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Resumen

Los sistemas de detecciéon de radiacién permiten el registro de picos suma como consecuencia de la
resolucion finita en tiempo de las cadenas de deteccion. A fin de poder interpretar los espectros que
se acumulan es necesario poder predecir la presencia de estos picos suma para lograr una correcta
identificacién de los picos que se observan en los espectros, de manera particular de aquellos de muy
baja intensidad. En este trabajo se trata de analizar la presencia de picos suma de orden 2 en espectros
de fluorescencia de rayos dispersiva en energia (FRXDE).
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Intensity and energy distribution of sum peaks in energy
dispersive X-ray fluorescence spectroscopy

Abstract

Radiation detection systems allow registering sum peaks as a consequence of their finite time resolution.
In order to interpret the accumulated spectra properly it is necessary to be able to predict the presence
of these sum peaks in order to identify correctly the peaks that are observed in the spectra, especially
those of very low intensity. In this work a detailed analysis of the presence of sum peaks of order two is
presented for the case of energy dispersive X-ray fluorescence spectrometry.
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Introducciéon

En 2014 la Facultad de Ciencias Fisicas adquiri6 de la
empresa AMPTEK un nuevo equipo portatil de fluores-
cencia de rayos-X dispersiva en energia (FRXDE) para
el Laboratorio de Arqueometria, con una cadena de de-
teccién de rayos-X de baja energia, modelo X-123, para
reemplazar un sistema anterior obsoleto. Este nuevo sis-
tema posee una mejor resolucién en energia y en tiempo.
Ademaés se observa una menor intensidad de los picos su-
ma. No solamente es la intensidad de los picos suma me-
nor sino que su distribucién en energia es diferente. Esta
mejor resolucién permite resolver mejor a simple vista la
presencia de picos de rayos-X caracteristicos de energias
cercanas; también permite resolver la presencia de los dé-
biles picos de escape [1], cuya presencia debe tomarse en
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cuenta en el analisis cualitativo y sobre todo en el anali-
sis cuantitativo de los espectros. En estas circunstancias
se ha visto perentorio realizar un estudio detallado de la
tasa de registro de los picos suma a fin que sea incluido
en el programa de simulacién de espectros de FRXED
que se utiliza en el Laboratorio de Arqueometria.

Este programa de simulacién tiene como objetivo cal-
cular los espectros experimentales utilizando el método
de parametros fundamentales y la teoria de transporte de
radiacién para simular todos los procesos fisicos que se
dan en la interaccion de la radiacién primaria de rayos-X
que genera la fuente de rayos-X y su interaccién con la
muestra, dando lugar a la radiacién secundaria que inter-
actda con el detector [2]. La interaccion con el detector
da lugar a la generacién de picos de escape y picos suma
en el mismo detector que deben tomarse en cuenta para
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identificar interferencias con los rayos-X caracteristicos
que emite la muestra. Este programa ha incorporado el
programa XCOM de libre acceso para calcular los co-
eficientes de atenuacion de los rayos-X con una muestra
arbitraria [3].

Fundamento teoérico

Introduccién

El detector del equipo de FRXED utiliza un cristal
de Si-PIN de 500 pym de grosor y unos 3 mm de diametro.
Los picos suma se producen cuando dos o mas fotones de
la radiacién primaria incidente interactian con el detec-
tor casi simultdneamente. De manera que el sistema de
deteccion produce un pulso que se asocia a un fotén con
energia igual o menor a la suma de las energias de los
fotones que interactian con el detector. Se espera que la
tasa de registro de los picos suma dependa de las inten-
sidades de los haces de los fotones que interactian con el
detector y del tiempo muerto o resolucién en tiempo del
sistema de deteccion.

El nimero de fotones que participan en la formacion
de un pico suma es de por lo menos dos y no necesaria-
mente de la misma energia. A este caso nos referiremos a
pico suma de orden dos; cuando participan tres fotones
nos referiremos a un pico suma de orden 3, y asi sucesi-
vamente.

De manera particular se observa que en el nuevo de-
tector la energia de los picos suma de orden dos es exacta-
mente igual a la suma de la energia de los dos fotones que
interactian casi simultdneamente con el detector. Con el
detector anterior se observa una distribucién de energias
que abarca un intervalo igual a la energia del foton de
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menor energia en el caso en que las energias de los foto-
nes sean diferentes.

La Figura 1 muestra en escala semi-logaritmica los es-
pectros de FRXED de una lamina de Cu, con alrededor
de 99 % de pureza, acumulados con el antiguo y nuevo
sistemas de deteccién respectivamente. El sistema anti-
guo ya tiene un uso de nueve afios y ya exhibe efectos
de deterioro, pero se mantiene su respuesta a la acumu-
lacién de los picos suma. El arreglo experimental utiliza
una fuente de rayos-X operando a 15 kV y angulos de
incidencia y salida de 45°. La presencia de los rayos-X
K caracteristicos de Cu es el aspecto dominante delos
espectros.

En estos espectros se puede resolver a simple vista
la presencia de tres picos suma de muy baja intensidad
bien resueltos: i) el pico suma de dos rayos-X K, de Cu
(16,08 keV), que es el de mayor intensidad, que se deno-
mina S11; ii) el pico suma S12 de un rayo-X K, y un Kg
de Cu (16,85 keV); y iii) el pico suma S22 formado por
dos rayos-X Kz de Cu (17,81 keV), que es el de menor
intensidad. A pesar que los rayos-X primarios tienen una
energia que no supera 15 keV, el espectro muestra un
conteo de rayos-X de energia > 15 keV, lo cual confirma
su naturaleza de ser picos suma.

