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- Capitulo 1.
Introduccion.

Los materiales centelladores conforman dispositivos ampliamentg usados en la
deteccion de particulas cargadas en la mayoria de los laboratorios del mundo.
Ha habido innumerables intentos por describir la respuesta luminosa de dichos
materiales, ya scan estos organicos o inorganicos, sin embargo, la complejidad
de los modelos al parecer ha venido en aumento conforme se ha querido
entender mejor la naturaleza fisica de la produccion de luz inducida por iones
energéticos.

En realidad, la mayoria de los modelos existentes necesitan de parametros
que dependen de la identidad del i6n incidente para describir los datos sobre
un amplio intervalo de cargas y energias. El estudio de la interaccién de la
particula incidente con el material centellador hace que se considere la
deposicion de energia hecha por la particula a lo largo del material. El cdlculo
de la deposicion de energia se describe en el capitulo 2.

Los primeros intentos para explicar el centelleo debido a materiales organicos
se¢ le debe a J. B. Birks, el cual observo la eficiencia de centelleo de la
antraceno para distintas particulas incidentes y pudo dar la primera
explicacion a fondo del fenémeno.

En el capitulo 3 se dan los rasgos mas importantes del modelo propuesto por
Birks. En el capitulo 4 se puede ver que siguieron muchos intentos por
establecer un modelo que explicara tanto ¢l comportamicento de materiales
organicos como ¢! de materiales inorganicos, fracasando la mayoria de las
veces, no s6lo se necesitaba un modelo distinto para cada tipo de material sino
que su rango de aplicacion no comprendia a particulas con Z grandes.

Un error comin cn estas formulaciones durante mucho tiempo fue el no
entender fisicamente lo que pasaba en la region de saturacién en donde la
relacion entre la energia de la particula cargada y la luz de salida no es lineal.
A Birks le siguio afios mas tarde un intento mas serio por claborar un modelo
que ajustara mejor los datos y que representara la fisica del fendmeno, se le
debe a A. Murray y a R. Meyer el considerar un radio de saturacion el cual nos
permite estructurar a la deposicién de energia en dos partes, dicho modelo se




describe en detalle en ¢l capitulo 5. Cabe hacerse notar que cste modelo es de
gran importancia en el presente trabajo de tesis y sirvié de base para otras
formulaciones, empero, de nueva cuenta este modelo requicre de cilculos muy
complicados para ajustar los datos.

Los principales rasgos de EDSE, el modelo ‘{energy deposition by secondary
electrons™ el cual se desarrolla en el capitulo 6, son preservados en el modelo
simplificado el cual nosotros proponemos en este trabajo. EDSE ha probado
ser muy confiable tanto para materiales orgdanicos como para inorgdnicos asi
como para un amplio intervalo de energias y particulas incidentes.

El presente trabajo que aqui se propone, en el capitulo 7, hace uso de
consideraciones de altas energias con las cuales se obtiene de una manera facil
y directa el principal parametro del modelo, ¢l radio de saturacién. El radio de
saturacion manejado en la perspectiva del modelo EDSE nos da de manera
natural un método para calcular la respuesta luminosa de una manera facil y
analitica, librandonos asi de célculos anteriores muy complicados que ademas
no ajustaban bien los datos. La comparacion constante entre los datos
experimentales y las predicciones hechas por el modelo en cuestion son de
vital importancia en el estudio de los fenémenos de centelleo. En el capitulo 7
se comparan datos publicados tomados de la literatura con las predicciones
hechas por el modelo simplificado; a su vez se comparan estas predicciones
con las hechas por el recién publicado modelo de M. Parlog et al. el cual
también toma como basc a Murray y Meyer y a su radio de saturacion. Las
comparaciones sc hacen tanto con la formulacion general de M. Parlog como
con su simplificacién propuesta.

En cl capitulo 8 se exploran los alcances y mcjoras de la simplificacion
desarrollada con respecto al modelo original, asi como de los problemas que
resultan de considerar ciertas aproximaciones en el proceso.
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Capitulo 2.
Deposicion de energia.
2.1, El cilculo de Bohr- El caso clisico.

Considérese una particj:ula pesada con una carga Ze, masa My velocidad v que
atraviesa algiin medio material y supéngase que hay un electrén atémico a una
cierta distancia b de la trayectoria de la particula, véase la figura 1. Es
apropiado asumir que el electron estd libre y en reposo inicialmente, y que se
mueve ligeramente durante la interaccion con la particula pesada de manera
que el campo eléctrico sobre el electron es el mismo que tenia inicialmente.

Ademds es practico suponer que la particula incidente no es desviada de su
trayectoria original ya que la masa de esta es mucho mayor a la del electrén,

e
‘ iy

Figura 1. Colision de una particula vargwlu pesada con un electron alunum

De manera que se puede calcul'lr la'energia ganada ' por el electron através de
considerar el impulso 7 que recibe de la colnsnon con la pamcula cargada.
Entonces :

[=[Fdt=c[E,dt=e[E,(dtidx) dx=e [E jdxiv ()

donde por simetria sclamente la componente perpendicular del campo
eléctrico £, a la trayectoria de la particula es considerada. Para calcular la
integral [ £, dx usamos la ley de Gauss sobre un cilindro de longitud infinita
con centro en la trayectoria de la particula y que pasa a través de la posicién
del clectréon. De modo que




_ [E,2nb dx = 4n Ze 2)
es decir N :
[E;dx=2Ze/b - - (2a)

luego entonces . - L
I =228 by ' @)

y la cnefgia ganada por__eleétrén es.

MER =P 2Bl | @)

F2m, s matht

Si N, es la densidad de clectrones, entonces la energia depositada para todos
los clectrones ubicados a una distancia entre by b + db en un grosor dx es

—dE(b) = AL(b) chx/=4nzze421ve¢ dx ' ‘ (5)
MeV b :

donde el clemento de volumen es dV = 2nbdbdx. Si uno quisiera integrar (5)
desde b = 0 hasta b = e para hallar la deposicion de energia total se estaria en
contra de las consideraciones iniciales. Por ejemplo, colisiones a una b grande
no tomarian lugar en un periodo de tiempo corto, por lo que la aproximacioén
de impulso considerada no seria vélida. De igual manera, para b = 0, se
obtienc de (4) una transferencia de energia infinita, de modo que (4) no es
valida para valores pequefios de b. Es asi que nuestra integracién debe ser
realizada sobre ciertos limites de integracion b Y bmw tal que (4) sea
aplicable. Entonces

—dE= 4nZ¢'N, In B ©)
dx Hh.\’1 bmin

Para estimar los valores de b4 ¥ bmin » s€ deben considerar algunos
argumentos fisicos. Clasicamente, la energia maxima que puede ser
transferida a un electrdn se da en una colisién frontal, donde dicho electron
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pucdc obtener una’ cncxgla '/z mL.('7v) Us'mdo relatividad esto se' vuelve
2v*m»?, donde 'y = ( l ]3 ) o y B =vic. Entonccs usnndo (4) encontramos
que . :

2?‘@4-1= 2’Y'm‘.v T ‘ . (7)
I”l"’-blllhl- : ) : g : :
es decir,
5 2
blllill = .ﬂ_ (78)
ym?

Sc debe recordar que los electrones no estdn libres sino que estdn amarrados a
atomos con cierta frecuencia orbital v. Para que el electron absorba energia,
entonces la perturbacion causada por la particula incidente debe ocurrir en un
intervalo de tiempo corto comparado con el periodo del electron amarrado,

= I/v, de lo contrario la perturbacion serd adiabdtica y no habrd energia
transferida. Para nuestras colisiones ¢l tiempo de interaccion tipico es t = b/v,
el cual usando relatividad se transforma en t/y = b/(yv), de modo que

b g1=1 3

Se usa una frecuencia media, i, promediada para todos los estados de amarre
ya que cada estado puede tener una frecuencia diferente a la de los otros
estados. De modo que un limite superior a b es

bnm.\' = ﬂ ! (9)
n
y substituyendo esto en (6) se encuentra que

—dE= 4nZ*¢'N, lnfmv : g : : “(10)
dx mgv? Zep. B

Esta ccuacion es. csencnlmcnte la formula claswa de Bohr. Cabe senalar que.
regularmente se le ll'1ma poder de fremdo en lugar de’ deposicion de energxa

s




Especificando asi que los electrones del material van frenando a la particula
incidente. ‘

S22, Ln formula de Bethe-Bloch,

El cdlculo correcto a través de la mecanica cudntica fue llevado por Bethe,
Bloch, y otros autores [1]. En este calculo la transferencia de energia esta
parametrizada cn términos del momento de transferencia en lugar de usar el
pardmetro de impacto. Es un caso mas real ya que el momento de
transferencia es una cantidad medible, caso contrario al parametro de impacto
que no es asi. Si consideramos la energia especifica depositada por un ion de
carga Ze, que atraviesa un matcrial centellador de densidad de material py,
ntmero atémico medio <Z, >, nimero mdsico medio <4,>, y energia de
excitacién media </,>, donde Z* es la carga cfectiva del ion, entonces
obtenemos la bien conocida ecuacidon de Bethe-Bloch:

—dE/dx = 0.307 Z*? <Z. >y [L 10201,V B Tomex — B2 — 8] an
<A >B 2 <L>? 2
donde
Tomax = 2,y (12)

1 + 2mAM+( myIM)?

es la encrgia maxima que se le puede ceder a un electron, y:-M es la masa en
reposo de la particula. : ’




Capitulo 3.
Birks.
3.1. Inicios.

