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Capitulo 1

Introduccion

El estudio de reacciones nucleares nos ayuda a entender la estructura y el comportamiento
de los nucleos atémicos. Ademas, el estudio de reacciones nucleares a bajas energias es
importante en astrofisica nuclear, pues nos permite entender procesos como la nucleosintesis
del Big Bang, que dio origen a los niicleos atéomicos a partir de protones y neutrones
preexistentes y la formacién de elementos quimicos, la evolucion estelar y los procesos
mediante los cuales las estrellas convierten hidrégeno en helio, como el ciclo CNO.

La seccién eficaz de una reaccién nuclear nos da informacién sobre los nticleos en cuestion.
Lo que sabemos sobre la seccién eficaz de la reacciéon nuclear *C(d , p)'*C estd basado en
gran medida en datos experimentales muy limitados. Por ello, uno de nuestros objetivos es
ampliar el conocimiento experimental de esta reaccién. Asimismo, dentro del estudio de
estructura nuclear, esta reaccién permite estudiar la formacion de nicleo compuesto.

Existe poca informacién sobre la seccién eficaz total de *C(dp)C. El primer y més
importante trabajo data de 1956, Compound Nucleus Effects in Deuteron Reactions:
BC(d, p)*C [1], realizado por Marion y Weber, que con la motivacién de estudiar la
formacién de niicleo compuesto lleva a cabo la medicién de la seccién eficaz total de
13C(d,p)*C . El segundo y més reciente fue realizado en 2007 por Colaux et. al [2] [

La técnica para medir secciones eficaces de reacciones nucleares por espectrometria de masas
por aceleradores (AMS por sus siglas en inglés) es atin muy nueva, pues se implementé
por primera vez en 1980 por M. Paul para estudiar la reaccién **Mg(p,n)?°Al a energias
en el rango de E, = [5.2 — 6.9] MeV en el acelerador tandem del laboratorio nacional de
Argonne [21]. Dicho estudio fue a su vez el primero que introdujo AMS a experimentos de
laboratorio en astrofisica nuclear, campo en el cual el estudio del 26Al ha sido de particular
importancia [16] [21].

En el presente trabajo se desarrolla una metodologia para estudiar la seccién eficaz de la
reaccién nuclear ¥C(d, p)'C a 533 keV en el sistema del centro de masa. En el acelerador
Tandem Van de Graaff 6.0 MeV del Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares (ININ)

1Para més detalles ver Seccién
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Figura 1.1: Seccién eficaz total para los protones en el estado base de la reaccién 13C(d, p) como funcién
de la energia incidente medida por Marion y Weber . Obtenida de integrar las distribuciones angulares de
0.64 a 2.84 MeV.

se irradiaron dos muestras de grafito natural contenidas en catodos de aluminio. El niimero
de particulas incidentes fue determinado por técnicas de retrodispersion de Rutherford.
Asimismo, se estudiaron las muestras como blancos gruesos, tomando en cuenta el poder
de frenado de los deuterones sobre el grafito, el alcance y el yield. Se discute también la
relevancia de 3C(d,p)'*C en la formacién de nticleo compuesto, asi como la importancia
del desarrollo de la técnica de AMS para medir secciones eficacez de reacciones nucleares.



Capitulo 2

Principios Fisicos

2.1. EIl Nucleo Atomico

Sabemos por muchas investigaciones, que los niucleos en su descripcion mas simple, estan
formados por nucleones, que es el nombre genérico para protones Z, y neutrones N, y que
el total de nucleones de cada elemento es el nimero atémico A = N + Z. Los nticleos con
el mismo Z pero distinto A, y por consiguiente distinto /V, se llaman isétopos, que al tener
la misma carga forman atomos con propiedades quimicas muy similares. Por otro lado, a
aquellos ntcleos con un mismo A se les conoce como isébaros. La carga en el nucleo es Ze,
donde e es la carga del electrén. La masa del electrén es m, = 5.485799 x 10~* u, la cual es
mucho menor que las masas tanto del protéon como del neutrén, que son aproximadamente
iguales (m, = 1.008665 u y m,, = 1.007276 u respectivamente), por lo que su contribucién
a la masa atomica es minima y es el nicleo el que concentra casi toda la masa del atomo.
La masa del ntcleo es aproximadamente A veces la de un nucledn, que generalmente es
expresada en unidades de masa atémica (amu o u),

lu = lamu = 1.66057x10*" kg = 931.502 MeV /c?

donde 1 amu se define como 1/12 de la masa de un d4tomo neutro de 2C.
1 MeV = 10° eV, donde 1 eV es el cambio en la enegia de un electrén al acelerarse a través
de una diferencia de potencial electrostatico de 1 V.

La masa nuclear es de hecho un poco menor que la suma de la masa de los nucleones que
lo constituyen debido a la contribucién relativista, dm = E/c?, de su energia negativa de
enlace:

ma = Nm, + Zm, — B/c’ (2.1)
donde B es la energia de enlace, que por convencion se considera positiva, para que asi B

13
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sea el valor de la enegia necesaria para separar el nicleo en N neutrones y Z protones. B
varia de nicleo a ntcleo pero es tipicamente de 8 MeV por nucledén para nicleos estables,
es decir, B ~8 MeV /u.

Para entender la estructura de los niicleos debe estudiarse como interaccionan unos con
otros, como se forman y qué sucede cuando hay una colisiéon entre dos nicleos, asi como la
interaccién entre nucleones, que es la responsable de mantener la formacién de un nucleo.

Es asi como sabemos que los ntcleos no soélo existen en un estado estable sino también
en una serie de estados excitados discretos a mayores energias. Los nicleos en estados
excitados tienden a tener vidas cortas y pueden perder energia al emitir particulas o rayos
~ hasta alcanzar su estado base. Por ello, nuestro estudio sobre estructura nuclear debe
abarcar tanto el estado base como los estados excitados.

El objeto de estudio de la fisica de la estructura nuclear es determinar las propiedades de
estos estados para todos los niicleos y asi entender por qué cada ntcleo tiene los estados
observados.

El tipo de experimento méas comun para estudiar las propiedades de los nticleos consiste
en hacer incidir un haz de particulas sobre un blanco, y con la instrumentacién adecuada
analizar las energias de las particulas emitidas en sus distintas direcciones como resultado
de la colision. En la interpretacion de los datos, se requiere tener conocimiento previo de
la teoria de reacciones nucleares, lo cual a su vez depende de conocer la estructura de los
nucleos en cuestién. Asi pues, entre méds conocimiento haya sobre reacciones nucleares mas
se conocera de estructura nuclear y viceversa [3] [4].

2.2. Reacciones Nucleares

Cuando hay interacciéon entre particulas energéticas provenientes de un reactor, un acelera-
dor o una fuente radioactiva, y materia, existe la posibilidad de que se lleve a cabo una
reaccion nuclear.

Fue Ernest Rutherford en 1919 el primero en estudiar reacciones nucleares, utilizando
paticulas o de una fuente radioactiva dirigidas a un blanco de N para producir O [5].

Distinto a las reacciones quimicas, los productos resultantes de una reaccién nuclear no
estan determinados univocamente. Generalmente, las reacciones nucleares se llevan a cabo
entre proyectiles ligeros que inciden sobre blancos mas pesados, aunque también se pueden
estudiar reacciones en la llamada “cinematica inversa”, donde el proyectil es mas pesado que
el blanco. De dos o mas reactantes pueden haber docenas de posibilidades de composicion
de los productos finales con un amplio niimero de estados cuanticos disponibles.

A cada rama de la reaccién que puede ocurrir, con estados cudnticos bien definidos se le
llama canal. La probabilidad de que una reaccion nuclear se lleve a cabo a través de un
canal de salida determinado depende de la energia de la particula incidente y es medida
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por la seccién eficaz para ese canal [7].

La teoria de reacciones nucleares, ademés de explicar los mecanismos que determinan la ocu-
rrencia de diferentes procesos debe también evaluar las secciones eficaces correspondientes
a todos los canales de salida.

Ademas de los componentes iniciales y finales, también es importante discutir los procesos
a través de los cuales se puede llevar a cabo una reaccion nuclear. Existen en principio,
dos mecanismos de accion diferentes de interaccion. En las reacciones directas, el proyectil
y el blanco tienen una interaccién de corta duracion, con posible intercambio de energia
o particulas entre ellas. El otro tipo de proceso es la fusién del proyectil con el blanco,
en el que la energia disponible es distribuida a todos los nucleones y se forma un nticleo
compuesto altamente excitado .

2.2.1. Generalidades y Nomenclatura de las Reacciones Nuclea-
res

Una reaccion nuclear tipica puede escribirse como:

a+X =Y +b

donde a es un proyectil acelerado, X es el blanco, generalmente estacionario en el sistema
del laboratorio; Y es el producto pesado de la reaccion, el cual por lo general no se observa
directamente, y b una particula ligera, que a diferencia de Y, puede ser detectada y medida.
En general, a y b son nucleones o nucleos ligeros, pero en ocasiones el producto puede ser
un rayo «y (captura radiativa).

Otra manera de escribir lo anterior de forma compacta es

X(a,b)Y

Clasificamos las reacciones nucleares de distintas maneras. Si para X (a, b)Y la particula
incidente y las particulas producidas son las mismas, es decir, cuando X =Y y a = b,
se dice que es un proceso de dispersion, de tipo eldstica si Y y b estan en sus estados
base, e ineldstica si Y o b estd en un estado excitado. En una reaccion de transferencia,
uno o dos nucleones son transferidos entre el proyectil y el blanco, como un deuterén
convirtiéndose en un protén o un neutrén sumando un nucleén al blanco X para formar Y.
A las reacciones nucleares también las podemos clasificar por el mecanismo que rige dicho
proceso. En las reacciones directas (al cual pertenecen las reacciones de transferencia), s6lo
toman parte pocos nucleones en la reaccién. Dichas reacciones pueden agregar o eliminar
un nucleén individual de un estado del modelo de capas y pueden entonces servir como
formas de explorar la estructura de los niicleos. Otro mecanismo es el del nicleo compuesto,
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en el cual el nicleo entrante y el blanco se unen brevemente antes de que el rayo ~, nucleén
o nucleo ligero producido sea eyectado [6] [7].

Leyes de Conservacion

Existe un conjunto de leyes de conservacion que constribuyen a restringir procesos que se
llevan a cabo cuando un blanco es bombardeado con un proyectil dado:

Numero bariénico.

Carga.

Energia y momento lineal

Momento angular total

Paridad

Isospin

2.2.2. Barrera de Coulomb

Excepto por los neutrones, todas las particulas involucradas en una reaccion nuclear comin
tienen carga positiva y se repelen. Una vez estando suficientemente cerca dos nicleos a + X
para que la interaccion fuerte actie, el potencial alcanza su maximo y luego se vuelve
negativo (atractivo). Debido al potencial de Coulomb, la parte repulsiva representa una
barrera que tiende a mantener a los nicleos aparte, es decir, que inhibe reacciones nucleares
y es de la forma:

o 1 ZXZa 62
T Aweg rx + 1y

Ve(r) (2.2)

donde Zx y Z, son los nimeros atomicos correspondientes a los niicleos que interaccionan
en la reaccion, rx el radio del nicleo X, r, el radio del nicleo a, cuya suma es la distancia
entre ellos en el momento de la colision, y e la carga del electrén.

