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Resumen

La estandarizacion precisa de la concentracion de actividad de soluciones radiactivas per-
mite asegurar la trazabilidad y calidad de las mediciones de radionucleidos en campos
como la Medicina Nuclear, en tratamientos de radioterapia y diagnostico, asi como en apli-
caciones industriales y ambientales. Para ello, los métodos absolutos de medicién, como
los basados en coincidencias, permiten determinar la actividad de una fuente radiactiva
sin depender de patrones secundarios, teniendo por lo tanto la capacidad de generarlos.
En este trabajo se disenaron, construyeron y caracterizaron dos sistemas digitales de coin-
cidencias, un sistema 47 3-4my con detector de centelleo plastico y un sistema 47~y—f con
detector de barrera de superficie de silicio, ambos acoplados a un detector Nal(Tl) tipo
pozo para la deteccién gamma. Las mediciones realizadas de los radionucleidos !3*Ba,
152y, 34Cs y %9Co, no presentan diferencias significativas con los valores de referencia.
Se integro un sistema de adquisicion digital que permite un procesamiento versatil de los
datos, y se desarrolld6 un programa especifico para la visualizacion y analisis integral de
los espectros, incluyendo la aplicacion del método 47y a partir de simulaciones Monte
Carlo. Este enfoque permitié obtener resultados en concordancia con los valores de refe-
rencia para los radionucleidos medidos, aunque se identificd la necesidad de ajustar las

geometrias y materiales simulados para mejorar la compatibilidad global.



Abstract

Accurate standardization of the activity concentration of radioactive solutions ensures the
traceability and quality of radionuclide measurements in fields such as Nuclear Medicine,
in radiotherapy treatments and diagnostics, as well as in industrial and environmental
applications. For this purpose, absolute measurement methods, such as those based on
coincidences, allow for the determination of the activity of a radioactive source without
relying on secondary standards, thus having the capacity to generate them. In this work,
two digital coincidence systems were designed, built, and characterized: a 47 (—4ny sys-
tem with a plastic scintillation detector, and a 47y system with a silicon surface barrier
detector, both coupled to a well-type Nal(Tl) detector for gamma detection. Measure-
ments of the radionuclides 3*Ba, »?Eu, ¥*Cs, and %°Co showed compatibility with the
reference values. A digital acquisition system was integrated, allowing versatile data pro-
cessing, and a specific program was developed for the visualization and comprehensive
analysis of the spectra, including the application of the 47y method based on Monte
Carlo simulations. This approach made it possible to obtain results consistent with the
reference values for the measured radionuclides, although the need to adjust simulated

geometries and materials was identified in order to improve overall compatibility.
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1 Introduccion

1.1 Metrologia de Radiois6topos

La metrologia en el ambito de las radiaciones ionizantes es esencial para el desarrollo
de diversas aplicaciones cientificas, médicas e industriales. La determinacién de la activi-
dad de una fuente radiactiva permite asegurar la calidad y confiabilidad de los procesos
que involucran la radiacién, desde el diagnodstico y tratamiento en medicina hasta la
monitorizacion de procesos industriales y estudios ambientales. La trazabilidad de estas
mediciones depende en gran medida de la existencia de patrones primarios, obtenidos
mediante métodos absolutos, que no dependen de calibraciones indirectas o patrones se-
cundarios, garantizando asi una base solida y universal para la comparacion de resultados
en cualquier laboratorio.

Los métodos absolutos se basan en técnicas que permiten medir directamente la tasa
de desintegracion de un radionucleido, sin recurrir a patrones intermedios. Estos permi-
ten producir y calibrar patrones radiactivos con un alto grado de precision. Entre estos
métodos, los sistemas de coincidencias se destacan por su capacidad para relacionar la
deteccion de dos o mas radiaciones emitidas en cascada, lo que resulta en una reduccién
significativa en la incertidumbre de la mediciéon. En la industria, la medicina y la inves-
tigacion cientifica se requiere una verificacion constante de las actividades de las fuentes
radiactivas para garantizar tanto la seguridad de los operadores como la calidad de los
procedimientos que dependen de ellas. Se puede tomar como ejemplo procesos tales como
la calibracion de equipos de diagnéstico por imagen, en terapias de radiacion y en estu-
dios de trazabilidad ambiental, donde una mediciéon erréonea puede tener consecuencias
significativas.

A nivel nacional, el Laboratorio de Metrologia de Radioisétopos (LMR) de la Comisién
Nacional de Energia Atémica (CNEA) es responsable de la produccién y calibracion de
patrones radiactivos. La participacion regular del laboratorio en comparaciones interna-
cionales, coordinadas por organismos como el Bureau International des Poids et Mesures
(BIPM) a través del Sistema Internacional de Referencia (SIR), subraya la importancia
de contar con métodos de medicién que sean reconocidos y validados a nivel mundial. En

este sentido, el desarrollo de un sistema de coincidencias que permita la determinacion
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METODOS PRIMARIOS

absoluta de la actividad de una fuente radiactiva no solo representa un avance tecnologico,
sino también un aporte a la comunidad metroldgica internacional.

El objetivo de este trabajo es construir dos sistemas de coincidencias § — v que per-
mitan determinar la actividad de soluciones radiactivas en forma absoluta, es decir, sin
la necesidad de patrones. Los sistemas de coincidencias que se proponen en esta tesis se
basan en la mediciéon simultanea de radiaciones beta y gamma. Este método aprovecha
la caracteristica de ciertas desintegraciones radiactivas, permitiendo registrar de manera
conjunta los eventos asociados y, de esta forma, obtener el valor de actividad. La configu-
racion experimental adoptada incluye detectores semiconductores y de centelleo, con un
sistema de adquisicién de datos con procesamiento digital que permite aplicar distintos
métodos a partir de una misma medicion. En comparacién con los sistemas analégicos
tradicionales, el enfoque digital implementado en este trabajo ofrece ventajas notables en

cuanto a la versatilidad para el andlisis de datos.

1.2 Métodos Primarios

La determinacién absoluta de la actividad de una fuente radiactiva es un aspecto funda-
mental en la metrologia de radionucleidos, ya que garantiza la trazabilidad y exactitud
en las mediciones, sin depender de estandares previamente calibrados. Existen distintos
métodos primarios, cada uno basado en principios fisicos que permiten una medicién di-
recta de la actividad sin necesidad de referencias externas. Los mas utilizados incluyen el
sistema de coincidencias, el sistema 47y, el método TDCR ( Triple-to-Double Coincidence
Ratio) y las coincidencias § —+, a —~, X—7, etc. Cada uno de estos métodos presenta ca-
racteristicas particulares que los hacen adecuados para diferentes tipos de radionucleidos
y condiciones experimentales.

El sistema de coincidencias $-v es uno de los métodos mas empleados en la estandari-
zacion de radionucleidos emisores de radiacion beta y gamma, este se basa en la deteccion
simultanea de ambas radiaciones [1]. Por otro lado, el método 47y se basa en la deteccién
integral de la radiacién gamma emitida por una fuente radiactiva en una geometria envol-
vente, proporcionando una estimacion directa de la actividad mediante la determinacion
precisa de la eficiencia del sistema.

Otro método ampliamente utilizado es el TDCR, que se basa en la relacién de coin-
cidencias entre tres detectores de centelleo liquido [2]. Este método es especialmente ttil
para radionucleidos emisores beta puros, permitiendo una medicién absoluta de la acti-
vidad sin la necesidad de fuentes de referencia. Finalmente, el método de coincidencias
X-v se utiliza en radionucleidos que decaen por captura electrénica, donde la emision de
rayos X internos puede ser utilizada en combinacién con la deteccion de fotones gamma.

En el Laboratorio de Metrologia de Radiois6topos (LMR) de la CNEA, se cuenta con

varios sistemas de medicién primaria de actividad, incluyendo el sistema de coincidencias
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METODO DE COINCIDENCIAS

B-v, X-7, el sistema 47y y TDCR [3,4]. Estos sistemas han sido validados a través de com-
paraciones internacionales organizadas por el BIPM y han permitido la estandarizacion

de numerosos radionucleidos en el pais.

1.3 Método de Coincidencias

El método de coincidencias se basa en la deteccién simultdanea de dos radiaciones de
distinta naturaleza provenientes del mismo proceso de desintegracion nuclear. En general,
este método se aplica a nucleidos que decaen mediante la emision de pares de radiaciones
como [3-y, a-y o captura electrénica-y [5]. Se considera que dos sucesos son simultaneos si
ocurren dentro de un intervalo de tiempo determinado, denominado tiempo de resolucion,
el cual puede fijarse electrénicamente.

Para ilustrar este método, consideremos un esquema de decaimiento en el cual un
radionucleido emite una particula 8 seguida de la emisién de un fotéon v producto de
la desexcitacion del nucleo hijo. En este caso, la medicién se realiza en tres canales

independientes:
1. Particulas 8 emitidas por el nicleo padre (canal ().
2. Fotones 7 emitidos por el nicleo hijo al desexcitarse (canal ).
3. Eventos con deteccion simultdnea de 5y 7 (canal de coincidencias).

Un ejemplo de sistema de coincidencias tradicional es el conformado por un contador
proporcional para la deteccién de particulas cargadas (electrones o alfas), uno o maés
detectores de centelleo o semiconductores para la deteccion de fotones, y la electronica
de adquisiciéon de datos para cada uno de los tres canales. En sistemas modernos, las
coincidencias pueden establecerse por software, permitiendo un analisis mas flexible de
los eventos detectados.

En un esquema ideal, la cantidad de eventos Ny detectados en el canal 3 esta dada

por:

N, g =€ BNO
donde €3 es la eficiencia de deteccién del canal 5y Ny es el nimero total de desintegra-
ciones de la fuente radiactiva. Se puede pensar en la eficiencia €5 como la probabilidad
de que una emisiéon beta sea detectada.
De manera analoga, la cantidad de eventos detectados en el canal v es:

]\/v,y = €7N0

donde ¢, representa la eficiencia del detector de emisiones ~.

13



METODO DE COINCIDENCIAS

Asumiendo que las eficiencias de deteccién son independientes, la cantidad de coinci-

dencias detectadas entre los dos canales, N, sera:

Nc =& 557]\/'0
Despejando Ny, obtenemos la expresion para determinar la actividad de la fuente
radiactiva:
NgN.
NO _ BVy
N,

Finalmente, la actividad A de la fuente, definida como el niimero de desintegraciones

por unidad de tiempo, se expresa como:

Ny
A=0
At

1.3.1 Correcciones al modelo simplificado

En cualquier sistema practico de medicion por coincidencias, al menos uno de los de-
tectores, generalmente el detector 3, no es exclusivamente sensible a un tnico tipo de
radiacién. Por lo tanto, las expresiones basicas para las tasas de conteo deben modificar-
se para incluir la sensibilidad del detector [ a radiaciones provenientes de transiciones
electromagnéticas, especificamente fotones (gamma, X) y electrones de conversién [6].
Consideremos entonces un nucleido con emision 8-, con n ramas (3, cada una seguida
de las posibles emisiones 7. Describimos la respuesta del sistema a los electrones de
conversion y a todos los fotones mediante las eficiencias .. y €3, respectivamente. Las
tasas de conteo en los canales beta y gamma (pg y p,), asi como la tasa de coincidencias

(py), pueden expresarse como:

" Qe + €3
=A% e (1= 20 (5507
s ;a gr + (1 — €gr) o /.

pr=AY a,—" (1.1)

n
Eprepyr
=A) a { + (1 —¢epr)e
Py Z:l "1+a, ( Br)Eer
donde a, es el factor de peso de la rama 3 y «, es el coeficiente total de conversién
interna asociado con esa rama (3. La eficiencia ., representa la probabilidad de registrar
una coincidencia cuando la particula 3 asociada no es detectada, mientras que €g, es la

eficiencia del detector § ante la radiacion ~y [5].
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METODO DE COINCIDENCIAS

En muchos casos, los pardmetros presentes en la Ec. (1.1) no se conocen con precision,
lo que impide obtener directamente un valor aceptable de A desde el punto de vista
metrologico.

No obstante, es posible derivar una solucién para A considerando que todas las ramas
de decaimiento [ estan influenciadas por las mismas variables fisicas que determinan las
pérdidas en el conteo. En este sentido, las distintas eficiencias  pueden estar funcional-

mente relacionadas de la siguiente manera:

e =1 g,(1—25.) (1.2)

donde e, es la eficiencia 3 correspondiente a cualquier rama de decaimiento (3. Sustitu-

yendo la Ec. (1.2) en (1.1), se obtiene la denominada funcién de eficiencias:

Pspy _ ey (L psa/ P
sy 8 [1 R ( Psy/ Py )] 3

donde

re1 @ {1 = [(agee +25,) /(1 + O‘)]}r Gr i ArEqr

K —
Yo ar{ey/(1+a) — e}, gr —lto

De la Ec. (1.3) se observa que si K es independiente de la relacién entre pg, y p,,

PoPy L—ppy/Py
PBy pﬁw/p"/
A puede determinarse como la ordenada al origen de dicha relacion. Este procedimiento

es lineal. En consecuencia,

entonces, si K es constante, la relacién entre

se conoce como el método de extrapolacion.
La validez de esta aproximacion puede verificarse a partir de las ecuaciones del modelo
ideal, donde la relacion entre pg, y p, tiende a eg cuando esta dltima se acerca a la

unidad. Por lo tanto, al medir %, conocido como actividad aparente, y f;ﬂ en distintas
Y

condiciones de eg, es posible repr;ducir experimentalmente la Ec. (1.3).

La variacion de g3 puede lograrse mediante distintos métodos. Una opcion es la adicion
de folias ultradelgadas de VYNS sobre la fuente de manera que limite o disminuya la
energia de los electrones. Otra alternativa consiste en discriminar electronicamente las
senales de menor energia utilizando un discriminador de umbral o, en su defecto, excluir
las senales del canal mas bajo, estableciendo un limite inferior digital en el histograma

de energias.
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1.4 Meétodo 4ny

Ademas del método de coincidencias, existe otro método primario basado en un sistema
47y [7-10]. Este sistema permite la deteccién integral de la radiacién gamma emitida por
una fuente radiactiva, optimizando la eficiencia de captura de los fotones en una configu-
racion envolvente. Su implementacion tiene como objetivo la determinacion absoluta de
la actividad de una muestra sin la necesidad de patrones de referencia.

El principio del método 47~ consiste en utilizar un detector que rodea completamente
la fuente radiactiva, de modo que se maximiza la probabilidad de deteccién de todos los
fotones emitidos en el proceso de desintegracion. Bajo estas condiciones, y conociendo
el esquema de desintegracion del radionucleido, es posible calcular la eficiencia total del
sistema de deteccién mediante simulaciones Monte Carlo. A partir de la tasa de conteo
medida y la eficiencia calculada, se puede determinar la actividad de la muestra mediante
una relacion directa entre ambas magnitudes. Un ejemplo tipico de detector utilizado en
esta configuracion es un cristal de Nal(Tl) de tipo pozo, donde la fuente se introduce
dentro de una cavidad en el detector, permitiendo una cobertura casi total (cercana a
47) y, por lo tanto, una alta eficiencia de deteccion.

La eficiencia de conteo total corresponde a la probabilidad de que al menos una de las
radiaciones emitidas durante la desintegracion de un radionucleido sea detectada por el
sistema. Esta eficiencia se puede calcular facilmente considerando el caso complementario:
la probabilidad de que ninguna de las radiaciones emitidas (particulas o fotones) sea
detectada.