El estudio de los procesos de centelleo tiene sus origenes a mediados del siglo
XX, cuando surgia la importancia de poseer los conocimientos que nos
permitieran entender como era producida la respuesta luminica de un material
centellador para poder llevar a cabo con diligencia las tarcas de calibracién
necesarias en la mayoria de los laboratorios que utilizan este tipo de
materiales, Los intentos para demostrar que factores eran de vital importancia
en el fenémeno del centelleo fueron muy variados. Sin embargo, se le debe a
J. B. Birks [2] el haber llevado a cabo la primera formulacién seria del
fendmeno. Aunque se trata de un trabajo semi-empirico, puso las bases para la
teoria del exciton y ademas establece la dependencia directa entre la respuesta
luminica de un material orgdnico y la energia inicial de una particula incidente
sobre éste. La excitacion de la fluorescencia en un cristal orgénico por medio
de particulas ionizantes es mucho menos eficiente que el proceso de foto-
excitacion. Se observa que la eficiencia del antraceno para electrones rapidos
¢s solamente de 4%, comparada con una eficiencia cuintica de 90% para
excitacion ultravioleta. Tan soélo una pequeiia fraccion de la energia de una
particula incidente es remitida como fluorescencia, ¢l resto es disipada
termalmente en ¢l material. Birks se percatd que bajo una irradiacidn intensa y
continua de particulas alfa, la eficiencia de centelleo del antraceno decrecia
notablemente.




3.2, Eficiencia de centelleo.

Este problema para la radiacion h'lbli‘l 51do investigado con verdadero afin por
Birks y Black [3] con una fuente de **Po. :
Lo que se encontr6 euristicamente es que la irradiacion no causa decremento
alguno en el numero de pulsos de dentelleo, sino que sus amplitudes relativas
S/So decrecen conforme a

s= _1 ey

So 1 + DN(o)

donde N(o) es ¢l nimero total de particulas alfa/em?® que golpean el cristal, y
D=10"" Enla figura | se muestra la curva a partir de la ec. (1). En cada una
de sus observaciones Birks se percaté que no hubo recuperacion alguna
observada y la decoloracidn café de la capa superficial irradiada que se
observa indica que cl efecto es debido al dafio molecular permanente. Después
de la irradiacion el cristal fue invertido y los centelleos de la superficie sin
dafio fueron observados a través de la capa decolorada, y se encontraron
reducidos a una amplitud de 0.7So.

oo \
P et | S,

fting
et 10" Fotes 10

Fig.-1. Decremento en la eficiencia de centelleo del antraceno bujo irradiacion de particulas alfa.
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‘La eficiencia de centelleo disminuye debido a la transmision optica de un
cristal dafado. El efecto es explicado por medio de la teoria del excitén. Se
considera el nimero inicial de moléculas de antraceno/cm® ¢, en el volumen
de cristal irradiado, cada particula dafia z moléculas y la concentracién de
moléculas dafiadas después de que N(at) a-particulas/cm’® han golpeado el
cristal es

X = exp (zN(o)/q,) — 1 (@)
Si la probabilidad de que una molécula dafiada capture un excitén evitando

que produzca fluorescencia es k veces la probabilidad de que una molécula de
antracina lo capture y si haga fluorescencia, entonces,

S = 1 (3
So 1+ ke
= | ",'p,a’rjaV kN otr ‘. pequefia

|+ kzN(Q) e @

Las inediciones de Krenz, reportadas a Birks {4], con una irradiacion intensa

de antraceno utilizando eclectrones de 4keV también han mostrado un
decremento significativo en ‘la eficiencia de centelleo. S/So decrece con el
nimero total de electrones/ cm? incidentes N(e), de acuerdo con (1), pero
D = 10", una diferencia notable con respecto al caso de las particulas o.
Krenz también busco sin éxito encontrar dafio molecular utilizando protones.
El sugeria que el efecto de obscurecimiento cra debido a la produccién de
diantraceno por la ionizacion.




3.3. La fluorescencia total,

En la teoria de Birks, el numero de excitones producidos por una particula
ionizante por unidad de longitud es proporcional a al poder de frenado del
medio, AdE/dr. También la concentracién local de moléculas dafiadas o
excitadas a lo largo de la trayectoria de la particula es proporcional a dE/dr,
sea BdE/dr. Por lo que si la probabilidad de que una molécula dafiada o
ionizada capture y haga que un exciton no produzca luz es k veces la
probabilidad de que una molécula de antraceno lo capture y produzca
fluorescencia, la fluorescencia especifica es

ds = AdE/dr (5)
dr 1 + kBAE/dr

para electrones rapidos, es decir, para valores bajos de d£/dr, (5) se vuelve

s = ade ©)

y para v'llorcs allos dc dE/dr (pamcuhs a),

‘ '—5—rdS _A_= constante (@]

dr kB

Cabe mencionar que lo anterior estd de acuerdo con el comportamiento
observado en el caso de centelladores orgénicos. Los valores de 4 y kB para
antraceno han sido calculados a partir de las observaciones de la respuesta
relativa para clectrones y particulas alfa con una d&/dr conocida.

Sin embargo, fue Taylor et al. [5] quien observé que la fluorescencia
especifica dS/dr caia debajo de la curva dS/dr vs dE/dr para electrones con

E <20 keV, que tienen un alcance r < 7 mm. Un decremento similar en dS/dr
para particulas alfa de r < 8 mm habia sido notado por el mismo Birks [6].
Fueron Birks y King [7] los que efectuaron un estudio del efecto para
particulas alfa de corto alcance.
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Se encontré que la razon ¢, entre el valor observado de dS/dr y el valor
tedrico de dS/dr a partir de (5), decrecia desde uno hasta 0.5 conforme r tendia

a cero. También Taylor encontré resultados similares para electrones de corto
alcance. Aunque Birks formuld una extension de la teoria original agregando

un factor multiplicativo ¢, el cual es funcidn del rango residual r de la
particula y que s¢ introduce cuando la excitacion ocurre cerca de la superficie !
del cristal, los resultados no mejoraron las predicciones tedricas.

I




Capitulo 4.
Resumen experimental.
4.1. Medicién del poder de frenado.

i

La mayoria de los modelos que tratan de describir {a naturaleza de la
produccién de luz en un centellador debida al paso de una particula cargada a
través de éste han optado por el uso de la pérdida especifica de energia, dE/dx,
como un pardametro en un intento por reducir a un comin denominador las
distintas respuestas luminicas para diferentes particulas.
La relacion entre la eficiencia de centelleo y el poder de frenado de una
particula en un determinado centellador es de gran importancia en gran parte
del desarrollo de este trabajo. La eficiencia de centelleo es definida como
dL/dE, la pendiente de la curva de altura de un pulso contra su energia; el
poder de frenado es definido como el negativo de la pérdida especifica de
energia, -dE/dx. Debe hacerse notar que tanto dL/dE como dE/dx estin
definidos para una particula dada de encrgia E en un material dado.
En el afan de colocar los resultados experimentales en un escenario coherente,
nos restringiremos inicamente a los resultados obtenidos para los materiales
Nal(TI), KI(T1), y CsI(T]), que son los mas cominmente utilizados. En lo
referente a la obtencion de la eficiencia de centelleo, ésta puede ser obtenida
de tablas o de las graficas en los distintos articulos, para el caso del poder de
frenado por el contrario, se debe hacer el calculo como funcion de la energia
de cada particula.
Dentro de los primeros calculos serios del poder de frenado, estan los que
fueron realizados por R. B. Murray y Meyer [8], en base al resumen hecho por
Whaling [9] de las sccciones transversales de frenado para varios elementos
para particulas clementales. Mediante ¢l uso de una interpolacion lincal en un
niimero atomico para valores de elementos vecinos a los cuatro elementos: Na,
K, Cs, y 1, se calcularon las secciones transversales de frenado para protones y
particulas alfa a 20 MeV. Las secciones transversales de frenado obtenidas
para cada clemento se sumaban para obtener la correspondiente al compuesto,
y se dividia por la masa de la molécula del material para obtener el poder de
frenado en keV-cm*mg. Los resultados obtenidos para los tres cristales se
muestran en la figura 1.

12
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Fig. 1. Pérdida de energia especifica como funcion de la energia para protones y alfas en K, Nal, y Csl 18]
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" 4.2 Otros cilculos.

Cilculos similares realizados por Eby y Jentschke [10] para el Nal, mostraron
estar en acuerdo con los datos obtenidos tanto para protones como para alfas
con energias arriba de 4 o 5 MeV. Para energias menores hay una discrepancia
debida a que en ambos casos se jutilizaron distintos valores para d£/dx.