Un proyectil incidente con energia E < E¢ tiene que penetrar la barrera coulombiana para
alcanzar el dominio nuclear. Clasicamente, la distancia mas corta a la que el proyectil
podria acercarse al nicleo es Re (ver Figura [2.1]).

Para las reacciones inducidas por particulas cargadas que ocurren en escenarios astrofisicos,
las energias del proyectil van muy por debajo de la barrera coulombiana del sistema. La
parte sombreada de la Figura [2.1) representa dicha barrera.
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Figura 2.1: Esquema de la barrera coulombiana de dos niicleos X + a. Conforme el potencial nuclear de
atraccion empieza a actuar, el potencial total alcanza un méximo para luego volverse negativo.

Entre mayor sea la energia del proyectil, mas se acercaran los niicleos o més cerca se estara
de alcanzar el maximo de la barrera o incluso superarlo.

La barrera coulombiana para *C'(d, p)"*C es de 2.23 MeV en el sistema de laboratorio.

2.2.3. Seccion Eficaz

La interaccién entre dos particulas se describe generalmente en términos de la seccion
eficaz, la cual da una medida cuantitativa de la probabilidad de que se lleve a cabo una
reaccién nuclear y puede ser calculada si se conoce la forma en que interactiian las dos
particulas en cuestion. La definicién formal de la seccion eficaz la podemos desarrollar de
la siguiente forma:

Consideramos un haz de particulas que inciden sobre una particula blanco. Asumimos
que el area que abarca el haz es mucho mayor que la del blanco y que las particulas del
haz estan uniformemente distribuidas espacial y temporalmente, tal que podemos verlo
como el flujo ¢ de particulas a incidentes por unidad de drea y unidad de tiempo. En otros
términos, considerando una reaccién nuclear tipica, X (a, b)Y, si hay un flujo ¢ incidiendo
sobre un blanco con N nicleos X, entonces el nimero de particulas b emitidas por unidad
de tiempo es proporcional tanto a ¢ como a N. La constante de proporcionalidad es la

seccion eficaz o, la cual tiene dimensiones de area, cuya unidad mas comun en fisica nuclear
es el barn [b], (1 b=10"m?).

Si queremos conocer el numero de particulas b emitidas por unidad de tiempo dentro de
un elemento de angulo sélido df) en la direccién de dngulos polares (6,&) con respecto al
haz incidente, entonces es proporcional a df2, ¢ y N. La constante de proporcionalidad en
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este caso es la seccién eficaz diferencial do/df). Para ello a través de cierto canal de salida
depende de la energia de la particula incidente y se mide por medio de la seccién eficaz de
ese canal [4][7] [10] .

En general, la probabilidad de emisiéon de b, y por consiguiente la seccién eficaz diferencial
depende de los dangulos 0 y & y do/dS2 depende de la energia de la reaccién y del dngulo
hacia el que se dispersaron las particulas, y como el proceso de dispersion es practicamente
simétrico respecto a la direccién del haz incidente, la seccién eficaz diferencial no depende
de la componente azimutal &.

A una energia dada de incidencia, podremos definir una seccion eficaz para cada conjunto
de estados de cada conjunto posible de ntcleos residuales, es decir, para cada canal abierto.
Cada canal corresponde a distintos nicleos en diferentes estados de determinada energia, por
lo que no hay interferencia cuantica entre las amplitudes de probabilidad correspondientes.
Dado que las secciones eficaces son medidas probabilisticas entonces pueden simplemente
sumarse las secciones eficaces de los distintos canales de reaccién. La suma de las secciones
eficaces para los procesos no elasticos, se llama seccién eficaz de reaccion o de absorcién
para el par de particulas a esa energia. Cuando ademas se suma el canal elastico, es decir,
la contribucién de la dispersion elastica, obtenemos la seccion eficaz total.

Desde otro punto de vista, si consideramos la colision de dos nicleos, vistos clasicamente
como esferas de radios r y R, r se impactara sobre R, que estd en reposo (Figura . Las
dos esferas no colisionaran a menos que su distancia de impacto b sea menor que la suma
de los radios, b < R+ r, lo cual es lo mismo que una particula puntual sobre una esfera,
cuyo radio es R+ r

Figura 2.2: La seccién eficaz de la colisién de dos niicleos es igual a la seccién eficaz de una particula
cuyo radio es igual a la suma R + r

Ahora, para calcular la seccién eficaz total para cualquier dispersion a una energia F
definida como la integral de do/dS2 sobre todos los angulos sélidos, tenemos:

o(6)= a0 (2.3)
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2.2.4. Reacciones (d,p) y Modelo del Nicleo Compuesto

Después de la dispersiéon inelastica, las reacciones nucleares méas simples son aquellas que
involucran la transferencia de un nucleén. De entre éstas, las que se han estudiado més
extensivamente han sido las reacciones tipo (d, p), deuterio-protén.

El deuterio es un 4tomo neutro cuyo ntcleo es un deuterén, 2H, el cual estd compuesto
por un protéon y un neutrén, que es el estado ligado mas simple de nucleones y es por esto
un sistema ideal para estudiar las interacciones de nucleén-nucleén. En fisica nuclear un
deuterdn es lo que para la fisica atomica es un atomo de hidrégeno. Una de las propiedades
que caracterizan al deuteréon es que éste no tiene estados excitados pues su estado ligado
es bastante débil, por lo que un “estado excitado” consistiria de un protén y un neutrén

libres. La energia de enlace del deuterén es una cantidad medida con mucha precisién y su
valor es B = 2.224 MeV.

Si la distribucién de energia de los protones de una reaccién (d, p) es estudiada, se encuentra
que en general consiste de un nimero de picos discretos a energias altas, los cuales se
van haciendo cada vez mas cercanos entre si hasta hacerse un continuo a bajas energias.
Estudios sobre distribucién angular de estos protones muestran que, cuando promediadas
por encima de un intervalo adecuado de energias, la distribucién continua es simétrica
alrededor de los 90°, y usualmente casi isotropica. La distribucién continua a bajas energias
se debe a los protones emitidos del niicleo compuesto y al rompimiento del deuterén. Los
picos discretos a energias mas altas corresponden a los protones emitidos en reacciones de
stripping. Las secciones eficaces de niicleo compuesto pueden ser calculadas por la teoria
de Hauser-Feshbach. Sin embargo, los protones mas energéticos, en particular aquellos
con resolucion de picos discretos, no muestran a menudo la simetria alrededor de los 90°
caracteristica de las reacciones que atraviesan el nicleo compuesto sino que se forman
hacia atras a altas energias incidentes. Ademas, la magnitud absoluta de la seccion eficaz
es a menudo mucho mas grande que la que proporciona la teoria estadistica, lo que indica
que hay otro proceso fisico que contribuye a la amplitud de la reaccién (d, p) [3].

En 1950, S. T. Blutler reporté que las reacciones (d, p) y (d,n) se llevaban a cabo, al menos
en parte, por stripping en el que uno de los nucleones del deuterén es absorbido en el
nucleo, mientras que el otro logra el balance de energia y momento debido a la baja energia
de enlace y el largo radio que tiene el deuterén [9].

A diferencia de las reacciones nucleares directas, que implican sélo una etapa desde el
estado inicial del canal de entrada al estado final del canal de salida, las reacciones de
nicleo compuesto conllevan varias etapas.

El problema del nicleo compuesto puede dividirse en dos partes:

= La formacién del nicleo compuesto

= El decaimiento del sistema compuesto en sus productos.
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Un ntcleo compuesto es formado después de la colision, y la particula incidente forma
parte de éste aunque es indistinguible del resto de los nucleones. La energia cinética y el
momentum lineal de la particula incidente son rapidamente distribuidos sobre el sistema

completo y por ello, las propiedades del niicleo compuesto no dependen de su formaciéon
[12].

El modelo del nucleo compuesto es bastante apto para describir reacciones nucleares
inducidas por particulas incidentes de energias relativamente bajas (proyectiles de energias

< 50 MeV) [1].
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Reaccién nuclear 13C(d, p)4C

Debido a que la reaccién que estamos estudiando involucra grafito natural (98.9 % 2C,
1.1% 13C), los canales de reaccién que nos interesan son 2C +d y 3C + d y los canales de
salida posibles en el rango de energias de interés para este estudio (Ejq = [1 — 10] MeV en
el sistema del laboratorio) se enlistan en la Tabla y la seccién eficaz calculada de la
librerfa Tendl se muestra en la Figura [3.1]

Tabla 3.1: Canales de reaccién para 2C(d,p) y *C(d,p)

R2o+d BC+d

BC+p MC+p
14N+,.)/ 15N+,.y
PC+ ¢

3.1. Antecedentes

Para poder conocer y entender mejor tanto la reacciéon de nuestro interés, ¥*C(d, p)™C,
como el método experimental y de analisis, estudiamos los trabajos anteriores sobre esta
reaccion y aquellos en que se involucrara el uso de la técnica de AMS para medir seccién
eficaz.

21
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Figura 3.1: Seccién eficaz de la reaccién nuclear 13C(d, p) para bajas energias como funcién de la energfa
incidente. Datos obtenidos de la librerfa Tendl (2014)

3.1.1. Otros estudios sobre la reaccién nuclear 3C(d , p)*C

Como se mencioné en la introduccién de esta tesis, existen pocos datos experimentales en
torno a la reaccién nuclear *C(d, p)*C . En 1952, Bromley y Goldman de la Universidad
de Rochester, investigaron las paridades de los estados base de 1*C y N por medio de
estudiar la distibucién angular de los protones de la reaccién *C(d, p)*C y la distribucién
de neutrones de ¥*C(d, n)'N utilizando deuterones de 4 MeV [24]. En 1953, Koudijs, Valckx
y Endt midieron las distribuciones angulares de los protones de largo alcance producidos
por esta reaccion a seis distintas energias entre 0.3 MeV y 0.65 MeV concluyendo que a
este nivel de energias estudiadas no se puede esperar que esta reaccién se lleve a cabo
principalmente por stripping (ver seccién [2.2)), ni que la teorfa sobre stripping sea vélida
para energias que estén considerablemente por debajo de la barrera coulombiana [25]. Pocos
anos después, en 1964, se hicieron medidas de correlaciéon angular protén-gamma para
la reacciéon ¥C(d,p)'C a través de los estados excitados (1, 3 y 6) del "C [29]. Otras
investigaciones més recientes se han enfocado en su funcién de excitacion [26] y en 1984 se
utilizé esta reacciéon para estudiar las tasas de transicién isoescalar y probabilidades de
stripping de neutrones a C [27].