El radionucleido puede decaer emitiendo una particula cargada («, 57, 1) o rayos
X (en el caso de captura electrénica), lo cual deja al niicleo hijo en un estado excitado
(0, en algunos casos, directamente en el estado fundamental). La probabilidad de que el
decaimiento conduzca a un cierto nivel excitado inicial del nicleo hijo se denota como
P,. Desde alli, el nucleo se desexcita hacia el estado fundamental mediante una o mas
transiciones electromagnéticas, formando lo que se conoce como una cascada.

Un sistema de deteccion que rodea completamente la fuente en una geometria 47 no
es sensible a las correlaciones angulares entre las radiaciones emitidas. En este contexto,
la probabilidad de deteccion especifica del nucleido, €y (que no debe confundirse con
la eficiencia total para un solo fotén), se obtiene como la suma sobre todas las posibles
vias de desexcitacion (o caminos, pathways) de la probabilidad de que ese camino ocurra,
multiplicada por la probabilidad de que al menos una de las radiaciones emitidas en dicho

camino sea detectada [11]:

b= X (B T e [1-(-2) T 0-)

pathways cascade cascade

donde P, representa la probabilidad de que el radionucleido decaiga poblando el nivel
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excitado més alto de una determinada via de desexcitacion. Un camino o pathway se
define como una secuencia completa de transiciones desde ese nivel excitado hasta el
estado fundamental. La fraccion % es la probabilidad normalizada de que ocurra una
transicion del nivel ¢ al nivel j, coﬁsiderando todas las transiciones posibles desde . El
primer corchete en la ecuacion representa la probabilidad de ocurrencia de un camino
especifico.

El segundo corchete representa la probabilidad de deteccién asociada a dicho camino,
calculada como el complemento de la probabilidad de que ninguna de las radiaciones sea
detectada: ni la inicialmente emitida (cuya probabilidad de deteccién es €,), ni ninguna
de las correspondientes a las transiciones de la cascada (con probabilidades de deteccién
€;; para cada transicién ¢ — j). Aqui, ¢, incluye la deteccién de particulas cargadas,
radiacion de frenado y X primarios, mientras que ¢;; contempla la detecciéon de fotones
v, electrones de conversion y rayos X asociados a las transiciones electromagnéticas.

Del espectro de energias gamma completo, se selecciona una energia de corte por
debajo de la cual las senales no se cuentan (Ei,), evitando asi el ruido electrénico y
eliminando la radiacién de baja energia cuya eficiencia de deteccion es dificil de calcular.
La radiacién de bajas energias también se discrimina fisicamente mediante una ventana
del detector (por ejemplo, la carcasa de aluminio del cristal de centelleo). La eficiencia
de conteo se calcula teniendo en cuenta los procesos de desintegracion y la interaccion de

la radiacién con la materia, ya sea analiticamente o por simulaciones Monte Carlo [12].
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2 Diseno Experimental

2.1 Sistema de Coincidencias Digital 475 - 47y (PS)

El sistema de coincidencias digital 47 - 47y estd conformado por dos detectores prin-
cipales: un detector de particulas 8 basado en centelleo plastico y un detector de rayos
v de Nal(Tl) tipo pozo [13,14]. Ambos detectores estan integrados en una configuracion
47 que permite la medicién simultdanea de particulas § y rayos v emitidos por la fuente
radiactiva. La Fig. 2.1 muestra un esquema de la configuracion experimental.

El detector de particulas 3 consiste en dos cilindros de centellador plastico de 25 mm
de didametro y 8 mm de altura. La fuente radiactiva se prepara depositando una alicuota
de la solucion entre dos laminas de Mylar de 23 pum de espesor, las cuales se colocan
entre los dos cilindros centelladores. Este ensamblaje se monta sobre el fotocatodo de
un tubo fotomultiplicador (PMT) Hamamatsu R4125, que convierte la luz de centelleo
en senales eléctricas. Para maximizar la eficiencia de deteccion y reducir las pérdidas de
luz, el conjunto se encapsula en un cilindro de plastico pintado internamente con pintura

reflectante de 6xido de titanio.
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Figura 2.1: Esquema experimental del sistema de coincidencias 473 — 47y (PS).

El detector de rayos 7 es un cristal de Nal(Tl) de tipo pozo de 17.5 x 17.5 cm con
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orificio coaxial de 31.5 mm de didmetro y 102.5 mm de altura (Fig. 2.2). El detector £,
junto con la fuente radiactiva, se coloca dentro del pozo del detector de Nal(T1), lo que
permite una geometria 47 para la deteccién de rayos . Esta configuracién asegura una
alta eficiencia de deteccion tanto para particulas S como para rayos 7, lo que permite
disminuir la incertidumbre en las mediciones.

Todo el sistema se encuentra dentro de un blindaje de plomo de 20 cm de espesor, di-
senado para reducir el fondo causado por la radiacién ambiental y minimizar la exposicion

del PMT a la luz externa, evitando asi la generacion de fondo adicional.

Nal(T) #—®

— P

"Setecmr

Pb
Shield

(@) (b)

Figura 2.2: Configuracién experimental del sistema de coincidencias 47 — 47y (PS). (a) Electrénica
utilizada para el procesamiento de senales. (b) Detector de Nal(Tl) de tipo pozo con blindaje de plomo
de 20 cm de espesor. En el pozo central se halla el detector de emisiones /3.

2.1.1 Detector 3 - Centellador Plastico

El detector de particulas (8 en este sistema esta conformado por dos elementos principa-
les, el centellador pléstico y el tubo fotomultiplicador (PMT). Este detector se basa en el
principio de centelleo, donde la energia depositada por las particulas 5 en el material cen-
telleante se convierte en fotones en el rango del ultravioleta, los cuales son posteriormente
transformados en seniales eléctricas medibles mediante el PMT.

El centellador es un plastico organico compuesto por una matriz de poliestireno en la
que se disuelven sustancias centelleantes organicas. Este tipo de centelleador se produce
mediante la polimerizacién de estireno mondémero, en el cual se incorporan moléculas
fluorescentes que actiian como centros de emisién de luz [15]. El resultado es un material
solido y transparente, facil de moldear en formas especificas, como los discos de 25 mm
de didmetro y 8 mm de altura utilizados en este sistema. La Fig. 2.3 muestra un esquema

del centellador plastico y su disposicion en el sistema.
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Figura 2.3: Configuracion experimental del sistema de coincidencias 478 — 47y (PS). La fuente radiactiva
es encerrada dentro de dos discos de centellador plastico para la deteccién de emisiones 5y todo a la vez
se introduce en el interior de un detector de Nal(T1) de tipo pozo para la deteccién de emisiones 7.

La idea fundamental detras de la gran mayoria de los detectores de radiacién, incluido
este, es transformar la energia depositada por las particulas emitidas en un decaimien-
to radiactivo, en este caso electrones (3), en pulsos eléctricos medibles que puedan ser
posteriormente digitalizados y procesados. Cuando una particula [ interactia con el
centellador, deposita energia en el material, excitando las moléculas del plastico. Estas
moléculas, al desexcitarse, emiten fotones en el rango ultravioleta (UV) como resultado
del proceso de centelleo. Sin embargo, solo una pequena fracciéon de la energia cinética
perdida por una particula cargada en el centellador se convierte en fotones de fluores-
cencia, el resto se disipa de manera no radiativa, principalmente en forma de vibraciones
de la red cristalina o calor [16]. La fraccién de energia que se convierte en luz, conocida
como eficiencia de centelleo, depende tanto del tipo de particula como de su energia.

En centelladores organicos, la respuesta a electrones es lineal para energias superiores
a aproximadamente 125 keV. Esto significa que la cantidad de luz emitida es directa-
mente proporcional a la energia depositada por los electrones. Sin embargo, la respuesta
a particulas pesadas, como protones o particulas alfa, es siempre menor para energias
equivalentes y no lineal hasta energias iniciales mucho mas altas. Por ejemplo, en la Fig.
2.4 se muestra la respuesta de centelleo de un centellador plastico tipico. Para energias
de unos pocos cientos de keV, la respuesta a protones es aproximadamente 10 veces me-
nor que la de electrones de energia equivalente. A energias mas altas, esta discrepancia
disminuye, pero la respuesta a protones siempre permanece por debajo de la respuesta a

electrones [16].
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Figura 2.4: Rendimiento de luz de centelleo (scintillation light yield) en un centelleador plastico NE102A
cuando es excitado por electrones y protones. La respuesta a electrones es lineal para energias superiores
a 125 keV, mientras que la respuesta a protones es no lineal y significativamente menor para energias
equivalentes [17].

La luz emitida por el centellador es captada por el fotocatodo del PMT Hamamatsu
R4125. El fotocatodo estd compuesto por un material de bialcali verde extendido (Green-
Extended Bialkali), que ofrece una mayor sensibilidad en la regiéon verde del espectro
en comparacion con los fotocatodos bialcali estandar. Este se encuentra montado sobre
una ventana de vidrio de borosilicato y posee un didmetro activo de 18,6 mm (3/47),
con una longitud total del tubo de 88 mm. Su rango de respuesta espectral se extiende
desde los 300 nm hasta los 650 nm, con una eficiencia cudntica méxima tipica del 27 %.
La sensibilidad catddica tipica es de 115 A /Im para luz visible y 11,0 A /lm en la regién
azul.

El fotocatodo convierte los fotones incidentes en electrones mediante el efecto foto-
eléctrico. Estos electrones son acelerados hacia una serie de dinodos dentro del PMT,
donde se produce una multiplicacién en cascada debido al impacto de los electrones en
cada dinodo. Este proceso, conocido como efecto de avalancha, amplifica la senal inicial
en varios érdenes de magnitud, generando un pulso de corriente a la salida del PMT [16].

Para que ocurra el proceso de multiplicaciéon de electrones, es necesario aplicar una
alta diferencia de potencial entre los dinodos del PMT. Cada dinodo esta a un voltaje méas
alto que el anterior, tipicamente con una diferencia de potencial de entre 100 y 200 V.
Esto crea un campo eléctrico que acelera los electrones liberados en el fotocatodo hacia el
primer dinodo. Cuando los electrones impactan en el dinodo, liberan electrones secunda-

rios debido a la emisién secundaria. Estos electrones secundarios son acelerados hacia el
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siguiente dinodo, donde el proceso se repite, generando una avalancha de electrones que
amplifica la senal inicial. La Fig. 2.5 muestra un esquema del proceso de multiplicacion

de electrones en un PMT.
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Figura 2.5: Esquema del tubo fotomultiplicador (PMT) utilizado en el sistema de coincidencias en con-
figuraciéon con anodo a tierra. El divisor resistivo distribuye la tension entre los dinodos para crear un
campo eléctrico que permite la multiplicacién en cascada de electrones, generando una sefial amplificada
en el dnodo.

El pulso de corriente generado en el PMT es proporcional a la energia depositada por
la particula 3 en el centellador plastico. Por lo tanto, la amplitud del pulso de salida del
PMT proporciona una medida indirecta de la energia de la particula (.

Los centelladores plasticos, como el NE102A, pueden experimentar degradaciéon en su
rendimiento cuando estan expuestos a altos niveles de radiacién. Este fenémeno puede
manifestarse como una reduccion en la emision de luz debido a la destruccién de las
moléculas fluorescentes o como una disminucién en la transmision de luz debido a la for-
macion de centros de absorcién éptica en el material. Sin embargo, en condiciones de uso
tipicas, como las de este sistema, la degradacién es minima y no afecta significativamente

las mediciones.

2.1.2 Detector v - Nal(Tl) Tipo Pozo

El detector v utilizado en este sistema es un cristal de ioduro de sodio dopado con talio
Nal(T1) de tipo pozo, acoplado a un PMT. Este tipo de detector es uno de los mas
populares entre los detectores de centelleo sélido debido a su alta eficiencia intrinseca y
su capacidad para detectar emisiones v en un amplio rango de energias [16]. La Fig. 2.6

muestra un esquema del cristal de Nal(Tl) y su acoplamiento con el PMT,
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Figura 2.6: Esquema del detector Nal(T1) tipo pozo utilizado en el sistema de coincidencias.

El cristal de Nal(Tl) estd compuesto por una red cristalina de Nal con impurezas de

talio (T1) que actian como centros de activacién. La estructura de niveles electrénicos

del Nal se ve modificada por la presencia del talio, creando niveles de energia intermedios

entre la banda de valencia y la banda de conduccién, conocida como banda prohibida.

Cuando un fotéon v interactia con el cristal, deposita energia en el material, generando

pares electron-hueco al excitar electrones desde la banda de valencia hacia la banda de

conduccién. Estos pares migran hacia los sitios donde se localizan las impurezas de talio,

donde se produce la desexcitacion a través de los niveles intermedios, emitiendo fotones

en el rango visible. La Fig. 2.7 muestra el proceso de luminiscencia de un centellador

inorganico dopado con impurezas.
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Figura 2.7: Principio de luminiscencia en un centellador inorganico dopado con impurezas como el
Nal(T1).

El rendimiento de luz de centelleo del Nal(T1) es de aproximadamente 38000 fotones
por MeV de energia depositada, lo que lo convierte en uno de los materiales de centelleo
mas brillantes disponibles [16].

Cuando un fotén v penetra en el cristal de Nal(T1), puede interactuar a través de tres
mecanismos principales, efecto fotoeléctrico, dispersion Compton y creacion de pares.
En el efecto fotoeléctrico, el foton v transfiere toda su energia a un electron de la red
cristalina, que es expulsado de su orbita. En la dispersién Compton, el foton v transfiere
solo una parte de su energia a un electron, y el fotén dispersado puede escapar del cristal
o interactuar nuevamente. Finalmente, en la creacion de pares, que ocurre para fotones
con energias superiores a 1022 keV, el fotéon v se convierte en un par electron-positron.
El positrén se aniquila posteriormente, produciendo dos fotones de 511 keV cada uno. La

Figura 2.8 ilustra estos procesos de interaccion.
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Figura 2.8: Procesos de interaccién entre la radiacién incidente y el material centellador.

Estos procesos generan picos en el espectro gamma que no reflejan directamente la
energia del foton incidente, como se muestra en la Fig. 2.9. Para energias por debajo del
umbral de produccién de pares (hv < 1022 keV), el continuo observado surge principal-
mente de eventos Compton donde los fotones dispersados escapan del detector, mientras
que el pico de energia total incluye contribuciones tanto de absorcion fotoeléctrica direc-
ta como de multiples dispersiones Compton que finalizan en fotoeléctrico. Para energias
superiores (hv > 1022 keV), aparecen los picos de escape simple (hv — 511 keV) y doble
(hv —1022 keV) cuando uno o ambos fotones de aniquilacién producidos en la creacion de
pares abandonan el detector sin interactuar. Estos efectos son particularmente evidentes
en detectores de tamano intermedio como el Nal(Tl) de tipo pozo, donde la geometria

afecta significativamente la probabilidad de escape de los fotones secundarios.

hv < 2myc? hv >> 2myc?
Full- Full-
energy Double energy
dN peak dan escape peak
dE dE peak
£ ) L4
/ hv E Uwfmoc"’) I hy E
Multiple Multiple
Compton Compton
events events

Figura 2.9: Procesos de interaccién entre la radiacién incidente y el material centellador.