El cilculo de dE£/dx para nicleos mas pesados siguid del trabajo propuesto por
A. Papineau [11], en ¢l cual se permitia una determinacion del promedio
sobre una particula; de su velocidad durante el proceso de desaceleracion. Al
tomar cn cuenta esto, se¢ asume que la carga efectiva Z* como funcion de la
velocidad es independiente del material, conociendo Z*, podemos hallar el
poder de fenado de por cjemplo el C'? en el Nal

(dEMdx)cin = (2* 1 ZY(dE/dx), )]

donde (dE/dx), se reficre al poder de frenado del Nal para un protén con la
misma velocidad del jon de C'?, y Z representa la carga efectiva del protén a
csa velocidad. Notese la consideracion de la carga efectiva Z*, la cual se
introduce para explicar el comportamiento a altas energias. A pesar de esto,
seialar que la ecuacién (1) es demasiado sencilla comparindola con la
ecuacion (11) del capitulo 2, la ec. de Bethe-Bloch. El experimento realizado
por E. Newmun y F. E. Steigert [14], llevado a cabo para iones de He', B,
BY, C", N, 0" F'", y Ne? a una energia nominal de 10 MeV/amu, fue uno
de los primeros experimentos llevados a cabo con muy buena precision para
un amplio intervalo de iones incidentes.
Todas las mediciones para la respuesta luminosa habian demostrado una no
lincaridad a bajas y medianas encrgias, la cual habia sido atribuida a
fendmenos de saturacidn en el material para pérdidas de energias grandes.
Es entonces que para obtener informacion sobre ¢l fenomeno de saturacién
uno debe conocer la pérdida especifica de encrgia del centellador. Las curvas
de Roll y Steigert [13] y de Northceliffe {14] para los intervalos de energia de
varios iones pesados en aluminio, nickel, y oxigeno fueron estimadas y usadas
para predecir la pérdida especifica de encrgia en Nal. La curva promedio
obtenida es mostrada cn la Fig 2.
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La figura 2 es de vital importancia para hacer.ver que. la.ecuacion.(S) de la
seccion 3.3, la ecuacion de Birks, carece de poder. predictivo, ya que no puede
decirnos que para dos iones a una misma dE/dx, corresponderin dos valores
distintos en la eficiencia. Si tomamos ahora’ en cuenta la luminiscencia
especifica dL/dx, podemos verla como funcnon de la pérdida especifica en la
figura 3.
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Fig. 3. La /luaresccnma cspcc:f ca cuma una ﬁmcian de la p«!rdula cvpcclf ca de energia para distintos {anes
puuula.\ en Nal [ IZ] "

La reglon donde se respeta la+ lmeahdad (pendlentc const'mte) puede ser
descrita de una mancra sunple mediante la relacmn

dL/dx = kdE/dx R (2)

donde la constante de proporcionalidad wvaria conforme a Ias caracterlstlcas»‘
de la especics de los iones envueltos. )
En la figura 4 se muestra este coeficiente contra'la carga nuc]ear del ion
incidente . Los valores absolutos para k tienen un.error maximo de asta un
10%. . :
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de lata :.-m,ryu como funcion de la carga dcl ion incidente [12].

Sin embargo, como se habia dicho antes, no solo se realizaron estudios sobre
el Nal, sino que hay datos para otros materiales como el Csl. El cristal de Csl
es activado normalmente con Tl por lo que lo denotaremos CsI(T1). S. Bashkin
et al. [15] midieron la luz obtenida a partir de este cristal como funcién de la
energia de bombardeo de protones (240 keV<E, <2550 keV), particulas alfa

(980<E(<4920 keV), y iones de C'? ( 320<E.<1850keV). Se deduce que la
relacion entre la respuesta luminosa y la energia de la particula sigue un
comportamiento aproximadamente lincal para estos intervalos de energia.
Cabe remarcar que los centelladores liquidos , plasticos, y cristales orgénicos
muestran fenémenos de saturacion ampliamente conocidos [16,] [18], [19],
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[20] v que los cristales de CsI(T1) han demostrado ser satisfactorios para la
deteccion de protones rapidos [21]. A pesar de que éste tipo de materiales
proporciona menos luz [9] y de que tienen un tiempo de decaimiento mayor
que aquel para los cristales de Nal(Tl). La figura 5 muestra la altura del pulso
como funcioén de la energia del ion para los tres elementos antes mencionados.

FROTONS ALPKA
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Fig. 3. Altura de pulso contra energiu de la particila para protones, particulas alfa, y iones de carbon. Los

puntos son experimentules. Las cirvas son caleuladas [20]. -
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Las curvas de ajuste fueron calculadas utilizando la férmula de Birks.
Podemos ver que la maxima curvatura se da en la region de la mds alta
pérdida de energia. Para los valores de los parametros a ajustar, tenemos que
en un caso del parametro 4, se tomd un valor 2.2 veces la pérdida de energia
especifica maxima de un protén. Para el valor de B, el segundo parimetro a
ajustar, se considerd un factor que gs el mismo para las tres curvas. Hay que
considerar que el hecho de que las curvas calculadas estén en acuerdo con los
datos no implica que estas curvas estén necesariamente correctas, ya que las
lineas rectas pueden ajustar los datos con la misma eficiencia. Por lo que con
la intencion de encontrar curvas de respuesta para otros cristales se debe hacer
un ajuste propio de 4.

Otros experimentos relevantes incluyen el llevado a cabo por M. L. Halbert
[22] en el cual se mide la respuesta luminica para iones de nitrogeno,
particulas alfa y rayos gama. Halbert determiné que la fluorescencia especifica
es una funcién creciente de la pérdida de energia especifica. La relacién de
alcance energia de Reynolds, Scott, y Zucker [23] se utilizé para calcular la
cnergia perdida por los iones de nitrégeno en el nickel. Los resultados se
muestran en la figura 6. En cl caso de las particulas alfa, los ajustes para la
cnergia perdida se encontraron con base en la funcién de energia-pérdida
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Fig.6. Fluorescencia especifica para iones de nitrdgens como funcion de la pérdida de energia especifica en
e nickel [22]. -

usada en los experimentos de Rosenblum [24] sobre ¢l frenado de alfas en
aluminio.
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Por cierto, es de notar que las relaciones semiempiricas cominmente usadas
para la energia y su pérdida [25], [26] no estdn en acuerdo con los datos de
Rosenblum para el alumninio. Para el caso de los rayos gama, se usé una
extrapolacién del origen y de la transicién de 1a linea del Hg? (rayo gama)
para mostrar que la curva del rayo gama y la porcién de alta energia de la
curva de la particula alfa son paralelas. Con un afan similar al de Halbert, A.
R. Quinton et al.[27] registré datos para particulas incidentes de C'2, N, 0'¢,
con cnergias de hasta 10 MeV por nucleén. Como al comienzo los
experimentadores no contaban con relaciones de ecnergia-pérdida para el
CsI(Tl) o de hecho para algin otro material a excepcién del aluminio a
encrgias relacionadas con este experimento, se utilizaban pues las relaciones
utilizadas en el aluminio, lo cual derivaba de la suposicién de que la
dependencia respecto a la velocidad del poder de frenado es la misma para
alfas que para iones pesados.




Capitulos

Modelo de Mufr&y y Meyer.
5.1, Eﬁcie:h'cia‘dc‘c‘cntelleo.

“'Como ya vimos, los resultados experimentales han mostrado ampliamente
que la eficiencia de centelleo de los cristales halogenuros alkalinos en
respuesta al paso de particulas pesadas no es una funcién tnicamente de
dEldx, sino que es una funcién compuesta de funciones discretas, una para
cada particula incidente.
A. Meyer y R. B. Murray analizaron [28] estos resultados experimentales con
especial atencion al efecto de los electrones secundarios energéticos (rayos
delta) producidos por la particula primaria.
Este comportamiento ha sido frecuentemente adjudicado a procesos de
saturacion de los centros luminosos en la cercania de la particula entrante.
Distintos intentos se han llevado a cabo para dar una explicacion satisfactoria
a dste fendmeno, inclusive los mismos Murray y Meyer trataron estos
resultados tedricamente [8]. En éste modelo, los portadores de energia se
consideran excitones producidos de la recombinacion de pares electron-
agujero en la regidn cercana a la particula entrante. Se considera una ecuacion
de velocidad de difusion para describir la migraciéon de los portadores de
energia, en donde la densidad de sitios luminosos desocupados es una funcién
del espacio y tiempo. Cuando se considera un gran dE£/dx, la solucion a la
ecuacion indica que la disminucion de sitios luminosos disponibles puede
explicar los efectos de saturacion observados.
En un buen intento por incluir intrinsecamente las propiedades fisicas del
cristal, Murray y Meyer (MM) colocaron como parametro en su modelo la
concentracion de sitios luminoses. La eficiencia por ende es una funcidn tanto
de dE/dx como de la concentracion. Sin embargo, el interés de estudio por
estos fendmeno de saturacion por MM, no se debid solamente a resultados
experimentales con fragmentos de fision, sino principalmente a resultados
experimentales los cuales indican que la eficiencia de centelleo para
clectrones es menor que aquella para protones. Lo cual es opuesto al hecho
observado para particulas pesadas donde se observa que la eficiencia de
centelleo disminuye conforme la masa de la particula es mayor.
El modelo de MM predice la eficiencia baja de centelleo para electrones como
consecuencia de una menor probabilidad de recombinacion para particulas de
muy pequefia d£/dx.
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Los resultados obtenidos con el acelerador de iones pesados en Yale [12] y
[29] que indican que la eficiencia de centelleo del Nal(T1) y del CsK(TI) para
particulas pesadas es una funcién compuesta de funciones discretas, se
muestran en la Fig. 3 de la seccién 4.2 para el caso del Nal(Tl). La ordenada
ha sido normalizada a la unidad para protones de 8§ a 10 MeV. El factor
importante en todo esto es que los resultados de la figura 1 indican que para
una dE/dx dada, la eficiencia de centelleo depende considerablemente de la
identidad de la particula.

La ecficiencia madaxima  decrece conforme el numero atdmico se ve
incrementado. Esta “finura” en la distincidon de dos identidades distintas en la
eficiencia de centelleo movié a MM a buscar aigin mecanismo o propiedad
del proceso de pérdida de energia que difiera para dos particulas con
exactamente el mismo dE/dx pero diferente nimero atémico.