En la investigacion de Marion y Weber, de la que se hablé en la introduccién se obtienen las
curvas de excitacion a angulos de 20° y 135° y se miden distribuciones angulares a energias
de incidencia F4 = [0.64 — 2.84] MeV, obteniendo las secciones eficaces diferenciales para
dichas energfas (Figura [1.1)). La medicién de la seccién eficaz total de *C(d,p)*C es
obtenida a partir de integrar las secciones eficaces diferenciales previamente obtenidas. Se
concluye que la seccién eficaz para bajas energias de bombardeo depende de la formacién
del nicleo compuesto.

Los dos trabajos més recientes que involucran a la reaccién *C(d, p)'*C se publicaron en
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Figura 3.2: La curva azul muestra la seccién eficaz de la reaccién nuclear **C(d, p) datos calculados
libreria Tendl (2014). La curva roja corresponde a los datos obtenidos experimentalmente por Marion y
Weber

2006 y 2007 respectivamente. El primero, mencionado en la introduccién de esta tesis, se
realizo en Bélgica con la motivacion de aplicar las reacciones inducidas por deuterones sobre
13C como herramienta de andlisis de perfil de profundidad de superficies de elementos ligeros
[2]. En éste se midieron las secciones eficaces diferenciales de distintas reacciones, en su
estado base, C(d, pg)*C, B3C(d, ap)"'B y 13C(d, t9)*2C, y para el primer estado excitado,
13C(d, a1)"B; cuyos resultados fueron comparados con los obtenidos por Marion y Weber,
que resultan en buena concordancia, como se puede ver en la Figura[3.3] En el segundo, en
el Institito de Energia Atémica de China, con la motivacién en astrofisica de estudiar los
factores S de 3N(p,7)*O , se reanalizé la distribucién angular de 3C(d, p)“C utilizando
la aproximacién de Johnson-Soper y comparandola con los datos experimentales de [28]
y se derivé el coeficiente de normalizacién asintética cuadratica (ANC) de decaimiento
virtual *C — 3C + n [30].

Existe informacién sobre otras reacciones nucleares que resulta 1til para entender 1*C(d , p)1*C,
la cual corresponde en gran medida a datos sobre otras reacciones que involucran carbono
y que son inducidas por deuterio a bajas energias.

La investigacién realizada por Jaszcak et al. en 1969 sobre 2C(d,n)**N [31], que sin ser la
reaccién nuclear en la que se centra la presente tesis, resulta util para la comprensién de
1BC(d,p)*C, pues es uno de los canales de reaccién del carbono a energias de deuterones
de nuestro interés y, en particular, estudia tanto la medicién de seccién eficaz total como
la formacion de nicleo compuesto.
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Figura 3.3: Comparacién de los datos de Marion y Weber con los de Colaux et al.

3.1.2. Medicion de seccion eficaz por AMS

El primer trabajo publicado que implementé la espectrometria de masas con acelera-
dores para medir secciones eficaces fue realizado por M. Paul en 1980 para la reaccién
2Mg(p,n)*°Al a energfas en el rango de E, = [5.2 — 6.9] MeV en el acelerador tandem del
laboratorio nacional de Argonne [21]. Dicho estudio fue a su vez el primero que introdujo
AMS a experimentos de laboratorio en astrofisica nuclear, campo en el cual el estudio del
26 A1 ha sido de particular importancia. Un ejemplo de ello es la colaboracién de M. He
et al. (China-Japén) en el 2007 [16], en la cual se midié la produccién de 26 Al por medio
de la reaccién nuclear MN(1°0, ) 2°Al® y se deducen las secciones eficaces alrededor de
energias de barrera utilizando AMS.

Existen otros experimentos importantes y mas recientes en el campo de astrofisica nuclear
en el que se ha implementado la técnica de AMS para medir secciones eficaces con la
motivacién de estudiar la nucleosintesis, tal es el caso de °Be(n,v) °Be y “"N(n,v)"C y
“N(n,p)"*C [I7][18].

3.2. Tasa de Reaccion

Para conocer la variacién temporal de las concentraciones de 2C, 3C y 14C al irradiar un
blanco de grafito natural con un haz de deuterones, se calcula la tasa de reaccion, descrita
por las ecuaciones (3.1), (3.2) y (3.3) respectivamente, donde las secciones eficaces de los
canales de salida relevantes fueron consideradas.
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dNiz
= — N2 3.1
dt 12 12¢ ) ( )
dN-
dt13 = Nio 013¢ - N13213¢ > (3-2)
dN
dt14 = Nizowu @ — NudXug . (3.3)

Ni2.1314 corresponde a las concentraciones de 120, BC y C a un tiempo dado t, 212,13, 14
son las sumas de las secciones eficaces de los distintos canales de reaccién »1311C ((d, p),
(d,B), (d,n), (d,7y) y (d,)); 013,14 son las secciones eficaces de las reacciones nucleares
que producen C y 1C, i.e. 2C(d, p)*C y ¥C(d, p)'*C, respectivamente; ¢ (particulas/s
-cm?) es el flujo de deuterones incidiendo sobre la superficie del grafito del catodo, (que
corresponde tipicamente a un haz de deuterio después de ser colimado) y sus soluciones
estan dadas por:

Nig(t) = Ny e =120t (3.4)
N, o N, %
Nia(t) = [ NO — 12 913 —Ti13 4t 12 <13 N3¢t 35
ul) (13 Ta-Tn)¢ T Ep-Tuf / 3

N (1) = N{)Q 014 . N?:; . 013 . g — X3
wh =5 —%, ) N, S-% Y-
14 13 12 13 12 14 12
0
013 —Y14 Bt (N13 013 ) —Y13 pt
= Je + — e 3.6
(213 — 212> > NP, i3 — X (3.6)

Y4 — E13> ( 013 ) —Si bt
+ e 12
(214 — 212 213 - 212

A partir de lo anterior graficamos la variacion temporal de las concentraciones relativas del
14C respecto al 12C, Ny4/Ny, para distintas energfas de irradiacién (Figura [3.2)), para ello
se considerd una corriente tipica de deuterones de 500 nA y los valores de las secciones
eficaces enlistados en la Tabla 3.2
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Figura 3.4: Grafica de la variaciéon de las concentraciones relativas con el tiempo.

Tabla 3.2: Valores tedricos de las secciones eficaces 0121314 ¥ 212,13,14 dadas en milibarns
[mb] obtenidos de la bibliteca Tendl 2014 a distintas energias utilizados para el célculo de
tasa de reaccién

Energia  o1o[mb] 013 [mb] ou[mb]  Yp[mb] Xs[mb]  Xy,[mb]
2C(d,p)*C  BC(d,p)*C MC(d,p)**C

1 MeV 133.10 24.03 0 357.18  123.30 3.21E-24

2 MeV 330.84 71.98 3.80 530.85  335.07  37.49

3 MeV 440.25 113.84 11.80 589.99  426.82  63.21

3.3. Energia de *C(d, p)!C

Las dos cantidades mds importantes en cuanto a las consideraciones energéticas al evaluar
una reaccion nuclear son:

= Energia umbral Fy,

= Energia de excitacién F,
Asimismo, como se enunci6 en la seccién 2.2.1, al analizar una reaccion nuclear deben

cumplirse algunas leyes de conservaciéon, en particular, la ley de la conservacion de la
energia y momento lineal, es 1til para relacionar la energia medible de los productos de
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una reacciéon con la energia conocida y controlada del proyectil. Por ello, podemos utilizar
la energia medida de la particula eyectada b para deducir la energia de excitacion de los
estados de Y o de la diferencia de masa entre X y Y.

La conservacién de la energia relativista total en una reacciéon nuclear basica se escribe

mxc® + Kx +m,c® + K, = myc® + Ky + mpc® + K, (3.7)

donde Kx 45y ¥ Mx,qpy son la energia cinética y la masa de X,a, by Y, respectivamente.

Para la energia cinética, podemos utilizar la aproximacién no relativista, %va, a bajas
energias, reescribiendo la ecuacién anterior (3.7]) como:

1 1 1 1
mxc? + mevi + mac? + §mavi = myc® + §mYU)2/ + myc® + §mbU§ (3.8)

donde %m xv% = 0 pues el blanco X se encuentra en reposo en el sistema de laboratorio.

3.3.1. Valor Q

Para definir la energia umbral, debemos antes hablar del valor Q de una reaccién nuclear,
que se define como la diferencia entre la suma de las masas de los reactivos iniciales, mg, y
la suma de las masas de los productos finales, my, en unidades de energia (generalmente
MeV), como se describe en la Ecuacién , que a su vez corresponde también a la diferencia
entre las energias de enlace de los nicleos, debido a la conservaciéon de nucleones en una
reaccién nuclear. [6]

Q = (mo —my)c?

3.9
= (mx +mq) — (my +my)c? (39)
Q= (K = Ko) (3.10)

=Ky + K, — Kx — K, '
El valor () puede ser positivo, negativo o cero:

» SiQ >0 (my>myo Kr> Kj) la reaccién es exoérgica o exotérmica, caso en el
que la masa nuclear o la energia de enlace es liberada como energia cinética de los
productos finales.

» Cuando ) <0 (my < my o Ky < Kj) la reaccién es endoérgica o endotérmica, y la
energia cinética inicial es convertida a masa nuclear o energia de enlace.
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3.3.2. Energia umbral

Para las reacciones endotérmicas () < 0), hay una energia minima necesaria, llamada
energia umbral (threshold), K-, que debe tener el proyectil para satisfacer la conservacién
de masa, energia y momento en una reaccién nuclear para que pueda llevarse a cabo y asi
poder formar productos en su estado base, con energia cinética Ky, = 0 (Ecuacién ?7).