Por otro lado, el rendimiento de luz de centelleo y el tiempo de decaimiento del Nal(T1)
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dependen de la temperatura de operacién. A medida que la temperatura aumenta, el ren-
dimiento de luz disminuye, lo que resulta en una resolucion energética mas pobre cuando
el detector se opera a temperaturas elevadas. Estas variaciones en el rendimiento de luz
se deben a los diferentes mecanismos de transporte de carga hacia los sitios de activacion,
que tienen dependencias de temperatura distintas. Para minimizar las variaciones en la
amplitud del pulso debido a cambios de temperatura, se utilizan tiempos de conforma-
cién largos en la electrénica de procesamiento de senales, lo que permite integrar la mayor
parte de la luz emitida. Ademas, durante las mediciones con este sistema, el recinto de

operacion se mantuvo a una temperatura ambiente por debajo de los 20 °C.

2.2 Sistema de Coincidencias 47y - 5 (Si)

Utilizando la configuracién del detector Nal(T1) de tipo pozo mencionado anteriormente,
disenamos otro sistema de coincidencias, en este caso 47y - (3, compuesto por un detector
de barrera de superficie de silicio ORTEC modelo B-Series con 50 mm? de area activa.
Este detector se introduce en el pozo del cristal de Nal(T1) para detectar las emisiones (3
de la fuente radiactiva en una configuracion 27. El esquema de la configuracién experi-

mental del sistema completo de coincidencias 47y - § se presenta en la Fig. 2.10

Si surface
Source ———_ barrier detector

—
4my (Nal Well-type)
v Channel

HV

Figura 2.10: Diagrama del sistema 4my-/3 mostrando la disposicién del detector de silicio dentro del pozo
del NaI(Tl). La fuente se posiciona en un soporte impreso en 3D entre ambos detectores.
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Para posicionar la fuente dentro del pozo se disené un soporte especifico mediante
impresion 3D que permite el acoplamiento preciso entre el detector de silicio y la fuente
radiactiva, con la posibilidad ademas de regular la altura de posicionamiento del detector

(Fig. 2.11). Esto garantiza la repetibilidad de las mediciones.

3D Printed
Support

Si

Source

Figura 2.11: Dispositivo experimental utilizado para el sistema de coincidencias 47y — § (Si). El detector
de silicio es ubicado en una configuracién 27 respecto a la fuente radiactiva.

2.2.1 Detector 3 - Silicio

El detector de silicio empleado corresponde a la serie B de ORTEC, disenado especifica-
mente para espectroscopia de particulas cargadas. Estos detectores utilizan tecnologia de
barrera superficial con contactos de oro (lado frontal) y aluminio (lado posterior) sobre
silicio tipo N, operando en modo de depleciéon parcial. Estos modelos de detector poseen
un espesor activo que varia entre 100-500 pum (suficiente para detener electrones de has-
ta 1 MeV). La ventana frontal equivalente a 800 A de silicio, minimiza las pérdidas de
energia de las particulas § y el rango de temperatura de operacion varia entre +25°C a
-30°C. Los detectores de radiacién basados en semiconductores consisten en una estruc-
tura de union p-n, analoga a un diodo semiconductor convencional, pero optimizada para
la deteccion de particulas ionizantes.

La region n se forma mediante el dopaje del semiconductor con impurezas donadoras,
como fosforo, que introducen electrones adicionales en la red cristalina. Por el contrario,
la regién p se crea mediante dopaje con impurezas aceptoras, como indio, generando
huecos en la estructura de bandas. En la interfaz entre estas regiones, conocida como

unién p-n, se establece una zona de deplecién (depletion layer) donde los portadores de
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carga mayoritarios se recombinan, dejando un espacio desprovisto de portadores libres

(Fig. 2.12).
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Figura 2.12: Formacién y propiedades de una juntura tipo p-n en un semiconductor.

Al aplicar una polarizacién inversa al dispositivo, conectando el terminal negativo
al material p y el positivo al material n, se incrementa tanto el ancho de la zona de
agotamiento como la magnitud del campo eléctrico interno. Esta configuracién produce
un medio con alta resistividad eléctrica, ideal para la deteccién de radiacién. Cuando
una particula ingresa en la zona de deplecion, interacciona con el material semiconductor
transfiriendo energia suficiente para excitar electrones desde la banda de valencia hasta
la banda de conduccién. Este proceso genera pares electron-hueco, donde los electrones se
mueven hacia el dnodo y los huecos migran hacia el catodo bajo la influencia del campo
eléctrico aplicado.

En particular, los detectores de barrera de superficie estan formados por una oblea
de silicio tipo p-n caracterizada por una capa de deplecién relativamente delgada [18].
Se fabrica a partir de silicio tipo n, cuya superficie ha sido grabada antes de recubrirla
con una fina capa de oro, mientras que la otra superficie se recubre con una fina capa de
aluminio ( 40 mg/cm?) para proporcionar contacto eléctrico.

Dependiendo de la tension aplicada, el detector puede estar parcialmente depletado
(con una capa de entrada inactiva), totalmente depletado (sin capa inactiva) o sobre-
depletado (cuando el potencial aplicado es mayor al requerido para la deplecién total).
Su eficiencia y resolucién estan limitadas por el didmetro de la superficie sensible (area
activa) y el rango de energia estd determinado por el espesor de la capa de deplecién. El
tiempo de resolucion es de aproximadamente 1078 s. La resolucién energética del sistema
estd dominada por el ruido electrénico (15-20 keV FWHM a temperatura ambiente) y los

efectos estadisticos en la generacién de pares electron-hueco.
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Figura 2.13: Detector de barrera de superficie de silicio ORTEC B-Series utilizado en el sistema. (S)
Capa detectora, (H) capa superficial de oro, (M) conector Micro-dot.

2.3 Sistema de Adquisicion y Procesamiento de Senales

Una vez depositada la energia de la particula incidente en el detector, es necesario pro-
cesar el pulso eléctrico generado para obtener informacién acerca del tiempo de arribo
de la particula y la energia que tenia al momento de interactuar con el detector. En
los sistemas de coincidencias que se utilizan en este trabajo se realiza un procesamiento
digital de la senal, para luego poder aplicar diferentes métodos para la determinacion
de la actividad de la fuente radiactiva. Este acercamiento provee algunas ventajas por
sobre los sistemas de procesamiento analdgicos tradicionales que se suelen utilizar en las
cadenas de espectrometria nuclear. A continuacién se describen los diferentes elementos

que componen la conformacion y el procesado del pulso eléctrico generado en el detector.

2.3.1 Cadena de espectrometria tradicional

La cadena analdgica tradicional para la lectura de senales de detectores de radiacion
nuclear (Fig. 2.14) se basa en tres dispositivos fundamentales: el Preamplificador Sensible
a Carga (Charge Sensitive Preamplifier), el Amplificador de Forma (Shaping Amplifier)
y el ADC de Deteccion de Pico (Peak Sensing ADC) [16,19].
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Figura 2.14: Procesamiento electrénico de la senal.

El Preamplificador Sensible a Carga (Fig. 2.15) integra la sefial proveniente del de-
tector, convirtiendo la carga recolectada en un pulso de tension. Este circuito utiliza un
capacitor de integracién en paralelo con una resistencia de descarga, produciendo pulsos
con dos caracteristicas principales: un tiempo de subida rapido y una cola exponencial
larga con tiempo de decaimiento 7, generalmente entre 50-100 ps. La informacion de
carga, que es proporcional a la energia liberada por la particula en el detector, queda
representada por la altura del pulso. La relacion carga-amplitud esta determinada por el
valor del capacitor segin la expresion Voyr = @/C, mientras que el tiempo de decaimien-
to de la senal de salida viene dado por la constante 7 = RC, donde R es la resistencia de

descarga y C' la capacitancia de integracion.
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Figura 2.15: Esquema del preamplificador sensible a carga. A la salida se obtiene un pulso con tiempo
de decaimiento de 50 us.

Para garantizar una conversién carga-amplitud precisa y minimizar el ruido, 7 debe
ser mucho mayor que la duracion de la senal del detector. Sin embargo, esta caracteristica
puede provocar apilamiento (pile-up) entre pulsos consecutivos cuando las detecciones de
particulas estdn muy cercanas en tiempo (Fig. 2.16). Ademas, si el tiempo de subida
de la senal es demasiado rapido, el ADC utilizado para la deteccién de picos podria no

registrarlo con la precision requerida.
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Figura 2.16: Apilamiento de las sefiales de salida del preamplificador para pulsos cercanos en el tiempo.

Para resolver estos problemas, la senal preamplificada se procesa en un Amplificador
de Forma (Shaping Amplifier), que transforma la cola exponencial en un pulso cuasi-
Gaussiano cuya amplitud sigue siendo proporcional a la energia depositada por la particu-
la. Esta senal conformada se envia al ADC de Deteccién de Pico, que digitaliza las alturas
de los pulsos y las almacena en un histograma para reconstruir el espectro de energias.

Paralelamente, para preservar la informacién temporal, el flanco rapido de la senal
(tiempo de subida) se procesa en un Amplificador Répido (Fast Amplifier o Timing
Amplifier), cuya salida suele derivarse a un discriminador (CFD), un TDC (Time-to-
Digital Converter) y/o un escalimetro para adquirir datos de tiempo y conteo. En la Fig.

2.17 se muestran las formas de onda tipicas de esta cadena analdgica.
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DECAY TIME
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PREAMPLIFIER
-
) : PEAK AMPLITUDE = ENERGY
SHAPING AMPLIFIER | v

FAST AMPLIFIER

ZERO CROSSING

CFD

This delay doesn’t depend
on the pulse amplitude

CFD OUTPUT

Figura 2.17: Forma de la sefial a la salida de cada etapa de conformacién del pulso en una cadena de
procesamiento analdgica.

Médulos adicionales pueden implementar légicas de coincidencia (para determinar tra-
yectorias y posiciones de particulas), generar triggers o analizar caracteristicas del pulso
(como tiempo por encima de umbral o cruce por cero) para identificacién de particulas.
En la préactica, el Amplificador Rapido suele integrarse dentro del médulo del Ampli-
ficador de Forma, proporcionando una salida independiente dedicada a temporizacion

(fast/timing output).
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2.3.2 Sistema de adquisicién digital

En contraste con la cadena analégica tradicional, el sistema digital utilizado en este traba-
jo reemplaza multiples médulos electronicos (Amplificador de Forma, ADC de Deteccién
de Pico, discriminadores, TDC, etc.) por un unico digitalizador de alta velocidad denomi-
nado TAR (Time and Amplitude Recorder). Este médulo NIM (Nuclear Instrumentation
Module) captura simultdneamente la amplitud y el tiempo de llegada de los pulsos, ge-
nerando archivos binarios que contienen informacién sobre el arribo temporal del pulso
(timestamp) con resolucién de 10 ns y la altura del pulso digitalizada (16 bits por canal).
La Fig. 2.18 muestra un esquema simplificado de esta cadena de procesamiento digital.

Charge
Sensitive

Preamplifier DIGITIZER
DETECTOR —
V 1 [ | sHAPING _TIMING .

Ef AMPLIFIER DPP|cowmd [INTERF|—+—

L SHAPE Q
VERY HIGH \

pATA — =}
THROUGHPUT
SHAPING TIME,
GAIN

Figura 2.18: Procesamiento electrénico de la sefial en una cadena de espectrometria digital.

El sistema uls2002 TAR implementa un ADC de 16 bits por canal, que compara itera-
tivamente la sefial con niveles de referencia hasta alcanzar la resolucién maxima (2'6 ni-
veles). Los datos se almacenan temporalmente en un buffer SDRAM de 256 MB, mientras
que un dispositivo basado en arquitectura programable FPGA controla los pardmetros
de adquisiciéon. La interfaz USB 2.0 permite la transferencia de datos a la PC con los
archivos binarios de salida del TAR. Luego, estos archivos se convierten en dos archivos
ASCII con formato de dos columnas por canal a través del software datafile_read provisto
por el fabricante. La primera columna registra el tiempo de arribo en unidades de 10 ns
y la segunda, el valor digitalizado correspondiente al canal del ADC.

La ventaja de este enfoque digital radica en la posibilidad de realizar multiples analisis
posteriores (coincidencias, espectrometria, correlaciones temporales, extrapolacién) sobre
los mismos datos brutos, eliminando las limitaciones impuestas por configuraciones de
hardware fijas. La arquitectura simplificada reduce componentes discretos (CFD, TDC,
escalares) al emular sus funciones mediante software. La resolucién temporal de 10 ns
garantiza precision en la determinacion de tiempos de llegada.

La comunicacién con el equipo se da a través de una interfaz grafica de usuario
uls2002host escrita en lenguaje C#, provista por el fabricante ULS-Korea. Este programa
permite comenzar y detener las mediciones y visualizar los espectros de cada canal a partir
de los datos almacenados en el buffer. En la Fig. 2.19 se muestra la interfaz grafica de

usuario utilizada para adquirir y visualizar los datos.
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i UL52002 - no de onnected |'-_|IEHI‘)T  UL52002 - no device connected
| TAR CONTROL  SPECTRUM)| | 74R COMTROL | SPECTRUM |
Dolslefin TAR 0 TAR Spectrum
—— Channel —— Channelr —— Fie Read
Start o Read 0 = : : T T T
End to Fead 1]
Command Status 2000 T ]
Shast Th et
e = 1500 + 1
End Time 3
=)
Curent Tine 0B/04/2025 111454 am 8
& 1000 +
Diala Trarsfer Status
=0+ §
START 5 o, ST I
0 1000 2000 a0 4000 5000 GOOD 000
GET GET r Channel
RESET || ADDRES || pata || BATATO
5 PACKET | CH1 [ CH2 [ File @ Linear O Log
e

Figura 2.19: Interfaz grafica de usuario del dispositivo de adquisicién TAR.
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3 Desarrollo de Software y Analisis
de Datos

Para este trabajo, desarrollamos un programa en Python para llevar a cabo el analisis
de los datos adquiridos con el sistema de coincidencias digital. Este programa represen-
ta una nueva version del software DCC (Digital Coincidence Counting), originalmente
desarrollado en MATLAB® y utilizado actualmente en el LMR para el andlisis de datos
en los sistemas de coincidencias [20]. El nuevo software, denominado DCC2, conserva
la funcionalidad esencial del programa original, pero introduce mejoras significativas en
términos de eficiencia computacional, flexibilidad y facilidad de uso.

El programa DCC2 toma como entrada los archivos de salida generados por el dis-
positivo de adquisicion TAR, los cuales contienen la informacién de los canales 5 y 7.
Estos archivos tienen una estructura de dos columnas, la primera columna registra el
tiempo de llegada de cada pulso, en unidades de decenas de nanosegundos, y la segunda
columna indica el canal correspondiente. A partir de estos datos, el programa realiza un
analisis completo que incluye la seleccion de ventanas de energia gamma, el barrido en
eficiencias en el canal 3, la correccion por el retraso temporal de pulsos entre canales, las
correcciones por tiempo muerto, la identificacion de coincidencias genuinas y la aplicacion
del método de extrapolacion.

