Mediciéon de la seccidén eficaz de
produccién de la reaccién MZn(p,x)%"Ga

en el intervalo de
energia de 1.6 a 2.5 MeV

Tesis
entregada a la
Universidad de Chile
en cumplimiento parcial de los requisitos
para optar al grado de
Magister en Ciencias con mencién en Fisica
Facultad de Ciencias

Dor
Javier A. Wachter Ch.

Octubre, 2007

Director de Tesis: Dr. J. Roberto Morales P.



FACULTAD DE CIENCIAS
UNIVERSIDAD DE CHILE

INFORME DE APROBACION
TESIS DE MAGISTER

Se informa a la Escuela de Postgrado de la Facultad de Ciencias que la Tesis de

Magister presentada por el candidato

Javier A. Wachter Ch.

ha sido aprobada por la Comisién de Evaluacién de la Tesis como requisito para optar
al grado de Magister en Ciencias con mencion en Fisica, en el examen de Defensa de
Tesis rendido el dia 11 de Mayo de 2007.

Director de Tesis

Dr. J. Roberto Morales P

Comisién de Evaluacién de la Tesis

Dr. Hugo F. Arellano S.

Dr. Claudio F. Tenreiro L.

Dr. Francisco A. Brieva R.




Todo comenzé en una visita a un museo
de ciencias en el extranjero, cuando tenia
alrededor de 14 anos. En el museo habia todo
tipo de mecanismos y artilugios que mostraban el
interés por saber si era posible el movimiento
perpetuo. En ese momento supe que queria
aprender fisica y aparecié un interés por la

ciencia en general.

Terminada la ensefianza media en el
Instituto Miguel Le6n Prado en la comuna de San
Miguel, surgié en mi el interés por estudiar una
carrera cientifica. Seguir la carrera de
licenciatura en fisica no fue facil, pero la voluntad
y el apoyo de la familia hacen posible resolver
las dificultades del camino. Luego surgio la
posibilidad de seguir el programa de magister.
Tenia interés por realizar |a tesis en el area de la
fisica experimental. Inmediatamente senti el

apoyo e interés de parte de mi profesor guia y su

e S T e "= *  grupo en el Laboratorio de Fisica Nuclear de la

Facultad de Ciencias. Aparte de trabajar en el tema de tesis, siempre estuvo la motivacién
por involucrarme en otros temas y es asi como tuve la oportunidad de viajar a la antartica.
Estoy profundamente agradecido de mis profesores por la confianza en que podia cumplir
exitosamente la misién encomendada. Del mismo modo agradezco la oportunidad de
poder hacer clases en el programa de Bachillerato y en Ciencias, creo seran la mejor
experiencia para el futuro.

Espero en el futuro seguir incursionando en el mundo de la fisica experimental y

por sobretodo tratar de incentivar en otros el interés por la ciencia en general.



II

AGRADECIMIENTOS

Deseo agradecer a todos quienes tuvieron algo que ver con que esta tesis llegara a
buen término. En especial a mi tutor Dr. J. Roberto Morales, al Dr. Pedro Miranda,
al MCs. Simén Cancino, y a la profesora MCs. Marfa Inés Dinator por todos los
consejos y la ayuda prestada en el desarrollo de esta tesis.

A mi familia por la paciencia y el carifio. Agradezco también a tantos profesores,
amigos y compafieros por sus muestras de afecto e interés por este proyecto.

Especialmente quiero agradecer a los profesores German Kremer, Nelson Aliaga,
José Rogan, Luis Moraga y Orfa Reyes por sus constantes palabras de apoyo durante
mis estudios en la facultad.

Al Ing. H. Omar Riquelme y el Sr. Paulo Rosas por la asistencia técnica y la
por la disposicion sicmpre favorable. Agradezeo la asistencia del taller de mecanica a
cargo del Sr. Juan Vésquez. La construccion de piezas v reparaciones fueron de vital

importancia en el desarrollo de los experimentos.



(( f'
Indice

1. Introduccién

2. Teoria
2.1. Clasificacion de las reacciones nucleares . . . . . . .. . .. .. .. ..
2.2. El nticleo compuesto . . . . . . ... oL
2.3. Regi6n de interés en la carta de radionuclideos y canales de reaccion

permitidos . . . . . . .. L

o
i

Calculo de la seccién eficaz de produccion experimental . . . . . . . .

Rendimiento de produccion . . . . . . .. o000 oo

[
Ut

3. Método experimental
3L Propaacioh dolog eos. . s s s cw s v ps s s s smwwm o s s
3.2. Analisis de contaminantes y de espesores de los blancos de Zn
3.2.1. Acelerador Vande Graaff . . ... ... ... ... . ... ..
3.2.2. Analisis de los blancos mediante el método PIXE
3.2.3. Medicién de espesores mediante RBS. . . . . . . . . . ... .
3.3. Irradiaciones . . . . . . . . . . ...

4. Resultados y Analisis

4.1. Radiacién X caracteristica del zinc, resultados de los andlisis PIXE

IT1

16
17
18
18

26

31

38
38



v

4.2. Decaimiento del 8”Ga, captura electrénica. . . . . . . . . .. ... .. 39
4.3. Seccién eficaz de produceién . . . . ..o 39
4.4. Comparacién con modelos teéricos . . . . ... 41
45. Rendimiento de la produccién de Ga . . . . .. ... 44
4.6. Espectro de radiacidn v . . . . . . . .o 47
. Conclusiones 49
. Apéndice 51

A 1. Pardmetros experimentales de las irradiaciones de produccion y de los

ABAEIE PILE . . . ., . 6 05 wmm e ¥ 98 5 0 % 6 s w w2 r A4 51

. Apéndice 56
B.1. Poder de frenado




RESUMEN

En esta tesis se presenta la medicién de la seccion eficaz de produccion del ra-
dionuclideo ¥ Ga mediante la reaccion ¥Zn(p,x)%Ga en el intervalo de energla de
1.6 a 2.5 MeV. La medicién es de interés en la produccién de ®’Ga, un radionuclideo
utilizado en el diagnéstico de enfermedades donde se presentan inflamaciones. Es-
tos resultados también son de interés en astrofisica, particularmente en el cdlculo
de la tasa de reaccion, ingrediente principal en el modelamiento de las abundancias
isotdpicas en ambientes estelares.

La seccién eficaz medida en funcién de la energia se compara con la predicciones
de los codigos ALICE/Ash y Empire-I1 variando el modelo de densidad de niveles de
ambos codigos. Los resultados son comparados también con valores reportados por
otros autores. Ademas sc presentan valores de rendimicnto de produccion de 9Ga
en el mismo intervalo de energia.

Las mediciones fueron realizadas en el Laboratorio de Fisica Nuclear de la Facul-
tad de Ciencias de la Universidad de Chile, haciendo uso del acelerador Van de Graart
KN3750. Se utilizé un método desarrollado eu el laboratorio para la detertuinacion
de secciones eficaces experimentales en reacciones nucleares donde el nicleo final o

residual decae mediante captura electrénica.
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ABSTRACT

In this thesis we present the measurement of the production cross section of
67Ga by means of the NatZn(p x)57Ga reaction in the energy range from 1.6 to
2.5 MeV. These results are required for the 7Ga production, a radionuclide used
in the diagnostic of diseases where exist inflammations. These measurements are
interesting in astrophysics too, in special for the calculation of reaction rates and
isotopic abundances in stellar environments.

The cross section measurements are compared with predictions by ALICE/Ash
and Empire-II codes, varying the nuclear level density models, and with the measure-
ment reported by other authors. In addition production yields of 8" Ga were calculated
for the same range of energy.

The measurcment were performed using the KN 3750 Van de Graaff accelerator
at the Nuclear Physics Laboratory of Facultad de Ciencias of Universidad de Chile.
The determination of the experimental cross section used a method developed at the

laboratory for nuclear reactions where the final nucleus decay by electron capture.



Capitulo 1

Introduccion

Datos de seccion eficaz dependiente de la energia 6 funcién de excitacién de reac-
ciones nucleares son de gran intercs en ambitos como la produccién de radionnclideos
para uso médico e industrial, el analisis elemental de objetos y superficies mediante el
uso de haces de particulas cargadas v en astrofisica [1-3]. En el 4&mbito médico, estos
datos son de especial importancia en la optimizacion de la produccion de radionu-
clideos. Esto involucra la scleceion de pardmctros que maximicen el rendimiento de
la produccion del radionuclideo requerido v minimicen la produccién de impurezas.
Un acabado conocimiento de la funcién de excitacion es de suma importancia en este
sentido. Usualmente hay discrepancias entre distintas mediciones v predicciones rea-
lizadas con cidigos de reacciones nucleares que se basan en modelos tedricos de los
procesos fisicos involucrados. En el caso particular de reacciones nucleares inducidas
por protones en blancos de zinc natural y a energias cercanas a 2 MeV, las secciones
eficaces han sido poco exploradas. Por tal motivo un acabado anélisis experifnen—
tal puede ser de gran valor para la evaluacién de modelos tedricos existentes y su
contraste con los valores obtenidos por otros grupos de investigacion cn el mundo.