Se considero entonces la distribucion de energia de electrones secundarios. Si
los rayos delta son suficientemente energéticos como para moverse mas alla
de la region cercana a la particula incidente, podrdn llegar a una regién del
cristal donde produciran luz con su caracteristica alta eficiencia.

Para calcular la energia maxima que un clectréon (delta) puede ganar se
considera que la masa del electrén m es despreciable en comparacién con la
masa de la particula primaria M, de este modo se supone que el electrén esta
inicialmente en reposo, se utiliza la ecuacion de dispersion de Rutherford:

" = 4m(EIM)

donde E es la energia de la particula incidente.

Por lo que la energia maxima es proporcional a la energia por nucleén E/A del
ion incidente. El estudio revela que para dos particulas con la misma d£/dx, la
particula con mayor carga nuclear posee un valor mayor de E/A4.

Estos argumentos son expresados por la ecuaciéon de Bethe-Bloch para el
poder de frenado, en donde dE/dx depende proporcionalmente de la Z de la
particula al cuadrado sobre E/A, también se incluyen en ésta ecuacidn
constantes relacionadas con el medio de frenado. Es decir, para dos particulas
de la misma dE/dx pero con distintas cargas, Z; > Z,, se sigue que (E/4), >
(£/4):.Es sano entonces pensar que para dos particulas con la misma z, pero
con diferente masa a la misma d£/dx, se observa que (£/4); = (E/A),. Este
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es ¢l caso para algunos isotopos. Debe remarcarse que diferencias en el
espectro de rayos delta para dos particulas distintas a la misma dE/dx se dan
por la diferencia en Z. Por lo que la caracteristica del modelo de MM es la
dependencia de Z. En analisis de la situacidn descrita, MM hicieron la
suposicién de que la deposiciéon de energia se podia descomponer en dos
partes. La primera parte es debida a la “columna primaria” alrededor de la
trayectoria de la particula incidente, figura 1, la segunda, localizada enjla
regién donde aquellos electrones que escapan de la columna primaria pueden
producir luz.

TP :
“he~ 2 o menos

Fig. 1. Diagrama esquemdtico mostrando la columna primaria y los rayos delta que escapan.
8 8 ! 14 3 ig iq /)

En la columna primaria la eficiencia de centelleo es inicamente funcion de
dE/dx. Ademds es muy importante resaltar que la columna pnmana posee un
radio bien definido que también es funcién de dE/dx.

La luz de salida d:ferencnal por unidad de longitud de trayectorla del-ion
incidente se da por:

(dL/dx) = (dL/dx), + (dL/dx)s = (dL/AE)(dE/dx), + (AL/AE)s (dE/dx)s

de donde se define la fraccién F de energia depositada fuera de la columna
primaria.

F = (dE/dx)s / (dE/dx)
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La energia minima de los rayos delta esta determinadaporel radiode’la =+
columna primaria. Como (dL/dE);s es frecuentemente cercano a una constante,
que se puede normalizar, la eficiencia de centelleo'total se:puede escribir
como - :

(dLIAE) = (1 - F)(dL/dx), + F. T ', O

Debido a que para el cilculo de F se debe tener jnformacién acerca del valor
del radio de la columna primaria, el radio de la. columna“pasa a ser un
parametro que debe ser determinado en el modelo.

4,2. Valores estimados de F

Con base en la distribucién de Rutherford, se deduce el nimero de rayos delta
emitidos en un intervalo dado, el cual es proporcional a la carga efectiva e
inversamente proporcional a velocidad de la particula entrante. Para valores
chicos de £E/d, este nimero de rayos delta estda sujeto a una gran
incertidumbre, por lo que Unicamente para valores elevados de E/4 se
mantienc una buena prediccion.

Sin embargo MM se preguntaron si podian estimar el valor de F
independientemente de la interpretacion experimental arriba expuesta.

El problema de calcular la energia depositada fuera de la columna primaria a
través de éste nimero de rayos delta se lleva a cabo a partir de tres puntos de
aproximacion diferentes. La primera de tales aproximaciones esta basada en
emision isotropica, en donde se maneja el concepto de alcance préctico, que
tiene una relacion con la energia por una funcién en potencia R = any". Si se
considera una distribucion de electrones frenados, se le puede asociar una
funcion de densidad, la cual no es conocida y para electrones de baja energia
donde efectos de difusién pueden ser considerados es de la forma e™. A partir
de esta funcion de densidad se calcula la probabilidad de que un electrén sea
frenado a una cierta distancia r que depende de la energia inicial de la
particula incidente. Tanto la probabilidad como la relacién de alcance son
integradas sobre todos los valores apropiados de la energia inicial y sobre
todos los valores posibles de r, a partir del radio de saturacién hasta el alcance
maximo, calculandose asi la energia depositada fucra de la columna primaria.
Las integrales se evaluaron numéricamente con ayuda de una computadora
digital para distintas particulas cargadas y para muchos valores del radio de
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saturacion. El resultado para el '®O con un radio de saturacion de 400 A se
muestra en la curva (a) de la Fig. 2. Se observa que esta aproximacién ni
siquiera reproduce alguno de los datos tomados en el experimento.

La segunda aproximacién resulta ser extremadamente opuesta a lo dicho
arriba, ya que se considera una emision anisotrépica extrema. En este caso los
rayos delta estdn sujetos aymultiples dispersiones. La (d£/dx); calculada bajo
estas circunstancias representa un limite inferior en el caso que se consideren
rayos delta con mucha cnergia ya que se espera que depositen mucha de su
energia en la columna primaria. Los cdlculos son muy similares a los llevados
a cabo en la primera aproximacion, pero con consideraciones geométricas mas
complicadas. Por comparacién con el caso isotrépico se considera la misma
funcién de densidad, sin embargo, ahora los electrones son emitidos dentro de
una seccion cdnica. Desgraciadamente la energia depositada en este caso
depende de integraciones numéricas complejas. El resultado para el 'O con un
radio de saturacién de 400 A se muestra en , (b), en la figura 2. Nétese que
bajo esta aproximacion sigue existiendo una profunda diferencia entre los
datos y las predicciones.
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Fig. 2. (a) Calculo de una fuente isotrépica puntual. (b) Una fuente anisotrépica puntual. (c) Calculo basado
en la deposicion de energia de Spencer. (d) Derivada a partir del experimento medianie la ec.(1). Todas las
curvas aplican al SO en Nal(Tl [28)).

El tercer método de aproximacion consiste en tomar como base una funcién de
disipacion de energia. Es muy distinto a las dos primeras aproximaciones
mencionadas arriba. Aqui se toman en cuenta las funcién de disipacion de

TESIE COW
FALLA DE URIGEN




energia de Spencer [30] para una fuente isotrépica puntual en Cobre. En este
caso no se toma en cuenta el alcance prdctico sino el alcance maximo que el
electrén puede tomar, es decir, la distancia total que el electrén ha viajado a lo
largo de su trayectoria. El uso de la funcion de disipacion de energia incluye
muchas aproximaciones, como lo es la extrapolacion de ésta funcién para
electrones de 25 Kev de energia a el intervalo de energia considerado por MM
fluc va desde 22KeV hacia abajo. Por lo que se considera que la funcion de
dlsnpacnon funciona al menos para los rayos delta mas energéticos
considerados aqui. Otra aproximacion es el hecho de aplicar la funcién que
fue deducida para Cobre a el material en consideracion aqui, el Nal. Esta
aproximacion conduce a una sobre estimacion de (dE/dx)s .

De nueva cuenta se obtiene que la energia total depositada fuera de la columna
primaria por los rayos delta depcnde directamente de célculos numéricos. En
este caso la curva calculada para el '®0 con una radio de saturacién de 400 A
corresponde a (c) en la figura 2. Cabe resaltar que ésta tltima aproximacion
ajusta solo un pequeiio intervalo de los datos experimentales, aunque resulta
ser la Unica aproximacion que sc acerca al valor real de los datos, por lo que el
modelo de MM tiene problemas serios de prediccion. Ademas de que los tres
calculos estin basados en suposiciones que no pueden ser demostradas
rigurosamente. Por lo que estos cdlculos son insensibles a los detalles de como
la deposicion de energia del electron es tratada. Si se cambia la funcién de
distribucién, el exponente en la relacion energia-intervalo, y el radio dela
columna sc afectara el valor de la fraccion F, la fraccion de energia depositada
fuera de la columna primaria, por una constante para todos los valores de E/A.
Aunque las incertidumbres a ciertos valores de £E/4 pueden ser menores, la
comparacion entre la 7 calculada y la F obtenida experimentalmente es muy
complicada.. La interpretacion aqui descrita no esta restringida solamente al
Nal(T!), puede ser aplicada a otros centelladores inorganicos.

Cabe resumir que el modelo se torna muy complicado entre mas se quiere
generalizar mediante ¢l calculo de la fraccion /. Sin embargo el andlisis por
separado de tanto la region donde se lleva a cabo una saturaciéon como la
region donde el proceso de luminiscencia es lineal es un punto clave para
formulaciones posteriorces.
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Capitulo 6.
EDSE.

6.1. Aproximaciones justificables.

Como hemos hecho notar;en capitulos anteriores, distintos modelos han sido
propuestos para dar una explicacion satisfactoria al complejo fenémeno de la
luminiscencia. A partir del modelo semi-empirico de Birks, se han
desarrollado modelos que incluyeron el hecho experimental de que la
respuesta luminosa depende también de la densidad de ionizacién, en donde la
distribucidn espacial de energia juega un papel muy importante.

