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CAPITULO 3
METODO EXPERIMENTAL

3-1. MEDICION DE LA CORRELACION ANGULAR

La introduccion en una muestra de nucleos radiactivos que decaen a través de una
cascada y - y nos permite obtener informacion de dicha muestra. Esto se logra ya que los
nucleos actlian como sondas en € interior del compuesto y la correlacion angular de la
radiacion emitida se vera perturbada por 1os campos extranucleares que acttan sobre dichos
nucleos.

Para determinar la interaccion entre el gradiente de campo eléctrico y e momento
cuadrupolar nuclear, debemos determinar el factor de perturbacion, que como hemos visto
es G(J,t) para € caso de monocristales. Experimentalmente esto se logra determinando el
nimero de coincidencias y; - ), en funcion del tiempo t transcurrido entre las dos
emisiones, para un cierto nimero de posiciones angulares. Llamaremos coincidencia
(C(3,)°®) a la deteccion en coincidencia de y; y de s en dos detectores separados un

angulo 9

C(®t)*"=AP P, g &, ec W(B,1)*e™t +C* (3.)

donde A es la actividad de la muestra radiactiva, P, es la probabilidad de emision de y; por
cada desintegracion del nucleo sonday P, la de » respecto de laemision de vy, €1y & son
las eficiencias absolutas de |os cristales que detectan la radiacion y1 y y» mientras que € €s
ladel circuito de coincidencias, y A eslavidamediadel nivel intermedio de lacascada y; -
1. Las coincidencias accidentales C* son aquellas en las que y4 y » provienen de distintos
nucleos y son proporcionales a cuadrado de la actividad de la muestra y a la resolucion
temporal del equipo. La figura 3.1 muestra un espectro de coincidencias tipico, en donde
las cuentas a la izquierda del maximo son las accidentales, cuya sustraccion del espectro

permite determinar las coincidencias reaes. Por Ultimo W(3,1)®® se obtiene a partir de
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“rt-t)w ( t)e™ dt’

W(9,1)%® :I =1+ AZP G=*(9,1) . (3.2)

Kr( e’ dt’

Dado que la dependencia temporal de W(J,t) esta contenida en el factor de perturbacion

tenemos

00

[rt-t)a@.)e

W(B,t)™ =1+ AZP 2

(3.3)

I

}r(t ~t)e Aot

0

Para determinar experimentalmente r(t-t') se analiza la respuesta tempora del
equipo ante una excitacion impulsiva tipo “delta’. Esto se redliza detectando las
coincidencias de los dos rayos y de 511 keV que se suceden después de la aniquilacion de
positrones que sigue a decaimiento 8 del Na. En este proceso un positrén emitido por la
fuente de Na se aniquila con un electrén, y debido a la conservacion del momento y la
energia, se emiten en forma simultdneamente dos fotones de 511 KeV en direcciones

opuestas [Leo, 1994]. En la figura 3.2 se muestra un espectro de estas coincidencias,
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Figura 3.2: Resolucion temporal de nuestro equipo  gphtenemos. como puede verse de la
experimental. La linea Illena corresponde al ajuste ’

con una funcion gaussiana a los puntos ecuacion (3.1), un sistema de dos
experimentales. . S

ecuaciones con dos incognitas.
Generdmente estos angulos son
tomados como 90° y 180°, ya que la distribucién de radiacion de un nucleo radiactivo
presenta una mayor diferencia relativa de intensidad para estos angulos. Podemos
independizarnos de las constantes y del decaimiento exponencial construyendo la “relacién

de asmetria’ 0 “espectro de precesion de espin”, a que llamaremos espectro PAC o R(t)

Rt)=2 cfiso t)-c(oo, )

cf180°,t)+2c(00" t) B9

donde definimos
C(8,t)=C(3,t)**-C* (3.5)

Para e caso de muestras policristalinas los términos con K12K, y N1 ZN, se anulan
en la ecuacion (1.9), y teniendo en cuenta que e término A4, es despreciable frente al Ay,

en la funcién de perturbacion (1.12) sdlo sera relevante € término Gy,,. De esta forma se

obtiene paralafuncion de correlacion
W(ﬁ’t) =1+ Azszz (t) =1+ Azzézz P, COS(19) (3_6)
Recordando laformade C(3,t) (Ver Apéndice I) tenemos que