En medicina nuclear. el uso de radiocisétopos puede separarse en dos Areas, los

radioisotopos de diagnéstico y los de tipo terapéutico. En particular, el "Ga con una



vida media de 3.26 d, es utilizado en el diagnéstico de linfomas abdominales, tumores
epiteliales y artrésis temporales, inflamaciones y el cdncer. La técnica utilizada, en
la cual la radiacién v proviene de la desexcitacién del 8 Ga permite la obtencién de
imagenes axiales mediante la técnica SPECT!. Los fotones son emitidos por el ra-
diofarmaco desde el interior del organismo y usualmente es elaborado en laboratorios
y centros de fisica nuclear listo para la administracion via intravenosa. Actualmente
la produccién de este radionuclideo sc realiza en basc a las reacciones %Zn(p,2n)%Ga
v ¥Zn(p,n)%"Ga [1] en donde ambas requieren blancos enriquecidos de alta pureza y
un haz de protones de energfas mayores que 10 MeV.

En astrofisica, la medicién de secciones eficaces es de importancia vital en el
modclamicuto de la evolucion estelar y de la nucleosintesis. De tales mediciones se
obtienen las correspondientes tasas de reaccion involucradas en las ecuaciones de
tasas [4], que tienen que ser resueltas en los modelos de nucleosintesis. Por medio
de estas ecuaciones se puede describir el cambio de las abundancias isot6picas en un
ambiente estelar de una temperatura dada. Una exitosa reproduccién de abundancias
de niicleos por medio de enalquier modelo de muicleosintesis requiere el conocimiento
preciso de las tasas de reaccion y por lo tanto, de la seccion eficaz en un cierto
intervalo de energia. Este requerimiento, sin embargo, no es totalmente satisfecho
en la red de mas de 20000 reacciones nucleares sobre alrededor de 2000 niicleos en
la regién de masas de 12 < A > 210 necesaria para, por ejemplo, reproducir las
abundacias de micleos més pesados que el hierro. Obviamente datos experimentales
de todas las reacciones nucleares son dificiles de obtener, especialmente en el caso de
niicleos lejos del valle de estabilidad, donde en algunos casos los cédigos que utilizan

¢l modelo de Hauser-Feshbach y otros son las inicas herramicntas para estudiar una

(siglas en inglés, Single Photon Emision Computed Tomography), tomografia computarizada
por la emisién de un fotén.



reaccion nuclear y poder predecir secciones eficaces y tasas de reaccién.

Es de interés en astrofisica, la medicién de secciones eficaces de micleos livianos
(1 < A < 25), interactuando con toda clase de niicleos. El ambiente estelar en el cual
se desarrollan los fenémenos astrofisicos corresponden generalmente a bajas energias
(< 20 MeV) de haces de particulas en experimentos y estudios tedricos. A energias
menores a 5 MeV la probabilidad de interaccion es reducida debido al efecto repul-
sivo del potencial enlombiano. Bajo esta condicién y cn ¢l caso de masas nucleares
intermedias y pesadas A > 25, la seccién eficaz dificilmente sobrepasa los 10 mb
(incluso se obtienen valores de 1 ub), que es similar a tener una baja estadistica
o un reducido nimero de eventos. De esta forma, métodos alternativos para medir
estas secciones cficaces son de mucho interés. Debido a esta dificultad experimental
son escasos los datos experimentales de reacciones nucleares a bajas energias lo que
juega en contra de la precisién que puedan alcanzar los diversos cédigos que esti-
man secciones eficaces los que en alguna medida recurren a parametros ajustados
de resultados experimentales. El propdsito de este trabajo es aportar nuevos datos
experimentales de seccién eficaz de produccién del radionuclideo ® Ga en la region de
bajas energias utilizando un método que permite una incerteza experimental menor
y verificar la prediccién de los codigos de reacciones nucleares para la reaccion en
estudio en el intervalo de energia de 1.6 a 2.5 MeV.

En csta tesis sc presentan resultados de la medicién de la scecién oficaz de la
reaccién ¥Zn(p,x)%"Ga, en el intervalo de energia de 1.5 a 2.6 MeV, mediante un
método [5] desarrollado en el Laboratorio de Fisica Nuclear de la Facultad de Cien-
cias de la Universidad de Chile. Se realizé una comparacién con los escasos valores
experimentales existentes en esta region de cnergla y con las predicciones tedricas

calculadas con los cédigos Alice/Ash [6] y Empire II [7].



En el capitulo 2 se exponen conceptos basicos acerca de las reacciones nucleares
centrandonos en lo que es la seccion eficaz. Ademas se muestra el esquema teérico
del método aplicado en la medicion de la seccion eficaz. En el capifulo 3 se detalla
el montaje experimental y aspectos relacionados con la preparacion, caracterizacion
y control de calidad de los blancos utilizados.

En el capitulo 4 se muestran los resultados finales y se hace una comparacion con
los resultados obtenidos por otros autores y valores de secciones cficaces calculadas
con modelos tedricos. Finaliza este trabajo con el capitulo 5, donde se presentan las
conclusiones derivadas del experimento y se plantean las posibilidades de extender

estas mediciones a otros sistemas.



Capitulo 2

Teoria

En este capitulo se describe el sustento tedrico basico acerca de las reacciones
nuclearcs, v como éstas pucden ser clasificadas. A continuacion se mucstra ¢l anali-
sis previo de las otras posibles reacciones que pudieran interferir en las mediciones
desarrolladas en esta tesis. Por dltimo se muestra el enfoque tedrico utilizado en el

célculo de la seccidén eficaz experimental.

2.1. Clasificacion de las reacciones nucleares

Una reaccién nuclear es un proceso que ocurre cuando un provectil (nidcleo o
nucledn) golpea un niicleo blanco. En la interaccion puede producirse un intercambio
de energia y de momentum vy como resultado, radiacién v y posiblemente una o mas
particulas pueden ser emitidas desde el punto de contacto en todas direcciones. En
muchas ocasiones estos productos son especies distintas de las originales, por lo que
puede ser necesaria una clasificacion de estas reacciones.

Una tipica reaccion nuclear puiede ser simbolizada como:
a+X =Y +0b (2.1)

donde a es la particula incidente, X es el niicleo blanco, ¥ y b son los productos de la
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reaccion. Usualmente b es una particula liviana detectable (n, p, d y @). En algunos
casos, la particula b puede ser radiacién v y en tal caso, la reaccién es llamada captura
radiativa.

Las reacciones nucleares pueden ser clasificadas de acuerdo al resultado de la
reaccion. Cuando los productos de la reaceién Y y b son los mismos que el canal de
entrada X y a entonces la reaccién se denomina dispersién! eldstica. La dispersién
clastica cs una colision en la cual, las particulas interactiantes sdlo cambian su dirce-
cion de movimiento y posiblemente la orientacién del spin. No hay excitacién interna,
por lo que la diferencia de energia entre el canal de entrada y el de salida Q = 0 y los
nicleos participantes de la colisién permanecen en sus estados bases. El scattering
inclastico sucede cuando parte de la cnergia cluética es usada en la excitacion de
una o ambas particulas interactuantes. En este caso los productos siguen siendo
los mismos que el canal de entrada y se denota como A{a,a’)A’. Si en la colisién se
producen otras particulas distintas a las que constituyen el canal de entrada, estamos
en presencia de una reaccion nuclear?.

Cuando los nicleos interactuantes son livianos (A < 25) v a bajas energias (E
< 1 MeV}, la transferencia de energia es sufiente para excitar solo niveles nucleares
discretos. Esto da origen a la observacién de resonanciag aisladas en la seccién eficaz
[8,9]. Este fenémeno tiene interesantes aplicaciones como la calibracién en energia
de accleradores de particulas v la determinacion de perfiles de densidad de elementos
livianos como el Flior. Para energias del proyectil mayores a 2 MeV el espectro de
energia pierde su caracter dicreto y se transforma en continuo. Por una parte la

densidad de niveles crece de manera que es imposible distinguir niveles individuales.

1En inglés, scattering
’En ocasiones, en la literatura se agrega también la dispersién ineldstica



A energias que exceden el umbral de emision de un neutrdn, se abre otra posibi-
lidad (canal) para la reaccién. En estos casos se dice que hay una competencia entre
canales, por ejemplo entre el canal (p,y) y (p,n). Cuando se sobrepasa el umbral de
emision de neutrdn, es mas eficiente para el nicleo compuesto reducir su energia de
excitacion emitiendo un neutrén mas que por radiacién .