El codigo fue reescrito y optimizado en Python para mejorar la eficiencia en los calcu-
los, especialmente en lo que respecta al manejo de grandes volimenes de datos y la
aplicacién de correcciones. Ademés, desarrollamos una interfaz grafica de usuario (GUI)
que permite a los usuarios modificar los pardametros de andlisis de manera intuitiva, vi-
sualizar los espectros adquiridos y seleccionar las ventanas de energia para el canal ~.
Esta interfaz facilita el proceso de ajuste y validacion de los datos antes de realizar el
analisis final.

Se incluy6 ademéas en el programa y en la interfaz grafica la posibilidad de reali-
zar andlisis de conteo por el método 47y, incluyendo la visualizacion del espectro y la
correccién por conteo de fondo.

En las siguientes secciones se describen en detalle las caracteristicas y funcionalida-

des especificas del software DCC2, asi como otras herramientas desarrolladas para la
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aplicacion del método 47y sobre los datos obtenidos.

3.1 Moébdulo Spectra

La primera seccién de la interfaz grafica, denominada “Spectra” permite visualizar los
datos adquiridos por el sistema TAR y establecer los parametros iniciales para el proce-
samiento posterior (Fig. 3.1). Al cargar los archivos de salida del digitalizador, el programa
muestra los espectros correspondientes a los canales beta (f ) y gamma (7). Al mismo
tiempo, se almacenan en variables globales todos los archivos con los datos de ambos
canales y el fondo de medicién. Esto permite, a diferencia de la version anterior del pro-
grama, poder ajustar los pardmetros del analisis, sin la necesidad de tener que cargar los
archivos cada vez que se modifiquen. Al mismo tiempo, al cargar los archivos, el progra-
ma calcula el tiempo de retraso entre ambos canales (delay), haciendo un histograma de

retardos y quedandose con el valor més probable de la distribucion.

"I, Digital Coincidence Counting Saftware = o ¥

Gamma

4000 G000 BODO 10000 12000 ) 5000
Channel

# € > V=R

Beta Range Stan 018 Lower Gate

Beta Range End ] 316 Upper Gate

Upper Beta Limit: = 20000

Figura 3.1: Interfaz de la ventana “Spectra” mostrando los espectros § (izquierda) y « (derecha) con los
controles interactivos para la seleccion del rango de eficiencia y la ventana de energia gamma.

Esta visualizacién facilita una inspecciéon cualitativa inicial de los datos, permitiendo
identificar posibles anomalias, ruido o regiones de interés dentro de los espectros. La
interfaz esta disenada para que el usuario pueda interactuar directamente con las graficas,
ajustando los rangos de energia que definiran el anélisis posterior.

En el caso del espectro beta, la herramienta permite delimitar la region valida para
el barrido de eficiencias. Esto se realiza mediante dos parametros, el umbral inferior Beta

Range Start, que establece el limite minimo a partir del cual los pulsos seran considerados
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en el calculo, y el umbral superior Beta Range End, que determina el limite superior en el
barrido de eficiencias. Estos valores definen la ventana en la que se evaluard la variacion
de eficiencia durante el proceso de extrapolacion.

Por otro lado, para el espectro gamma, la interfaz ofrece controles interactivos que
permiten seleccionar la ventana de energias gamma que se utilizara en los calculos de coin-
cidencias. El usuario puede ajustar tanto el limite inferior (Lower Gate) como el limite
superior ( Upper Gate) mediante sliders o pudiendo ingresar el valor del canal correspon-
diente, lo que proporciona flexibilidad para adaptar el analisis a diferentes condiciones
experimentales. Esta seleccion determina qué pulsos gamma se emparejaran con los beta

para discriminar entre coincidencias.

3.2 Mobdulo DCC2

La pestania DCC2 (Fig. 3.2) es el mddulo central para el anélisis mediante el método de
extrapolacién, donde se establecen todos los parametros necesarios para el procesamiento
final de los datos.

“f, Digital Ceineidence Counting Seftware — [m] »

Radionuclide Cs:134 Extrapolation Curve

Half-Life Penod

Mass

Date (Measurs - Reference]

Intervals

Interval Duration

Figura 3.2: Interfaz de la pestania DCC2 mostrando los pardmetros descritos. Los valores numéricos
corresponden a un caso de ejemplo con 34Cs.

Este calcula no solo la actividad absoluta mediante el método de coincidencias, sino
también la concentracion de actividad basada en la masa ingresada, aplicando simultanea-
mente todas las correcciones configuradas (tiempo muerto, retardos temporales y decai-
miento cuando corresponde). En el Apéndice C se describe el procedimiento de uso de la
pestana DCC2.
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Los resultados se presentan en la interfaz, incluyendo gréaficos de extrapolacion y los
valores finales de actividad con sus respectivas incertidumbres. En la Fig. 3.3 se muestra

el diagrama de flujo del programa DCC2.
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Figura 3.3: Diagrama de flujo del programa DCC2.

El anélisis se inicia con la lectura de los archivos (.tzt) de fondo y de medicién en cada
canal. Al cargar los datos se ejecuta automaticamente la subrutina delay que calcula el
tiempo de retraso entre ambos canales a partir del histograma de retrasos. Luego, la
subrutina particiones realiza la particién de los archivos de cada canal en N intervalos
de tiempo T, ambos predefinidos en los campos Intervals y Duration Time de la interfaz
grafica. Esta rutina procesa linea por linea los datos de tiempo de arribo de pulsos,
deteniéndose cuando el tiempo acumulado supera la duracién del intervalo especificado
en la configuracion. Durante este proceso, se almacenan tanto los tiempos de llegada como
las amplitudes de todos los pulsos que cumplen con los criterios iniciales de validacion.

La rutina SCA (Single Channel Analyzer) ejecuta un filtrado en dos dimensiones. Pa-

ra el canal 7, aplica un filtro que solo permite el paso de pulsos cuyas amplitudes se
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encuentren dentro de la ventana energia gamma definida en la pestana SpectraUI. Para-
lelamente, para el canal 3, implementa un umbral inferior que se ajusta autométicamente
segun el paso actual del barrido de eficiencias.

En sistemas reales, no todos los pulsos generados por los detectores pueden ser pro-
cesados debido a limitaciones temporales del sistema de adquisicién. A este intervalo
en el que el sistema no puede registrar nuevos eventos se lo denomina tiempo muerto,
y su correcta consideracién es esencial para obtener tasas de conteo precisas. El siste-
ma incorpora la posibilidad de correcciéon por tiempo muerto a través de las subrutinas
TMext (extensible) y TMnoext (no extensible). La diferencia esencial entre ambos modelos
radica en el comportamiento frente a pulsos sucesivos: mientras el modelo extensible (pa-
ralyzable) reinicia el periodo de tiempo muerto con cualquier pulso -incluyendo aquellos
que son descartados-, el modelo no extensible (nonparalyzable) solo considera los pulsos
que efectivamente superan el intervalo de tiempo muerto establecido (Fig. 3.4) [16]. Esta

distincion es significativa en regimenes de alta tasa de conteo.

]
E:,aed F | | | ’ 1 qu Paratyzable

- - A A A1 A

Events in detecto

Time ——

4

R

Live | 1 | 1 [ | | Nonparalyzable

Figura 3.4: Esquema de los distintos tipos de tiempo muerto. En la parte superior se muestra el procesado
de pulsos cuando el tiempo muerto es extensible, y en la parte inferior cuando es no-extensible.

El conteo de coincidencias se realiza mediante la subrutina coincidencias, que ana-
liza si cada pulso del canal v se encuentra dentro de un intervalo temporal centrado en
algin pulso del canal . Esta ventana considera tanto el tiempo de resoluciéon como el
delay entre canales a fin de evitar la disminucién en el conteo de coincidencias genuinas
por causa del retraso temporal entre las senales 3 y v [21,22].

El analisis principal se implementa mediante un proceso iterativo que ejecuta para
cada umbral de energia (3 la rutina analisisTMext. Esta rutina realiza las operaciones
mencionadas anteriormente, primero aplica los filtros SCA para ambos canales, luego pro-
cesa los pulsos validos a través del algoritmo de tiempo muerto extensible, y finalmente
calcula los conteos individuales (N, N,) y en coincidencia (N.) para cada subintervalo
temporal definido. Como resultado de este procesamiento, obtiene las tasas de conteo

corregidas pg, py vV pgy, promediando sobre todos los intervalos. Este ciclo se repite sis-
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tematicamente hasta alcanzar el iltimo umbral de energia [ configurado, completando
asi el barrido en eficiencias.

La etapa final del algoritmo aplica las correcciones de Miiller para tiempo muerto
extensible, que consideran los efectos no lineales en las tasas de conteo medidas [23].
Estas ecuaciones fundamentales son:

ps = Rg-e 0

- R’y Tm

py=Ry-e

IOC — pLR’Y . e(RC_R'y)Tm (1 _ e—Rc(tr—d))

R

+ [)}%Rﬁ . ¢~ Romm (1 _ e—Rc(tr—HS))

+ RC . e(RC*RﬂiR’Y)T’m

donde pg . representan las tasas de conteo medidas, Rg., . corresponden a las tasas de
conteo reales, 7, es el tiempo muerto del sistema, t, el tiempo de resolucién y 0 el retraso
temporal (delay) entre senales 5y 7. Estas ecuaciones son trascendentes, por lo tanto el
programa implementa un método numérico iterativo para su resolucion.

Al finalizar, la subrutina andlisis calcula las incertidumbres o, y 0, de las expresiones

pBPy y 1-pgy /Py
PBy pﬁ'y/p’Y

grafico de extrapolacion.

respectivamente, las cuales representan las ordenadas y las abscisas del

Al finalizar el ciclo del barrido de eficiencias, el programa utiliza las incertidumbres

o, para aplicar el método de cuadrados minimos con el peso

—_

W, = —,
b0
donde el indice 7 indica cada condicién de eficiencia. Este ajuste ponderado permite
obtener una recta del tipo y = max + b, donde la ordenada al origen b representa la
actividad de la fuente en el momento de la medicién (Ec. 1.3).

Sin embargo, este enfoque solo considera las incertidumbres en y, ignorando posibles
errores en x. Para contemplar los errores en x, se implementa el criterio de Deming,
que contempla errores en ambas variables mediante la introduccién de una incertidumbre
efectiva (oeg):

2

Oot = /0L + (M 02)",

donde m es la pendiente de la recta ajustada, y o, es la incertidumbre asociada a cada
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valor de x. Este valor de o.¢ se utiliza como nueva ponderacion en el ajuste por minimos
cuadrados, permitiendo una estimaciéon mas precisa de los parametros cuando ambos ejes
poseen errores significativos.

En la implementacion realizada en el codigo, este método se aplica de manera iterativa.
Se comienza con un ajuste inicial utilizando tnicamente o,, obteniendo asi un valor
preliminar de la pendiente m. Luego, se calculan las nuevas incertidumbres efectivas oqg
para cada punto, y se repite el ajuste utilizando estas nuevas incertidumbres como pesos.
Este procedimiento se repite un ntimero fijo de veces (por ejemplo, cinco iteraciones),
actualizando m en cada paso. El proceso converge rapidamente, refinando la estimacion
de los parametros del ajuste y, en particular, de la ordenada al origen. El valor final de
b obtenido tras este proceso representa la actividad extrapolada, y su incertidumbre se

estima a partir de la matriz de covarianza del dltimo ajuste.

3.3 Mobdulo 47y

El médulo 47y (Fig. 3.5) permite aplicar el método 47y para determinar la actividad de
la fuente a partir del espectro gamma adquirido con el dispositivo TAR. En la interfaz
grafica se pueden visualizar los espectros de fuente y fondo, con controles interactivos
para seleccionar los umbrales de energia, incluyendo Ey, para la extrapolacién a energia
cero (Ec. 3.3) y el umbral superior para discriminar pulsos de saturacién. Un selector
de radionucleidos permite cargar automaticamente los tiempos de vida media desde una
base de datos interna. Para el calculo de concentracién de actividad, la interfaz incluye
un campo que permite ingresar la masa de la fuente radiactiva. Luego, dos entradas de
fecha, medicion y referencia, habilitan el calculo de decaimiento radiactivo entre ambos
puntos temporales, funcién que se ejecuta mediante el botéon Decay una vez completado el
andlisis principal. Por ultimo, se ingresan los parametros de tiempo muerto de medicion
y la eficiencia total del sistema simulada por métodos Monte Carlo mediante el software
PENELOPE [24]. El cdlculo de eficiencias se describe en la Sec. 5.
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Figura 3.5: Interfaz grafica de usuario del programa 4my.

El programa realiza el calculo de actividad y de concentracién de actividad (Cy)

implementando la ecuacion:
Ch = g BB
m €tot

donde m es la masa de la alicuota de solucion radiactiva depositada, R la tasa de conteo
corregida por efectos de tiempo muerto extensible mediante el formalismo de Miiller, B
la tasa de fondo medida en condiciones idénticas, Cy.. el factor de decaimiento entre
fechas de referencia y medicion, C.,; la correccién por extrapolacion a energia cero y €
la eficiencia total calculada considerando todas las ramas de decaimiento [23].

La correccién por pérdidas subumbral (Ce,) se calcula mediante:

Sg

C’ex =1+ _~0
! SE>Eth

donde ng " representa el conteo integrado bajo el umbral de deteccion (estimado asu-
miendo forma espectral plana en la regién de Compton), y Sg~pg,, el conteo experimental
sobre el umbral seleccionado. Una vez terminado, se muestran los resultados de actividad

y concentracion de actividad en kBq y kBq/g respectivamente.
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4 Mediciones y Resultados

Experimentales

4.1 Estandarizacion de **Ba

Para validar los sistemas de coincidencias utilizados en este trabajo, se comenzé con la
medicién de fuentes radiactivas de 33Ba previamente estandarizadas mediante métodos
primarios como, 477y, método pico-suma y coincidencias X-vy. Estas fuentes, etiquetadas
como F23-22, F24-22 y F25-22, fueron preparadas a partir de una soluciéon de concen-
traciéon de actividad conocida y representan un punto de referencia confiable para la
validacion del sistema.

El 33Ba es un radionucleido que decae exclusivamente mediante captura electrénica
(EC) a estados excitados del 33Cs, seguido de la emisién de rayos gamma y electrones
de conversién interna. Su esquema de decaimiento es complejo (Fig. 4.1), con multiples
transiciones gamma en el rango de 50 keV a 400 keV, lo que lo convierte en una fuente de
referencia importante para la calibracién en bajas energias en sistemas de espectrometria

gamma [25].

3ga, T,,,= 10,539 (6) a

A
i
c,//
s Yo Y1 437 keV,”
- / B
Yo Y7 Y5 4 384 keV,
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]
el "3l 8 |
oy (42,
| 4 Ya Yz 161keV
E
+Ys 81keV
- |
3 =
+ L O keV

13305 stable

Figura 4.1: Esquema de decaimiento del '33Ba.

Sin embargo, su estandarizacién mediante técnicas de coincidencia 473 — v presenta
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desafios debido a la baja eficiencia de deteccién de rayos X y electrones Auger en el
canal beta, asi como a la alta conversion interna de las transiciones gamma de baja
energia [26,27].

Para las mediciones, se utilizaron los dos sistemas de coincidencias digitales 8 — 7,
descritos en la Sec. 2. El primer sistema usa un detector de centelleo plastico en configu-
racion 47 para el canal 5, mientras que el segundo sistema utiliza un detector de barrera
de superficie de silicio en configuracion 27. Ambos sistemas comparten el mismo detector
gamma de Nal(Tl) tipo pozo. El espectro de energias gamma del *3Ba, obtenido con el
detector de Nal(Tl), se muestra en la Fig. 4.2.