R(t)= A% G° () (37)
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Esta relacion nos permite obtener C~5§§p (9,t), unavez que hallamos determinado AZ® a
partir del espectro R(t) medido.
Para el caso de monocristales la situacion es distinta ya que en la funcién de

perturbacion G*° (S,t) hay que tener en cuenta todos los términos que aparecen en la

ecuacion (1.12), con lo que teniendo en cuenta la ecuacion (1.11)
W(3,t)=1+A,G (9,t)
vamos a obtener (Ver Apéndice 1)

R(t)DAZP G=*¥ (t) (39)

donde ahora
G (t) = %[G = (180,1) - G** (90,1 (3.9)

donde G®*¥(t) es el dado por la ecuacion (1.14)

3

G**(9,t)= Z,SK” (9,t)cos(w,t) (3.10)

n=

3-2. TRATAMIENTO DE LOSRESULTADOS

El resultado de un experimento PAC es un conjunto de ocho espectros de
coincidencia Cjj(J,t), cuatro tomados entre detectores posicionados a 180° y cuatro a 90°.
Cij es e numero de eventos consistentes en detectar y; en el detector i y y» en el detector
j.Luego de realizado e descuento de las coincidencias accidentales, los espectros se

combinan para obtener C(180,t) y C(90,t) como
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1
2

c(180°,t) =[Cyy(t) +Cy, (1)] %[Cm(t) +C,, (1)] (3.11)

c(90",t) =[C,, (1) +Czl(t)]%[cg4(t) +C43(t)]% (3.12)

donde Cj y Cji son equivalentes pues vienen del mismo par de detectores. Con las
ecuaciones (3.11) y (3.12) reconstruimos R(t) de la ecuacién (3.4).
Recordando de la seccion anterior la forma de R(t) para € caso de muestras

policristalinas y monocristalinas (Apéndices | y Il respectivamente) tenemos

R(t)= A2 G20 (t ZSZn 9,1 )cos(w, t)
(3.13)
R(t)0 AZP G=*4 (t Z}s;j; n)cos{w,t)
(3.14)
donde de (3.9) tenemos
2
% ()= 2[5.,480.)- 5, 001 19

Vemos que la ecuacion (3.14) tiene la misma estructura que la (3.13) lo cual nos
permite gustar los datos del monocristal con el programa TDPAC [Ayaa, 1994], en € cual
se utiliza para gjustar la ecuacion de policristales. Para calcular los parametros wo, 1, oY fi,
el programa realiza un gjuste por cuadrados minimos mediante un método iterativo a partir
de valores iniciales dados de los parametros, de forma tal de minimizar la diferencia entre
los espectros R(t) tedrico y experimental. La calidad del gjuste la verificamos por medio del
test x° [W. Leo, 1994], incorporado en e mismo programa. El programa TDPAC nos
proporciona también la transformada de Fourier del espectro R(t). Este espectro es
sumamente Util para realizar una estimacion a priori del contenido del espectro R(t), sobre

todo en los casos en que se presenta mas de unainteraccion.
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Para el caso de policristales, dado |os parametros wy, 1y o solo existe una cuaterna
fija de los parametros S, Para monocristales, € hecho de que los Scn(n7) dependan de la
orientacion de la muestra respecto al sistema de los detectores puede tenerse en cuenta
permitiendo que el programa los deje libre, de modo que la cuaterna pueda variar hasta

encontrar aguella que minimiza al x?, con la condicién que sumen a uno. La cuaterna de

Sn(N) que ajusta el programa TDPAC son los S} (17) , con los cuales

R(t)= A, Z S cos(w, t) (3.16)

lacual puede identificarse con la ecuacion (3.14) para monocristales
=A, Z S (n)cos(w, t) (3.17)

Una vez determinados los S)™ (/7) producto del gjuste de los datos experimentales

con el programa TDPAC, se comparan éstos con los calculados por e programa SKNTA
con € objeto de poder determinar la orientacion relativa del GCE respecto de los
detectores, y como conocemos la orientacion de la muestra respecto de los detectores

podemos determinar la orientacion del GCE respecto de los gjes cristalinos del monocristal.