El  modelo propucsto por K. Michaelian y A. Menchaca [31], energy
deposition by secondary electrons (EDSE), base fundamental de este trabajo
de tesis, posee una formulacidn analitica que toma en cuenta los conceptos de
transporte de energia y densidad de ionizacion. En la parte referente a la
deposicion de cnergia, la energia inicial decl electrén golpeado por una
particula entrante se determina mediante una aproximacion de impulso para la
transferencia del momento justo como se desarrolld en el capitulo 2. Al
considerar esta aproximacion se consigue restringir el movimiento del electrén
a la direccion radial unicamente. El impulso perpendicular a la trayectoria de
la particula entrante es entonces:

Apy, = el dx/V ..

I es la velocidad de la particula entrante, ¢ es la carga, y £ es la magnitud del =
campo cléctrico inherente al electrén. Por medio del teorema de Gauss laec.””

(1) se transforma en : R
Ap,=2Z* bV

donde b es el parametro de impacto entre el electrén y: eyl ion mcndeﬁté yZ*es
la carga del ion efectiva, dada por Montenegro ef al [3'7] Ademas se sabe que
una expresion para la energia transferida al electron [ :

= (Apy)* 2m, : R . : k 3.
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La misma consnderacnon que en casos anteuores se. lleva a cabo de que el
alcance practico del electrén puede ser escrno como una ley de potencla de la

cnergia inicial
n

R = aw, NN
en cm, donde a es la constante calculada. por K. ‘Kanaya [33] basado en-la
teoriayde potencial de Lindhard [34] y cuyo valor e i :

= 5.025 x 10 Aqr

e
0.182pZ. " S
donde A,y y Zyr son la masa atdmica y carga tomica’ respecllvamente del
material centellador compuesto. El nimero: de ‘-'electrones ‘por-unidad..de
volumen del material donde p es la den51dad del atenal en g/cm y Njesel
niimero de Abogadro es ; .

N =N, Zy/ A,,,,p o (6)
Este niimero varia conforme al intervalo Ry R +dR,
dN(R) = dN(b)db dR O]

db dR

A esta distribucion de dispersion electronica se le debe adherir la contribucién
de los electrones dispersados hacia atrds, ya que colisiones a angulos muy
grandes se dan cuando los electrones colisionan con algiin niticleo atémico.

Se da cl niimero de clectrones de rango R que llegan a una profundidad r

(r £ R)en cl material segtin Everhart [35]:

N(r,R) = No(R)(1 —t/R)" 8)

donde No es el niimero de electrones incidentes con rango R. Es entonces que
la probabilidad para un electron de rango R de llegar a una distancia r a partir




de la trayectoria del ion'es -«
PR = (1 = 1R ©)
6.2. cho/sicién d‘é‘cn:cvrg‘i:‘i.'

En el intervalo comprendido entre el rango r y el rango maximo posible
Ripax,se define la densidad de deposicion de energia total,

D pR) = -dA  [F™ P(r,R)aXr,R)AN(R) 10)

donde oXr,R) es la energia de un clectron de rango R a una distancia r a partir
de la trayectoria del ion, la derivacién se lleva a cabo con respecto al drea
transversal de la trayectoria. En la ec. (10) se incluye implicitamente la
contribucion debida a los electrones dispersados hacia atrds, ya que se
considera la energia de estos electrones como residual, de manera que no haya
alguna componente hacia atras considerada en el flujo descrito por (10).

Para la obtencion de la expresion de la energia residual o(r,R), se hace uso
como ya es costumbre en los demas modelos de una rclacion de energia en
términos de la pérdida especifica de encrgia,

R = [u0 dodr-do =aw," an

De manera que al integrar (11) desde la energia inicial wo hasta alguna
energia o(r,R) se llega a la expresién requerida

o(r,R) = (Rfa)"™ (1 = t/R)'™ (12)
los datos experimentales [36][37] para electrones de menor energia que

100keV estdn en pleno acuerdo con el valor de n propuesto por K. Kanaya,
n = 5/3. La densidad de deposicién de energia en su forma explicita se escribe:




p(r) = —mN26'Z*¥2L x d fFmx () — p/RYU 4R (13)
11/)1L.1(22nr dr R

Al evaluar la expresion (13) se obtiene la expresion fundamental para la parte
de deposicién de energia de esta formulacién, la densidad de deposicion
encrgin del electron por unidad de longitud trayectoria de la particula
incidente como funcion de la distancia radial para el intervalo b, <1 < Rpay »
donde b, corresponde al parametro de impacto minimo,

p(r) = Ne'Z*? 1 [1 = t/Rpu] ™" (14)
nm,V r

donde d = 0.045 Z

En la Fig. | sc grafica la ecuacion (14) para los iones 'Oy *°Ca a 100 MeV
de incidencia en materiales CH, Nal y Csl.

En ausencia de fenémenos de saturacién, se sabe que para materiales
inorgdnicos la produccion de pares electron-agujero es proporcional a la
densidad de deposicion de energia local, asimismo en materiales orgdnicos la
produccién moléculas excitadas también es proporcional a la densidad de
depesicion de energia local, en ambos casos, existe una relacion lineal en
ausencia de fendmenos de saturacion. En cuanto a fendmenos de saturacion se
refiere, hoy en dia sc acepta [38] que dentro de las principales causas de los
fendmenos de saturacion observados estan la aniquilacion de pares electrén
agujero que no producen luz, asi como las estructuras cristalinas o
moleculares dafiadas que actiian como trampas de electrones y/o agujeros y
que tampoco producen luz. En este caso se establece un valor para la densidad
de deposicion de cnergia maximo pg, mas alla del cual predomina la
saturacion y la densidad de energia toma un valor constante. Uno de los rasgos
de esta formulacion es el hecho de proponer que la densidad de saturacién es
una constante inhercnte de cada materiat centellador. La distancia radial
asociada a esta densidad de saturacion r,, se obtiene la mayoria de las veces a
través del método iterativo de Newton.
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6.3. Respuesta luminosa.

Es entonces que se define la densndad de energla de saturacnon de portadores‘
de carga especifica, : .

dN, = K[ mrjpq + | p(r)2mrdr] I ” (15)

La respuesta luminosa especifica depende dxreclameme de Ia den51dad de’
energia de portadores especifica, : L

dL/dx = CdN, /dx a6y
donde C es una constante de proporcionalidad y es un pz'lré‘r‘r‘iet‘r'o ;élaciohado a
la ganancia del fotomultiplicador. En la Tabla'1 se sumarizan algunos valores
de dV, / dx obtenidos mediante el uso de la ec. (15) para distintos materiales
centelladores
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Fig. 1. Densidad de dcpm:cwn de cnergia electrénica como funcién del grosor radial = rp desde la
trayectoria del ion para '*0y *°Ca a 100 MeV en materiales CH, Nal y Csl [31].
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Tabla 1. dN,/dx calculada a través de la ec. (15) para diversos materiales
centelladores. La densidad material de centelleo P y una aproxnmacnon
racional a la potencia d + 1/n también se dan.

Material p d + I/n(n= 5/3)' : dN/dx(Ec (15))
Polystyrene(CH)* 1.032 0.757~3/4 - D[ In((1- 3f’“)/(1+f‘“)) 2tan"f'”
. Sooosle £

Nal(Tl) 367 2.042 'P[-vln(l-,f) -
Csl(tl) 451 301~3  DIn(1-)- f+ %'+ 1/6 £)
BaF, 4.88 1.71~5/3 D[-lﬁ((l-f"3)/(|+f"3+ 2y -
' '\/3tms1l;'\/3f”3/2+ 2 _3/2 £2-110
f
BGo - 7.13 . 1.84<11/6 D[-In((1-f")/(1+1%))-1/2 In((1-

00314754 £2))A3tan V3 119/1 -
'3 —6/5 P —1/22 £11/]
con
D = 2.44x102 <Z.g> pec 1 Z¥2 (a)
<A n V2