Dentro de los modelos aceptados para entender los procesos fisicos involucrados
cn una reaccion nuclear cstan los modcelos de formacion de micleo compucsto v ol
de interaccion directa. En el proceso de formacion de nticleo compuesto, la energia
transferida por el proyectil es repartida entre todos los nucleones del niicleo com-
puesto. Este proceso toma mas tiempo que el usado por el proyectil en atravesar el
micleo blanco. Por otro lado, cu el mecanismo de interaccion directa, el intercambio
de energia es con unos pocos nucleones del blanco, y una particula es rapidamente
emitida en tiempos en torno al requerido por el provectil para atravezar el niicleo
blanco. También es posible diferenciar ambos procesos observando la distribucién de
velocidades de las particulas emitidas. Dentro del nticleo compuesto la energia eg
repartida debido a colisiones entre nucleones. Como resultado de los muchos cam-
bios de direccién, la velocidad de los nucleones en el niicleo compuesto es distribuida
isotrépicainente. Se dice entonces, que en nicleo compuesto tiene una distribucion de
velocidades Maxwelliana. Las particulas emitidas desde el niicleo compuesto también
presenta una distribucion de velocidades Maxwelliana. En el caso de la distribueion
angular de las particulas emitidas se podria pensar de que la distribucion es isotrépi-
ca. Esto es aproximadamente cierto. Cuando la particula incidente entra al niicleo
blanco esta transfiere su momento angular al niicleo comnpuesto otorgandole un espin.
Cuando ol sistema csta givando, la fucrza centrifuga facilita la cruisién de particulas

en direccién perpendicular al gje del espin.
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En el intervalo de baja energia 0-5 MeV, es raramente significante el mecanismo
de interaccion directa. Es por este motivo que concentraremos nuestra atencion al

mecanismo de formacién de micleo compuesto®.

2.2. EIl nicleo compuesto

Suponiendo que el parametro de impacto es pequeiio comparado con el radio nu-
clear, existe una mayor probabilidad de que el proyectil interactiie con un nucleén del
blanco, a su vez pueden existir colisiones sucesivas con otros nucleones. La energia
del proyeetil es asi repartida eutre todos los nucleoues del sistema proyectil-blanco.
El incremento en energia del micleo puede ser insuficiente para liberar un nucleén.
Sin embargo, existe una pequeiia probabilidad de que se escapen nucleones proceso
analogo a las moléculas que se evaporan de un liquido caliente. A tal estado inter-
medio se le denomina miicleo compuesto. Una reaccién de nicleo compuesto puede
ser representado como:

G+ X -3 ¥+ (2.2)

donde C* ¢s ¢l estado de micleo compuesto. En el modelo de reacciones nucleares de
tipo nicleo compuesto, la probabilidad relativa de decaimiento a un conjunto de pro-
ductos especificos es un proceso independiente de la formacién del micleo compuesto
(hipétesis de Bohr). La probabilidad de decaimiento depende de la energia del sistema
y se olvida del proceso de formacion. El decaimiento es gobernado primeramente por
reglas de tipo estadistica.

Otra caracteristica de estas reacciones de nticleo compuesto es la distribucion

3Sin embargo, al considerar toda la eseala de energia, los fenémenos son mejor cxplicados cuando

se mezclan ambos modelos.



angular de los productos. Debido a la interacion aleatoria entre los nucleones, espe-
ramos que la particula saliente sea emitida como una distribucién angular isotrépica.
La seccion eficaz de una reaccion X(a,b)Y puede ser entendida como la combinacién

de dos procesos, siguiendo la hip6tesis de Bohr:
o(a,b) = o0(a)Go(b), (2.3)

aqui og{a) darfa cuenta de la probabilidad de formacion del nicleo compuesto y
G¢(b) es la probabilidad de decaimiento por un determinado canal La seccién eficaz
de formacién de micleo compuesto y la probabilidad de decaimiento se calculan a
partir de coeficientes de tranmision. Estos coeficientes dependen de los pardametros

semi-empiricos del modelo 6ptico v de la densidad de niveles del sistema.

2.3. Regién de interés en la carta de radionucli-
deos y canales de reacciéon permitidos

(Oftros canales de reaccidn estdn permitidos en esta region de energia. Los posibles
canales descontando aquellos que producen nucleos estables son presentados en la

figura 2.1 y a continuacién.

847 n(p,v)%Ga Con un valor Q=3.94 MV, esta reaccion es cnergdéticaznente posi-
Byy ¢ ‘ 5 I

ble y tiene una alta probabilidad. El radionuclideo formado, %Ga, decae por captura

electrénica y tiene una vida media de 152 m. Luego de un tiempo de “enfriamiento”

de ~1 hr, puede ser despreciada la interferencia de este radioisétopo.

%Zn(p,7)%"Ga Este canal de reaccién tiene un valor @=5.27 MeV y es uno de los

canales que producen el ¥’Ga.
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Figura 2.1: Regién de interés en la carta de radionuclideos. A energias
del haz mayores a 1.81 MeV, se abre el canal de reaccién (p,n), para el

isétopo 87Zn.

Zn(p,7)%Ga Energéticanente favorable ((=6.49 MeV). Se produce el radionu-
clideo ®Ga el cual tiene una vida media de 67.8 min. Luego de 5hr de tiempo de

“enfriamiento” la interferencia puede ser despreciada.

%Zn(p,n)¥Ga Este canal tiene un @ de reaccién de -1.78 MeV. Con una energi-
a de los protones incidentes mayor que la energfa umbral de 1.81 MeV, es posible
formar el ’Ga mediante la emisién de un neutrén. Este canal constituye un canal
de competencia cuya seccién eficaz crece rapidamente desde los 1.81 MeV teniendo
un maximo en torno a los 10 MeV. En centros de medicina nuclear v produccion de
radioisétopos, es una de las reacciones preferidas en la produccién de *’Ga debido
al maximo de la seccién eficaz que alcanza un valor en torno a 600 mb en blancos

enriquecidos de 57Zn.
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%4Zn(p,a)®Cu  Con un valor @=0.84 MeV. Se forma el radionuclideo °*Cu, el cual

puede ser discriminado por el sistema espectroscépico.

87Zn(p,a)®Cu  Q=2.41 MeV, produciendose el radioisétopo ®Cu, el cual, decae
mediante captura electrénica en un 43.1%, % en un 17.9% v 8~ en un 39.0%.
Dada la baja seccion eficaz estimada mediante codigos. se descarta como fuente de

incerteza en el rango de energia utilizado en el acelerador Van de Graaff.

"Zn(p,a)"Cu Este canal presenta la posibilidad de producir ®*Cu. No presenta
interferencia en la medicion, por los argumentos discutidos mas arriba.

En conclusién, la seccién eficaz de produccion de 87Ga es la suma de las secciones
eficaces de los canales %Zn(p,y) y 5"Zn(p,n) multiplicado por un factor de peso igual

a las abundancias relativas, 0.279 para %Zn y 0.041 para % Zn;

gr = 0,279 x 0, + 0,041 % oy 5. (2.4)

2.4. Calculo de la seccidn eficaz de produccion ex-
perimental

La actividad en funcién del tiempo de un blanco irradiado esta dada por; el
flujo de particulas incidentes, 1a densidad isotdpica del blanco y la seccion eficaz. La

actividad del blanco mientras es irradiado es puede escribir como:
At) = o(E)n.o(1 — ™), (2.5)

donde A(t) es la actividad total del blanco al cabo de un tiempo de irradicién ¢. Es

preciso notar aqui que es necesario hacer una correccién con respecto al n, utilizado
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Figura 2.2: Esquema de los tiempos involucrados en la medicién de la seccidn eficaz.
T, tiempo de irradiacién. ¢; y £» tiempos de inicio y final de la deteccién de eventos.
N representa el mimero de eventos de decaimiento que provienen del radionclideo

producido,

cn el esquema teorico. Se usard nf para decir que cs la densidad atémica del blan-
co que considera todos los isdtopos que al ser bombardeados por protones pueden
producir el Ga. Como se vi6 en la subseccion anterior, en el intervalo de energia
hasta 3 MeV los canales que pueden dar origen al Ga son aquellos canales que se

originan a partir de isétopos %Zn v Zu. La ecuacién (2.5) queda entonces,
. Ay * J—)I ¥ Y
At) =o(E)ny o1 —e ). (2.6)

Es posible también conocer la actividad al cabo de un tiempo T' de irradiacién desde el
término de la irradiacion o EOB * colectando eventos asociados a captura clectrénica

desde un tiempo £, a to. La figura 2.2 muestra un esquema de la idea anferior.

Nie T
A(T) = P e vl (2.7)
Combinando ambas expresiones la seceion cficaz:
; NA ;
a(E) = (2.8)

T AET — (e o)

4Siglas en inglés; ¥nd Of Beam
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Aqui es preciso notar que el mimero de eventos detectados esta condicionado por

parametros experimentales como :

Eficiencia del detector.

Fraccién de eventos que corresponden en este caso al tipo de evento deseado.