El programa SKNTA calculalos S (7) delaforma (3.15)

¢ (0.1)= 2 [5.,4807) - 5, (00,1 @19

sendo & S, (180,/7) el promedio de los dos posibles configuraciones no equivalentes de

los S,,(180,7) y los S,(90,n) e delos S,,(90,7), para la mesa de cuatro detectores,

donde en la figura 3.3 se muestrala geometria usada.
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S.,(180.0) = 2[5, 13) + 5., (2]

1 Y S (00) = 5[5, 0.2) + 5., (23]

Figura 3.3:Orientacion del tensor GCE (arbitrario) respecto al sistema de 4
detectores. Las ecuaciones muestran las combinaciones no equivalentes entre las
detecciones a 180° y a 90°.

donde recordando la ecuacion 1.15 tenemos que

sKn(a,t)=sgz(a,t)%s;4(a,t)+%szz(a,t)&s;(a,t) (3.20)

2 2 2

Para el caso de la sonda utilizada (**'Ta), los valores de | as anisotropias, parael caso
en que los cristales de los detectores sean de 51 mm x 51mm a 5 cm de los detectores, son
[Wrede, 1986]

A =-0.2273
A= -0.036
A4 =-0.177
Ay =-0.0284

Donde puede verse que el término de mayor peso en la sumatoria (3.20), es Ag/Az,, € cual
es el que tiene en cuenta el programa SKNTA, para calcular los coeficientes S (r]) dela

ecuacion (3.20). Es decir el programa solo utiliza

S (9.0)= sgz(ﬁ,n)+%s:2(ﬁ,n) (3.21)
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LosSg (/7) son calculados por e programa en funcion de la orientacion relativa del

GCE con respecto a los detectores (en realidad a la posicion de yi-), en el sistema de ges
principales. De la comparacion de estos resultados con los puntos experimentales (y viendo
para que posicién se acercan mas) podemos determinar la orientacion del GCE respecto a
los g es cristalinos del monocristal.

Este programa fue modificado para poder ser usado con la sonda Ta, ya que
originamente fue hecho para la sonda Cd, las cua posee diferentes coeficientes de

anisotropia.

De esta forma podemos analizar los datos de un monocristal con un programa que
utiliza una expresion de R(t) para una muestra policristalina. En la figura 3.3 se muestran
ejempl os de espectros R(t) parael caso de unamuestra policristaling, y de | =5/2.

Vemos que la anisotropia Ay, para un dado arreglo experimental puede
determinarse midiendo la correlacion angular en un compuesto que presente un GCE nulo
en la posicion del nicleo sonda, entonces el espectro R(t) se reducird a una recta de
pendiente nula, cuya ordenada al origen es €l valor de Az, como muestra la figura 3.3
(Izquierda) a).

En la préctica la funcién G,,(t) habra que modificarla para tener en cuenta los
siguientes efectos:

» El tamafio de los cristales centelladores de los detectores y € de la fuente radiactiva son
de tamafio finito y no puntuales como fueron supuestos para €l célculo de W(3,t). De
esta forma el angulo solido entre la fuente y los detectores no es infinitesimal, y por lo
tanto los resultados experimentales se apartan de la prediccion tedrica. Esta diferencia
se ve por la atenuacion de los factores de anisotropia Axikz , €s decir la funcién W(3,t)
experimental tendra una amplitud menor que la predicha tedricamente. Para reducir
estos efectos, se trata de usar las muestras |0 mas puntuales posibles y que el angulo
solido sealo menor posible. Esto Ultimo se logra aumentando |a distancia entre la fuente
y los detectores, pero sin olvidar que el nimero de eventos detectados decrece con €l

cuadrado de la distancia entre lafuente y los detectores.
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Figura 3.3: Espectros R(t) (simulados) para una Unica interaccion caracterizada por
(Izquierda): a)GCE nulo; b) n = 0; ¢) n=0.3; d) n= 0.7, €) n = 1. Paralos casos
b)-e) se consider6 wy = 100 Mrad/s
(Derecha): @) = 0; b) 0= 0.05; c) 0 = 0.10; d) 6 = 0.15. En todos los casos se
considerd wo = 100 Mrad/sy n = 0.

Un sdlido no puede ser representado como una red cristalina perfecta, como se hizo en

el desarrollo tedrico, ya que una red real presenta diversos tipos de imperfecciones

como ser impurezas, defectos puntuales (vacancias, atomos intersticiales, |os dafios por

radiacion , etc). Estos efectos producen una distribucion finita & de frecuencias

cuadrupolares de interaccion w, alrededor de su valor medio, que puede ser reproducida

por distribuciones gaussianas o0 lorentzianas P(w,). De esta forma € factor de

perturbacion tedrico debe ser pesado con las distribuciones P(w,) tal que

P(w)G,, (t)dw. (3.22)
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Figura 3.4: Espectros R(t) de ®*'Ta en

En la figura 3.3 (derecha) puede verse como estas distribuciones dan lugar a una
atenuacion de las oscilaciones en el espectro R(t).