3500

— 3Ba(y)

3000 | Gate

2500 ¢
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Energy (keV)

Figura 4.2: Espectro del canal v de *3*Ba obtenido con un detector de Nal(Tl) tipo pozo.

4.1.1 4rnp - 4ny (PS)

Utilizando el sistema de coincidencias basado en centelleo plastico para el canal beta, se
aplicé el método de extrapolacion . El espectro obtenido en el canal 5 se muestra en la
Fig. 4.3.
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Figura 4.3: Espectro del canal 3 de 33Ba, obtenido con un detector de centelleo pléstico en configuracién
4.

En este sistema, la deteccién de pulsos en el canal § es mas rapida que en el canal
v, lo que requiere la introducciéon de un retardo en el canal 3 para corregir desajustes
temporales entre los pulsos y obtener coincidencias genuinas. Para determinar este retar-
do, se gener6 un histograma de retrasos f — v (Fig. 4.4), que muestra la diferencia de
tiempo entre el primer evento S y el evento v subsiguiente. El anélisis de este espectro de
retardos revela que el valor més probable para el desfase temporal entre seniales (delay)
es de 400 ns, el cual fue implementado en el software de adquisicion para sincronizar
adecuadamente ambos canales.

Este histograma de retrasos  — v no solo permite determinar el retardo necesario,
sino que también es util para establecer el tiempo de resolucién del sistema (ancho de
ventana de coincidencia). El tiempo de resolucién 6ptimo debe ser lo suficientemente
amplio para incluir la base de la distribucion de retrasos, pero no excesivamente grande
para minimizar la tasa de coincidencias accidentales. En este caso, se seleccioné un tiempo
de resolucion de 1 us, valor que corresponde aproximadamente al ancho en la base del pico
observado en el espectro de retardos. Esta eleccién optimiza el balance entre la deteccion
de coincidencias genuinas y el conteo de coincidencias accidentales.

No obstante, establecer una ventana de coincidencia de 1 us impone ciertas restric-
ciones en cuanto a la actividad maxima de la fuente a medir. En casos con alta tasa de
desintegraciéon, aproximadamente 1 MBq, aumenta la probabilidad de que ocurran multi-
ples eventos 5 — 7 dentro de la misma ventana de coincidencias. Esto puede provocar que
el sistema registre solo una coincidencia por ventana, lo que conlleva a la pérdida de coin-
cidencias genuinas. Sin embargo, este valor de 1 MBq representa un limite muy superior

a la actividad méxima que puede soportar el detector de Nal(T1) de tipo pozo utilizado
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en el canal v antes de alcanzar su punto de saturacion. Por lo tanto, en la practica, la
actividad de las fuentes utilizadas queda acotada por la capacidad del detector, y no por
la ventana de coincidencias.

Por otro lado, el espectro de retrasos presenta una estructura con dos maximos. El
primer pico, centrado en 400 ns, corresponde al retardo ajustado entre los canales 5y . El
segundo pico, mas amplio y desplazado hacia tiempos mayores, podria estar originado por
fenémenos como afterpulses en el canal . Los afterpulses son senales espurias generadas
en tubos fotomultiplicadores debido a distintos procesos, como la ionizacién de residuos
gaseosos en el interior del tubo, la emision secundaria de electrones por impacto de iones
en el fotocatodo, o reflexiones electrénicas en la estructura interna del PMT. También
podrian contribuir efectos electréonicos secundarios, como reflejos o rebotes en la senal. La
caracterizacion precisa de estas contribuciones requiere estudios adicionales, tales como

el analisis individual de formas de pulso o el estudio del ruido electrénico del sistema.
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Figura 4.4: Histograma de retardos temporales entre los canales 3 y v para el 133Ba con el sistema de
coincidencias 47 - 47y (PS).

La eficiencia [ se vari6 utilizando una serie de umbrales digitales de energia, obte-
niendo 10 valores en un rango de eficiencia entre 16 % y 8 %. En la Fig. 4.5 se muestran
las funciones de eficiencia § — v para ambas condiciones de energia gamma, junto con los

ajustes lineales realizados para extrapolar los datos a (1 —eg)/ez = 0.
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Figura 4.5: Funcién de eficiencia obtenida para una fuente puntual de '33Ba etiquetada como F23-25
utilizando un centellador plastico como detector en el canal 5. La ventana de energia gamma seleccionada
para la extrapolacion es de 245 keV - 600 keV.

Debido al decaimiento por captura electréonica, la detecciéon de electrones de conver-
sion y rayos gamma de baja energia en el canal beta puede afectar la linealidad de la
curva de extrapolacion. Para minimizar estos posibles efectos, se establecié un umbral de
discriminacién en el canal gamma por encima de 245 keV, lo que reduce la contribucion
de coincidencias espurias [27,28].

El andlisis de extrapolaciéon, estableciendo una ventana gamma de 245 keV a 610
keV, fue aplicado a las tres fuentes de '¥*Ba (F23-22, F24-22 y F25-22). El valor final
de concentracién de actividad de la solucién se calculé como el promedio de los valores
obtenidos para las tres fuentes, con una incertidumbre dada por la desviacién estandar

de dichos valores. Los resultados de la extrapolaciéon se resumen en la Tabla 4.1.

Tabla 4.1
Resultados de las mediciones de '*3Ba (PS).
Nucleido Fuente Ventana -y Actividad Masa C.AP
(keV) (kBq) (mg) (kBa/g)
133Ba, F23-22 245 - 600 1.119+£0.010 10.460 (42) 127.21 £ 1.28
F24-22 245 - 600 1.309 +0.011 # 12.310 (42) 126.36 £1.19
F25-22 245 - 600 1.028 £ 0.009 » 9.350 (42) 130.65 £ 1.38

2 Incerteza estadistica y extrapolacién (10).
b Concentracién de actividad a la fecha de referencia.

La concentracién de actividad de la soluciéon que se utilizé para la preparacion de las
fuentes es de 127.96 £ 0.93 kBq/g a la fecha de referencia 30/06/2022. El valor obtenido
a partir de las mediciones de las tres fuentes puntuales, llevado a la fecha de referencia
aplicando la ley de decaimiento radiactivo (Ec. B.1), es de 127.87 4+ 0.80 kBq/g, con
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incertidumbre estadistica de 1o. La diferencia relativa con el valor de referencia es menor
al 0.2%.

La Tabla 4.2 presenta el andlisis de las componentes de incertidumbre consideradas en
la medicién de cada fuente. Se tomaron en cuenta la extrapolaciéon de eficiencia, el tiempo
de resolucion, la correccion por tiempo muerto y la masa depositada como los principales
contribuyentes a la incertidumbre total. No existen procedimientos estandarizados para
la determinacion y el calculo de estas incertidumbres, y su evaluacién puede realizarse
mediante distintos enfoques [29-31].

Para la incertidumbre asociada a la extrapolacién de eficiencia, se consider6 la con-
tribucion estadistica de los conteos beta, gamma y de coincidencia, a partir del analisis
de los IV subintervalos en los que se dividié el conjunto de datos original (Sec. 3.2). El
ajuste se realizé teniendo en cuenta los errores en ambas variables, utilizando el criterio
de Deming (Apéndice B.3). Ademés, dentro de esta componente se incluyé la seleccién
de la ventana gamma y el barrido de eficiencias; es decir, se consider6 la variacién en los
valores de actividad al modificar tanto la ventana de energia gamma como los umbrales
de energia beta.

Para evaluar la incertidumbre asociada al tiempo de resolucion, se calcularon los
valores de actividad correspondientes a distintos tiempos de resolucion en el rango de
1 pus a 10 ps. La desviaciéon estandar de dichas actividades se adoptd como el componente
de incertidumbre correspondiente a esta variable.

Dado que el tiempo muerto es un parametro establecido manualmente en el programa
DCC2, no posee incertidumbre intrinseca mas alla del error sistematico asociado a la
resolucién temporal del equipo de adquisicién (1078 s). No obstante, se evalué su efecto
sobre la actividad variando el tiempo muerto en el rango de 5 us a 15 us. La desvia-
cion estandar de los valores de actividad obtenidos en ese rango se consideré como la
componente de incertidumbre correspondiente [32].

Tabla 4.2
Desglose de la incertidumbre relativa de la concentracién de actividad para el 133Ba (PS).

Componente de incertidumbre  Valor relativo (%), k =1

F23-22 F24-22 F25-22
Extrapolacion de eficiencia 0.96 0.91 1.05
Tiempo de resolucion 0.25 0.23 0.26
Tiempo muerto 0.15 0.14 0.16
Masa 0.14 0.13 0.15
Incertidumbre combinada® 1.01 0.98 1.09

a Calculada como la raiz cuadrada de la suma en cuadratura de las componentes individuales.
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4.1.2 4ny - B (Si)

Se repitieron las mediciones anteriores siguiendo el mismo procedimiento pero en este
caso utilizando un detector de barrera de superficie de silicio en el canal S (ver Sec. 2.2).
En la Fig. 4.6 se muestra el espectro obtenido en el canal beta para la fuente de *3Ba
"F24-227,

Se estableci6 el retraso temporal entre canales a partir de la distribucién de la dife-
rencia de tiempos entre pulsos del canal beta y gamma. El retardo mas probable entre
los pulsos B y v fue de 1,04 us, valor que se introdujo en el canal [ para corregir los
desajustes. En la Fig. 4.7 se muestra el histograma de retardos temporales entre el canal
By el canal v para la medicién de '3*Ba. El tiempo de resolucién se eligié en 2 us a partir
del ancho de la distribucién (£20).

Se puede notar que, a diferencia del histograma obtenido con el detector de centelleo
plastico acoplado al PMT, en este caso no se observa la aparicién de un segundo pico en
la distribucién de retardos. Esta diferencia sugiere que dicha estructura secundaria podria
deberse a afterpulses generados en el propio PMT, y no a ruido electrénico introducido
por alguna de las etapas de la cadena de conformaciéon de pulsos, ya que los modulos

utilizados en ambos montajes son los mismos.
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Figura 4.6: Espectro del canal 3 de '33Ba obtenido con un detector de barrera de superficie de silicio.

49



ESTANDARIZACION DE 33BA

T T
£ & -—— Moda=-1030 ns
[ [ Retrasos (ns)
5000 | -
i 1] -9
4000 H %
= ([ 1
o
g ] -
& 3000 [ "
2}
8 i -
('
2000 |
1000 |
o -1400 -1200 -1000 -800 -600

Delay (ns)

Figura 4.7: Histograma de retrasos temporales entre los canales 3 y v para el 133Ba utilizando un sistema
de coincidencias 478 - 47y (Si).

La eficiencia 8 se modificé ajustando el umbral digital de energia mediante software,
obteniendo 10 valores en un rango de eficiencia entre 9.5% y 4.2%. En la Fig. 4.8 se
muestran las funciones de eficiencia [ — « para ambas condiciones de energia gamma,
junto con los ajustes lineales realizados para extrapolar los datos a (1 —eg)/es = 0. Los

resultados de la extrapolacién se resumen en la Tabla 4.3.
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Figura 4.8: Funcién de eficiencia obtenida para una fuente puntual de '33Ba etiquetada como F23-25
utilizando un detector de barrera de superficie de silicio en el canal 8. La ventana de energia gamma
seleccionada para la extrapolacion es de 245 keV - 600 keV.
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Tabla 4.3
Resultados de las mediciones de #3Ba (Si).
Nucleido Fuente Ventana vy Actividad Masa C.AP
(keV) (kBq) (mg) (kBa/g)
133Ba F23-22 240 - 610 1.146 £+ 0.010 » 10.460 (42) 127.93 +£1.27
F24-22 240 - 610 1.303 £0.012 # 12.310 (42) 123.63 £ 1.24
F25-22 240 - 610 1.039 £ 0.010 9.350 (42) 129.75 + 1.39

@ Incerteza estadistica y extrapolacién (1o).
b Concentracién de actividad a la fecha de referencia.

Del mismo modo, la concentraciéon de actividad de la solucion se obtiene haciendo el
promedio pesado de los valores de concentracion de las tres fuentes puntuales, obteniéndo-
se un valor de 126.90 £ 0.76 kBq/g con incertidumbre estadistica de lo. La diferencia
relativa con el valor de referencia es 0.81 %.

De forma analoga al caso anterior, en la Tabla 4.4 se detallan las componentes de incer-
tidumbre y su contribucion relativa a la incertidumbre total, para cada una de las fuentes
medidas. Las componentes consideradas (extrapolacién, tiempo de resolucién, tiempo
muerto y masa depositada) fueron cuantificadas mediante los mismos procedimientos
descritos previamente. Los resultados indican que la principal fuente de incertidumbre en
estas mediciones proviene de la extrapolacion de eficiencia.

Tabla 4.4
Desglose de la incertidumbre relativa de la concentracién de actividad para 33Ba (Si).

Componente de incertidumbre — Valor relativo (%), k =1

F23-22 F24-22 F25-22
Extrapolacion de eficiencia 0.95 0.94 1.02
Tiempo de resolucion 0.24 0.23 0.26
Tiempo Muerto 0.14 0.14 0.15
Masa 0.13 0.13 0.14
Incertidumbre combinada® 0.99 1.00 1.07

& Calculada como la raiz cuadrada de la suma en cuadratura de las componentes individuales.
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4.2 Estandarizaciéon de Co

El %9Co es un radionucleido con un esquema de decaimiento relativamente simple (Fig.
4.9), lo que lo convierte en un candidato ideal para validar el sistema de medicién de coin-
cidencias. Decae mediante emisién 3 a estados excitados del °°Ni, seguido de la emisién

de dos rayos gamma caracteristicos con energias de 1173.2 keV y 1332.5 keV.

5.2711 (8) a

60Co
B~ 99.88%

B~ 0.12%

0.30 ps

1173.228 keV
99.85%

0.713 ps

1332.492 keV
99.98%

Figura 4.9: Esquema de decaimiento del %°Co.

Este radionucleido tiene aplicaciones tanto en la industria como en la medicina nuclear.
En el d4mbito industrial, el ®°Co se emplea en radiograffa industrial y en equipos de
irradiacion para esterilizaciéon de productos médicos y alimentos, donde una dosimetria
precisa es importante para garantizar la seguridad y eficacia de los procesos. En medicina
nuclear, su uso se da en radioterapia (especialmente en unidades de cobalto-terapia) y
como trazador en estudios de diagnostico, en donde se requiere una calibraciéon rigurosa de
las fuentes para asegurar dosis terapéuticas precisas y minimizar riesgos para los pacientes.
Las mediciones se realizaron utilizando el sistema de coincidencias digital 47y — 3, con un
detector de barrera de superficie de silicio para la deteccién de emisiones 8 (ver Sec. 2.2).
Se utiliz6 una fuente de °°Co preparada depositando gotas de una solucién radiactiva con
concentracion de actividad 175.22 4+ 2.09 kBq/g a la fecha de referencia 30/07/2018, lo
que equivale a una actividad a la fecha de medicién 17/03/2025 de 585.4 4+ 7.1 Bq.