El modelo EDSE considera que tanto la transferencia como la deposicion de
energia estan desacoplados en el tiempo. Se trata entonces al transporte de
energia por separado. La produccion de luz para materiales inorgdnicos
activados con impureza (Nal(TI),Csl(TI)) esta intimamente relacionada con el
transporte de energia a través de la difusién termal de los portadores de
energia hacia los sitios T1". La saturacién deja un niimero dN,/dx de clectrones
y agujeros no saturados, los cuales pueden ser atrapados por trampas; los
electrones pueden ser termalmente soltados de sus trampas con un tiempo
descrito por una exponencial con una constante de alrededor de 0.35us a
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temperatura ambiente [39]. Sin embargo el tiempo de difusién de los centros
V. (conocidos como una unién molecular entre dos dtomos en un material
puramente inorgdnico [9]), a temperatura ambiente ha resultado ser
ligeramente menor a 0.35us. Por lo que aparece un fenémeno de competencia
entre dos formas de recombinacidn electrén-agujero: aquellas que ocurren en
los sitios del TI, (electrén + TI'™ — (TIN* y agujero + TI° — (TI)}*) y que
dan origen a fotones que se observan en la parte visible del espectro y por otro
lado la recombinacién de centros Vi la cual no produce luz en la parte visible
sino en la ultravioleta. Se supone que el nimero de recombinaciones en los
sitios Tl es proporcional a la densidad de sitios activadores p,. También se
asume que la recombinacion en los centros Vi es proporcional a la densidad de
agujeros remanentes después de la saturacion ( es decir, proporcional a
dN./dx). Por lo que se puede definir la respuesta luminosa total observable por
unidad de longitud de trayectoria del ion incidente,

dL = CdN( 1 -I"_dNJ/dx ) (7
dx dx Ep, + dN/dx

E es una constante que incluye la razoén entre las secciones transversales para
la captura de un electron o agujero en un sitio y la seccién transversal para la
captura electronica en un centro Vi. Ademdas /7~ es la fraccion de las
recombinaciones electrén-Vy que no produce luz. Por lo que p, , E, y I”
resultan scr constantes reales del tipo particular del material. La anterior
descripcion del transporte de energia es valida para Nal(Tl), sin embargo se
extiende para Csl(Tl) aunque para diferentes valores de las constantes
temporales. En el caso de los centelladores organicos tal como en el caso de
los inorgdnicos activados con impurezas, se cree [40] que la ionizacién de
saturacion puede ser descrita en una buena aproximacién términos de dos
componentes. Una componente de saturacion que ocurre en un tiempo muy
corto en comparacion al proceso de transferencia de energia entre el solvente y
el soluto, y que puede ser descrito mediante el uso de la ecuacidn (15).
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La segunda componente, la saturacion “lenta”, ha sido atribuida a una
saturacién mutua de moléculas excitadas en un estado temporal largo de
triplete [41]. Dos estados de triplete puede interactuar para arrojar una
molécula en el estado base (que implica saturacioén) y otra en un estado
excitado de singulete que rapidamente fluoresce para después alcanzar el
estado base. Cuanto mayor sea la deposicion energética especifica, habra una
porcion mayor de luz que serd producida por este proceso “lento”, tal como lo
confirman los datos experimentales, [42]. Si se define el nimero de entidades
en el material que favorecen que un estado de triplete se transforme en un
estado de singulete y que produzca luz sin saturacion, A, y si se asume que el
nimero de estados de triplete creado es proporcional al niimero de portadores
de cnergia sobrevivientes dN/dx, sc llega entonces a la luminiscencia
especifica:

dL = CdN( 17> _dNJdx ) (18)
dx dx A+ dN/dx

donde /™ es un factor que describe la ineficiencia en la produccion de luz a
través del proceso bimolecular comparado con la desexcitacidon natural directa
de un estado de singulete. Se observa que la ec. (18) es idéntica en forma a la
ec.(17). La respuesta luminosa total en un centellador grueso se obtiene al
sumar dL/dx sobre segmentos finitos Ax del rango del i6n. En la figura 2 sc
observa resultados aplicando tanto la ecuacién (17) como la regla de Bragg
junto con la expresion para (1/K) dN./dx de la Tabla 1 para los datos de
Colonna et al. [43] para CsI(Tl). Se encuentran los valores que mejor ajustan
los datos; p, = 8.9 x 10°% Ep,=9.0x 107,y /"=0.4.
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Fig. 2. Respuesta luminosa total del Csl (TI) para iones de diversas energias comparadas con las curvas
calculadas por el modelo EDSE. El recuadro mucestra la diferencia de las ¢ de normalizacion de
cada ion individual a partir del valor promedio para todos los iones en el conjunto de datos necesario para
abtener el mejor ajuste [31].

En la figura 3 se hace uso de la ccuacién (18) junto con la expresion para
(1/K) dN,/dx a partir de los datos dc la Tabla 1 para un plastico de Buenerd et
al. [44]. Los valores en ¢l mcjor caso son pg = 8.9 x 10°%A=9.0x 10", yF *
= 0.5. Cabe sefialar que la aplicabilidad de esta formulacion se extiende hasta
energias donde no prevalezcan efectos relativistas. La simpleza analitica de
esta formulacién basada en primeros principios representa una aproximacion
rcal al fenéomeno de luminiscencia en materiales centelladores. Ademas, datos
experimentales [45] parecen sugerir que tanto en la ec. (17) como en la ec.(18)
las constantes involucradas no son parametros libres, por lo que son
caracteristicas inherentes al material.
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Fig. 3. Respuesta luminosa total para el plistico CH para diferentes iones de varias energias comparadas
con las curvas caleuladas con la formulacion. El recuadro también muestra la diferencia de las constantes de
normalizacion individuales para cada ion a partir del valor promedio para todos los iones en el conjunto de
datos necesario para obtener el mejor ajuste [31].
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Capitulo 7.
Un modelo Simplificado.
7.1 El escenario.

El' modelo EDSE determina la densidad de deposicion de energia p(r) a partir
de un nimero de aproximaciones. Tanto el EDSE como MM dividen en dos
partes la contribucién a la luminiscencia total debida a la deposicion de
energia: una parte primaria donde la saturacién toma lugar y una parte
secundaria donde los procesos de saturacion ocurren. El tamafio de la regidn
de saturacion en EDSE queda determinada por una densidad de saturacion pq
dada, la cual define un radio de saturacion r, que es distinto para cada tipo de
particula. Por otra parte, Murray y Meyer usan un radio de saturacion fijo,
digamos r,, que describe el cilindro imaginario donde la saturacién se lleva a
cabo. Ambas cantidades, p, y r, pueden ser obtenidas directamente de los
datos. Si nos referimos a la figura 1 de la seccidn 6.3 donde se observa la
deposicion de energia, vemos que no es lo mismo considerar una p, fija que
una r, fija para describir la region de saturacion, ya que al tomar un radio de
saturacion dado, ¢ste tendra el mismo valor para todo ion.

En EDSE, la relacién entre p, y r, en general no es analitica, como ya
habiamos mencionado en el capitulo 6. Sc emplea la mayoria de las veces el
método iterativo de Newton para hallar ¢l r  correspondiente a una pq .
Principalmente, el que no exista una relacion analitica entrep, y r, se debe al
factor """ en la ecuacién (14) de la seccién 6.2, Sin embargo, el término
dominante en dicha ecuacién es 1/r2. El exponente del factor f, d+1/n,
dependiente del material, es el que nos lleva a obtener resultados poco
manejables como aquellos que se aprecian en la Tabla | de la seccién 6.3.
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Expuesto este escenario resulta apremiante el preguntarnos si habria algin
modo de simplificar el coeficiente d+1/n y a su vez de minimizar el efecto del
factor f4*'" de tal manera que la forma de los resultados que se obtengan
resulten en un método realmente facil de usar, evitando complicados cilculos.
Recordemos la expresion para la densidad de deposicion de energia p(r) en
MeViem?,

p(r) = 2.44x10? <Z,>z¥p, | " )
<A =B n 1P
con f=1-r 2)
RIHIL\'

Donde d = 0.054<Z,>, y Z* cs la carga efectiva de la particula incidente, que

en esta formulacién se ha utilizado la parametrizacién hecha por Montenegro
et al. [32]. En la ec.(1) n = 5/3 corresponde al mismo valor en la expresion
para el rango prictico, ecuacién (4) de la seccion 6.1.

7.2. El radio de saturacion.

Una de las expresiones importantes en la que estamos.interesados, es aquella
dada por la fraccién /* , en la ec.(1), la cual toma mucha importancia conforme
la’ <Z,> del medio incrementa y: puede. ser  atribuida ‘al“efecto. de
retrodispersion, : S R
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Si consideramos /'™ tal como esta escrita en la ec.(1), se observa un hecho
muy importante de la ec. (2): si asumimos que R,,, sea mucho mayor que ry,
hecho que siempre ocurre para altas energias, dicho factor toma valores muy ;
cercanos a 1, por lo cual se vuelve poco significativo en la region de
saturacion. Una vez asumiendo esto, podemos pensar en aproximar el
exponente d + 1/n al entero mas cercano. En efecto, realizando un analisis
para los casos d + 1/n = 0, 1, y 2 se encuentra el radio de saturacion, de modo
que en esta manera podremos llevar a cabo un cédlculo mas facil del radio de
saturacion, r,, un calculo que sea analitico y que no dependa del material
centellador a través del exponente d. El radio 1, correspondiente a una
densidad de energia de saturacion, p,. Por lo que se encuentra que el radio de
saturacion, a través del uso de la ecuacion (1) para el caso donde la saturacion
toma lugar es

ry = (Dipg)'” 3)
parad + 1/n =0,
y
ry = =14 (144 R p /DY g @
2 anx pq /D '

para d + 1/n = 1. De las dos soluciones obtenidas para d +.1/n = 1, tomamos
cn cuenta tnicamente la expresion (4) ya que la otra ecuacion resuitante nos
remite @ una situacion donde la densidad de energia es negativa, lo cual
corresponde a una situacion fisica improbable,

arad + 1/n=2,

L/ T (pg /DY + 1/ Runae ] | )
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donde D toma el mismo valor que la ccuacién (a) de la scc. 6.3.

Ahondando en el escenario en donde Ia densidad de energia estd dividida en
dos regiones, la inclusion del efecto de los rayos delta es un rasgo importante
de esta simplificacion.