Las sondas radiactivas pueden ubicarse en sitios de la red cristalina con distintos
entornos cristalogréficos (sitios no equivalentes), alin para &l caso de una red cristalina
perfecta. De esta forma la funcion 622 (t) més general ser&4 una combinacion lineal de
términos de la forma (1.14) pesados con factores f; .Estos factores dan cuenta de la
fraccion relativas de sondas que experimentan una interaccion hiperfina dada

(caracterizada por los parametros woi Y i), mas fo, € cual representa la fraccion de

nacleos que experimentan un GCE nulo. Las fracciones deben cumplir f, + Z f.=1

La suposicion de una respuesta temporal del equipo experimental es gaussiana y
teniendo en cuenta la aproximacion de la convolucion de W(6,t) con dicha respuesta

temporal, nos llevaalaintroduccién de factores reales de laforma

e (wn)= S, (n).e 2 = (3.23)
R(t) a
s i b En la figura 3.4 se muestra como varia e
b -'-_s'..f '.15 AL f.leL” espectro R(t) con dos resoluciones temporales
'R 1 ¥
' 1 t(ns) diferentes, en donde se ve que las oscilaciones
del espectro desaparecen cuando la resolucion
| R() b temporal del equipo es menor.
: Finalmente teniendo en cuenta estos
factores, lafuncion de gjuste sera
T L | M TR
L Twelian B8 W YT e e
i 9

R(t)= Az Efoifi 6;2(t)§ (324)

K.ZrFs tomados con equipos con diferente
resolucion temporal: a) CsF (~ 0,8 ns); b)

Nal(Tl) (~ 3 ns) [Martinez, 1981].

donde el factor de perturbacion en cada sitio

inequivalente i viene dado por
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6Ll0)=3 5 r)oosle)e 4 325

el factor exponencia proviene de considerar una distribucién de frecuencias Lorentzianas

p=1 o0 gaussianas p=2.

3-3. EQUIPO EXPERIMENTAL

Para determinar experimentalmente C~522 (t) y de ali los parametros hiperfinos que

caracterizan la interaccion entre lasonday el sélido en €l que ésta se encuentra es necesario

fuente
radioactiva

azul
verde

AN
N

l start true start start

start delay

AA ké
p—\—

TAC ROUTING

stop true stop stop
stop delay

C & T

retardo

(Hm]

| ADC MCA

=58

Figura 3.5: Esquema de bloques de un equipo PAC de cuatro detectores con electrénica del tipo
rapida-rapida.
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medir las coincidencias C(3,t) para dos angulos distintos. La precision en la determinacion

de wq y ndepende de la precision en la determinacion de la diferencia temporal de
deteccion de lacoincidencia y- y, y en la estadistica de | os espectros.

En lafigura 3.5 se muestra el espectrometro PAC utilizado, un arreglo experimental

de cuatro detectores fijos con una electronica del tipo rapida-rapida. No obstante las

medidas PAC pueden redizarse en

-y equipos gque contengan dos, tres, cuatro,
pa b ¥ seis u ocho detectores. Los detectores
20 mm }IE min estdn  compuestos por  cristales

cristal centelladores de BaF,. Los cristales
de Bal, 18 mm

tienen forma de cono truncado con una
44 mm

base de 44 mm de didmetro, una altura

fotomultiplicador de 30 mm, un diametro en la zona

superior de 20 mm y un angulo conico
Figua 36: Geometria de los cristales ge 90°, como muestra la figura 3.6. La
centelladores conicos de BaF, diseflados para
nuestro espectrometro PAC. cara inferior fue Opticamente pulida
para lograr una buena transmision de
los fotones ultravioletas del cristal a tubo fotomultiplicador, mientras que las superficies
restantes son opacas (lijadas con esmeril y revestidas con cinta de teflén). Con esta
geometria los detectores pueden situarse a una distancia de 10 mm de la muestra y detectar
en forma eficiente rayos y con energia de hasta 1 MeV. Se ha demostrado que € uso de
centelladores conicos mejora la respuesta temporal de |os detectores dado que se minimiza
el tiempo de coleccion de luz en el cristal [Butz, 1989].