El espectro de energias 3 para el ®®Co se muestra en la Fig. 4.10, mientras que el
espectro de energias gamma se presenta en la Fig. 4.11. Se seleccionaron dos ventanas
de energia gamma para el andlisis: la primera abarca el rango de 852 keV a 2127 keV,
que incluye los picos principales de 1173.2 keV y 1332.5 keV, y la segunda ventana se ex-
tiende desde 852 keV hasta 2977 keV, incorporando también el pico de suma a 2505.7 keV.
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Figura 4.10: Espectro del canal 3 de %°Co obtenido con un detector de barrera de superficie de silicio.
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Figura 4.11: Espectro del canal v de %°Co obtenido con un detector de Nal(Tl) tipo pozo.

A partir del histograma de retardos se estableci6 el retraso temporal entre canales. El
retardo méas probable entre los pulsos 8 y v fue de -1.20 pus, valor que se introdujo en el
canal § mediante el software para corregir los desajustes. En la Fig. 4.12 se muestra el

histograma de retardos temporales entre el canal 3 y el canal «y para la medicién de *°Co.

53



ESTANDARIZACION DE 6°CO

14000 - --- Moda=-1200 ns 1
H [ Retrasos (ns)

12000 - -

10000 ¢ 1

Frecuency
2
(=]
=
. J

2
s

4000

2000 | |

T -1600 -1400 C -1200 - -1000 -800 600
Delay (ns)

Figura 4.12: Histograma de retrasos temporales entre los canales 3 y v para el %°Co utilizando un sistema
de coincidencias 47y — 3 (Si).

El tiempo de resolucion, definido como el ancho de la ventana de coincidencia, se
establecié en 1 pus. Este valor asegura que se capturen coincidencias genuinas sin incluir
un ntmero excesivo de coincidencias accidentales.

Para cada ventana de energia gamma, se aplicé el método de extrapolacién de efi-
ciencia sobre los datos de ps - p,/pc, donde pg, p, ¥ p. representan las tasas de conteo
en los canales 3, v y de coincidencia, respectivamente. La eficiencia 5 se varié ajustan-
do el umbral de energia en el detector de silicio, obteniendo 10 valores en un rango de
10% y 7%. En la Fig. 4.13 se muestran las funciones de eficiencia 5 — v para ambas

ventanas de energia, junto con los ajustes lineales realizados para extrapolar los datos a
(1—ep)/ep = 0.
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Figura 4.13: Funcién de eficiencia obtenida para una fuente puntual de °Co etiquetada como F70-18.
Las ventanas de energia gamma seleccionadas son detalladas en la Fig. 4.11.

Se aplic6 un tiempo muerto extensible de 10 us a los pulsos S y v en los rangos
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de energia seleccionados. Las correcciones para el tiempo muerto, las coincidencias acci-
dentales y el fondo se realizaron utilizando las formulas de Miiller para tiempo muerto
extensible [23].

Los resultados de la extrapolacién para ambas ventanas gamma se resumen en la
Tabla 4.5. La actividad obtenida por extrapolacién para la ventana de 852-2127 keV fue
de 595.3+6.4 Bq, mientras que para la ventana de 852-2977 keV se obtuvo 595.9+5.3 Bq.
Considerando la masa de la gota depositada en la fuente puntual y haciendo el promedio
pesado de los resultados de cada ventana de energia gamma, se obtiene una concentracion
de actividad a la fecha de referencia de 178.56+1.40 kBq/g, que resulta comparable con el
valor obtenido por espectrometria gamma (175.2242.09 kBq/g). La discrepancia relativa
es de 1.9 %.

Tabla 4.5
Resultados de las mediciones de 5°Co.
Nucleido Fuente Ventana -y Actividad Masa C.AP
(keV) (Ba) (mg) (kBa/g)
852 — 2977 595.3 + 6.4*
60 .
Co F70-18 259 _ o197 S0n 0t 53 7.980 (42) 178.56 & 1.40

2 Incerteza estadistica y extrapolacion (1o).
b Concentracién de actividad a la fecha de referencia.

La Tabla 4.6 presenta el desglose de incertidumbres para ambas ventanas de energia
analizadas, con la contribucién relativa a la incertidumbre total. Las contribuciones (ex-
trapolacién, tiempo de resolucion, correccién por tiempo muerto y masa) fueron evalua-
das mediante los métodos previamente descritos. Los resultados indican que la principal
fuente de incertidumbre en estas mediciones proviene de la extrapolacion de eficiencia.

Tabla 4.6
Desglose de la incertidumbre relativa de la concentracién de actividad para ®°Co (F70-18).

Componente de incertidumbre  Valor relativo (%), k =1

852-2977 keV 852-2127 keV
Extrapolacion de eficiencia 0.80 0.70
Tiempo de resolucion 0.28 0.29
Tiempo muerto 0.04 0.02
Masa 0.10 0.10
Incertidumbre combinada 0.85 0.76

& Calculada como la raiz cuadrada de la suma en cuadratura de las componentes individuales.

4.3 Estandarizacién de **Cs

El 134Cs es un radionucleido que decae principalmente a través de tres ramas 3 a estados
excitados del '3*Ba, seguido de la emisién de rayos gamma caracteristicos. El esquema

de decaimiento del '3*Cs es complejo, con energias de transicién gamma en el rango de
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604.7 keV a 1365.1 keV. Las ramas [ tienen energias maximas que varian entre 87 keV
y 658 keV, con contribuciones menores de ramas de mayor energia (hasta 1454 keV) que
representan menos del 0.05% de las desintegraciones totales. En la Fig. 4.14 se presenta

el esquema de decaimiento del 34Cs.
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Figura 4.14: Esquema de decaimiento del '34Cs.

Para la caracterizacién del sistema se realizaron mediciones de un patron de fuente
puntual de **Cs con etiqueta 2004-1097, fabricado por el Instituto Nacional de Metrologia
de Alemania (PTB), con actividad de 305.942.2 kBq a la fecha de referencia 01/01,/2004.
Esto equivale a una actividad de 279.4£2.0 Bq al 07/11/2024, fecha en la que se realizaron
las mediciones. Para ello se utilizo el sistema de coincidencias digital 47y — 8 descrito en
la Sec. 2.2, utilizando un detector de barrera de superficie de silicio en el canal § y un
detector de Nal(T1) tipo pozo en el canal . El espectro de energfas gamma del 34Cs se

muestra en la Fig. 4.15.
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Figura 4.15: Espectro del canal v del 3*Cs obtenido con un detector de Nal(T1) de tipo pozo.
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Se observan los picos principales a 604.7 keV y 795.8 keV, asi como un pico de suma
correspondiente a la superposicion de estas dos transiciones. En la Fig. 4.16 se muestra

el espectro de energfas del canal 3 del 34Cs.

— s (B)

8000 12000
Channel

Figura 4.16: Espectro del canal 3 del '3*Cs obtenido con un detector de barrera de superficie de silicio.

Se seleccionaron dos ventanas de energia gamma para el andlisis. La primera abarca
el rango de 500 keV a 1800 keV, que incluye los picos principales y el pico de suma,
mientras que la segunda ventana se centra en el rango de 1250 keV a 1750 keV, que
incorpora principalmente el pico suma.

Para cada ventana de energia gamma, se aplicé el método de extrapolaciéon de eficien-
cia sobre los datos de pg - p,/pc, donde pg, p, y p. representan las tasas de conteo en los
canales (3, v y de coincidencia, respectivamente. La eficiencia § se modificé ajustando el
umbral de energia digital en el canal 3, obteniendo 10 valores en un rango de 9% y 4 %.
La Fig. 4.17 muestra las funciones de eficiencia § — « para ambas ventanas de energia,

junto con los ajustes lineales realizados para extrapolar los datos a (1 —e3)/e3 = 0.
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Figura 4.17: Funcién de eficiencia obtenida para un patrén puntual de 34Cs (2004-1097). Las ventanas
de energia gamma seleccionadas son detalladas en la Fig. 4.15.

Se aplicaron correcciones para el tiempo muerto, las coincidencias accidentales y el

fondo utilizando las ecuaciones de Miiller para tiempo muerto extensible [23]. El tiempo

muerto de medicién se establecié en 10 us. El retraso temporal entre canales y el tiempo

de resoluciéon de coincidencias fue obtenido a partir del histograma de retrasos entre el

canal (3 y el canal v (Fig. 4.18). El retardo mas probable fue de -1200 ns. El tiempo de

resolucién se fijé en 1 us para ambos canales.
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Figura 4.18: Histograma de retrasos temporales entre los canales 8y v para el 1*4Cs utilizando un sistema
de coincidencias 47y - 8 (Si).
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Los resultados de la extrapolacién para ambas ventanas gamma se resumen en la Tabla
4.7. Se observo que los datos presentan un comportamiento lineal conforme disminuye la
eficiencia [, y que la curva de extrapolacion depende de la ventana de energia gamma
seleccionada. Haciendo el promedio pesado de los resultados de cada ventana de energia
gamma, se obtiene una actividad a la fecha de referencia de 277.9 + 2.61 Bq, que resulta

comparable con el valor de referencia (279.4 £+ 2.0 Bq). La discrepancia relativa es de
0.53 %.

Tabla 4.7
Resultados de las mediciones de 34Cs.
Nucleido Fuente Ventana v Actividad P
(keV) (Ba)
500 — 1800 282.5+ 4.6
134 ~ a
Cs 2004-1097 1350 — 1750 2762+ 3 5 } 2779 £ 2.61

@ Incerteza estadistica y extrapolacion (1o).
b Actividad a la fecha en la que se realizaron las mediciones.

La eficiencia maxima [ en todas las mediciones fue inferior al 10%, lo que resulté
en puntos (1 — e3)/es alejados del origen de coordenadas y, por tanto, en una mayor
incertidumbre en las mediciones. Esto puede deberse a la baja eficiencia geométrica del
detector B y a pérdidas de energia causadas por el recubrimiento de la fuente.

El calculo de incertidumbre se realizé de la misma forma que para el ®°Co y el 133Ba.
En la Tabla 4.8 se detallan las componentes de incertidumbre y su contribucion relativa

a la incertidumbre total.

Tabla 4.8
Desglose de la incertidumbre de la actividad para **Cs (2004-1097).

Componente de incertidumbre  Valor (%), k =1

500-1800 keV 1350-1750 keV
Extrapolacion de eficiencia 0.75 0.70
Tiempo muerto 0.35 0.30
Tiempo de resoluciéon 0.05 0.05
Masa 0.07 0.07
Incertidumbre combinada? 0.94 0.89

& Calculada como la raiz cuadrada de la suma en cuadratura de las componentes individuales.

4.4 Estandarizacion de *?Eu

El %2Eu es uno de los radionucleidos mas utilizados en espectrometria gamma, decae a
través de varias ramas 3 al estado fundamental del '%2Gd (27.9 %) y mediante el proceso
de EC al nivel fundamental del '*?Sm (72.1 %). Este presenta un esquema de decaimiento

complejo (Fig. 4.19), con energias gamma caracteristicas en un amplio rango del espectro,

29



ESTANDARIZACION DE 52EU

(121.8 keV, 344.3 keV, 778.9 keV, 867.4 keV, 964.1 keV, 1085.8 keV, 1112.1 keV y 1408.0
keV), resultando de este modo particularmente 1til para la calibracién en energia de
detectores . Las probabilidades de emisién varian entre 4 % y 30 %.

Dado que se espera que las eficiencias de deteccién de los eventos de desintegracion
By de EC en el canal 3 sean diferentes, la estructura de doble desintegraciéon de '*?Eu
puede crear algunos problemas para la estandarizacion utilizando el método de conteo de

coincidencias 473 — v con extrapolacién de eficiencia [29, 33, 34].
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Figura 4.19: Esquema de decaimiento del ?Eu.

Se realizaron mediciones de tres fuentes puntuales etiquetadas como F13-19, F14-
19 y F15-19, fabricadas a partir de una solucién diluida de '»?Eu con concentracién
de actividad (85.26 £ 2.17) kBq/g a la fecha de referencia 05/02/2025. Las fuentes son
preparadas depositando gotas de solucion radiactiva dentro de dos folias de Mylar de 23
pum de espesor y posteriormente selladas (ver Apéndice A).

Los datos fueron adquiridos con el sistema de coincidencias digital 47y — § descrito
en la Sec. 2.2, utilizando un detector de barrera de superficie de silicio en el canal beta y
un detector de Nal(T1) tipo pozo para el canal gamma. El espectro obtenido en el canal
beta para el 1"?Eu es presentado en la Fig. 4.20. El espectro de energfas gamma del *?Eu
y las ventanas de energia seleccionadas para el calculo de eficiencia por extrapolacion
se muestran en la Fig. 4.22. Tres ventanas de energia gamma fueron elegidas, la primera
corresponde a una regién integral del espectro (43 keV - 1495 keV), involucrando la region
de transicion de 121.8 keV, que posee un alto coeficiente de conversiéon interna [35]. La

segunda ventana incluye la region 200 keV - 1495 keV, y por ultimo una ventana para la
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region de 495 keV - 1495 keV.

— PPEu(p)

Counts

8000 10000 12000 14000 16000
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Figura 4.20: Espectro del canal 3 de »?Eu obtenido con un detector de barrera de superficie de silicio.

Para todas las mediciones, se impuso un tiempo muerto extensible de 10 us. El tiempo
de resolucion de coincidencias impuesto fue de 1 us para ambos canales 5y v, que fue
determinado a partir del histograma de retrasos 5 —+ (Fig. 4.21). El retraso méas probable
fue de 330 ns.
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Figura 4.21: Histograma de retrasos temporales entre los canales § y 7 para el '®2Eu utilizando un
sistema de coincidencias 473 - 47y (Si).
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Figura 4.22: Espectro del canal v de 52Eu obtenido con un detector de NaI(Tl) de tipo pozo.

Para cada ventana de energia gamma, se aplicé el método de extrapolacion sobre los
datos de pg - p,/p. para diferentes valores de (1 — eg)/es. Para estas mediciones se opté
por variar la eficiencia 8 para tener 10 valores en un rango entre 8% y 5 %. La Fig. 4.23
muestra las funciones de eficiencia § — v para las tres ventanas de energia y cada uno de
los ajustes lineales sobre los datos de la fuente F13-19, indicando el valor de actividad
obtenido al extrapolar los datos a (1 — e5)/es = 0. Para corregir los efectos de tiempo
muerto y de coincidencias accidentales se utilizé la férmula de Miiller [23]. Este mismo
analisis se aplico para las fuentes F14-19 y F15-19. Considerando las tres ventanas gamma
se calcula el valor promedio para cada fuente y luego se obtiene el valor de concentracion
de actividad de la solucién haciendo el promedio pesado de los valores obtenidos para
cada fuente. En la Tabla 4.9 se resumen los resultados de las mediciones de %?Eu.

