus L., y Viesti G. Light output of EJ228 scintillation neutron detectors.
Applied Radiation and Isotopes, 69:369-372, 2011.



[72]

[73]

[80]

[81]

[82]

[83]

[84]

140

Dietze G. y Klein H. Gamma-calibration of NE213 scintillation counter. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research, 193:549-556, 1982.

Green S., Koohi-Fayegh R., y Scott M. An observation on the response of small
NE-213 scintillation detectors to high energy neutrons. Nuclear Instruments and

Methods in Physics Research A, 431:380-382, 1999.

Verbinski V., Weber H., y Sund R. E. Prompt gamma rays from 23°U(n,f),
29 Py(n,f), and spontaneous fission of *2Cf. Physical Review C, 7:1173-1185,
1973.

Mannhart W. Evaluation of the Cf-252 fission neutron spectrum between 0 MeV
and 20 MeV. Proceedings of the Advisory Group Meeting on Properties of Neutron
Sources, Report IAEA-TECDOC-410, page 158, 1986.

Bielajew Alex. Fundamentals of the Monte Carlo method for neutral and charged
particle transport. 2000.

Salvat F., Fernandez J., Acosta E., y Sempau J. PENELOPE, a co-
de system for Monte Carlo simulation of electron and photon transport.

NEA /NSC/DOC(2001)19, 2001.

Evans Robley D. The Atomic Nucleus. McGraw-Hill Publishing Company LTD.,
Bombay-New Delhi, first edicion, 1955.

Agostinelli S. et al. Geant4d — a simulation toolkit. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A, 506:250-303, 2003.

Allison J. et al. Geant4 developments and applications. IEFE Transactions on
Nuclear Science, 53:270-278, 2006.

Pelowitz D. MCNPX User’s Manual, version 2.7.0, Los Alamos National Labora-
tory. 2011LA-CP-11-00438, 2011.

Chadwick M. B. et al. ENDF/B-VIIL.1 Nuclear data for science and technology:
Cross 2 sections, covariances, fission product yields and decay data. Nuclear Data
Sheets, 112:2887-2996, 2011.

X-5 Monte Carlo Team. MCNP - A General Monte Carlo N-Particle Transport
Code, Version 5. Volume I: Overview and Theory. Los Alamos National Labora-
tory, 2008.

Stevanato L., Cester D., Nebbia G., Viesti G., Neri F., Petrucci S., Selmi S., y
Tintori C. High rate read-out of LaBr(Ce) scintillator with a fast digitizer. Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research A, 678:83-87, 2012.



[85]

[87]

[89]

[91]

[92]

141

Fallu-Labruyere A., Tan H., Hennig W., y Warburton W. K. Time resolution
studies using digital constant fraction discrimination. Nuclear Instruments and

Methods in Physics Research A, 579:247-251, 2007.

Antcheva L. et al. ROOT — A C++ framework for petabyte data storage, statisti-
cal analysis and visualization. Computer Physics Communications, 180:2499-2512,
2009.

Voytchev M., Chiaro P., y Radev R. Development of international standards
for instrumentation used for detection of illicit trafficking of radioactive material.
Radiation Measurements, 44:1-5, 2009.

Cester D., Nebbia G., Stevanato L., Pino F., Sajo-Bohus L., y Viesti G. A compact
neutron-gamma spectrometer. 25 International Nuclear Physics Conference, Flo-
rencia - Italia, 2013.

Cester D., Nebbia G., Stevanato L., Pino F., Sajo-Bohus L., y Viesti G. A com-
pact neutron-gamma spectrometer. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research A, 719:81-84, 2013.

Pino F., Stevanato L., Cester D., Nebbia G., Sajo-Bohus L., y Viesti G. The
light output and the detection efficiency of the liquid scintillator EJ-309. Applied
Radiation and Isotopes, 89:79-84, 2014.

Cester D., Nebbia G., Stevanato L., Pino F., y Viesti G. Experimental tests of
the new plastic scintillator with pulse shape discrimination capabilities EJ-299-33.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A, 735:202-206, 2014.

Braizinha B., Esterline J. H., Karwowski H. J., y Tornow W. Determination of the
proton and alpha-particle light-response functions for the KamLAND, BC-501A
and BC-517H liquid scintillators. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research A, 623:1046-1049, 2010.

Jackson H. y Thomas G. Boron-loaded neutron detector with very low v-ray
sensitivity. Review of Scientific Instruments, 36:419, 1965.

Greenwood L. y Chellew N. Improved (10)B-loaded liquid scintillator with pulse-

shape discrimination. Review of Scientific Instruments, 50:466, 1979.

Yi-Fen Y. et al. A high-rate 'B-loaded liquid scintillation detector for parity
violation studies in neutron resonances. Nuclear Instruments and Methods in
Physics Research A, 447:476-489, 2000.



[96]

[98]

142

Peerani P. et al. Testing on novel neutron detectors as alternative to 3He for
security applications. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A,

696:110-120, 2012.

Pino F., Stevanato L., Cester D., Nebbia G., Sajo-Bohus L., y Viesti G. Detecting
capabilities of the boron loaded liquid scintillator EJ-339A. 10*"* Latin American
Symposium on Nuclear Physics and Applications, Montevideo - Uruguay, 2013.

Pino F., Stevanato L., Cester D., Nebbia G., Sajo-Bohus L., y Viesti G. Detecting
fast and thermal neutrons with the boron loaded liquid scintillator, EJ-339A.
Applied Radiation and Isotopes, 92:6-11, 2014.