Factores que dan cuenta de la probabilidad de detectar un rayo x.

Atenuacién de la radiacién x en la materia.

Considerando los factores mencionados arriba, la ecuacién (2.8) se transforma en:

Nezp A
B) = = 2
donde N, = NG, y G, es un factor definido como:
Gy = Gawell)/4m, (2.10)

donde g, ¢s ol factor asociado a la probabilidad de tener una transicion a la capa
K,, w es la probabilidad radiativa o fluorescencia, ¢ es el factor relacionado con la
eficiencia del sistema de deteceidn. II es el factor relacionado con la atenuacién de
la radiacién x en el material y ) es el dngulo sélido que distiende el detector. La
medicion de estos parametros son por naturaleza dificiles y obliga a la repetibilidad
del experimento. Sin embargo, mediante un andlisis PIXE complementario puede
ser determinado el factor G,. Fn el experimento de anélisis PIXE, es determinado el
nimero de eventos de emisién de radiacion x caracteristica, N, inducida en el blanco
por la irradiacién con protones durante un tiempo 7. La expresion que vincula los

pardametros de tal analisis estd dada por:

N, = 0.1 ¢p7(gawellQ/47), (3113
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donde o, es la seccién eficaz de ionizacién o probabilidad de excitar la capa atémica
correspondiente a la linea K, nj* es la densidad superficial atémica del zinc, ¢, es
el flijo de protones y 7 es el tiempo de irradiacién. Estos 1iltimos parimetros pueden

ser agrupados como G, = g.wellQ2 /47 y reescribiendo la ecnacién (2.11) se obtiene,

N
Gy = SEN L T— 2.12
o By 512

Reemplazando (2.12) en la ecuacién (2.9) se obtiene finalmente la seccién eficaz calcu-

lada a partir de cantidades fisicas experimentales tales como, tiempos de irradiacion,

nimero de eventos detectados, flujo de particulas y espesores de los blancos,

j\fe;c Nat
2T Pop (2.13)

G(‘E) == Jm(EP) N n* (b
® v U

con A como el factor temporal que relaciona los tiempos involucrados en ambas
irradiaciones junto con la probabilidad de decaimiento por el mecanismo de captura

electrénica,
AT
& = - (2.1

fEc(-”-/\‘T . 1}{{37,\51 - 8"’\53)

o]
o
e

2.5. Rendimiento de produccién

Si es conocida la seccidn eficaz de produccion de una reaccion, es posible ademaés,
determinar la tasa de produccion o rendimiento de produccion del radivisétopo re-
querido. La actividad alcanzada por un blanco después de un tiempo de irradiacién

T puede ser calenlada por,
Aros = n, o0 (1 - Eﬁn\) ; (2.15)

Donde ¢ es la seccion eficaz de produccion, ¢ (niimerc de particulas/s) representa

el flujo de particulas, n, es la densidad superficial atémica es expresada en nimero
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de dtomos/cm? y A es la constante de decaimiento. Si la actividad Aros es conocida,

entonces la actividad expresada en uCi es obtenida a través de.
]
Asar = Apos [377 x 10* (1 = B_M)] ; (2.16)

Asi, el rendimiento de produccién puede ser obtenido de:

ASA’I‘
("

donde (I) es la corriente promedio en la irradiacion.

Y(E) = (2.17)




Capitulo 3

Método experimental

Las mediciones fueron realizadas usando el acelerador de particulas Van de Graaff
KN 3750 (ver figura 3.1). El experimento consiste en la activacién de un blanco,
previamente caracterizado, mediante una irradiacién con protones y en la coleccién
del niimero de eventos correspondientes a radiacién X caracteristica provenientes del
radionuclideo formado cn la irradiacion. En la irradiacion de los blancos ¢l haz es
generado y direccionado en una sucesion de tres etapas. Un plasma del gas requerido
(H*), es producido por una fuente de iones. Las particulas del plasma son extraidas
y aceleradas por potenciales electroestiticos, y un iméan selector de masa selecciona
y dirige la particula mediante catupos wagnéticos, hacia la cdmara de irradiacion.
Todo lo anterior se efectué en condiciones de alto vacio en torno a 5x107% Torr
en el tubo acelerador y de 50 a 100x10~% Torr en la camara de produccién. En la
camara de produceién se posiciona el blanco ¥ se habilita el sistema de enfriamiento.
Después de la irradiacién el blanco es retirado de la camara y luego se procede con
la deteecion y acnmulacion de los rayos X caracteristicos provenientes del blanco en

la linea correspondiente a los andlisis PIXE. La radiacion X carateristica (evento
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Figura 3.1: Instalaciones del acelerador Van de Graff KN 3750.

derivado de la captura clectrénica) os registrada por un detector de Si(Li) y una
tarjeta multicanal se ocupa del almacenamiento de estos pulsos y de convertir estas
sefiales en espectros de energia y niimero de eventos. En este capitulo se muestran
las distintas etapas del experimento, que se divide en la preparacién de los blancos,
analisis de la calidad de los blancos més una breve descripeion de la calibracién cn

energia del acelerador y finalmente las irradiaciones de produccién.

3.1. Preparacién de los blancos.

Los blancos utilizados en las irradiaciones fueron fabricados en el laboratorio
mediante la implementacién de una planta evaporadora, figura 3.2. Esta planta fue
armada completamente en el laboratorio y consiste en un sistema de alto vacio basado
en una bomba turbomolecular que alcanza un vacio del orden de 107°% Torr. Como
respaldo de la bomba turbomolecular se utiliza una bomba rotatoria. Una segun-

da rotatoria hace prevacio en la cdmara de evaporacién. El método empleado en
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la fabricacion de los blancos es conocido como deposicién de material por evapo-
racién en vacio [10,11] o PVD ', Este método consiste en la evaporacién del material
mediante calentamiento en un canasto especialmente preparado de un material con-
ductor de electricidad y resistente a altas temperaturas. El filamento elegido para
confeccionar el canasto fue un alambre de molibdeno obtenido de GoodFellow.,,.
Un transformador reacondicionado entregé una corriente de hasta 70 amperes, lo
que permitio aleanzar altas temperaturas en ol filamento. El material evaporado se
deposité en vidrios portacbjetos de microscopio en los que previamente habfa sido
depositada una capa de una sal soluble al agua (BaCl,). Posteriormente los vidrios
fueron sumergidos en agua destilada v de esta forma, la pelicula fue desprendida del
vidrio por efecto de la tension superficial y la disolucion de la sal. Lucgo la pelicula
fue recogida con el porta-blancos requerido. Condiciones de limpieza son fundamen-
tales al fabricar estos blancos, con el fin de asegurar un nivel de pureza aceptable
verificado con andlisis que serdn discutidos en la préxima seccién. En todo momento
se debe evitar el dafio mecanico producido por el manipulador sobre las peliculas,

para este fin se usan guantes quirirgicos y una mascarilla.

3.2. Analisis de contaminantes y de espesores de
los blancos de Zn

3.2.1. Acelerador Van de Graaff

El acclerador Van de Graff KN3750 utilizado en las mediciones cs del tipo elec-

troestatico y genera diferencias de potencial que permiten obtener haces de particulas

1Siglas en Inglés, Pliysical Vapor Deposition.
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Figura 3.2: Planuta de evaporacion utilizada en la fabricacién de los blai-

cos de zinc

desde los 100 hasta 3750 keV de energia. En la proxima subseccidén se muestra la
Hb sk d 1 T 1 S | 17 d (e ,ﬁ' T e cio e lnFarmitiar la ernerois
calibracion del acelerador Van de (sraali, gue es Necesalia paia ue cerimilinar ia clielgla

del haz empleado en las irradiaciones.

Calibracién de la energia del acelerador

El método usado en la calibracién de la energia del acelerador, consistié en detectar
los valores maximos de la produccién de particulas o radiacion v de reacciones a
cnergias que cstdn bien estudiadas [12,13]. A ciertos valores de energia de los protones
incidentes en un blanco de un elemento liviano (A<25), se presenta un aumento de la
seccién eficaz de retrodispersién eldstica. Este fenémeno es conocido como dispersion

elastica resonante.
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Fl método consiste en hacer que el haz generado por el acelerador recorra un
intervalo de energia donde pueda ser encontrada una resonancia. El rendimiento de
particulas retrodispersadas es graficado en funcién de la energia incidente. Mediante
un ajuste con curvas tipo Breit-Wigner [14] es posible obtener pardmetros como el
ancho de la resonancia y la energia a la cual sta se presenta (centroide de la curva
de ajuste). Una vez determinado el ancho y la energia, se verifica en la literatura
la correspondencia con valores reportados por otros autores. Asi. cl primer punfo
de calibracién fue obtenido utilizando un blanco de mylar, constituido por carbon,
hidrégeno y oxigeno (CjpHgQy4). El carbén presenta una resonancia en la seccion
eficaz de dispersién eldstica de protones en torno a una energia de 1733 keV real {13]
(ver tigura 3.3). El segundo punto se obtuvo widiendo ¢l espectro de energla de la
retrodispersién de protones sobre un blanco de vidrio y oro. El silicio en el vidrio
presenta una resonancia conocida a una energia real de 2085 keV. Otros tres puntos
de calibracién fueron obtenidos detectando la produccién de rayos v prontos en la

eaccion PF(p,ay)'®0. Las energias de las resonancias utilizadas en la calibracion
corresponden a las conocidas resonancias a energias del haz de protones de 872, 934
y 1375 keV [15-17]. La figura 3.5, muestra un espectro de radiacion -+ registrado
durante la irradiacién. La figura 3.6 muestra los puntos de calibracién y la recta de

ajuste. Bl resultado de la calibracién esta dado en la tabla 3.1.