Para encontrar el valor de Ky, debemos tomar la velocidad del sistema en el centro de
masa, V., que para el sistema de dos particulas, con el blanco en reposo, resulta:

m,
= 3.11
Ve ma+vaa ( )

Y entonces, en el sistema del centro de masa, tenemos que la energia umbral es:

Kinr = Kb,cm + KY,cm =0 (312)

= Q = _(Ka,cm + KX,cm) (313)
1 1

= = |:§ma(va - 'Ucm)Q + émXUzm:| (314)

que utilizando la ecuacién (3.11)), (3.13]) puede verse como

donde 1 m,v? = Ky,

La energia umbral resulta
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Mg + M 2
i [t
myx +mxmg

- (1 + m“> (3.15)

Para conocer la energia del centro de masa en términos del sistema del laboratorio:

1
Kem = §(ma +mx) Ve

_ K., (m_) (3.16)

Los valores @ de los canales de reaccién para 2C(d,p) y ¥C(d, p) se muestran en la Tabla
3.3| v visto de otra forma, en la Figura (3.5

Tabla 3.3: Valores @ para los canales de reaccién de 2C(d,p) y 3C(d,p)

Canal de salida Canal de salida
para 2C+d  Valor Q [MeV] Ky, [1 MeV]iyey | para BC+d  Valor Q [MeV] Ky, [MeV]iprer
BC+p 2.7217441 -2.8646012 UC+p 5.9518643 -6.0851976
BN +n -0.281076 0.1382188 UN +n 5.325994 -5.4593273
UN + 5 10.272308 -10.415165 BN+~ 16.159287 -16.292620
B+« -1.33988 1.1970228 B+« 5.16793 -5.3012633
2C 1+t 1.3109229 -1.4442562
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Figura 3.5: Energia umbral en el centro de masa para los canales 12C+d y 13C+d a bajas energfas.
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Desarrollo Experimental

El propdsito inicial de este trabajo era irradiar muestras de grafito natural a energias
de deuterio de entre 1 y 3 MeV en el acelerador Van de Graaff de 5.5 MV del Instituto
de Fisica de la UNAM (Figura y posteriormente analizarlas en el LEMA por la
técnica de AMS [50]. Sin embargo, la irradiacién en el acelerador Van de Graaff de 5.5
MV del IFUNAM no fue posible debido a que el acelerador estuvo fuera de servicio, por
lo que tuvimos que replantear el experimento de tal manera que pudiese adecuarse a las
condiciones de tiempo de haz disponible, corriente y energia del acelerador Tandem Van de
Graaff de 6 MV del Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares (ININ) (Figura [4.1));
como campana inicial, sélo se irradiaron dos muestras. Dichas irradiaciones se llevaron
a cabo a una energia de deuterones de 4 MeV durante 3 horas cada una en tomas de 30
minutos para ambas muestras. El tiempo de irradiacién para producir concentraciones
6ptimas de C fue estimado mediante cdlculos de tasa de reaccién (ver seccién

Figura 4.1: Izquierda: Acelerador Van de Graaff de 5.5 MV del Instituto de Fisica de la UNAM. Derecha:
Acelerador Tandem Van de Graaff de 6 MV del ININ, México.

31
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4.1. Muestras

Las muestras consistian en catodos cilindricos de aluminio como recipientes en cuyo interior
se prens6 3.6 mg de grafito pulverizado (Sigma-Aldrich) en el laboratorio de grafitizacion y
preparacion de muestras del LEMA-IFUNAM. Dichos catodos tienen en su base un hueco
de 1.3 mm de didmetro (Figura ; que al compactar el grafito permite ser irradiado
directamente desde el exterior del catodo. La geometria de estas muestras es la que requiere
el espectrometro de masas del LEMA, por lo que el utilizarla ab initio permite que las
muestras sean analizadas directamente después de haber sido irradiadas.

5.2 mm

)

"Imem 9 mm

Figura 4.2: Geometrfa de las muestras. Cdtodo de aluminio con centro de grafito.

4.2. Arreglo Experimental

En el centro de una cdmara de reaccién se coloca un portacétodos de nylon (Figura
con la muestra a irradiar alineada a 0° respecto a la linea de incidencia del haz, el cual
pasa por un colimador de 1.85 mm de diametro que se encuentra a 3.3 cm del blanco. Se
ajusta la configuracién experimental de retrodispersién (RBS), donde se colocaron dos
detectores de estado sélido (1000 pm) a 150° hacia atrds, como se muestra en la Figura
[4.4] Por la geometria del portacatodos, el blanco queda a 1.3 cm del centro de la cdmara,
resultando en dangulos efectivos de 146.5° y 148.6° para los detectores 1 y 2 (D1 (175 V) y
D2 (80 V)), respectivamente. Dicha camara se somete a vacio para posteriormente hacer
pasar el haz de deuterio por la entrada de la camara hasta el blanco.
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Figura 4.3: Portacdtodos de nylon. Desde el exterior de la cAmara de dispersién es posible ajustar la
altura del portacatodos de tal manera que la muestra a irradiar quede alineada con el haz incidente. La
geometria de este portacatodos tiene el propdsito de agilizar las irradiaciones, de forma que no se tenga
que romper el vacio de la camara entre muestra y muestra.

r2
o

i colimador

: &2"

Figura 4.4: Configuracién del setup para la irradiacién de las muestras y adquisicién por RBS

4.2.1. Calibracién de Energia

La calibracién de los detectores se realizé utilizando una fuente triple de alfas (Plutonio-239,
Americio-241, Curio-244), cuyas energias son bien conocidas (Tabla , las cuales se
grafican en funcién de los canales a los cuales se obtuvieron experimentalmente los pulsos
correspondientes y se calcula la ecuacién general de la recta, y = max + b, para obtener el
valor de la energia por canal (keV/ch) y el offset de calibracién (keV), como se muestra
en las Figuras y [4.6] Teniendo esto, los datos obtenidos en el experimento pueden ser
interpretados y analizados.
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Tabla 4.1: Fuente triple de Alfas

Isétopo Energia [MeV]

239Py 5.1566
Am  5.4856
24Cm 5.8048

Energy [keV]
5200 5400

Calibration
Calibration Offset keV] -114.650

Energy per Channel (keV/ch] 25.9520 5.486 MeV
Quadratic Term [keV/ch*2) | 0.000E+0

175 180 185 190 195 200 205 210 215 220 225 230 235 240
Channel

Figura 4.5: Calibracién del detector D1 (175 V) utilizando una fuente triple de alfas.

4.3. Determinacién del nimero de proyectiles inci-
dentes mediante espectrometria por retrodisper-
sién de Rutherford (RBS)

Como se describié en la seccién anterior, se utilizé una configuracion de espectrometria por
retrodispersién de Rutherford (RBS), que es un método de andlisis nuclear de superficies
sélidas, el cual consiste en bombardear un blanco con iones en un rango de energia
tipico entre 0.5 y 4 MeV, y con un detector de estado soélido registrar la energia de
los proyectiles retrodispersados. Esta técnica permite determinar cuantitativamente la
composicion elemental de un material y el perfil de profundidad de elementos individuales
sin necesidad de muestras de referencia, ademéas de que es no destructiva, tiene una
buena resolucién de profundidad (en particular, de 20 ym para protones incidentes) y una
sensibilidad del orden de partes por millén para elementos pesados [13].

RBS incluye todos los tipos de dispersion elastica con energias de iones incidentes en el
rango de 500 keV hasta varios MeV. Usualmente, protones, *He, y en ocasiones iones de
litio son utilizados como proyectiles a dngulos tipicos entre 150 y 170 grados (Figura .
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Energy [keV]
4400 4600 4800 5000 5200 5400

Calibration

Calibration Dffset [kel) 95301

Energy per Channel [keV/ch) 15.8130 5.486 MeV
Quadratic Term [keY/ch*2] | 0.000E+0

310 320 330
Channel

Figura 4.6: Calibracién del detector D2 (80 V) utilizando una fuente triple de alfas.

Figura 4.7: Fotograffas de las muestras C2 (izquierda) y C3 (derecha) irradiadas vistas con el microscopio.

Mediante esta técnica es posible cuantificar proyectiles incidentes en el blanco por unidad
de tiempo.

4.4. Espectrometria de Masas con Aceleradores (AMS)

Después de las irradiaciones con deuterio en el acelerador del ININ, las muestras son llevadas
al LEMA para el analisis por AMS donde se determinan las concentraciones relativas de
UC/12C (Nyy/Nya). La muestras fueron observadas en el microscopio (ver Figura y
posteriormente etiquetadas y colocadas en el carrousel de muestras (Figura .

La técnica de espectrometria de masas con aceleradores (AMS) se ha ido desarrollando
hasta alcanzar alta sensibilidad haciendo uso de aceleradores de iones pesados. Con esta
técnica es posible, por ejemplo, detectar concentraciones isotépicas del orden de 10716
o cantidades de 10° dtomos en muestras de miligramos [2I]. Esta técnica es aplicada
principalmente para datacién por 4C u otros usos en disciplinas como geologia, geofisica,
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Figura 4.8: Diagrama de cinemética de RBS.

arqueologia, arte, ciencias forenses, pero también en astrofisica nuclear y fisica nuclear.
En fisica nuclear, el uso de AMS resulta altamente til para la determinacién del niimero
de isétopos provenientes de una reaccién nuclear cuando es dificil aplicar técnicas mas
convencionales para medir la seccién eficaz.

Los principios iniciales de AMS fueron establecidos en 1939 utilizando un ciclotrén. Fue
hasta 1977 que, debido a la inestabilidad del ciclotrén y la dificultad que habia para
producir ciertos iones, se cambid por un acelerador tandem electrostatico pues resultaba
particularmente adecuado para las mediciones de espectrometria de masas del “C [22].

La ventaja particular que tiene la técnica de AMS es que la seccién eficaz es determinada
solamente por la medida de las concentraciones relativas de los is6topos, la cual no depende
de la masa de la muestra ni de las propiedades de decaimiento del ntucleo producido,
ademas de que ésta no sufre de efectos de interferencia molecular porque las moléculas
son desintegradas por completo en el stm’ppeﬂ de gas del acelerador tandem [I8]. Otras
ventajas son que pueden producir iones negativos en la fuente de iones y que el sistema de
analisis puede utilizar técnicas de AFE - E para determinar la carga y la masa del ion, y
también puede usar técnicas de rango diferencial para reducir o detener la transmision de
isétopos de nimero atémico grande. Estas técnicas en combinacion con seleccionadores de
velocidad o momentum utilizando campos magnéticos y eléctricos, da al AMS una ventaja
considerable ante los contadores de decaimiento radioactivo para fechar materiales.

El principio general de la medicién de la seccion eficaz de una reaccion nuclear por la
técnica de AMS consiste en el calculo de la concentracién relativa de los isétopos del nicleo
producido (seccién (3.1.2)).

Para el calculo del tiempo de irradiacién necesario, se tomaron en cuenta los valores de las
secciones eficaces totales téoricas en ENDF, para todos los canales de salida disponibles en
el intervalo de 0 a 10 MeV para el canal *C + d.

Las reacciones nucleares que involucran haces de deuterio generalmente proporcionan

Lyer seccién m




Capitulo 4. Desarrollo Experimental 37

Figura 4.9: Carrusel donde se colocan las muestras a analizar por AMS.

buena sensibilidad para analisis de elementos ligeros (NRA), técnica complementaria a
RBS, debido a que el deuterio suele producir muchas reacciones nucleares de bajo valor ()
positivo con elementos ligeros [23].

4.4.1. Laboratorio de Espectrometria de Masas con
Aceleradores (LEMA-UNAM)

En el ano 2013, en el Instituto de Fisica de la UNAM se concluyé la instalacién del
Laboratorio de Espectrometria de Masas con Aceleradores (LEMA), el cual ademds cuenta
con un equipo de grafitizacién computarizada (AGEI II), que en conjunto, conforman el
primer laboratorio del tipo AMS en Latinoamérica.