El calculo de la integral de la ecuacién (15) de la sec. 6.3, la cual se evalaa
sobre el intervalo que va de ry, a R, . cs generalmente complicado y se
obtienen soluciones dificiles de mancjar.

i Sin embargo, al considerar el efecto de los rayos delta podemos pensar en

escribir de otra manera la cantidad de energia depositada fuera de la columna
primaria.
Si consideramos la energia especifica depositada de un ion de carga Ze, que
atraviesa un material centellador de densidad de material pg., nimero atémico
medio <Z,>, numero masico medio <4,>, y energia de excitacion media
</, excluyendo transferencias de energia al electron mayor que 7,, la
energia correspondiente al radio de saturacién a través de la ecuacion (4), sec.
6.1, esta dada por:

(dE/dX)sq = 0.307 Z* <Z> e[ LIn ,_ﬁ.rf_ra 13_(1+ )-81
<A.ﬂ'.> B 2 T'Ina\ 2
(6)
donde L
Tomee = 2 PR o : (7 -

1o+ 2{;1;{/M+(mﬁ/M)z

donde M es la masa en repbso de la pﬁrﬁ’t:Ula y con é]' hechd de que' Tomax 2Ty
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Sl ahora nos preocupamos por enconuar la energla depOSltad'l fuera de la
region- de’ saturacién, en donde los -rayos: 8 juegan un papel. importante,
tendremos que sustraer la ecuacxon (6) dela ecuacnon de Bethe-BIoch

[

s [/I In 2um,.c __‘)CB_,,,,,” B*- 81 3
2 B <Is:> .

de manera que Ile'gamos‘a'.ld'ecuacién

307 z*2 <Zn>g_c L0 Do) =BA=T5) 1 (9)

(-dEde)r{irq‘i L
; o j <A_“,> BZ Tq g 2 Tcma\' B

(15) de‘ la seccnon 6.3

lntroducu:ndo esta ecuacion dentro dc la ecuacno
‘ g de saturaclon en’

arrivamos a una expresion simple para la d
termmos del radlo de saturacnon, et

dNJdx = knD [F+ 10BN = T,/ Tuas )+ nm/f;, N o)

7.3 Respuesta total.

Se ha mejorado notablemente el cilculo del niimero de excitones dN,/dx
donde se puede utilizar un exponente con valores n=0,.1, 2. Tanto la
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utilizacion de consideraciones de altas encrgias ha mejorado el panorama
como el haber usado la formulacion de Bethe-Bloch para el calculo de la
energia depositada en la zona de dependencia lineal. Se ha llegado a un
método enteramente analitico para calcular la respuesta total luminosa en
términos del radio de saturacion. Pero r, no es el tnico parametro de nuestra
simplificacién; si optamos por aprovechar ain mds el esquema del modelo
EDSE, la parte refcrente al transporte de cnergia nos lleva a considerar de
nueva cuenta la constante £, y la fraccidon de la recombinacion de centros
luminosos con electrones que no produce luz 7, en el afin de reproducir con
mayor fidelidad el evento. La respuesta luminosa total en base a la ecuacion
(10) es:

dL = CdN,( 1| -I"_dNJ/dx ) an
dx dx Ep, + dN,/dx

De nueva cuenta C es el parametro asociado a la ganancia del
fotomultiplicador. El valor de /"varia entre 0 y 1. Las constantes 7, , Ey / son
entonces constantes verdaderas del tipo de material en particular,
independientes de la cantidad del activador, ya sea éste Tl o algtin otro.

Los ajustes hechos por el modelo EDSE se pueden observar en las figuras 2 y
3 del capitulo 6, los cuales prueban ser muy buenos tanto para materiales
orgdnicos como para inorganicos.

Con la intencién de conocer la capacidad predictiva de la simplificacién aqui
desatrollada se han realizado ajustes para varios iones utilizando los datos de
Becchetti et al. [46] para un centellador plastico (NE102) similar al utilizado
en las pruebas del AMS-1. Al variar Ep,, », y I" para obtener el mejor ajuste se
encuentra que estos pardmetros se optimizaron al requerir en primera instancia
una variacion minima de C en Z, y después minimizando x;l /n. Es decir, el
X12/n corresponde a una optimizacién individual de C; un valor para cada Z.
Ademis, el uso de una C comiin para todas las Z's da ;(2 /n. La minimizacion
de %*/n es importante ya que si este valor es grande reflejaria las desviaciones




importantes de las C’s individuales a partir de un valor medio (global). Los
resultados del mejor ajuste se muestran en la tabla 1, para los casos en que
d+1/n=0, 1, 2. Las figuras 1, 2, y 3 muestran dlchos ajustes en cada caso.

Tabla 1. Parcdmetros de la ec. (11) paralos casos d+ 1/m= 0,1, y 2.

d+1/n = vy EpPa r x2/n x> /n
0 2x10° 20.0 0.99 0.67 0.59
1 2x10° 19.0 0.99 0.65 0.56
2 2x107 15.0 0.98 0.36 0.68
1500 T T

Respuesta Luminosa {u.a.)

E iNaV)

Fig. 1. Respuesta luminosa total como funcion de la energia para un amplio rango de iones y energias de un
material centelludor NE 102, Los gjustes fueron Hevados a cabo con ¢l uso de la ec.(11) en el caso d + I/ =
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Fig. 2. Respuesta luminosa total para el mismo material NEI02, Los ajustes fueron realizados mediante la
ee.(ll) paraclcasod + lin= 1.
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Fig. 3. Ajustes logrados con el uso de laec.(11) pura el caso d + 1/n= 2.

7.4. El modelo de M. Parlog et al.

La simplificacion al modelo EDSE representa fielmente los datos en las
figuras 1, 2, y 3. Con el afdn de comparar su poder predictivo con otras
formulaciones hoy en dia desarrolladas es necesario compararlo con el modelo
propuesto por M. Parlog et al. [47], el cual ha sido recientemente publicado y
en cuyo trabajo se propone también una simplificacién. Dicho modelo se
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discute de manera general en csta seccion y se basa principalmente en el
modelo MM.

El trabajo presentado por estos autores se basa en datos a partir del CsI(TI),
operado a tempecratura ambiente y con una concentracién molar C = 0.02-
0.2%. Su correspondiente concentracion volumétrica de talio es Njo =
2.11x10"* - 2.10x10" iones cm™

A temperatura ambiente, el espectro de emision de un Csl(Tl) excitado por
proyectiles cargados es dominado por una banda ancha amarilla con centro en
los 550nm. Esta banda esta asociada con la emisién de los centros luminosos
de Tl y se llama banda del Tl. AGn existe cierta discusion controvertida en
cuanto al origen de esta banda. Por lo que de acuerdo a diferentes
interpretaciones, la emision de luminiscencia puede implicar, por ejemplo, un
tnico centro luminoso del Tl, un par de centros TI'=V| o alin configuraciones
mads complejas cercanas a una impureza del Tl. La mayoria de las
consideraciones hechas convergen a dos ideas principales: ambos portadores,
tanto los electrones como les agujeros juegan un papel muy importante en ia
luminiscencia inducida por particulas altamente ionizantes; la emision
radiativa alrededor de los 550 nm toma lugar en los iones excitados (TI**).
Una particula incidente que va frenando en un cristal CsI(Tl) pierde la mayor
parte de su energia por ionizacion, y en una mucho menor proporcidn, al
interaccionar con los ntcleos de 1a latiz. La pérdida de energia especifica es en
este caso la suma de los poderes de frenado, tanto el electrénico como el
nuclear, expresados en eVx10"® daomos™! cm?, —(dE/dx) =S, + S5, = S.(1 +
S,/S,.). Para hallar la respuesta luminosa diferencial se han usado los poderes
de frenado de Ziegler [48]. —(dE/dx)yercur nos da el poder de frenado
especifico depositado dentro de la columna primaria. La fraccién F de cnergia
depositada fuera de la columna primaria esta dada por MM,

F = (dE/dx)s/(dE/dx)

=1 (T /T /Trur)__ﬁ__ﬁ_rc'm/ 12)
2 ¥ In(@me P - P2 -

donde la A es el efecto de densidad en’la formula de Bethe Bloch, y en el caso
no relativistico, p% << 1, esta ecuacmn se reduce a :
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F=1 in(3? /Bs2) (13)
2 In(2me¥D+Hn(R* /Bsd)

la ecuacion (13) es vélida solo para el caso B = s por debajo de este limite F
es cero. La unica cantidad desconocida en la expresion para F es es, el cual
serda uno de los parametros libres del modelo. Para la relacion alcance-energia,
R = bT", se toman valores de b = 0.016, y n = 1.35 [49] y [50]. Se calcula a
partir de estos valores y sin tomar en cuenta la distribucion angular de los
rayos delta dispersados fuera de la columna primaria.

También se considera que las concentraciones de los portadores de energia
estan relacionadas. Sc toma en cuenta una dependencia temporal; a cada
instante t y posicion x, la concentracién de agujeros ny(x,t) puede ser
considerada como funcion de la concentracion electronica no(x,t).

De modo que la respuesta luminosa diferencial (dL/(x)/dx) es la suma de la
luz producida dentro de la columna primaria y de la producida fuera de ella.
La integracion sobre la energia E; da como respuesta luminosa total la
expresion:

L =ag[k*® 1/ar S(E)In(1- agS{ EY(1+a,S{EY+ anSAE))Y (dEN+S,(E)! S{E))
+ Jis™ 1-F (EYy(E) ag S{E) In(1-y(E) ar SEY(1+a,S,(E)*+ nRSc(E)))"
(dE/1 + SE) SAE)) + fes™ F(E) dEN + S(E) SKE)] (14)

donde y(E) = 1 — F(E) ag S{(F)1 + a,Su(E) + ag S(E).