3.2.2. Andlisis de los blancos mediante el método PIXE

Mediante el bombardeo de un blanco con particulas cargadas, se induce la emision
de radiacién X caracteristica lo que permite identificar elementos presentes en el

blanco. En la téenica PIXE? [18, 19], las particulas incidentes interactuan con la

2Prolon induced X-ray emission, emisién de radiacién X caraclerfsiica inducida por protones.
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Tabla 3.1: Resultado de la calibracién en energia del acelerador Van de Graaff.

Ecuacién: Erga, = (m = Am) x Eyon +n £ An

- 1.16 [keV/Canal]
Am - 0.02 [keV/Canal]
n 8 [keV]
An 23 [keV]
Incerteza promedio 3%

materia arrancando electrones de los distintos niveles o capas electronicas del Atomo.
Fl atomo excitado puede perder energia cuando un electron de capas superiores llena
las vacancias producidas en las capas K o L. Este electron baja de nivel emitiendo
un foton de energia bien establecida y de tipo discreta. Si un electrén de la capa L
llena una vacancia producida en la capa K entonces el rayo x emitido se denomina
K., de la misma forma Kj; es el fotén que proviene de la capa M, y asi con capas
sucesivas. El montaje implementado para estas mediciones se muestra en la figura
3.7. El blanco es posicionado en un dngulo de 45 ° con respecto al haz y el detector

se encuentra a un dangulo de 90 ° con respecto al haz.

Deteccion de radiacién X

El sistema de deteccién de radiacién X, consta de un detector de Si{Li) con su elec-
trénica asociada. El detector es de tipo semiconductor de Si(Li) marca Canberraqy,
modelo 7333. Fl drea del detector es de 30 mm? segin datos del fabricante. El sis-
tema clectronico asociado se constituye por un preamplificador Canberrag,, modelo
2008, un amplificador Ortecry modelo 672 una fuente de alto voltaje Ortecyy 210,

un conversor analogo digital de sefiales y un analizador multicanal Ortecry.
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Cdmara PIXE

B!anco‘dezinc DetectoPSi(Li) caracteristica

Figura 3.7: Montaje experimental del andlisis PIXE. El mismo arreglo
es utilizado en la medicién de la radiacion x caracteristica provenientes

del blazico despuds de la irradiacion.

Los espectros de radiacion X obtenidos son ajustados tedricamente con el codigo
AXIL [20]. Mediante el ajuste se observé la presencia de fierro en el soporte de
aluminio. Se detectaron otros contaminantes que pese a su existencia no interficren
en las mediciones de la seccidn eficaz. Los resultados de estos analisis son resumidos

en la figura 3.8.

3.2.3. Medicién de espesores mediante RBS.

Esta técnica se basa en la médicion del espectro de energia de las particulas
que son retrodispersadas elasticamente por los micleos del blanco [19,21]. En la

actualidad esta técnica es fundamental en el anédlisis de tipo no destructivo usandose



Figura 3.8: Espectro de energla de rayos x cuitidos por cada blanco (Z2n05, Zn06,
Zn07 y Zn08) en el andlisis con el método PIXE. Puntos corresponden a datos

experimentales. La linea sdlida representa el ajuste mediante el programa AXIL. El

blanco Zn07 sufrié una separacidn de la pelicula delgada de zinc.

principalmente en la caracterizacién de peliculas delgadas [22].

La energia v la particula incidente son elegidos de manera tal que la dispersién de las
particulas sea predominantemente dispersion culombiana pura, (por ejemplo, iones
de 1He de 0.5-5 MeV). Si el espesor de la muestra es impenetrable para particulas «

entonces puede ser usado un haz protones.

Sistema de deteccidn de particulas retrodispersadas

El sistema de deteccién de particulas retrodispersadas consta de un detector de tipo
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Figura 3.9: Montaje experimental del sistema de adquisicién y cdmara de anélisis

RBS.

barrera superficial posicionado a un angulo de 165 grados. La electrénica asociada
cstd constitnuida por un preamplicador Ortee modela 142, Amplificador Ortee 571,
fuente de poder Ortec 710 una fuente de voltajes continuos de +24 v +£12 V Ortec
4001C. La figura 3.9 muestra un esquema del montaje electronico y mecanico del
sistema. El detector se polariza a un voltaje maximo de 20 V. La sefal de ruido es

de tipicamente 50 mV cuando se alcanza ¢l voltaje maximo.

Calibracion del sistema RBS

Para calibrar los espectros en energia es necesario hacer una wedicion con esta
técnica sobre un blanco de caracteristicas conocidas. El blanco de calibracién usado
es una muestra multicapa compuesta de aluminio, tdntalo y titanio que ademas

contiene trazas de Xe, Ar, y otros elementos en menor proporcion. Las capas estan
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depositadas sobre carbén, lo que facilita el ajuste tedrico del niimero de particulas
que llegan al detector. Esta muestra multicapa es procedente del laboratorio LAMFI®
de Brasil y fie caracterizada en ese laboratorio mediante el método RBS, haciendo
uso de particulas a. El resultado del ajuste tedrico hecho en Brasil con el cédigo
SIMNRA (23] fue ingresado como parametro inicial del ajuste en el analisis con
protones en nuestro laboratorio. El espectro obtenido de la muestra multicapa es
ajustado nuevamente mediante ¢l cédigo SIMNRA ahora con un haz de protones y
una energia de 2328 keV. Debido a la esperada aparicién de resonancias, fue necesario
incorporar datos de dispersién No-Rutherford en la capa de carbdon, para ajustar
adecuadamente el espectro. La figura 3.10 muestra el resultado del ajuste de la

muestra wulticapa de calibracion en una irradiacion cou protones de 2328 keV.

Analisis de los blancos preparados para las irradiaciones

Un estudio de los espesores de los blancos preparados es importante en la es-
timacién de la incerteza de las mediciones de seccion eficaz, debido la pérdida de
energia de los protones a medida que penetran en el blanco. Una vez calibrado el
sistema RBS se procede a analizar los blancos de zinc escogidos para las irradiaciones
rotulados como Zn05, Zn06, etc. Una medicion de espesor fue realizada en un blanco
antosoportante, figura 3.11. Las figuras 3.12 y 3.13. muestran el resultado obtenido
para los blancos Zn06 y Zn0R, respectivamente. En los dos ltimos casos, por debajo
del canal 300, se observa la presencia del aluminio que se utiliza como soporte. En la
dispersion elastica del aluminio y el protén se presentan resonancias a bajas energias
(< 2.0 MeV). Estas resonancias contribuyen al anmento del mimero de protones que

son detectados. El codigo SIMNRA, tomando en cuenta este fendmeno, ajusta el

3URL: nittp:/ /www it usp.br/lamfi/
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Figira 3.10: Espectro de energfa de las particnlas retrodispersadas del blanco de
calibracién. El blanco contiene capas de aluminio, titanio y tantalo, ademas de trazas
de xenén y argén. El elemento soportante de las capas es una lamina gruesa de

carbdn.
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Tabla 3.2: Blancos utilizados en las irradiaciones. E, es la energfa inicial
del haz de protones incidente que se utilizé para cada blanco. ®Estimado
a partir de medicién en blancos Zn01, Zn06 y Zn08. *Blanco autosopor-

tante de corparacion.

Blanco Espesor Zn [um] E,[keV]

Znl10 2.48+0.21° 1678
Zn05 2.48+0.21¢ 2212
Zn06 2.68+0.13 2328
Zn08 2.38+0.12 2444

Zn01° 2.39+0.12 -

espectro de energias haciendo uso de una basc de datos de scattering No-Rutherford

que viene incorporado.

3.3. Irradiaciones

En las irradiaciones fue utilizado un haz de protones de energias entre 1306 a
2443 MeV, con corrientes promedio de 0.54 a 1.11 pA, vy tiempos de irradiacion
que fueron de 3 a 5.7hr. Las irradiaciones fueron realizadas en una camara dedicada
especialmente a este propdsito. El blanco fue posicionado de manera perpendicular
al haz. La camara de irradiacién cuenta con un sistema de enfriamiento incorporado,
el cual fue probado con una irradiacién de prueba en un blanco grueso.