Gate 1 Gate 2 Gate 3

r Actividad: 8219+ 64 Bq 766 + 1 Actividad: 615.3 + 54 Bq Actividad: 7828 +7 2 Bq
l X2=1.08 ¥ yi=125 865 ¥2=131

801

800
764

762 860

™)

798 + 760

8565

Pa- Py
Pay

797 8
756

850

754

845
125 13.0 13.5 14.0 14.5 15.0 12.0 125 13.0 13.5 14.0 14.5 135 140 145 150 155 160 165 17.0
(L—gp) (1—¢p) (1—ep)

& ] &

Figura 4.23: Funciones de eficiencia obtenidas para el *?Eu (F13-19) con tres configuraciones diferentes
de ventanas gamma. Los detalles de cada una de las ventanas utilizadas se muestran en la Fig. 4.22.
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Tabla 4.9
Resultados de las mediciones de °2Eu.
Nucleido Fuente Ventana y Actividad Masa C.A.P
(keV) (Ba) (mg) (kBa/g)
43 — 1495 821.9+6.4
152Ey F13-19 176 — 1495  815.3+5.4 » 806.6+12.5  9.420 (42)  85.63+1.36*
495 — 1495  782.8 £ 7.2
43 — 1495 886.5 + 5.3
F14-19 176 — 1495  874.74+6.2 867.8+13.2  10.190 (42) 85.17+1.35*
495 — 1495 84224+ 7.1
43 — 1495 549.8 £4.3
F15-19 176 — 1495  544.1 +4.7 538.7 £ 8.3 6.260 (42)  86.07+1.46*
495 — 1495 522.3£5.3

& Incerteza estadistica y extrapolacion (1o).
b Concentracién de actividad a la fecha de referencia.

Se observa en todos los casos que los datos presentan un comportamiento lineal con-
forme disminuye la eficiencia § y que la curva de extrapolacién depende de la ventana
de energia gamma elegida. La eficiencia maxima S en todos los casos se encuentra por
debajo del 10 %, lo que provoca que los puntos (1 — e3)/es se encuentren alejados del
origen de coordenadas y, por consiguiente, aumente la incertidumbre en las mediciones.
Esto puede deberse en parte a la baja eficiencia geométrica (< 2m) y posiblemente a una
pérdida de energia de los electrones emitidos por factores como el recubrimiento de la
fuente (Mylar de 23 pm).

La concentracién de actividad de la solucién se obtiene haciendo el promedio pesado
de los valores de concentracién de las tres fuentes puntuales, obteniéndose un valor de
85.60+0.80 kBq/g con incertidumbre estadistica de 1o. La diferencia relativa con el valor
de referencia (85.26 & 2.17 kBq/g) es menor al 0.5 %.

En la Tabla 4.10 se detallan las componentes de incertidumbre y su contribucién

relativa a la incertidumbre total de la medicién de cada fuente.

Tabla 4.10
Desglose de la incertidumbre relativa de la concentracién de actividad para '?Eu.

Componente de incertidumbre  Valor relativo (%), k = 1

F13-19 F14-19 F15-19
Extrapolacion de eficiencia 1.45 1.44 1.55
Tiempo de resoluciéon 0.52 0.51 0.56
Tiempo Muerto 0.08 0.08 0.08
Masa 0.21 0.21 0.22
Incertidumbre combinada 1.59 1.58 1.70
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5 Simulacion de eficiencia
(Método 47)

Como se mencion6 en la Sec. 3.3, el software desarrollado permite, ademés del proce-
samiento de datos mediante el método de coincidencias, realizar un analisis alternativo
aplicando el método 47y sobre las mismas mediciones. Pero para llevar a cabo este en-
foque, es necesario conocer la eficiencia total de deteccion de los sistemas propuestos en
este trabajo.

Actualmente, existen métodos para calcular la eficiencia de deteccién en detectores
como Nal(Tl) o HPGe mediante cédigos de simulacién Monte Carlo (MC), los cuales
ofrecen un amplio conjunto de herramientas para el modelado geométrico, el seguimiento
de particulas a través de distintos modelos fisicos y el registro detallado de eventos.

El proceso de céalculo consiste en la generacion numérica de multiples caminos aleato-
rios que simulan las interacciones de particulas con la materia utilizando un conjunto de
secciones transversales diferenciales para los procesos de interaccién. Una buena precisién
estadistica requiere simular un gran nimero de trayectorias. Si este ntimero es suficiente-
mente grande, se puede deducir informacion cuantitativa sobre el proceso de transporte
(por ejemplo, la energia depositada en el volumen sensible del detector Nal(Tl) prome-
diando sobre todas las trayectorias).

Se ha estudiado en trabajos anteriores la capacidad de los codigos MC como PENELOPE
para reproducir adecuadamente los procesos fisicos relevantes del transporte de fotones y
electrones en la materia (validados en el rango de energia desde unos cientos de eV hasta
alrededor de 10 MeV) [24].

En el laboratorio LMR, ya se han desarrollado simulaciones del detector Nal(T1) de
tipo pozo para su aplicacion en el método 47y [3]. No obstante, en este trabajo se mo-
dificé la construccion geométrica del modelo de simulaciéon con el objetivo de disminuir
la cantidad de cuerpos utilizados y agregar correcciones en las dimensiones del blindaje.
La version anterior presentaba limitaciones al incorporar fuentes volumétricas con geo-
metrias complejas, debido principalmente a la excesiva cantidad de cuerpos geométricos

requeridos para su definicion.
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5.1 Modelado de la geometria experimental

Para el calculo de eficiencia en detectores Nal(T1) de tipo pozo, el modelado geométrico
debe incluir la geometria completa del detector, considerando especialmente la configura-
cion del pozo y sus alrededores con sus composiciones atémicas. Es importante incorporar
el blindaje externo por su influencia en la respuesta del detector mediante efectos como
el backscattering y la produccién de pares. En la Fig. 5.1 se muestra la construccion de

las geometrias utilizadas para la simulacion de la curva de eficiencia en cada sistema.

Si PMT
B detector [ detector

Air

Pb Shield

Nal(T1) -
Well-Type !

Source Source

PMT

(a) (b) (c)

Figura 5.1: Geometrias disefiadas para la simulacién de curvas de eficiencia con el software PENELOPE
para los diferentes sistemas. (a) Nal(Tl) de tipo pozo. (b) Sistema de coincidencias 47y — 8 (Si). (c)
Sistema de coincidencias 478 — 4my (PS).

El proceso de simulacion sigue una secuencia definida. Primero, las particulas pri-
marias se generan aleatoriamente en la fuente activa. Luego, se rastrean paso a paso
registrando tanto las interacciones primarias como las secundarias. Durante este proceso,
se suma la energia depositada en el volumen sensible para cada evento. Finalmente, se
registra una cuenta cuando la energia total depositada supera el umbral de deteccion
establecido.

En la implementaciéon practica existen dos enfoques principales. El primero consiste
en simular fotones monoenergéticos en el rango de 10 keV a 5 MeV para construir curvas
de eficiencia. El segundo enfoque, aplicable a radionucleidos especificos, considera su es-
quema completo de desintegracion. Una alternativa mas sofisticada simula directamente
las vias de desintegracion y la radiacion asociada, incluyendo autométicamente los efectos
de suma al utilizar bases de datos especializadas como la Tabla de Radionucleidos del
LNHB [36]. En este caso, se implementaron ambos enfoques con el objetivo de caracte-
rizar el detector. Primero, se construyé una curva de eficiencia simulando la emisién de
fotones monoenergéticos en 27 energias diferentes. Esto permitié evaluar el impacto en la
eficiencia de detecciéon al introducir un componente adicional en el pozo del detector de

Nal, un fotomultiplicador (PMT) y, en otro caso, un detector de silicio montado en un
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soporte impreso en 3D.

5.2 Calculo de la eficiencia del sistema

La eficiencia de deteccion total para un fotéon con energia £ en un detector de pozo de

Nal puede calcularse a partir de un modelo simplificado [37,38]:

er(E) = fa[l — e TP, (5.1)

donde fq representa la eficiencia geométrica (£2/47), p es el coeficiente de atenuacién to-
tal (dependiente de la energia) en el cristal del detector (excluyendo dispersién eldstica),
T es la distancia media recorrida en el cristal y P, es una ecuacién de transmision expo-
nencial para interacciones fotoeléctricas en los materiales absorbentes (fuente, vial, aire,
cubierta del detector) [38]. Se analizaron tres configuraciones geométricas del sistema de
deteccién. La primera corresponde al detector de pozo estandar Nal(Tl) de 127 mm X
127 mm utilizado en el LMR. La segunda configuracién incorpora adicionalmente un de-
tector de silicio en el interior del pozo para la deteccion de emisiones beta (Nal(T1)+Si).
Por ltimo, una tercera variante, donde el detector beta consiste en un fotomultiplicador
acoplado a un centellador plastico y colocado dentro del pozo (Nal(T1)+PMT/PS). Para
cada configuracion se determiné la curva de eficiencia mediante un ajuste polinémico de
grado 5 sobre 27 puntos de energfa seleccionados (20 keV a 3000 keV), cubriendo el rango
espectral de interés (Fig. 5.2).

1.2 ‘ ,
1 —— Nal(Tl) Well-Type
i | ~ Nal(T)+PMT/PS
10 k- | —— Nal(TI)+Si
N e .__..___._._..__.___.___._.._.._.__.______.IJE_V______._ EEREEEEEE S e
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Figura 5.2: Curvas de eficiencia para las tres configuraciones del sistema, obtenidas mediante ajuste
polinémico de grado 5 sobre los puntos experimentales. (a) Detector Nal(T1) de pozo. (b) Sistema de
coincidencias Nal(T1) 4 detector de silicio. (¢) Sistema de coincidencias NaI(T1) + PMT con centellador
plastico.
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Las energias de calibracion incluyeron lineas caracteristicas de '*Ba (30.8 keV), 1*?Eu
(356 keV), B7Cs (661.66 keV) y ®Co (1173.24 keV y 1332.50 keV), entre otras, como se
detalla en la Tabla 5.1.

Se observa como la introduccién de los detectores adicionales modifica en parte la
respuesta del sistema, particularmente en el rango de bajas energias (por debajo de 100

keV) debido a efectos de absorcién en los materiales adicionales.

Tabla 5.1
Curvas de eficiencia para las tres configuraciones del sistema (Fig. 5.1).
Energfa  Radionucleido® Eficiencia de deteccién (%)
(keV) NalI(T1) NaI(T1)+Si NaI(T1)+(PMT/PS)
20.0 - 71.4 51.4 38.8
22.1 210pp 77.96 59.19 51.16
25.8 21 Am 84.47 68.32 52.97
30.8 133By 90.42 78.85 69.29
35.5 2350 86.02 77.15 58.99
41.5 239Np 89.86 83.89 72.04
46.5 210py, 90.92 85.68 70.38
50.0 - 91.88 87.24 72.25
59.54 241 Am 93.58 89.85 74.30
88.0 88y 95.94 93.10 77.30
121.78 152Fy 96.82 94.22 78.35
183.90 203Hg 97.34 95.01 81.17
244.70 203pp 96.95 94.64 82.05
302.85 152y 94.96 92.66 81.21
356.01 152Ey 91.71 89.49 79.01
383.85 133Ba, 89.83 87.51 77.91
511.00 22Na 80.73 78.49 70.41
661.66 137Cs 71.06 69.32 63.21
834.85 88y 63.04 61.28 56.17
1112.07 152y 53.17 52.21 48.53
1173.24 60Co 51.78 49.97 47.30
1274.53 22Na 49.33 48.35 45.35
1332.50 60Co 47.77 46.46 43.57
1764.49 214Bj 41.32 39.37 37.84
2204.06 208 37.18 35.25 33.77
2614.51 2087 33.72 32.26 31.67
3000.0 - 32.40 31.12 29.85

2 Los datos han sido extraidos de tablas de decaimiento actualizadas a la fecha por el LNHB [36].

Las principales caracteristicas de cada curva pueden explicarse mediante modificacio-
nes a la Ec. (5.1) que consideran los nuevos elementos geométricos y sus propiedades de
absorcion. Se identifican tres regiones energéticas con comportamientos diferenciados. Por
debajo de 40 keV, la eficiencia de deteccién varia abruptamente con la energia del foton.
Esto se debe principalmente al factor de transmision P, siendo mayor la probabilidad de
absorcion en el revestimiento para fotones de baja energia. Entre 40 keV y 200 keV, la
eficiencia de deteccion alcanza su valor maximo, ya que la transmisién P, a través de las
capas delgadas de materiales absorbentes es cercana a 1 y la probabilidad de interaccion

con el cristal activo es muy alta. El factor limitante es el angulo sélido fg cubierto por el
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detector, siendo la parte superior de la cavidad el punto ciego. Por encima de 200 keV, la
eficiencia de deteccion disminuye debido a fotones que salen del detector sin interactuar.
La pendiente depende del volumen del detector, que determina la distancia media de
interaccion T'. Cabe destacar que los fotones pueden contarse sin absorcion total dentro
del detector, y existe una contribucién no despreciable debida a efectos de backscattering

y produccion de pares en el blindaje.

5.3 Validacion de los resultados simulados

La validacion inicial de las simulaciones se realizdé utilizando los archivos del canal ~
obtenidos durante las mediciones realizadas con ambos sistemas de coincidencias (ver
Sec. 4). Estos resultados se compararon con valores de referencia obtenidos mediante los
sistemas de medicion presentes en el LMR, (espectrometria gamma, TDCR y coincidencias
X-7). En la Tabla 5.2 se muestran los resultados obtenidos para las geometrias simuladas.
Los resultados revelan un comportamiento diferente segtin el radionucleido analizado, lo
que sugiere la necesidad de ajustes en la modelizacién geométrica.

Para los emisores gamma simples como °Co y 134Cs, las eficiencias simuladas muestran
excelente concordancia con los valores experimentales, con discrepancias inferiores al 1 %.
En el caso del ®Co, la concentracién de actividad medida por el método 4y (175.77 +
1.80 kBq/g) es compatible con el valor de referencia (175.09410.99 kBq/g). La eficiencia
total obtenida por simulacién MC es 0.9451 4 0.0082. Con el **Cs sucede lo mismo,
los valores de actividad de referencia y medidos son compatibles, 305.90 + 2.20 kBq y
303.87+3.71 kBq respectivamente, con una eficiencia total de deteccion de 0.98604-0.0056.
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Tabla 5.2
Resultados de las mediciones por método 4y
Nucleido Sistema Eficiencia C.A. C.A? AP (%) Compatibilidad
simulada referencia medicién
(%) (kBq/g) (kBq/g)
133Ba NaI(Tl) +  98.91+0.41 127.96+0.93 123.65+1.14 34 Incompatible
PMT/PS
133Ba NaI(T1) +  99.22+0.34 127.964+0.93 122.47+2.49 4.3 Incompatible
Si
152y NaI(Tl) + 97.60 £0.75 8526 £2.17 77.69 £1.32 8.8 Incompatible
Si
50Co Nal(T1) +  94.51+£0.82 175.09+0.99 175.77+1.80 -0.3 Compatible
Si
Actividad Actividad®
referencia medicion
(kBq) (kBq)
134Cs NaI(Tl) +  98.60 £0.56 305.90+2.20 303.87+3.71 -0.6 Compatible
Si

2 Incerteza estadistica (10).
P Discrepancia relativa entre el valor de referencia y la medicion.

Sin embargo, se observan discrepancias significativas (~4 %) para los radionuclei-
dos con esquemas de decaimiento complejos como el *2Eu y el ¥3Ba en ambos sis-
temas. En el caso del 2Eu, la diferencia entre la concentracién de actividad medida
(77.69 £ 1.32 kBq/g) y el valor de referencia (85.26 +2.17 kBq/g) alcanza un 8.8 %. Esta
discrepancia sugiere que la modelizacion actual no representa adecuadamente el sistema,
debido posiblemente a errores en las dimensiones del detector o en la eleccién incorrecta
de materiales. Esta discrepancia puede deberse también a los efectos de suma en cascadas
gamma complejas o la interaccién de electrones de conversion.