4.4.2. Esquema general de un sistema de AMS

Un sistema de AMS, o bien, un separador isotopico se compone basicamente de cinco
partes. La primera es una fuente de aniones (iones negativos) capaz de producir grandes
corrientes a partir de una secuencia de muestras y seleccion isobarica. Después le sigue
un sistema de espectrometria de masas de baja energia (varias decenas de keV) para
analizar aniones provenientes de la fuente de iones. En la tercera parte, se lleva a cabo
el proceso de stripping, que consiste en que, mediante el arranque de electrones, los
haces de iones negativos extraidos son inyectados al acelerador tandem, ya sea de forma
secuencial o simultanea, para cambiarlos por iones positivos mientras los isébaros son
desintegrados a energias de MeV en el canal de extraccion o stripper en el centro del
acelerador. Posteriormente, después de aumentar la energia de los iones positivos, un
sistema de espectrometria de masas formado por analizadores eléctricos o magnéticos
es anadido con el objetivo de eliminar interferencias de los iones poco abundantes. Y
finalmente, un detector gaseoso es usado para contar e identificar los iones de interés de



38

Figura 4.10: Instalacién AMS del Laboratorio de Espectrometria de Masas con Aceleradores (LEMA).

mayor energia. El LEMA-UNAM sigue este mismo esquema y puede especificarse mas
detalladamente de la siguiente forma (Figura [4.11)) [14]:

= La fuente de iones SO110B. Es una fuente compacta de iones blindada; sus paredes

metalicas garantizan un entorno virtualmente libre de radiacion. Para evitar contami-
nacion, las muestras se almacenan en un carrusel de 50 posiciones y sélo la muestra
a ser medida es transportada por una bayoneta hacia la cdmara de fuente de iones
(ver Figura , donde el Cs se ioniza en el ionizador esférico, que se calienta por
arriba de los 1000° C y es enfocado hacia el catodo, y se produce la erosién catédica o
sputtering, proceso que consiste en arrancar las particulas de la muestra y ionizarlas
negativamente. Posteriormente, los atomos negativos son atraidos por el cono de
extraccion, formando el haz de interés.

El espectrometro de masas de baja energia cuenta con un analizador electrostatico a
54° y uno magnético a 90° con un amortiguador de 100 Hz para inyeccién secuencial
rapida de isétopos de distintas masas (selector de masas).

El acelerador electrostatico tandem Tandetron de 1 MV fabricado por High Voltage
Engineering Europa, B.V. (HVE)

El espectrometro de masas de alta energia contiene un iman analizador a 90° y cajas
de Faraday para la medicién de isétopos estables (12C, 13C, ?Be, 271)

El sistema de deteccion estd compuesto por un analizador electrostatico de 120° y
una cdmara de gas de ionizacién para identificar ciertos isétopos escasos (14C, °Be,
AL 1291 e is6topos de Pu)
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Figura 4.11: Esquema del Laboratorio de Espectrometria de Masas con Aceleradores del Instituto de
Fisica, UNAM.
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Figura 4.12: Esquema del la fuente de iones. Tomado de [15]

4.5. Acelerador Tandem Van de Graaff

Los primeros aceleradores de particulas fueron construidos por los fisicos Ernest Walton
(1903-1995) y John Cockeroft (1897-1967) utilizando el principio de aceleracion electrostética.
Los aceleradores electrostaticos son ideales para estudiar reacciones nucleares y estructura
nuclear pues proporcionan una amplia variedad de haces estables, desde protones hasta
iones muy pesados, con ciclos de empleo largos y de alta intensidad. El primer generador
electrostratico utilizado para acelerar un haz nuclear fue reportado por su creador, el fisico
Robert J. Van de Graaff en 1931, pero fue hasta la década de 1950 que se crearon los
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primeros aceleradores electrostaticos reales, de tipo tandem y producidos por HVEC [36].

El acelerador Tandem Van de Graaff funciona a partir de acelerar una particula cargada
por medio de una diferencia de potencial constante. Si una particula de carga ¢ y masa m
se mueve a través de una diferencia de potencial V, entonces gana energia cinética, de la
forma:

—=4qV (4.1)

Para producir los muy altos voltajes necesarios, en el generador de Van de Graaff se
transporta la carga () a una de las terminales de un condensador C y el voltaje resultante:

Q
V=>4 (4.2)

es utillizado para acelerar los iones. Los elementos principales de un generador Van de
Graaff se muestran en la Figura [4.13] Consiste en una cinta mévil de material aislante
que corre entre dos poleas que se encuentran en los extremos de una columna aislada.
La polea inferior estd aterrizada y conectada a una fuente de DC por medio de un peine
metdlico, que se mantiene a una diferencia de potencial constante (20-30 kV) con la polea.
La cinta transporta la carga hacia una terminal de alto voltaje, la cual es una campana
metalica hueca que se encuentra cubriendo la polea superior a la cual esta conectada por
medio de un segundo peine metdlico. La carga eléctrica se acumula en la superficie exterior
de la campana. El voltaje resultante estd en funciéon del didmetro de la campana, que
se comporta como un capacitor, en cuya superficie se acumula carga. Los iones positivos
(protones, deuterones, etc) son producidos en la fuente de iones y son acelerados al vacio
dentro de la columna. El haz producido en la columna es usualmente deflectado por un
imén hacia el blanco [37]. Si el sistema completo se coloca dentro de un tanque a alta
presion llenado con un gas inerte, se pueden alcanzar voltajes de hasta 20 millones de volts
[38].

En los aceleradores electrostaticos tandem (Figura , se puede aprovechar el doble
del voltaje maximo. En estos sistemas, la terminal se encuentra a la mitad del tanque
de alta presion; la fuente de iones se encuentra en uno de los extremos y produce iones
negativos, como H ™, por ejemplo. Estos iones son acelerados hacia la terminal central
donde les son arrancados sus dos electrones y posteriormente, son acelerados lejos de la
terminal y vuelven a adquirir energia. La ganancia total de energia es entonces el doble
que la de un sistema de una sola etapa [37]. La Figura muestra el acelerador Tandem
Van de Graaff de 6 MV del Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares en México.
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Capitulo 5

Resultados: Analisis e Interpretacion

5.1. Datos

Para las irradiaciones con deuterio de cada muestra se registraron los parametros que se
muestran en la Tabla (5.1)), donde el ntmero (No.) de cuentas se refiere al ntiimero de
particulas detectadas en cada toma (RUN), la corriente corresponde a la del haz de deuterio
y la carga a la de los iones del mismo.

5.1.1. Analisis RBS por SIMNRA

Para el andlisis de retrodispersion, se utilizé SIMNRA [39], un programa para la simulacién
de retrodispersion y analisis de reacciones nucleares y de deteccion de elasticos en retroceso,
el cual incluye medidas experimentales de secciones eficaces de distintas reacciones nucleares,
tanto de Rutherford como inelasticas, que obtiene directamente de la biblioteca IBANDL
[41]. Por medio de SIMNRA se puede calcular cualquier combinacién entre blancos e iones,
incluyendo iones pesados, asi como cualquier geometria.

Uno de los objetivos principales de utilizar SIMNRA, es que al hacer una simulacién que
se ajuste lo mejor posible a los datos obtenidos, podamos obtener una aproximacién del
flujo de deuterones ¢, es decir, el nimero de particulas incidentes en el blanco. Para ello
debe tomarse en cuenta el drea irradiada de la superficie de la muestra (2.688 mm?), que
corresponde al drea del colimador del haz (.925 mm de radio). En la Figura [5.1| se muestran
en amarillo distintas posibilidades de la zona irradiada de la muestra, en [5.1a) se aprecia
el caso ideal, en el que se considera una alineacién precisa del haz, mientras que en b), ¢),
d), e) se muestran otros posibles casos en que consideramos que el sistema de alineacién no
era tan preciso.

Asimismo, se estudia la composicién de los blancos, que en principio se conforman por el
aluminio del catodo contenedor y el grafito, sin embargo también deben considerarse los

43
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Tabla 5.1: Datos de las medidas de las muestras C2 y C3 a 4 MeV

Muestra C2

Toma tiempo [min] No. de Cuentas Corriente [nA] Carga [uC]
RUNO 8 9229 400 184.58
RUN 1 63 146542 650 2930.84
RUN 2 30 65727 700 1314.54
RUN 3 30 75448 700 1508.96
RUN 4 30 72892 800 1457.84
RUN 5 30 55792 700 1115.84
Total 191 425630 8512.60

C3
Toma tiempo [min] No. de Cuentas Corriente [nA] Carga [uC]
RUN 1 30 51929 600 1038.58
RUN 2 30 43446 480 868.92
RUN 3 30 41548 350-640 ~ 830.96
RUN 4 31 33617 300-500 ~ 672.34
RUN 5 30 36464 400 729.28
RUN 6 32 45001 450 900.02
Total 183 252005 5040.10

Figura 5.1: Tlustracién de la incidencia del haz de deuterio sobre la muestra, donde el circulo amarillo
representa el haz de 1.85 mm de didmetro después de ser colimado. a) Muestra el caso ideal. b), ¢), d) y e)
ejemplifican otros posibles casos.

contaminantes, que en el caso del grafito, debido a su propiedad porosa, tipicamente el
contaminante es el HyO, que para el andlisis RBS sélo se toma en cuenta la contribucién
del oxigeno, pues el hidrégeno, 'H (A = 1), es mas ligero que el deuterio, ?H (A = 2), por
lo que no es posible ver su retrodispersion. El segundo contaminante que se tomo en cuenta
fue el nitréogeno. A partir de esto, utilizando distintas bibliotecas y herramientas como
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ISONAV [42], ENDF [43] y QCalc [49], se estudiaron las posibles reacciones nucleares que
pudiesen llevarse a cabo de forma paralela, es decir, los canales de reaccién abiertos a la
energia de incidencia (4 MeV) con valores () positivos, los cuales se muestran en la Tabla
.2} posteriormente, se buscaron en IBANDL los datos experimentales de estas reacciones
nucleares.

Tabla 5.2: Canales de reaccién abiertos a 4 MeV para '2C + d, ¥C+d, 2"Al+d, 50+d y
14N—|—d.

PC+d BC+d #Al+d O+d "N+d

14N + v 14C + p 29814_7 18F+7 160_’_/}/
BC4+p "N+n 2Si+n  "O+p BC+a
2C+t

En la Figura (5.2) se muestra uno de los espectros analizados. Se pudieron identificar los
canales eldsticos 2C(d,d)2C, 27Al(d,d)*"Al, 0(d,d)'0O y "N(d,d)"N.

La contribucién de C(d,p)'3C result6 de gran importancia pues su seccién eficaz ha sido
ampliamente medida, y pudimos identificarla con las mediciones de Kashy et al. a 165°
en el rango de energias de incidencia E4= [802-1956] keV [48], Jarjis et al. a 135° [44] en
E4=[2700- 2960] keV y para E;=[3211-4333] keV a 150° medidas por Bonner et al. [45].

Energia [keV]
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000

PO, EC e py e E,=4 MeV

0,000 ~+— 13 14
- | C@,ptc 14N(d,p)"N
o000l / _— | ‘ ¢
40,000 ¢ |
20,000 _._—i—-—L—\
——— A e, S
0
O 0 20 30 40 S0 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150 160 170 180 190 200 210 220 230 240 250 280 270 280 290 300 30 30 30 M0

Canal

Figura 5.2: Espectro de retrodispersién obtenido a energias de bombardeo de E; = 4MeV donde pueden
apreciarse ciertas contribuciones de algunas reacciones nucleares presentes
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Figura 5.3: Espectro de retrodispersién en escala logaritmica a E; = 4MeV donde pueden observarse
otras contribuciones.