La tabla 3.3 resume los parametros; haces utilizados, tiempos de irradiacién. Se
incluye adewnds ¢l valor de la pérdida de energia debido al frenado de las particulas

en el material. Los valores de poder de frenado son estimaciones hechas con el cédigo



32

800 T ] T I T [ i ] T T ]
i «  RBS #7Zn01 "
700~ | T %IMNRA . _|
- | — 7 J
600 — |
— 500 ]
3
5 r 2
5,400 — —
éﬁ L i
300 — -
200 - -
100 |- -
P et ame -
mot ':'h?"]‘:"'}.‘?ﬁ*’mf!ﬁa#fd&; .
1 1 1 i
50 100 150 200 250 300 350
Canal

Figura 3.11: RBS blanco Zn01
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Tabla 3.3: Principales caracteristicas del haz utilizado en las irradiaciones por cada blanco.
AE, es la pérdida de energfa del haz en el blanco. I es la corriente promedio y T es el

tiempo de irradiacion

Blanco Energia keV] AE,keV] I [gA] 7T [min]

Znl10 1678 155 0.23 220
Zn05 2212 132 1.31 180
Zn06 2328 139 0.78 210
Zn08 2444 119 0.54 342

SRIM [24] (ver apéndice B).

Enfriamiento de los blancos

Eu la irradiaciéon de los blancos e¢s vital mantener la teruperatura del blanco con-
trolada y a una menor que la temperatura de fusién. Para este efecto se utiliza un
sistema de enfriamiento con aire liquido, el que esta integrado a la camara de irra-
diacién. Una medicion de la temperatura alcanzada por un blanco grueso de zinc
enfriado con aire liquido es mostrada en la figura 3.14. Uu ajuste de los datos exper-
imentales permite obtener las curvas de calentamiento y enfriamiento, los resultados

son mostrados en la Tabla 3.4.
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Figura 3.14: Temperatura alcanzada por el blanco en la irradiacién con protones de
2.33 MeV de energfa y una densidad de corriente de 0.157 jiA/mm?. Se observa que

la temperatura maxima alcanzada en la irradiacién no sobrepasa de -60°C
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Tabla 3.4: Tabla de medicién del calentamiento y enfriamiento del blanco de prueba.

Parametro Valor
Calentamiento Ty 209.3 [K]
T(t) =To + (T, - To) (1 — e ™) T, 223.9 [K]
k 0.031 [1/s]
Enfriamiento
T =Ty ™ T, 223.5 [K]




Capitulo 4

Resultados y Analisis

En las siguicntes sceciones de este capitilo son presentados los resultados obtenidos
de los andlisis PIXE y de la medicién de la radiacién x caracteristica después de la
irradiacién. Se obtienen valores experimentales de la seccién eficaz de produccién de
la reacciéon ¥ Zn(p,x)% Ga, mediante la combinacién de los resultados mencionados.
Se obtuve adetnds ol rendimiento de produccion de 9Ga como un cdleulo derivado

1e la medicion de la seceidn eficas
de la medliclon e la secclon eiicaz.

4.1. Radiacion X caracteristica del zinc, resulta-

dos de los analisis PIXE

Como resultado de los andlisis PIXE llevados a cabo para el control de calidad
de los blancos, se obtuvo N, el ntimero de eventos que corresponden a emision de
radiacion X caracteristica inducida por la irradiacion con protones en el blanco de
zine, durante un tiempo 7. Las tablas A.1. A.2, A3 y A4 muestran el mimero de

cventos de radiacion X caracteristica inducida y otros parametros correspondientes
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al analisis PIXE.

4.2. Decaimiento del Ga, captura electrénica

Una vez finalizada la irradiacion de produccion, el blanco es extraido de la camara
de prodncecién y s colocado en la linea correspondiente a los analisis PIXE. repro-
duciendo parametros experimentales como el dangulo sélido y la eficiencia del detector.
El proceso de cambio de camara llevé aproximadamente 20 min. Luego de efectuado
el cambio, se hizo vacio en la linea y utilizando el sistema de espectroscopia de ra-
diaciou x, se dispuso ¢l conteo de eventos de radiacion X caracteristica del elemento
Zn provenientes de la captura electrénica del decaimiento del ’Ga. Los resultados
experimentales obtenidos se encuentran en las tablas del apéndice A, los cuales son
utilizados en la ecuaciéon (2.13) para obtener la seccién eficaz de produccién. Un
espectro de radiaciéon X adquirido durante un tiempo de 90 horas se muestra en la
fignra 4.1. En el recuadro se sefiala la ubicacion del peak K,, correspondiente al zinc.
El area neta de este pico, N, es ingresado en la ecuacién (2.13) para obtener la

seccién eficaz de produccién.

4.3. Seccidn eficaz de produccion

Mediante la ecuacién {2.13) y los resultados obtenidos (ver tablas A.1, A.2, A.3,
A4 en el apéndice A), se obtienen los valores de las secciones eficaces experimentales
de produccion del ®”Ga, ver tabla 4.1. Las incertezas asociadas a los espesores de los
blancos y Ia incerteza total de la seccién eficaz, se calculan de acuerdo a férmulas

de propagacién de errores [25]. La incerteza promedio de la seccién eficaz es de 7%
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Figura 4.1: Espectro de radiacion x caracterfstico emitidos después de la irradiacién.
Se marca el pico K, utilizado eu la aplicacidn del 1wétodo descrito en las ecuaciones

(2.7-2.13).
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Tabla 4.1: Scccién cficaz de la reaccion ¥ Zn(p,x)97Ga

Ep [keV] olmb]  Incertezamb]

1678 0.045 0.003
2212 0.204 0.014
2328 0.784 0.055
2444 2.08 0.15

aproximadarmente.

4.4. Comparacién con modelos tedricos

En la figura 4.2 y 4.3, se muestra una comparacién entre valores experimen-
tales obtenidos por otros autores [26-28], la prediccién de los cédigos Alice/Ash y

EMPIRE-II y los valores experimentales obtenidos en esta tesis.

Coédigo ALICE/Ash  En este cddigo, la descripeion de la emision de particulas de
pre-equilibrio esta basada en el modelo hibrido dependiente de la geometria {GDH),
mientras que la emisién de particulas en el equilibrio esta descrita por el modelo de
Weisskopf~-Ewing, sin consideracion detallada del momento angular. La densidad de
niveles puede ser calculada con alguno de los cuatro diferentes modelos: i)Modelo de
gas de Fermi con el parametro de densidad de niveles a = A/9. i1)Férmula de Kataria
Ramamurthy con correccién de capa debido a diferencias de masa experimental y
la correccidn del modelo de gota lguida. iii)Modelo Nuclear de Super-Fluido para
todos los niicleos residuales. iv)Modelo de gas de Fermi con el parametro de densidad
de niveles dependiendo de la energia de excitacion y tomando en cuenta efectos de

capas. Se probaron los cuatro modelos de densidad de niveles y se determiné que el
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Figura 4.2: Mediciones de otros autores y ¢l cédigo ALICE/Ash con las distintas
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opciones de densidad de niveles, junto con la medicién realizada en esta Tesis.
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modelo que representa mejor los datos experimentales obtenidos en esta tesis y los
datos de otros autores en la regién de energia de 1,0 a 5,0 MeV es el modelo de gas

de Fermi.

Cédigo EMPIRE-II EMPIRE es un sistema modular de cédigos de reacciones
nucleares, comprendiendo varios modelos nucleares y disenado para calculos sobre un
amplio rango de energias y de particulas incidentes. La particula puede ser cualquier
nucleén o un i pesado. La emisién de particulas en el equilibrio estd descrita por el
formalismo de Hauser-Feshbach el cual considera momento angular v la distribucién
angular de las particulas emitidas. La emision en el pre-equilibrio puede ser calculada
con el modelo de excitén (DEGAS) 6 con el modelo Multi-step Compound (MSC).
Para el caso de interaccion directa, EMPIRE incluye el modelo de Multi-step Direct
y ECIS. Dentro de las opciones para densidad de niveles hay cuatro modelos. i)
Densidad de niveles especifico de EMPIRE; Backshifted mds el modelo de gas de
Fermi con efectos colectivos dependiendo de las deformaciones, ajustados a valores
experimentales v a niveles discretos, esta es la opcién que plantea EMPIRE come por
defecto (EMPNLDO). ii) Modelo de gas de Fermi con efectos colectivos dependiendo
de las deformaciones y el parametro de densidad de niveles a derivado del modelo
de capas (EMPNLD1). iii) Densidad de niveles de Gilbert-Cameron, ajustados a
valores experimentales y a niveles discretos (EMPNLD2). iv) Densidad de niveles

microscopico de BCS Hauser-Feshbach (EMPNLD3).