Esta respuesta luminosa contiene cuatro parametros del modelo: ag el cual es
la ganancia relacionada a la conversion de energia a luz, ag y «, son los
parametros de la “saturacién por recombinacion™ y la “saturacién nuclear”,
respectivamente, y ¢ es la energia por nucleén sobre la cual los rayos delta
juegan un papel importante en el mecanismo de centelleo.

El primer término de la ec.(14) se refiere a la Gltima parte del alcance de la
particula, donde la energia ha crecido por debajo del limite de reproduccién de
rayos delta y entonces F(£) = 0. Los dos ultimos términos se refieren a la
primera parte de la trayectoria del ion incidente; el segundo término concierne
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a la respuesta luminosa originada en la columna primaria, el tercer término
esta conectado con la luz producida por los rayos delta fuera de la columna
primaria. Para energias incidentes bajas, F(£) = 0 a lo largo de todo el alcance
de la particula y solamente el primer término estara presente.

7.5, Comparacion con los datos experimentales.

i

Los cuatro coeficientes tienen que conocerse para poder confrontar la
respuesta luminosa con los datos experimentales. De hecho, son determinados
a partir de datos de iones con Z < 45, los cuatro se consideran parametros de
ajuste en un proceso de minimizacién de la x> usando la paqueteria MINUIT
de la libreria del CERN. Como es de suponerse la integral en la expresion (14)
es llevada a cabo numéricamente. Cabe resaltar la complejidad de los calculos
realizados y de la forma misma de la expresion (14). En la figura 4 se aprecian
los ajustes mediante (14). Aunque los autores promueven obtener una

7000 1

Light Oufput Q, (a.u)

BV ET R A B Rt
incident Porticle Enetyy £, (MaV)
Fig. 4. Respuesta luminosu total Qo contra la energia inicial Eo para diferentes iones (AZ = 5); los puntos
son datos experimentales del sistema Xe + Sna 32y a 30 AmeV [51], las lineas solidas son el cilculo exacto

de (14). Recuadro: acercamiento a bajas encergias, comparacion con el caso donde el wérmino de saturacion
nuclear seria despreciado para 7= 30,
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concordancia perfecta, del 3%, con los datos, esta seiialacion sc realizé
Unicamente para seis de las nueve particulas predichas. Se puede ver como es
que la expresion (14) predice en este caso nueve curvas de ajuste a pesar que
tan solo hay ocho curvas experimentales. Tal discrepancia resulta
abrumadoramente absurda, a pesar de ajustar bien las primeras cinco curvas
experimentales.

En un intento por reducir la ecuacién (14) a una forma mas manejable y que
ajuste mejor los datos, M. Parlog et al. Sg resuelven a encontrar una *“férmula
analitica amistosa para la respuesta luminosa total”.

Si sc mantienen los términos de orden cero y de primer orden en una
expansioén de Taylor alrededor de Bs2en el término logaritmico de la fraccién
en la ecuacion (13), se puede obtener una expresién aproximada de F(Bs2):

F= (B2 /) (15)

2 In2m IR )+HRYBsH)—-1

Por medio de esta consideracién y de otras mas sencillas se llega a una
~aproximacion a la férmula (14) donde sélo existe una dependencia con
respecto a tres parametros, de modo que la integral se puede llevar a cabo
analiticamente, Ademds, si se considera una alternativa a la que nos llevo a la
expresiéon (15), referente a la fraccién de energia depositada fuera de la
columna primaria por los rayos delta se puede lograr una simplificacién atn
mayor. Dicha alternativa es considerar a la fraccion F como una funcién
escalon de la energia

0 E/A 503
FE)=
a; Eld>a;

donde a;es el limite de la energia por nucledn para que exista produccién de
rayos delta y a, también serd un parametro de ajuste. La ventaja es que la
aproximacion a- primer orden que se habia mencionado de la respuesta
luminosa total se vuelve mas simple
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L=a; [ Ey( 1 —a:AZ Eq W\ + Va:AZY Eg))~
+ a,a:AZ% In (Eg + a:AZ* | Es+ a,4Z%) (16)

La calidad de los ajustes son mostrados en la figura 5. Aqui se puede apreciar
como la calidad mediante el uso de la ec. (16) es bastante mala para Z's
grandes, las curvas preglichas son mas bien rectas que no corresponden a los
datos en la regién de bajas energias; la pentltima curva predicha parece
ajustar los datos de la ultima curva experimental, jpor lo que existe un
desfasamiento entre lo predicho y lo medido de AZ= 5!

tight oulput (a.u.)

) 3 s e eco T Tioes Tide T redd
£, (MeV)

Fig. 5. Respuesta luminosa total contra energia para diferentes iones AZ = 5:- los simbolos son datos

experimentales del sistema Xe + Sna 32 y a 50 AmeV; las curvas solidas son predichas con la formula (16).
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7.6. Ajustes con el modelo simplificado.

En el afan de poder medir la capacidad de reproduccién de los datos con el
modelo simplificado que aqui hemos derivado, nos propusimos a realizar los
ajustes de los mismo datos que utilizaron M. Parlog er al. Se encuentra que a
diferencia del ajuste realizado tanto con el modelo general como con la
féormula amistosa se logran reproducir a la perfeccion las curvas desde su
inicio con su caracteristica curvatura para Z's grandes, ademas de que en
nuestro ajuste cada una de las curvas experimentales tiene su correspondiente
respuesta teérica con nuestro modelo simplificado el cual presenta una forma
facil de manejar para la calibracién. Los ajustes son mostrados en la figura 6.

7000 P .o C e e e S e [,

L{a.u}

Fig. 6. respuesta luminosa total contra encrgia para diferentes iones AZ = 5: los ajustes realizados wtilizando
la simplificacion al modelo EDSE, los puntos son datos experimentales del sistema Xe + Sn a 32 y a 50

AmeV.
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En este caso los ajustes fueron realizados con una variante a la formula (11).
La dependencia en Z que representa el factor (1 — 7dN/dx / Ep, + dN,/dx ) se
ha reemplazado por una funcién general, AZ), que también depende de Z; la
forma general que cobra ahora la ec.(11) es

dL = CdNAZ) 7
dx dx
donde

AZ) = alZ™ + a,2™)

la constante a, queda absorbida por la constante C de la ec. (17) y ahora en
lugar de llevar a cabo una minimizacién que corresponda a una optimizacion
individual de C; un valor para cada Z, se hace una optimizacién general de C
ya que previamente se encontré un valor Unico para todas las Z's después de
variar las tres constantes «,, a>, y a;.

Los valores que corresponden al mejor ajuste utilizando ésta funcion
dependiente de Z, f(Z), son: a; =—-2.80146, a,= 0.029046, a;=~0.152784, el
valor que corresponde en este caso para pg €s pg = 4.82x10%, .
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Capitulo 8.

CONCLUSIONES.

Se ha presentado un modelo para explicar la naturaleza fisica de la produccion
de la luminiscencia en materiales centelladores basado en el modelo “energy
deposition by secondary electrons”. La formulacién aqui presentada preserva
los rasgos més importantes del modelo EDSE. Usando una aproximacion para
altas energias se simplifica la dependencia radial de la densidad de deposicién
de energia p(r), de manera que sc llega asi a una expresion para el radio de
saturacién 1, Se consideran tres soluciones posibles a este radio,
correspondientes a los casos de igualar el exponente d + 1/n a los valores, 0, 1,
y 2. Mediante el uso de una relacion alcance-energia se logra introducir en una
ecuacion de pérdida especifica la contribucién energética de la region donde la
saturacion toma lugar.

Se calcula entonces la densidad de deposicion de energia en la regién donde
los rayos deita escapan de la region de saturacion. Se tiene asi una expresion
para la densidad de deposicién de energia total completamente analitica. Los
ajustes hechos con esta formulacién prucban ser igual de buenos respecto de
aquellos hechos con el modelo EDSE. Estos ajustes se llevan a cabo para un
material inorganico (NE102) para un amplio rango de iones y energias,
probindose asi su mejor capacidad predictiva respecto a anteriores
formulaciones vistas tanto en el capitulo 4 como en el cap. 5. también se ha
comparado la calidad de los ajustes con aquellos dados por el modelo de M.
Parlog et al., el cual a pesar de ser un modelo reciente y claborado, prueba ser
bastantc ineficiente al representar los datos experimentales, ya sca el ajuste
hecho mediante la férmula mas general o sea hecho mediante la formula
simplificada analitica que ellos proponen. La principal diferencia es entonces
que nuestra simplificacién reproduce fielmente los datos experimentales y la
de ellos no. Aplicadas ambas a un amplio intervalo de iones y energias de
incidencia.

El hecho de utilizar la aproximacion dc altas energias corresponde a una
situacion viable ya que experimentalmente se encuentra en general que Ry,
Riyax >> rq . Ademis el hecho de utilizar los valores 0, 1, y 2 para el exponente

53




d + 1/n resulta de escoge los valores mas simples que correspondan a un
significado fisico.

A pesar de encontrar una expresion mucho mas simple de calcular para la
deposicion de energia en la region fuera de la saturacidn, el hecho de
considerar dos veces la deposicion de energia dada por los electrones
secundarios en la region de saturacion ( tanto en el calculo directo de la
columna primaria como en la region fuera de ésta columna) representa un
falso concepto fisico. Sin embargo, la universalidad de EDSE aunada a la
expresidn simple que se sugiere para la luminiscencia en este trabajo puede ser
una herramienta ttil para la calibracion de detectores basados en el proceso de
centelleo.
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