La reaccién 3C(d,p)'*C fue identificada en la escala logaritmica (Figura con los datos
de Marion y Weber, cuyas mediciones son para 135° por lo cual la altura no alcanza ajustarse
con la de nuestros datos experimentales. A esta misma escala se identificé 3C(d,a) con
los datos de B. B. Marsh [46].

Debido a que no todas las mediciones de las secciones eficaces utilizadas para nuestra
simulacién estan medidas a 150° o en los rangos de energia de interés, el ajuste de éstas
con nuestros datos no resulta preciso, por lo que se ajusté respecto a aquellos canales
eldsticos claramente identificables, como 27 Al(d,d)?*7Al, y respecto a las reacciones nucleares
cuyas secciones eficaces totales fueron medidas a 150° o muy préximo a este angulo, como
N(d,p)'®N [7], 3C(d,a)"B (154°), y la contribucién de *C(d,p)'*C de Bonner et al.,
donde la resonancia de interés podemos identificar en la Figura entre 4000 y 5000
keV.

5.1.2. Numero de proyectiles

Como se meciono en la secciéon anterior , uno de los objetivos es conocer el nimero
de proyectiles incidentes en el blanco. Por lo que teniendo una buena aproximacion de la
composicion elemental del blanco y de las reacciones nucleares presentes, SIMNRA resulta
ser una buena herramienta para calcular el nimero de particulas incidentes pues éste puede
calcular el niimero de particulas detectadas por esteradian (part. *sr).

Para conocer el nimero de particulas incidentes en el carbono, primeramente debemos
obtener el total de proyectiles incidentes en el blanco a la par de determinar las concen-



Capitulo 5. Resultados: Analisis e Interpretacién 47

traciones elementales del mismo. Para lo cual necesitamos tener cierta informacion de los
detectores, como el angulo sélido.

Angulo solido

Para obtener el nimero neto de proyectiles incidentes, se debe calcular el dngulo sélido (£2)
cubierto por cada detector, que en principio es el dngulo en dos dimensiones en un espacio
tridimensional, para lo cual deben medirse las distancias d del blanco a cada detector, asi
como las dreas de sus respectivos colimadores de radio r, ver ecuacién (5.1)) [40]. En la
Tabla [5.3] se muestran los valores medidos.

Q=2 (1 - \/%) (5.1)

Ecuacion para la cual suponemos que el radio de la fuente 74,,.c. €s mucho menor que el
radio 7 del detector (rspurce K 1), i.€. que la fuente es puntual.

Tabla 5.3: Angulos solidos de los detectores

Radio Area Distancia al Distancia al Q

Detector  [ecm] [em?] blanco [em] blanco [cm]? [sT]
D1 .25 0.19 17.8 316.84 6.20E-04
D2 .62 1.20 18.1 327.61 3.69E-03

Como puede observarse en la Tabla , el area del colimador del detector D2 es 6 veces
mayor que el del D1, lo cual en realidad fue un error al montar el dispositivo, pues no nos
percatamos de que el detector D2 en si no tenia colimador, sino que simplemente era la
base del mismo, que tenia el radio indicado para el detector D2 en esta misma tabla, como
se puede apreciar en la Figura (5.1.2]).

Conociendo entonces el angulo sélido y el nimero de particulas por esteradian, calculamos
el nimero de particulas para ambas muestras usando la Ecuacion , obteniendo como
resultado las Tablas y , en cuyas dos primeras columnas se muestran los valores
obtenidos directamente de SIMNRA en part % sr, y las dos tltimas el nimero de particulas.

particulas * sr

5 (5.2)

no. de particulas =

A su vez, al nimero de particulas se le hizo una correccién por el factor ,.eq;/tyivo, resultados

que se muestran en la Tabla (5.6)
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Figura 5.4: Vista del set up, donde puede apreciarse la diferencia en el radio de los colimadores, donde el
detector D1 se encuentra del lado izquierdo y el D2 del lado derecho.

Tabla 5.4: Numero total de particulas detectadas para la muestra C2 calculado a partir del
analisis en SIMNRA

Muestra C2
Toma Particulas*sr Particulas*sr Niuimero de particulas Numero de particulas
Detector 1 Detector 2 D1 D2

RUN 1-C2 3.90E+13 2.80E+13 6.29E+16 7.59E+15
RUN 2-C2 1.77E+13 1.25E+13 2.85E+16 3.39E+15
RUN 3-C2 2.08E+13 1.52E+13 3.35E+4+16 4.32E+15
RUN 4-C2 2.00E+13 1.43E+13 3.23E+16 3.88E+15
RUN 5-C2 1.70E+13 1.21E+413 2.74E+16 3.28E+415

Total 9.00E+13 7.17TE413 1.46E+17 2.44E416

Eficiencia de los detectores

Sabemos que la eficiencia ¢ de un detector es, en principio, el cociente del nimero de
particulas detectadas, Ny, entre el nimero de particulas emitidas, N,,,:

€ — Ndet
Nem

(5.3)

El nimero de particulas emitidas por la fuente, N,,,, es simplemente el producto de la
carga total del haz ¢ en Coulombs por su estado de carga por el nimero de electrones que
hay en 1 Coulomb ( 1 C=6.2415E+18 ¢ ).

Por otro lado, N4 se obtiene calculando el producto del niimero de cuentas o de particulas
detectadas en un pico completo de energia de un espectro (FEP, por sus siglas en inglés, full
energy peak) por el cociente entre el tiempo real de medicién y el tiempo vivo del detector,
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Tabla 5.5: Numero total de particulas incidentes en el blanco para la muestra C3 calculado
a partir del andlisis en SIMNRA.

Muestra C3
Toma Particulas*sr Particulas*sr Numero de particulas N’umero de particulas
Detector 1 Detector 2 D1 D2

RUN 1-C3 1.10E+13 1.00E+13 1.77TE+16 2.7T1E+15
RUN 2-C3 1.30E+13 8.40E+12 2.10E+16 2.28E+15
RUN 3-C3 1.25E+13 8.25E+12 2.02E+16 2.24E+15
RUN 4-C3 1.10E+13 6.70E+12 1.77TE+16 1.82E+15
RUN 5-C3 1.10E+13 7.30E+12 1.77TE+16 1.98E+15
RUN 5-C3 1.38E+13 9.00E+12 2.23E+16 2.44E+15

Total 7.23E+13 5.50E+13 1.17E+17 1.49E+16

Tabla 5.6: Valores del ntiimero de particulas para C2 y C3 a partir de las tablas (5.4) y
(5.5) corregidos por el factor t,eq/tvivo

Toma Total de particulas Total de particulas

D1 D2
C2 1.70E+17 2.87TE+16
C3 1.27TE+17 1.64E416

sin embargo, como nosotros tenemos dos colimadores distintos, se hizo una correccién
del nimero de cuentas por el dngulo sélido, resultando en la Ecuacién (5.4)), con la cual,
obteniendo N4, para cada detector, puede calcularse la eficiencia relativa €, entre ellos

(Ecuacién [5.9)).
N - no. cuentasrep  treal (5.4)
det — Q tvivo .
Nae
NdetD2

A partir de esto, calculamos que la eficiencia relativa del detector D2 es de 39 % respecto
al detector D1.
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Incidencia de proyectiles en carbono

Tomando los valores de la Tabla (5.6 y las concentraciones elementales del blanco, cal-
culamos el nimero de particulas incidentes en cada elemento presente con el objetivo de

conocer el nimero de proyectiles incidentes en el carbono, Ny (Tabla[5.7y Tabla [5.8)).

Tabla 5.7: Numero de particulas de la muestra C2.

Muestra Concentracion Detector 1 Detector 2
C2 No. particulas No. particulas
C 31% 5.28E+16 8.89E+15
Al 35% 5.96E4-16 1.00E+16
(@) 19% 3.23E+16 5.45E+15
N 15% 2.55E+16 4.30E+15
Total 100 % 1.70E+17 2.87TE+16

Tabla 5.8: Numero de particulas de la muestra C3.

Muestra Concentracion

Detector 1

Detector 2

C3 No. particulas No. particulas

C 32 % 4.08E+16 5.24E415

Al 38 % 4.84E+16 6.22FE+15

O 20 % 2.55E+16 3.28E+15

N 10% 1.27E+16 1.64E+15
Total 100 % 1.27TE+17 1.64E+16

5.1.3.

Concentraciones relativas

El procedimiento para medir las concentraciones relativas de 1*C/2C (Ny4/Ni2) que se
realiza en el separador isotépico del LEMA consiste en que a cada muestra se le realiza un
analisis por bloques y en cada bloque se analiza una capa de la muestra por 30 s, proceso
que se repite para las siguientes capas de cada muestra hasta sumar un total de 7800
cuentas o 15 bloques. A su vez, para cada bloque se mide varias veces el nimero de cuentas
de C, y de carga, corriente y el tiempo vivo de medicién para cada isétopo del carbono,
¢, 13C y 12C, como se puede observar en la Tabla [5.9) que son los datos medidos para la
muestra C3, pero que nos sirven para ejemplificar:
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Tabla 5.9: Tabla de los datos que midié el LEMA para la muestra C3

RUN No. Cuentas tiempo total tiempo vivo Carga 3C tiempo vivo Carga ?C tiempo vivo

e por run [s] [s] (**C) €] [s](**C) [C] 2C [s]
30 3773 489.453 2.23E+02 9.31E-07  4.03587 7.00161E-05 4.03587
67 4484 489.953 1.79E+4-02 8.14E-07  4.03587 5.48755E-05 4.03587
104 5252 489.844 1.53E+02 8.44E-07  4.03587 5.39244E-05 4.03587
141 6628 490.547 1.93E+4-02 8.13E-07  4.03587 5.58474E-05 4.03587
178 8455 297.797 1.30E+-02 4.44E-07  2.42152 3.45795E-05 2.4215
215 9317 233.969 1.09E+4-02 3.07E-07  1.88341 2.44502E-05 1.8834
252 8139 105.703 3.65E+01 1.25E-07  0.80718 1.01660E-05 0.8072
289 7803 73.828 2.49E+01 7.78E-08  0.53812 6.37799E-06 0.5381
326 13655 41.922 1.33E+401 3.54E-08  0.26906 2.90221E-06 0.2691

Para obtener el ntmero total de particulas Nis y Ni3 de una muestra, datos que no
proporciona el LEMA directamente, realizamos el calculo siguiente para cada run:

trun
q12,13 (5.6)

Nrun 12,13 —
Sq - € tvivo 12,13

donde q19,13 es la carga medida del '2C y '3C respectivamente, s, el estado de carga del
carbono, que es 2+ para las 4 muestras medidas, e la carga del electrén, .., es el tiempo
total del run, t,i012,13 €l tiempo vivo, que es el tiempo en que se midi6 la carga del isétopo
correspondiente.