4.5. Rendimiento de la produccién de " Ga

Ademsis de las mediciones de seccién eficaz, se han obtenido los rendimientos de

produccién del Ga. Estos valores han sido calculados mediante la ecuacién (2.17).
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Tabla 4.2: Rendimientos de produccion de 57 Ga
Ep (keV] (DuA] AwslBd AsaluC] Y [eG v [
1678 0.23 3.33E401 2.83E-02 0.121£0.009 (3.34+0.24)E-02
2212 1.31  6.96E+02 7.18E-01 0.548+0.027 (1.8340.09)E-01
2328 0.78 1.86E+03 1.65E00 2.11£0.15 (6.03+0.43)E-01

2444 0.54 5.51E4+03 3.02E00 5.594+0.40 (9.81+0.69)E-01

El rendimiento o tasa de produccién es una cantidad de uso directo en la produccién
de radionuclideos, involucrando parametros escenciales como; actividad medida al
final de la irradiacién, tiempo de irradiacién y corriente del haz. Por otro lado, si es
conocida la seccion eficaz de la reaccion ya sca por valores medidos o por estimaciones
de cddigos, es posible inferir la actividad que se puede lograr para determinados
valores de tiempo y de corriente del haz en la irradiacién. La tabla 4.2 muestra los
valores obtenidos del rendimiento de la produccién de 5"Ga mediante la reaccién
estudiada en esta tesis. Los resultados del presente estudio son comparados en la
figura 4.4 con los valores recomendados por el Urganismo Internacional de Eunergla
atémical. Como puede ser observado, hay un buen acuerdo entre ellos, considerando
que los valores recomendados por el Organismo fueron calculados con la reaccién
7Zn(p,n) usando blancos enriquecidos de %Zn. Mientras que en este experimento, la
contribucién de la reaccién %Zn(p,y) es incliuida debido a la composicién isotdpica
natural del zinc en los blancos utilizados. Esto puede explicar las diferencias en ambos
casos. El método ha probado ser conveniente debido a que se requieren tiempos de
irradiacién més cortos, del orden de 4 horas para una vida media de 78.3 horas, y la

incerteza promedio obtenida es de 7 %.

'URL: http://www-nds.iaea.org/medical
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4.6. Espectro de radiacion v

Como control de calidad del radionuclideo producido, fue realizada una irra-
diacién a una energia de 1307 keV con el objeto de obtener un espectro de energia de
radiacién v y reconocer los picos correspoundiente a la desexcitacion del radionuclideo
producido. Se utilizé un detector HP-Ge modelo GEM-10195 de la marca Canberra,
un amplificador Canberra modelo 2020 y una fuente de poder Ortec 659 para sumin-
istrar el voltaje requerido al detector (3000 V). La figura 4.5 muestra el espectro de
energia de los rayos-y después de la irradiacidn. En el espectro pueden ser claramente
reconocidas las energias de los picos v [29] provenientes de los estados excitados del
77Zn producto del decaimiento del 5 Ga. También podemos identificar el pico corre-
spondiente a la energia de 511 keV producto del decaimiento del %°Ga y %Ga por
(*. La figura 4.6 muestra un diagrama de niveles del Zn y los v que resultan de la

descexeitacion de esos niveles.
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Capitulo 5

Conclusiones

En esta tesis se han obtenido valores experimentales de la seccién eficaz de pro-
duceién de 87Ga mediante Ia reaccién ¥ Zn(p,x)®"Ga cn ol rango de energia de 1.6
a 2.5 MeV. La incerteza de la seccién eficaz experimental esta en torno al 7% y el
error asociado a la energia del haz de protones es de un 6%, considerando la in-
certeza debido a la calibracidén en energia del acelerador y al efecto de la pérdida de
cucrgia del haz cu los blancos, respectivainente. En la comparacion con codigos de
reacciones nucleares un buen acuerdo fue encontrado euntre los valores medidos y el
cédigo ALICE/Ash, con la opcion de densidad de niveles del modelo de gas de Ferini.
En la comparacién con el codigo EMPIRE, la estimacion se aleja de la medicién en
la region de energia por sobre el umbral del canal de reaccién nuclear (p,n). Esta
diferencia se debe principalmente a las diferencias entre los modelos de densidad de
niveles que usan ambos cédigos.

En el valor experimental de mayor energia en esta tesis (2444 KeV) la seccién
eficaz predicha por ALICE/Ash estd en torno a un valor de 1.05 mb para los cuatro
modclos de densidad de niveles. En el caso del eddigo EMPIRE-II se observa una
diferencia mayor. Para las densidades de niveles EMPNLDO y EMPNLDS3 el valor de

la seccidn se encuentra en torno a 0.50 mb. Para EMPNLD1 y EMPNLD?2 la seccién
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eficaz es de 0.31 mb.

Datos experimentales a mayor energia aplicando la misma metodologia son nece-
sarios para decidir cudl tendencia presentada por los codigos es la correcta tomando
en cuenta los distintos modelos de densidad de niveles. Puede apreciarse que a pesar
de la diferencia mostrada para el intervalo de energia de 2 a 8 MeV, ambos c6digos
muestran una tendencia hacia a los valores experimentales a mayor energia.

En ¢l aspecto experimental, el sistema de refrigeracion utilizado mostré un buen
desempeiio, lograndose temperaturas de equilibrio inferiores a 0 °C en las irradiacio-
nes. Ademads se implementd exitosamente un sistema de evaporacion en el laboratorio.
Fste sistema permite obtener blancos de espesores entre 0.1 a 10 pgm, o mas en
evaporaciones sucesivas.

Valores relacionados con la produccion han sido obtenidos. Se midié la actividad
de cada blanco irradiado llegando a obtener una actividad de 3.0 = 0.2 xCi a una
energia de 2444 keV. Este valor puede ser incrementado hasta en dos érdenes de
magnitud modificando parametros experimentales como la intensidad y drea del haz
y tiempos de irradiacion mayores.

El método presentado aqui puede seguir siendo utilizado en la medicién de sec-
ciones eficaces de otras reacciones nucleares. De particular interés puede ser el caso de
la reaccién **Ge(p,x)™?As y **Ge(p,x)™ As, por el amplio uso que tiene el arsénico en

aplicaciones en ¢l campo de la farmacologia v diagnostico v tratamicnto del cancer.



Apéndice A

A.1. Parametros experimentales de las irradiaciones

de produccion y de los andlisis PIXE
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Tabla A.1: Blanco Znl10.

Parametros Experimentales de la Irradiacién de produccion

Pardmetro Simbolo  Valor [Unidad]

Parametros Irradiaciéon de Produccién

Energia E, 1678437 [keV]

Carga depositada Qe (3.05+0.01)E-003[C]
Tiempo de irradiacion: T 13140(s]

Niimero de cuentas peak K, off-line Noen 112411

Tiempo inicio adquisicién (SOC) ty 49968 [s]

Tiempo final adquisicién (EOC) 2 406860 [s]

Flujo 6 (2,32+0.08)E-07 [C/3]
Factor temporal A 4.348F-02

Parimetros de analisis PIXE

Energia E, 2444 = 48 [keV|
Carga depositada Qe 7.34+0.1E-08 [C]
Seccién Eficaz de ionizacion aTx 111+2[b]

Tiempo de irradiacion T 300 s

Numero de cuentas peak K, Nyx 12460+112

Flujo &y {2.431+0.03)E-010[C/s]
Resultados

Seccién eficaz de produccion o 0.04540.003[mb)]
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Tabla A.2: Blanco Zn05.

Parametros Experimentales de la Irradiacién de produccion

Pardmetro Siwbolo  Valor {Unidad]

Pardametros Irradiacion de Produccién

Eunergia E, 2212+44 [keV]

Carga depositada Qe (1.42+0.01)E-002[C]
Ticmpo de irradiacién: T  10800[s]

Nimero de cuentas peak K, off-line Nown 454667

Tiempo inicio adquisicién (SOC) t 72900 |[s]

Tiempo final adquisicién (EOC) to 396900 [s]

Flujo o (1,31+0.01)E-06 [C/s]|
Factor temporal A 5.971E-02

Pardametros de anilisis PIXE

Energia E, 2212 + 44 [keV]
Carga depositada Qc {9.0£0.1)E-08 [C]
Scecion Eficaz de ionizacion Ox 11142([b]

Tiempo de irradiacién T 300 [s]

Numero de cuentas peak ¥, Ny 272484165

Flujo ¢ (3.00£0.03)E-010[C/s]
Resultados

Secci6n eficaz de produccién o 0.204+0.014{mb)]
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Tabla A.3: Blanco Zn06.