Estos resultados preliminares indican que, mientras la geometria es adecuada para
transiciones gamma simples, requiere modificaciones adicionales para describir correc-
tamente espectros con multiples lineas en coincidencia. Se propone como continuacion
de este trabajo verificar las eficiencias de deteccién simuladas con fuentes previamente

estandarizadas.
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6 Conclusiones

Este trabajo incluy6 el diseno, construccién y caracterizacion de dos sistemas digitales
de coincidencias para la determinacion de actividad por métodos absolutos de diferentes
radionucleidos.

Se desarrollé y evalud un sistema 4754y (PS), que integra un detector Nal(T1) de
tipo pozo para las emisiones gamma y un detector de centelleo plastico para la detec-
cién de particulas beta. Este sistema permitié determinar la actividad patrones de '*3Ba
disponibles en el LMR, con resultados compatibles con los valores de referencia. Para-
lelamente, se disend y construyé un sistema 4my—f5 (Si), en el que se utiliza el mismo
detector Nal(T1) tipo pozo para las emisiones gamma, acoplado a un detector de barrera
de superficie de silicio para la deteccién de las emisiones . Las mediciones de los radio-
nucleidos como *?Eu, 134Cs, %°Co, y 3*Ba resultaron ser compatibles con los valores de
referencia.

Por otro lado, se implementé el método 47y utilizando las mediciones realizadas en
ambos sistemas de coincidencias. Esto requirié estimar la eficiencia total de deteccién
en cada configuraciéon experimental mediante simulaciones Monte Carlo. Para ello, se
diseniaron nuevas geometrias y se optimizo la geometria previamente utilizada en el la-
boratorio, permitiendo una mayor flexibilidad en la representacion de diferentes formas
de fuentes radiactivas. Esta implementaciéon condujo a resultados compatibles para ®°Co
y 134Cs. Sin embargo, las discrepancias observadas en otros radionucleidos sugieren la
necesidad de continuar con el estudio de los materiales y dimensiones considerados en las
simulaciones, a fin de mejorar la compatibilidad de las mediciones.

Para ambos sistemas se incorporé electronica de adquisicion digital, previamente uti-
lizada en el LMR. La implementacion de este sistema permitié simplificar la cadena de
procesamiento al eliminar médulos analégicos, facilitando asi el andlisis por coincidencias.
La digitalizaciéon no solo facilita el procesamiento de senales, sino que también abre la
posibilidad de aplicar diferentes metodologias sobre un mismo conjunto de datos.

En cuanto al procesamiento y analisis de datos, se desarrolld un software que facilita
la visualizacién de los espectros obtenidos y ejecuta de manera integral el analisis de
coincidencias. Este programa incluye modulos para corregir los efectos de tiempo muerto
y el decaimiento radiactivo. Adicionalmente, se implementé un médulo complementario

para aplicar el método 47y sobre los datos del espectro gamma, herramienta que resulta
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de gran utilidad tanto para el sistema desarrollado como para el sistema 47y ya operando
en el LMR.

Actualmente se estan realizando pruebas con un nuevo sistema de adquisicion digital
(CAEN Digitizer), que ofrece la ventaja de visualizar y procesar los datos en tiempo real,
permitiendo ademaés la realizacién de coincidencias en linea.

Paralelamente, se propone seguir modificando las geometrias de la simulacién para
lograr una mayor compatibilidad en la detecciéon de todos los radionucleidos estudia-
dos, asi como utilizar diferentes patrones de fuentes radiactivas puntuales para construir
una curva de eficiencia més precisa y representativa. En esta misma linea, se encuentra
en desarrollo un programa destinado a ajustar las dimensiones del detector, a partir de
una curva de eficiencia experimental obtenida con distintos radionucleidos. Este software
no solo permite la caracterizacion 6ptima del sistema 47y, sino que también podra ser
aplicado a otros detectores empleados en el LMR como el detector HPGe, utilizado en

espectrometria gamma.
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A Preparaciéon de fuentes

En la Figura A.1 se presenta un esquema del procedimiento experimental empleado en
el laboratorio para la preparacion de fuentes radiactivas, ya sea en formato puntual o en

viales de centelleo liquido, a partir de soluciones patréon diluidas.

e
) J
) am o M
picnémetro picnémetro
—_— 5 Viales de LS Blanco LS
dilucién alicuota de solucion

Solucién Solucion © © ©
madre de diluida de —
Ba-133 Ba-133 © ©

5 Fuentes puntuales

(Mylar 23 pm)

Figura A.1: Esquema del procedimiento utilizado para la preparacién de fuentes puntuales y viales de
centelleo liquido a partir de una solucién diluida de 33Ba.

Para la preparacion de fuentes puntuales, se utilizan folias de Mylar de aproxima-
damente 4 x 4 cm, seleccionando el espesor del material segin la energia gamma del
radionucleido. Se utiliza Mylar de 12 ym para energias menores o iguales a 150 keV y de
23 um para energias superiores. En el lado opaco del Mylar, que contiene adhesivo, se
imprime el nombre del radionucleido, el nimero identificador de la fuente (F14-19) y un
circulo que indica la posicién de deposito. Se calcula la masa de solucién a depositar en
funcién de la concentracion de actividad y la actividad deseada, y se realiza la deposi-
cién gravimétrica de una gota sobre el soporte, seguida de su secado bajo lampara. Por
ultimo, la fuente se sella colocando otra folia de Mylar por encima, enfrentando los lados
adhesivos, y se plastifica térmicamente para garantizar su sellado.

En el caso de mediciones por TDCR, se preparan 5 viales de centelleo liquido. Cada
vial de vidrio borosilicatado (20 mL) se llena con 12 mL de céctel centellador Ultima

Gold™ AB. Posteriormente, se agregan alicuotas gravimétricas de solucién diluida de
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133Ba, contenida en un medio portador de BaCl, en HCI 0,1 mol/L, con masas com-
prendidas entre 10 mg y 20 mg. Ademas, se prepara un vial adicional con solo liquido

centellador para ser utilizado como blanco para la correccién de la tasa de fondo.
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B Incertidumbres

B.1 Incertidumbre en la estadistica de conteo

Las incertidumbres en las tasas de conteo y en los respectivos fondos son determinados
de forma muy sencilla, propagando la incertidumbre en el tiempo de medicion, t,,.q v la
desviacion estandar o, del promedio p de la tasa de conteos p;, de la serie de N intervalos

temporales:

2 2
1 o —
A C: 14 B:V:cAtme
pine = (i )+ (T2 M

La desviacién estandar aparece dividida por el nimero de intervalos, N, ya que su
contribucion a la incertidumbre total disminuira al promediar todas las tasas de conteo

obtenidas.

B.2 Incertidumbre en las variables temporales de-
pendientes del TAR

Las incertidumbres en el tiempo de retraso (4) y el tiempo de medicién, se consideran

iguales a la minima resolucién del TAR, esto es 107® segundos.

B.3 Incertidumbre en la extrapolacion

La subrutina analisis del programa DCC calcula las incertidumbres o, y o, de las expre-

siones
NN, 1-— NC/N,Y

Nc Y NC/N’Y

Estas incertidumbres estan dadas por:
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INCERTIDUMBRE DEBIDA A CORRECCIONES POR DECAIMIENTO (upe.)

1 2 [_N 2
o, = J (MAJ\@) 4 < NC;ANC)
N
% = J (ans)

Nj 2 [ NgN, ?
+(Fan) +< LA,

C

2

Donde,

ON, > (0N > (0N, ?
ANg = (at:Atﬁ) +<(%5Atm) +<5AFB>

ON. 2 [ON 2 (AN 2
AN, = | [ 222 A¢ T AL CUAR
! ( at’Y 7) + (atm m) + <8F’Y W)

ON, > (0N, > (ON,  \’

2 2 2
+ (aNG ANB> + <8Nc AN7> + (W“’Atm>

ON; oN, ot
1/2
ON 2 [ON 2 (DN 2
ZAR °AS °AF
«(gzar) + (o) + (Gran)

B.4 Incertidumbre debida a correcciones por decai-

miento (upe.)

Cuando la concentracion de actividad medida C,,.4 deba referenciarse a una fecha dada,

el valor medido debe corregirse segin:

_In(2)At

Cref = Cheq-€ 12 (Bl)

donde Ci.s es la concentraciéon de actividad a la fecha de referencia, 7'/ es el perfodo
de semidesintegracién del radionucleido, y At es el tiempo transcurrido entre la fecha de

referencia y la fecha de medicion. La contribucién a la incertidumbre debido a correcciones
por decaimiento se calcula por propagacion de errores en:

2 2
In(2)At\ In(2)\~ ,
( T12/2 ) “Tisa i (Tl/z tar

donde ur, ,, es la incertidumbre en el periodo de semidesintegracion, cuyo valor se extrae

2 _271‘n(2)t 2 2
Ugec = € 1/2 qued + Cmed

de la base de datos del Bureau International des Poids et Mesures (BIPM) y ua; es la
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INCERTIDUMBRE EN LA MASA DE LA FUENTE u,,

incertidumbre en la determinacion del tiempo transcurrido entre la fecha de medicién y la
fecha de referencia. La incertidumbre relativa ¢ p,. debido a la correccion por decaimiento
se expresa como:

2
+e At}

2 _
Edec = ECmEd Ty )2

2 4 [ln(2)~Atr. [52

donde ¢

med

€Ty, ¥ €At SON las incertidumbres relativas en Cy,eq, Th/2 y At respectiva-

mente. La ultima componente es, en la inmensa mayoria de los casos, despreciable.

B.5 Incertidumbre en la masa de la fuente u,,

La masa de la gota de soluciéon depositada se determina por diferencia de pesadas. Se

consideran las siguientes contribuciones a la incertidumbre:

= Incertidumbre del proceso:

» Repetibilidad u,.,: 0,0053 mg determinada como la desviacién estandar de una

serie de 10 pesadas con una pesa de 20g

e Resoluciéon u,.s: se determina como la minima unidad de lectura dividido por

/12 (distribucién uniforme) es decir (0,01/1/12) mg

o Empuje em,: Para una gota de 10mg, de solucién acuosa a 1025 hPa, 70 %
de humedad y 20°C, la contribucién a la incertidumbre debido al empuje es
0,00074 mg

= Incertidumbre u.,; en la calibracién de la balanza, cuyo valor se extrae del certificado

de calibracion: 0,029 mg

_ 2 2 2 2
U = \/urep + Ures + uemp + Uear

La incertidumbre en una pesada se obtiene como la raiz cuadrada de la suma cuadrati-

ca de las contribuciones mencionadas, es decir:

upes = \/uZep + u%es + ugmp + Uzaz = 07030 mg

La masa de la alicuota depositada en la fuente radiactiva se determina por diferencia

de pesadas y por lo tanto, la incertidumbre u,, se determina como:

Uy = /2 uZ. = 0,042 mg
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INCERTIDUMBRE TOTAL COMBINADA

B.6 Incertidumbre total combinada

La incertidumbre en la concentracién de actividad para una fecha de referencia a un

tiempo t de la medicion, esta dada entonces por la expresion:

_ 2(2)At n 2\ 2
AcAzlle e {( m_ /1 1=1w~'r> 402

M vn—2 R Do Wi

2
In(2)At A 2
+ (Amed : T12/2 UT1/2> } + (MUM) ‘|

1/2

donde n es el niimero de condiciones de eficiencia evaluadas, m es la pendiente de la recta
de ajuste y M es la masa de solucién depositada. El primer término entre paréntesis
corresponde a la incertidumbre en la extrapolacion. Las incertidumbres de la estadistica
de conteo y de las correcciones por tiempo muerto, tiempo de resolucién, delay y tiempo

de medicién estan incluidas en el término o,, que es la incertidumbre en la actividad

NsN,
Nc

corresponde a la incertidumbre de la correccion por decaimiento, mientras que el altimo

aparente, , en la condicion de maxima eficiencia. El ltimo término entre paréntesis

término de la raiz es debido a la incertidumbre de la masa M.

B.7 Incertidumbre del promedio pesado

Para determinar el valor final de concentracién de actividad de la solucién patrén, se
realizan mediciones independientes sobre distintas fuentes preparadas a partir de la mis-
ma disoluciéon. Cada una de estas mediciones proporciona un valor de concentracién de
actividad Cy,, acompanado de su correspondiente incertidumbre o;.

Dado que los valores de actividad de las fuentes son estadisticamente independientes
pero provienen de la misma solucién, el valor representativo de concentracion de activi-
dad se obtiene mediante un promedio ponderado por sus incertidumbres, en el cual las
mediciones con menor incertidumbre tienen mayor influencia. Este promedio se calcula
de la siguiente forma:

G, — ?:2 i Ca,
i1 Ai
donde los pesos \; se definen como el inverso del cuadrado de la incertidumbre asociada

a cada medicion:

1
)\i:f

2
a;

La incertidumbre estandar asociada al valor promedio ponderado de concentracion,
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INCERTIDUMBRE DEL PROMEDIO PESADO

denotada como o, , se determina mediante:

1
0'07 —
A n
i1 A

Notar que en el caso particular en que todas las incertidumbres sean iguales (o; = o),

la expresion anterior se reduce a la desviacion estandar del promedio:

O-C_ -

7
A \/ﬁ
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C Software DCC2

En esta seccion se describe brevemente el procedimiento de uso de la pestana DCC2. Al
iniciar la configuracion, el usuario selecciona primero el radionucleido de interés desde
un menu desplegable, accién que actualiza automaticamente el campo de tiempo de vida
media. Este valor puede visualizarse en diferentes unidades (anos, dias, horas o segundos)
mediante un selector integrado.

Para el calculo de concentracion de actividad, la interfaz incluye un campo especifico
donde se ingresa la masa de la fuente radiactiva, acompanado de un selector de unidades
que permite trabajar con miligramos o gramos. Justo debajo, dos entradas de fecha, medi-
cion y referencia, habilitan el calculo automatico del decaimiento radiactivo entre ambos
puntos temporales, funcién que se ejecuta mediante el botéon Decay una vez completado
el andlisis principal.

La configuracion temporal del andlisis se establece mediante tres parametros, el nime-
ro de intervalos en que se dividird el conjunto de datos original (por defecto 20), la dura-
cién de cada subintervalo en segundos (tipicamente 60 s), y el tiempo muerto extensible
del sistema (ej. 10 ps). Adicionalmente, el campo Resolution Time define la ventana tem-
poral para identificar coincidencias entre canales (usualmente 5 ps), mientras que el valor
de Delay muestra automaticamente el retraso temporal calculado entre los pulsos 3y v
durante la carga de archivos, el cual en el ejemplo mostrado es de 0.33 us.

Los rangos de energia para ambos canales se sincronizan automéaticamente con las se-
lecciones realizadas en la pestana SpectraUI. El rango beta (ej. 1000-2000) y la ventana
gamma (ej. 2000-3000) aparecen aqui como valores de solo lectura, asegurando consisten-
cia en el analisis. Unicamente el campo Steps requiere entrada manual, especificando el
numero de pasos para el barrido de eficiencias entre los umbrales inferior y superior del
espectro f3.

Para iniciar el calculo por extrapolacion se presiona el botén RUN, que ejecuta el

algoritmo completo de extrapolacion.
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D Esquemas de decaimiento
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