Para el caso de N, 14 se hizo la misma correccion en el factor del tiempo respecto al del
nimero de cuentas de *C medido por el LEMA:

t
Nyynia = No. cuentas*C - 2 (5.7)
vivo 14

Para el calculo de la incertidumbre asociada, AN, se efectua:

1
ANjg 1314 = —F———= (5.8)

Nrun12,13,14

Después de efectuar lo anterior, se suman las N,,;,12,1314 para cada isétopo para obtener el
total, Ni2 1314, ¥ se obtiene su incertidumbre asociada a partir de:

Af =/ (aap 4+ YL

> oy (A (59

Sif= %—1‘2‘, resulta:
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Niy N14\/ ON14\2 ONi2\2
Af=A = 1
F=A%, =N, ( Nua > + ( Ny ) (5.10)

Asimismo, de forma independiente al cdlculo de la desviacion estdandar que sisteméaticamente
realiza el LEMA, nosotros lo calculamos de la siguiente forma:

SV~ Vi)

AV = | (AV)? + :1N—_1 (5.11)

donde AV es el promedio de los valores de las concentraciones relativas V- 14/N12 medidas
y el segundo término corresponde a la desviacion estandar de cada bloque:

(5.12)

siendo V' los valores parciales medidos antes de obtener el valor promedio de cada bloque
V.

Los valores totales de las concentraciones relativas con sus incertidumbres asociadas
calculadas, asi como el valor de la desviacion estandar total AV’, se muestran en la Tabla
, donde podemos observar que si hubo produccién de *C por la clara diferencia en
los ordenes de magnitud que hay respecto a las concentraciones relativas de los catodos
irradiados (C2 y C3) con los no irradiados (C4 y C6).

Tabla 5.10: Concentraciones relativas de *C/12C para distintas muestras.

Concentracién Desv. Std.

Muestra relativa 11C/2C  Total AV’
C2 irradiado 7.76E-12+9.27E-19 7.75E-11
C3 irradiado 1.53E-12 4+ 3.10E-19 9.70E-12

C4 no irradiado 1.46E-13 4+ 3.35E-19 2.89E-13
Ce6 no irradiado 1.72E-13 43.73E-19 4.31E-13

En las Figuras[5.5] [5.0] y [5.7] se muestran espectros de energia AE - E, que proporcionan
informacion de los distintos isétopos y de algunos isébaros detectados.
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Figura 5.5: Espectro de energias AE - E de la concentracién de *C de una muestra de
grafito no irradiado (C4).
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Figura 5.6: Espectro de energias AE - E de la concentracién de *C del catodo C2 a 4
MeV.

La zona marcada en negro en las Figuras y Y [5.7es la regién de interés donde se
esperaria que la concentracién de *C se verfa presente en Figuras , sin embargo, en
estos mismos hay una clara presencia de contaminacion molecular, posiblemente de

(2C +2 H)™ ya que en las irradiaciones estamos implantando *H en el grafito y es posible
que se esté formando dicha molécula, hecho que no estaba previsto. Consideramos debido
a esta contaminacion que nuestros resultados no son concluyentes.
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Figura 5.7: Espectro de energfas AE - E de la concentracién de *C del catodo C3 a 4
MeV.

5.1.4. Calculo del Yield

El grosor de la muestra es de 1.6 mm, distancia de un orden mayor que el rango proyectado
de los deuterones atravesando el grafito, que a 4 MeV de incidencia es de 165 um como
puede observarse en la Figura |5.9, El poder de frenado para protones y deuterones a la
misma velocidad es igual dentro de una incertidumbre estimada de 0.35 % [35], por lo que
tomando los datos de poder de frenado para protones sobre grafito (p = 1.7g/ CHIS) del
NIST y sabiendo que E:%mv2 graficamos el poder de frenado de deuterones incidiendo
sobre grafito, resultando en la Figura , que respecto al poder de frenado para protones,
la energia difiere por un factor de 2.

De forma general, se define el yield, o el rendimiento de una reaccién nuclear como:

vi(Eo) = Naf 0:i(E) {%}_ dE (5.13)

donde 7 corresponde al canal del reaccién de interés, N, es el nimero de Avogadro, f la
fraccién isotopica de ntcleos de interés en el blanco, Mp es el peso atémico del blanco,
dE/d(pz) es la tasa de pérdida del haz en el blanco por unidad de grosor masico y o; es la
seccién eficaz para i [33].

De forma particular, para las reacciones nucleares de interés, 12C(d, p)**C y 3C(d, p)*C,
tendremos respectivamente:

y13(Ep) = NA/}J;” / O 013(E)[ b }1 dE (5.14)
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yra(Eo) = NA}—Q?’ /E 0 1l E) { d?j; Jl iE (5.15)

siendo f1,=0.989 la fraccién isotépica correspondiente a 12C y f13=0.11 a 3C y 013 y 014
las secciones eficaces para la produccién de 3C y 14C.

De manera anéloga, considerando todos los canales de reaccién abiertos para 2C+d y
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Figura 5.10: Gréfica del poder de frenado del haz de deuterio a través del blanco de grafito
donde a partir de los datos obtenidos de la base de datos de NIST para protones sobre
grafito (p = 1.7g/cm”) se hizo el caleulo para deuterones.

13C+d, también se tiene

Naf [° e 17
ViasalB) = 322 [ Sne) [ 505] (5.16)

Ey

donde X, v 275 son las sumas de las secciones eficaces de todos los canales de reaccién
abiertos exceptuando

(d,p) ala energia dada E para ?C + d, *C + d respectivamente.

Ahora bien, si consideramos el yield de *C(d, p)**C como el cociente:

Y., = _no neto de nucleos de 14C
14 = 50. de deuterones incidentes

donde el ntimero neto de nticleos de C es la diferencia del niimero de ntcleos de *C
producidos en la reaccién (Ny4) menos el niimero de nticleos de C preexistentes (NY,).

Si hay N, proyectiles incidentes, el nimero total de nicleos producidos en el proceso i sera
N; = NyY;.

Ahora, como ocurren varias reacciones simultaneamente, el nimero total de particulas de

12C, 13C y 140:

(5.17)
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N 0 de 171
NlSZN%_Nd[ Aflg/ Yis(E) {d—)} dE| +

Mp Eo (035

(5.18)

+

Nafis [° de 17!
=NV — Y (E)|——| dE
N = i Nd[ i 7o 565

(5.19)
Nafio

N,
+ Ng My

/ o [3C(d, p) ) (E) [ }_1 dE

Ey

d(pz)

donde NY,, N y N?, son el niimero inicial de 12C, 3C y C respectivamente y 3/,, Y13 y
Y14 la suma de las secciones eficaces de los canales de reaccion abiertos a la energia dada E
para 2C + d, 3C + d y "C + d excepto (d,p), especificamente X}, = o[*?C(d, v)'3C] +
o[2C(d, n)¥N]+0[*2C(d, a)1°B]

Simplificando lo anterior

-1
Nia = Nly = Nayas — Na 202 /E 0 o [%} aE (5.20)
Niz = Ni5+ Nyyis — Nayia — Ny Nahs /0 Y3 {ﬂ} h dE (5.21)
Mg Jg, d(pz)
Nig = N{; + Nayia — Ny Naju /0 >, { e } B dE (5.22)
Mg  Jg, d(px)

que por ser fi4 = 0, N4 resulta

Ny = N, + Nyyis (5.23)

A partir de esto, desarrollamos las ecuaciones para las concentraciones relativas Ni4/Nya y
N 13/ Nyg

0

N
Yia + —104 (13 + Yi2) (5.24)
N1y

M _ N N
Ny N}, N}

Nz Npy o Ny { ( N103) NY,
=~ + Yis |1+ <5 ) —va —Yis + =5 Yio (5.25)
Nip Ny, N Ny, NY,
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Resolviendo este sistema de ecuaciones para 3,3 € y14, obtenemos

Y13 = [1 N?S +N?4} NPZ (NIS N?S N14 N&)
13 — N0 - -
Ny, N, Ng \Niz  N{, N Np
O 0 (5.26)
N N
+Yi3 — =2Yy — 14Y12
Ny Ny
NG (N NR) NG Ny NDT™
R vl A v Bl v W R R
d 12 12 12 12 12
(5.27)

N (N N? N NY, N? NO
S ECTE TV A )
Nd N12 N12 N12 N12 N12

Los valores de las concentraciones relativas iniciales, NY, /N7, y Nty /N7, experimentalmente
corresponden al promedio de las concentraciones relativas obtenidas en el LEMA para
las dos muestras no irradiadadas (C4 y C6), N4 es el nimero de deuterones incidentes
en el grafito, el cual es el valor calculado en SIMNRA. Por otro lado, Y;, e Yj3 fueron
calculos numéricos a partir de la Ecuacién , donde los valores de las secciones
eficaces o de los distintos canales de reacciéon fueron obtenidos de ENDF, de la biblioteca
Tendl 2014, los cuales fueron interpolados en pasos de 100 keV usando un programa que
construimos en C++, mismo que usamos para calcular dE/d(pz). El valor de la integral
[ oi(E) - [dE/d(px))~'dE se calculé en Origin. En la Tabla se muestran los valores
utilizados para las concentraciones relativas y en la Tabla los valores obtenidos por
SIMNRA para el nimero de deuterones incidentes en el carbono, Ny, datos a su vez tomados
de las Tablas y para el detector D1. Los resultados del nimero de particulas para
el detector D2 se descartaron por no tener colimador y porque su eficiencia es del 39 %
respecto a D1.

Tabla 5.11: Valores para el calculo del yield

Resultados Experimentales (LEMA)

Nig/Nio N1 /Nty Ni3/Nis N3 /Nty
C2 | 7.76E-12+9.27E-19 1.43E-02 +6.59E-25
C3 | 1.53E-12+3.10E-19 1.59F-13+3.54k-19 1.34E-02 +2.03E-25 1.33F-0248.29K-26

El hecho de haber irradiado dos muestras a la misma energia era con el objetivo de obtener
resultados redundantes, pues se esperaria que hubiera salido el mismo resultado para las
dos muestras, pues el yield deberia ser inico para una misma energia, ya que depende de
la energia del haz.
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Tabla 5.12: Valores del niimero de deuterones con la correcién de tiempo real/tiempo vivo,
Ny, tomados para la concentraciones elementales de carbono de las Tablas para el calculado
usando SIMNRA, para las muestras C2 y C3, para el detector D1.

N, (SIMNRA)
C2| 5.28E+16
C3 | 4.08E+16

Tabla 5.13: Célculo de los yields con Ny corregido

Yields calculados Datos calculados con
con datos de librerias | valores experimentales (este trabajo)
C2 C3
Yio 2.05E-04 - -
Yis 3.64E-05 - -
Yi3 4.61E-04 4.67E-03 4.23E-03
Y14 1.26E-02 3.597E-11 8.33E-12

La diferencia entre el yield tedrico con el yield experimental muestra que la seccién eficaz
tedrica (de la biblioteca Tendl) estd sobreestimada, hecho que se reafirma sabiendo que los
datos de la seccién eficaz a 135° de Colaux et al. y de Marion y Weber estan en buena
concordancia [2] y difieren significativamente de la seccién de Tendl (ver Figura [3.2).