Parametros Experimentales de la Irradiaciéon de produceién

Pardmetro Simbolo  Valor [Unidad]

Parametros Irradiacién de Produccién

Energia E,  2328+46 [keV]

Carga depositada Qc (9.83+0.01)E-03[C]
Tiempo de irradiaciéon: T 12600[s]

Numero de cuentas peak K, off-line Nowy 8627+93

Tiempo inicio adquisicién (SOC) ty 145200 [s]

Tiempo final adquisicion (EOC) ta 403500 [s]

Flujo o (7,804+0.01)E-07 [C/s]
Factor temporal A T.126E-02

Pardametros de analisis PIXE

Energia E, 2328 + 46 [keV]
Carga depositada Qo (9.3+0.1)E-08 [C]
Seccion Eficaz de 1onizacion Ox 100£2[b)

Tiempo de irradiacién T 300 [s]

Numero de cuentas peak K, Ny 31121176

Flujo ¢, (3.10£0.03)E-010[C/s]
Resultados

Seccién eficaz de produccién o 0.784+0.055(mb)]




Tabla A.4: Blanco Zn08.

Parametros Experimentales de la Irradiacién de produccion
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Pardmetro Simbolo  Valor [Unidad]
Parimetros Irradiacién de Produccién

Energia E, 2444+48 [keV]

Carga depositada Qc (1.11£0.01)E-02[C]
Ticmpo de irradiacion: T 20500(s]

Ntumero de cuentas peak K, off-line Nesp 21103+145

Tiempo inicio adquisicién (SOC) iy 22200 [s]

Tiempo final adquisicién (EOC) to 405000 [s]

Flujo 6 (5.41+0.01)E-07 [C/s]
Factor temporal A 2.468-02
Parametros de analisis PIXE

Fuergia E, 2444 + 48 [keV]
Carga depositada Qc (7.34+0.1)E-08 [C]
Scecién Eficaz de lonizacion Tx 111+2{b}

Tiempo de irradiacion 3 300 [s]

Numero de cuentas peak K, Nx 124604112

Flujo ¢ (2.43%0.03)E-010[C/s]
Resultados

Seccién eficaz de produceién o 2.08+0.15[mb)]




Apéndice B

B.1. Poder de frenado

En la determinacién de la seccidn experimental es necesario tomar en cuenta el
efecto que produce la pérdida de energia cuando el haz atraviesa un blanco delgado.
Simulaciones con ¢l ¢édigo SRIM, (ver figura B.1) han sido realizadas con el objetivo
de determinar la pérdida de energia que experimenta el haz de protones cuando incide
sobre el blanco. SRIM es un grupo de programas que calculan el poder de frenado
v el alcance de iones con energias que van de entre los 10 eV a los 2 GeV/amu en
la materia usando un tratamiento mecanico cudntico de colisiones idu-atomo. Eu el
calculo realizado por Bethe y Bloch, la transferencia de energia es parametrizada en
términos de la transferencia de momentum. La férmula obtenida es conocida como

la formula de Bethe-Bloch,

dE Z e 2me~y 202 W, )
E = e—— = 2 ,2 —_—— h’l ___'i_n_mﬂ —_ 2 5
S(E) ca 2w Nyromec PATR [ ( T3 ) 245 (B.1)

En la practica dos correcciones son normalmente agregadas. La correccién por efecto

de la densidad d y correcciones debido a efectos de capa C,

dE 7 2me v W
Yoo s — 2.t p =2 Bl o o TROE
S(E) = 2a N, rim.c pAﬁz [ln ( 7

- _C_'“}
—282 -6 QZJ, (B.2)
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Figura B.1: Prediccién mediante el programa SRIM2003 de la pérdida de energfa
del haz de protones en el blanco de zinc en funcién de la energia incidente del haz.
La linea sélida muestra la curva de interpolacién de donde se obtuvo la pérdida de

cucrgda del haz de protones para cada energla en la irradiaciéu de produccion.
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donde r, =2.817x 10 ¥cm es el radio clasico del electrén, m, es la masa del electron,
N, es el mimero de Avogadro, I el potencial de excitacién medio. Z, A y p son el
mimero atdmico, masico y densidad del material absorvente, respectivamente. z es la
carga de la particula incidente en unidades de e, 3 = v/c, v = 1/v/1 — B2 y Wyag €5
la maxima transferencia de energia en una sola colision. Mediante una interpolacién
con una curva suave en la region de interés, han sido extraidos los valores de pérdida
de encrgia mostrados en la tabla 3.2. La figura B.2 muestra datos experimentales
reportados por otros autores y la estimacion hecha mediante el cédigo SRIM-2003

(Z03).
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http:/ /www.exphys.jku.at/stopping/



Referencias

[1] S. M. Qaim, Charged particle cross section database for medical radioisotope

production, diagnostic radioisotope production (IAEA, Vienna, Austria, 2001).

[2] M. Herman, Long Term needs for nuclear data development (IAEA, Vienna,

Austria, 2001).

[3] M. S. Smith, Nuclear data needs in nuclear astrophysics: charged-particle reac-

tions (IAEA, Vienna, Austria, 2001).

[4] F. Kappeler, F. Thiellemann y M. Wiescher, Annu. Rev. Nucl. Part. Sci. 48,
175 (1998).

[5] J. Morales, M. Chesta, S. Cancino, P. Miranda, M. Dinator y M. Avila, Nucl.
Instr. and Meth. B 227, 385 (2005).

[6] A.Y. Konobeyev, Y. A. Korovin y P. E. Pereslavtsev, Code Alice/Ash for calcu-
lation of excitation functions, energy and angular distributions of emitied par-
ticles in nuclear reactions (Obninsk Institute of Nuclear Power Engineering,

Russian Federation, 1997).

60



61

[7] M. Herman, R. Capote, P. Oblozinsky y A. Trikov, EMPIRE-II statistical model
code for nuclear reaction calculations (International Atomic Energy Agency,

Vienna, Austria, 2002).

[8] J. M. Blatt y V. F. Weisskopf, Theoretical Nuclear Physics (Dover Publications,
Inc., New York, 1979).

[9] P. E. Hodgson, E. Gadioli y E. G. Erba, Introductory nuclear physics (Oxford

science publications, Oxford, 1997).
[10] S. Maxman, Nucl. Instr. and Meth. 50, 53 (1967).
[11] A. Muggleton, J. Phys. E, Sci. Instrum. 12, 781 (1979).
[12] E. Rauhala, Nucl. Instr. and Meth. B 12, 447 (1985).
[13] R. Amirikas, D. Jamieson y S. Dooley, Nucl. Instr. and Meth. B 77, 110 (1993).

f14] G. Deconninck, Introduction to Radicanalitytical Physics (AKAD/"EMIAI Ki-
ADO, Budapest, 1978).
[15] K. Spyrou, C. Chronidou, S. Harissopulos, S. Kossionides y T. Paradellis, 7.

Phys. A 357, 283 (1997).

[16] C. Y. Chao, A. V. Tollestrup, W. A. Fowler y C. Lauritsen, Phys. Rev. 79, 108
(1950).

[17] H. W. Becker, W. E. Kieser, C. R. H. P. Trutvetter y M. Wiescher, Z. Phys. A
305, 319 (1982).

(18] S. Johansson, J. Campbell y K. Malmqvist, Particle Induced X-ray Emission
Spectrometry (PIXE) (John Wiley & Sons Inc. New York, 1995).



62

[19] IAEA, Instrumentation for PIXE and RBS, TECDOC-1190 (IAEA, Vienna,
Austria, 2000).

[20] P. V. Espen, K. Janssens y 1. Swenters, AXIL z-ray Analysis Software, Users
Manual (Canberra Packard, Benelux).

[21] J. R. Temer y M.Nastasi, Handbook of Modern Ion Beam Materials Analysis
(MRS, Pittsburgh, 2003).

[22] R. C. Munoz, J. P. Garcia, R. Henriquez, A. M. Moncada, A. Espinosa, M. Rob-
les, G. Kremer, L. Moraga, S. Cancino, J. R. Morales, A. Ramirez, S. Oyarzun,
M. A. Suarez. D. Chen, E. Zumelzu y C. Lizama, Phys. Rev. Lett. 96, 206803
(May 2006).

[23] M. Mayer, SIMNRA Users’s Guide (Max-Planck-Institute for Plasmaphysics,
Garching, Germany, 2002).

24] J. Ziegler y J. Biersack, Code SRIM2003, The Stopping and Range of iones in
i

matier (2003).

[25] P. R. Bevington y D. K. Robinson, Data Reduction and Error Analysis for the
Physical Sciences (Me Graw Hill, 2003).

[26] P. Kopecky, J. Ari. 41, 606 (1990).
[27] A. Hermanne, J. Ari. 49, 1005 (1998).

(28] J. Barrandon, J. L. Debrun, A. Kohn y R. H. Spear, Nucl. Instr. and Meth.
127, 269 (1975).



63

[29] C. Lederer, V. Shirley, A. E. Browne, J. Dairiki, R. Doebler, A. Shihab-Eldin,

J. Jardine, J. Tuli y A. Buyrn, Table of Isotopes, 7th edition (John Wiley, New

York, 1978).