Cuando un rayo y es detectado por uno de los detectores, éste genera dos pulsos de
sdlida uno de dinodo y otro de anodo. El ato del pulso de dinodo es proporciona a la
energia del foton detectado, mientras que € de anodo es de rdpido crecimiento y lleva
informacion del tiempo de deteccidn de este y. En nuestro arreglo experimental trabajamos
solo con la salida de anodo durante la experiencia (la de dinodo se usd para “ventanear”).
La salida de cada detector es dividida en dos pulsos, donde cada uno de los cuales es
procesado por un discriminador rapido con ventana (DV). Estos modulos permiten

seleccionar los pulsos asociados a los rayos 1 Yy ), de la cascada. El  discriminador que
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selecciona los pulsos de atura correspondiente a y;1 lo llamaremos “start” y e
correspondiente a y» “stop”, ya que i provee la sefial 10gica de comienzo de la coincidencia
y )y e de finaizacion de la misma. Las ventanas de los 8 discriminadores son
seleccionadas antes de realizar las medidas.

Cada vez que arriba un pulso y (y») a un discriminador “start” (“stop”), éste genera
dos salidas. una positiva, cuadrada y lenta, que va a la unidad de direccionamiento
(“routing”) , y una negativa rapida, los cuales pasan por un mezclador “mixer”. Este
mezclador funciona basicamente como una compuerta OR, recibiendo los pulsos de los
discriminadores y entregando un pulso negativo a “start” (“stop”) del TAC (“time to
amplitud converted”) cada vez que arriba un pulso y; ()5). De esta manera todas las sefides
“start” y “stop” rapidas convergen a TAC, pero las “stop” primero pasan por un retardo
fijo, y las sefides lentas convergen todas a routing. La funcion del retardo es correr el
tiempo cero del espectro de coincidencias (hacia la derecha), para poder registrar las
coincidencias accidentales en los canal es situados a laizquierda del maximo. De esta forma
podemos restar al espectro experimental las coincidencias accidentales y obtener asi €l
espectro de coincidencias reales.

Los pulsos rapidos ingresan a TAC por dos entradas, “start input” y “stop input”. A
la entrada “start input” llegan las sefides provenientes de los discriminadores “start” y ala
“stop input” las provenientes de los “stop”. La funcion del TAC es generar pulsos
rectangulares cuya altura es proporciona a la diferencia tempora entre la llegada de los
pulsos a “start input” y a “stop input”. Cada pulso “start” (“stop”) que llega a TAC
produce un pulso de validacién “true start” (“true stop), € cual es enviado a routing para
validar los pulsos lentos que llegan a éste, provenientes de los discriminadores. Por esto es
necesario una sincronizacion en tiempos entre e “true start” y e “true stop” y los
provenientes de los discriminadores que llegan a routing. De esta forma, cada vez que se
produce una coincidencia (de las ocho posibles) e routing da un pulso de compuerta
(“gate”).

Las salidas del TAC y del routing (validada por e TAC) ingresan a un analizador
multicanal de altura de pulsos (MCA), € cual consiste, en nuestro equipo, en una plagueta
ISA que se halla insertada en una computadora PC-AT 486. Esta plagueta contiene un

convertidor analégico digital (ADC) y una memoria de almacenamiento de datos (RAM), y
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tiene una capacidad de 8192 canales, correspondiendo 1024 canales para cada uno de los
ocho espectros de coincidencias adquiridos simultaneamente.

Cuando €l routing registra una coincidencia entrega un pulso de compuertaa MCA
para habilitar la entrada de los pulsos provenientes del TAC, los cuaes contienen
informacion acerca de la diferencia tempora entre dos emisiones sucesivas. Los pulsos
digitalizados por el ADC son enviados a la memoria RAM y almacenados en |os canales
(proporcionales a la altura de los pulsos) del octavo de memoria correspondiente, segun el
par de detectores que hayan intervenido en la coincidencia. De esta manera se almacenan
en e MCA ocho espectros de coincidencias correspondientes a las ocho posibles
combinaciones y; - y» que es capaz de anadizar €l routing. El routing de nuestro equipo
procesa ocho pares de coincidencias (cuatro a 180° y cuatro a 90°) de en lugar de las doce
posibles (cuatro a 180° y ocho a 90°) que pueden obtenerse con una mesa de cuatro
detectores.

El resultado de una medida PAC es entonces un conjunto de ocho pares de
coincidencias que, montados sobre un umbral constante de coincidencias accidentales, nos
dan la curva de decaimiento exponencia (del nivel intermedio) de la sonda radiactiva con

lasefial de precesion AxG,, (t) superpuesta sobre ella.