Por otro lado, la diferencia en los datos experimentales del yield para una misma energia de
haz podria estar relacionada con la contaminacién de la medida en LEMA por la molécula
(2C +2 H)™, cuya presencia podria ser diferente para las dos muestras, ademds de que
podrian haber existido distintas condiciones de irradiacién (proporcién del haz incidiendo
en el grafito) en los dos catodos.
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Capitulo 6

Conclusiones

En el presente trabajo de tesis se llevé a cabo, exitosamente, la produccién de *C a través
de la reaccién 3C(d, p)'*C, mediante el bombardeo con un haz de deuterio de 4 MeV de un
blanco de grafito natural en el laboratorio del acelerador Tandem Van de Graaff del ININ.
El andlisis de la concentracién relativa del **C/!2C, realizado en el Laboratorio Nacional
de Espectrometria de Masas con Aceleradores (LEMA), muestra un claro exceso de *C en
el material irradiado con respecto a las muestras sin irradiar (7.76E-12 y 1.53E-12 para las
muestras irradiadas; 1.46E-13 y 1.72E-13 para las no irradiadas), indicativo de la ocurrencia
de la reaccién de interés. Las irradiaciones se realizaron en material contenido en catodos
de aluminio del tipo utilizado en el LEMA, lo que complica por un lado el proceso de
irradiacion pues el diametro ocupado por el grafito en el catodo es de tan solo 1.3 mm. Por
otro lado, la preparacion del blanco en catodos de aluminio implica trabajar con un blanco
grueso (1.6 mm), por lo que a una energfa fija del haz lo que se mide es el yield, es decir la
integral de la seccion eficaz desde la energia incidente hasta que el haz es completamente
frenado en el grafito, tomando en cuenta la pérdida de energia del haz en el material. Es
posible realizar una desconvolucién del yield para extraer la seccion eficaz como funcién
de la energia, sin embargo, para esto es necesario medir el yield a diferentes energias. El
presente trabajo ha sentado las bases para estudios futuros, en los que un control fino
tanto del enfoque como la posicion del haz durante la irradiacién serd crucial. Otro de los
aspectos a mejorar es contar con un portacatodos que esté hecho de un material resistente
al calor producido por la corriente del haz. También es necesario realizar mas estudios para
saber como analizar apropiadamente esta reaccién en LEMA (donde se analizan capas
hasta cierta profundidad del cdtodo); aunado a ello, se propone utilizar un blanco delgado,
haciendo una implantacion de grafito en una pelicula de algin metal pesado, como oro, ya
que esto permitiria separar bien la region de interés de retrodispersion del carbono de la
del metal, ademads, si hacemos la pelicula del grosor equivalente al alcance del deuterio,
asegurariamos que so6lo se analizara la regién irradiada, pues utilizando blanco grueso con
particulas cargadas resulté complicado porque no tenemos la certeza de la fraccion de la
muestra que fue analizada, pues si se analizé una profundidad mas alla del alcance del haz,
eso afecta la estadistica y en su defecto el valor de las concentraciones relativas podria
ser de menor valor que el valor real. Asimismo, podria establecerse una forma de procesar
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el blanco irradiado antes del analisis por AMS. En cuanto a cémo evitar contaminaciéon
molecular de (2C +2 H)™" | se sugiere utilizar el estado de carga 3+, pues en este estado
la molécula no sobrevive.
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Towards the measurement of the 3C(d,p)*C cross
section using AMS
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Abstract. A plan to study the total cross section for the 13C(d , p)14C nuclear reaction has
been developed for energies in the center-of-mass frame between 133 and 400 keV. The proposed
experiment will use a deuterium beam (1 - 3 MeV of energy) from the Instituto de Fisica-UNAM
5.5 MV Van de Graaff accelerator and the produced *C will be afterwards measured by AMS
technique in the LEMA-UNAM (HVEE 1 MV Tandetron). One of the main goals is to study the
performance of the LEMA-UNAM facility in the cross section measurement in comparison with
other data reported in the literature, measured by other techniques. In this work we present
the current status of these studies. The relevance of the **C(d,p)**C reaction in the study
of compound nucleus formation as well as in some astrophysics scenarios, and the importance
of the development of the AMS technique to measure cross sections of nuclear reactions of
astrophysical interest in Mexico are also discussed.

1. Introduction

Knowing the cross section of nuclear reactions is important in nuclear physics because it helps to
have a better understanding of nuclear structure. In nuclear astrophysics, it provides information
about the processes that take place in the cosmos. Unfortunately, the cross section of many
nuclear reactions at the energies of interest remain poorly known due to the challenges implicated
in the measurement of very low cross sections or in the measurement of cross sections of nuclear
reactions that involve radioactive nuclei. Therefore, the development of efficient techniques to
measure reaction cross sections is necessary. The use of the AMS technique to determine the
presence of an isotope of interest, produced by a nuclear reaction in a previous irradiation of the
sample is gaining more scientific interest as a tool to study nuclear reactions with small cross
sections that are difficult to measure using other techniques, besides it offers a complementary
tool for studying long-lived radionuclides [1]. Several studies have been published on the use of
the AMS technique to study nuclear reactions [1] [2] [3] [4].

This paper presents the preparation that is currently taking place towards the first
measurement of the cross section of the 3C(d,p)!*C nuclear reaction at low energies (133 -
400 keV in the center-of-mass system) using the AMS technique.

What we know about the cross section of the *C(d , p)**C nuclear reaction is largely based on
very limited experimental data . Hence, one of our goals is to widen experimental knowledge of
this reaction. Previous work on the *C(d, p)'4C reaction has focused on the angular momentum
distribution and yield [5][6], and the excitation function measurement [7].

Content from this work may be used under the terms of the Creative Commons Attribution 3.0 licence. Any further distribution
BY of this work must maintain attribution to the author(s) and the title of the work, journal citation and DOIL
Published under licence by IOP Publishing Ltd 1
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This reaction involves deuterium, which is an important ingredient in the primordial
nucleosynthesis that took place within the first 3 minutes after the Big Bang [8]. Although the
13C(d, p)'C reaction is not considered among the main reactions that take place in the standard
CNO nucleosynthesis, extended models where subleading reaction channels are considered seem
to find larger concentrations of *C and '*C due to a more efficient carbon burning process that
involves (d,p) reactions on 2C and!3C [9] .

Furthermore, this nuclear reaction is of interest since it allows to study the formation of
compound nucleus. The first studies on compound nucleus formation in the **C(d, p)'4C nuclear
reaction from 1 to 3 MeV in the laboratory frame of reference was carried out in 1956 by Marion
and Weber [6].

Figure 1 shows the cross section for the *C(d,p)!*C nuclear reaction, which is of the order
of ten mb between 1 and 3 MeV.
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Figure 1. Total cross section for the 3C(d, p)'*C nuclear reaction at energies between 0 and
10 MeV in the laboratory frame of reference. Data retrieved from ENDF (TENDL - 2014) [10].

2. Experiment

Our purpose is to irradiate graphite (98.9% '2C, 1.1% '3C) samples with a deuterium beam
with energies between 1 and 3 MeV. In order to avoid processing the graphite after irradiation
for AMS analysis, the aluminium cylindrical cathodes containing graphite, used in the negative-
ion source of the AMS accelerator, are directly irradiated at the Van de Graaff accelerator.
Approximately 4.5 mg of graphite are used per cathode. The surface corresponding to graphite
is ~ 1.33mm?. The cathode geometry is shown in Figure 2. Using two CANBERRA'’s Passivated
Implanted Planar Silicon detectors (PIPS), Rutherford Backscattering Spectrometry (RBS) will
be performed to determine how much of the sample’s surface has actually been irradiated.

Despite the low content of '3C in graphite, and the relatively low deuterium-beam currents
that can be obtained at the IFUNAM 5.5 MV Van de Graaff (~ 3.12 - 10! particles/s-cm?), it
is possible to achieve relative concentrations of 1*C (14C/'2C) that are of the order of 10712 in
relatively short times (a few hours). These concentrations are within the sensitivity range of
LEMA, where relative concentrations as low as 1071° for **C/!2C can be measured.

A plot of the calculated time variation of the relative concentration of *C/!2C is shown in
Figure 3. As it can be seen, relative concentrations of 107!? can be achieved after a few hours
of irradiation with a 500 nA beam impinging the 1.33 mm? cross sectional area of graphite on
the aluminum cathode surface.
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Figure 2. Diagram of a graphite-filled aluminium cathode (left); Set-up configuration for
RBS(right)
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Figure 3. Plot of Ny14/Njg vs. time for 1 MeV (blue), 2 MeV(green) and 3 MeV (red) for 10
hours of irradiation.

The variation with time of the 12C, C and “C concentrations is described by the equations
below:

= _—_ N2 1
p 12120 (1)
dN-
dt13 = Ni2013¢ — N13X13¢ (2)
dN-
dt14 = Ni130149 — N1uXao . (3)

where N1 13 14) correspond to the concentrations of 12¢, 13C, and 'C at a given time t, >12,13,14

are the sums of the cross sections of the reactions that consume 21314C ((d,p),(d,n),(d,y) and
(d,v)), 013,14 are the cross sections of the nuclear reactions that produce 1BC and *C, and
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¢ ~ 6.4 x 103 particles/s - cm? is the flux of deuterons impinging on the graphite surface of the
cathode (corresponding typically to a 500 nA deuterium beam after collimation).

In Figure 4, the excitation energy is shown for the possible reaction channels, which can be
determined initially by the laws of conservation of energy and changing from the laboratory
system to the center-of-mass reference frame to obtain:

Kaem) = =@ (1+ 72 ()

t
where Kipp(cm.) is the threshold energy of the projectile, ) the ) — value of the reaction
channel, m, the mass of the projectile and m; the mass of the target.
Since natural graphite is a mixture of '2C and '3C, both '2C(d,p) and '3C(d,p) nuclear
reactions take place. Therefore, we consider the reaction channels of each.
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Figure 4. Excitation energy for the reaction channels of *>C(d, p) and **C(d , p) in the center-of-mass reference
frame. The gray band illustrates the energy region in which our study will take place.

3. Conclusions

A campaign of irradiation of cathodes containing graphite with a deuterium beam is planned to
be performed at the 5.5 MV Van de Graaff accelerator in April, 2017, when we expect to be able
to study the cross section for the '3C(d, p) reaction at different beam energies between 1 and 3
MeV in the laboratory frame. The development of the AMS technique to measure cross sections
of nuclear reactions is important since there is a large number of cross sections of astrophysical
interest that could be studied with this method. Additionally, developing this technique would
allow us to take advantage of the infrastructure that we have in Mexico to conduct studies that
are in the frontier of physics.
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