Caso de un haz monoenergético

A continuacioén se hace un analisis cuantitativo de las
intensidades de los picos suma. Sea Cy la tasa de inter-
acciéon de un haz monoenergético de rayos-X de cierta
energia E con el detector; no todas estas interacciones
daran lugar a la acumulacién de cuentas correspondiente
a esta energia debido a la resolucién temporal del detec-
tor.
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Figura 1: Espectros de FRXED de ldminas de cobre tomados a 15 kV con los sistemas de detecciéon viejo y nuevo.
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Esta resolucion temporal se expresa en términos del
pardmetro denominado tiempo muerto, 7, que viene a ser
el tiempo minimo que le toma al sistema de deteccion re-
gistrar la deteccién de un rayo-X individual. Sea Ci la
tasa de acumulacién o conteo de los rayos-X de energia
E. La relacion entre estas dos tasas de conteo viene dada
por:

Ch=Co(l —7C4) (1)

El factor entre paréntesis se puede interpretar como la
fraccién del tiempo de acumulaciéon en que el detector re-
gistra pulsos producidos por rayos-X individuales. Tam-
bién se puede interpretar como la probabilidad ¢ que un
rayo-X sea detectado de manera individual. De la ecua-
cion 1 se puede despejar C; y se obtiene:

Co

! 14+ 7Ch a0 ( )

Y por lo tanto:

1
= — 3
q 1+ 7Ch ( )
Ademas, definimos el parametro p asi:

p=1-—qg=1C (4)

De manera que:

1

C1=4qCo = —P (5)

Esto quiere decir que la tasa de pérdidas en el con-
teo de rayos-X individuales viene dado por (Co — C1) =
Co1C1 = pCy. La presencia de los picos suma esté asocia-
da a estas supuestas pérdidas, lo cual implica que durante
la fraccion de tiempo muerto el detector puede captar la
energia de otros rayos-X que interactien con el detec-
tor pero ya no puede separarlos en eventos diferentes. La
eficiencia del registro de estos picos suma depende del
proceso electrénico utilizado en cada sistema de detec-
cion.

Caso de maxima eficiencia de deteccién con haz
mono energético

Por ahora, supondremos que el detector puede captar
toda la energia de estos rayos-X adicionales que interac-
tdan con el detector dentro del intervalo 7. Si interac-
tuaran dos rayos-X dentro del intervalo 7 tendremos un
pico suma de dos rayos-X dando lugar a una tasa de re-
gistro C; si llegaran dos adicionales a uno primero ten-
dremos un pico suma de tres rayos-X con una tasa C3; y
asi sucesivamente. De manera que tendremos la siguiente
relacion de conservacion:

Co=>»_ Chn (6)

Supongamos que se vienen detectando eventos indi-
viduales a una tasa C, para lo cual se ha dedicado la
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fraccion de tiempo p = 7C1 del tiempo total; de esta
fraccién de tiempo sélo la fraccién g es ttil para regis-
trar un rayo-X adicional, es decir:

1
CQ = qTOoCl = pC1 = ;pQ (7)

Esta relacién se puede generalizar para dar la tasa de
registro de rayos-X que participan en eventos de orden

n; es decir:
1

n
Cn = Tp (8)
Donde 1/7 es la tasa de conteo de saturacion.
Se puede mostrar que con estas definiciones, la rela-
cion 6 se cumple de manera exacta.
La tasa de conteo de picos suma de orden-n, S, te-
niendo en cuenta que requiere la deteccién de n rayos-X,

viene dada por:
Ch

Sp = — 9
h=2 )

Se observa que esta expresion se cumple también para
n = 1; es decir, S1 = C;. Asimismo, se puede demostrar
que:

iSn:—flnl— p) (10)

n=1

Caso de eficiencia de deteccion recortada con haz
mono energético

En este caso consideramos que la eficiencia de registro
de los picos suma es recortada por el sistema electréonico
a fin de reducir la presencia de picos suma. En este caso
escribimos la ecuacién 7 en la forma siguiente:

w 2
Cy = CowqrC1 = Crwp = —p (11)
T
donde w es la eficiencia para registrar un segundo rayo-X.
Luego, generalizamos esta expresiéon para tener:
Cu = —(wp)" (12)
wT

De manera que la tasa total de rayos-X perteneciente

a picos suma que son registrados viene dada por:

ZC = %(1 + wp + (wp)® + ...)

_ 1 wp? _ 1 wqrCop _ wCop (13)
Tl—wp 71—wp 1+4+7C(1—w)

Que coincide con el caso anterior cuando w = 1. Como
veremos méas adelante, los resultados experimentales dan
un valor para w < 1. En cuanto a la suma de todos los
picos suma tenemos:

> S, = ——ln(l — wp) (14)
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Con un haz multi-energético
Caso de maxima eficiencia de deteccién

Consideramos el caso en que el haz contiene rayos-X
de dos energias F1 y E». En este caso la Ec. 2 toma la
forma:

Cin = Cio(1 —7Ch),i=1,2 (15)

Donde: C; = C11 4 Cb1 es la tasa total de conteo y ade-
més Cy = Cip + Coo es la tasa total de interaccién con
el detector. El indice ¢ hace referencia a la energia de los
rayos-X. Asimismo, definimos los tiempos muertos efec-
tivos 71 y T2 de la manera siguiente:

T1Ci1=TCI7i:1:2 (16)

Y la ecuacién 2 toma la forma:

Cio .
Cih=——"7"—,1=1,2 17
T I+ nCao (17)
Se observa que 71 y 72 se definen de tal manera que
se cumplen las siguientes relaciones:

7C1 = 11C11 = 2Cx1 (18)

Habiendo establecido estas relaciones, procedemos a
la determinacion de las tasas de registro de los picos su-
ma:

Cs11 = C10q(7'011) = 011(7'011) (19)

Donde Cs11 es la tasa de conteo de dos rayos-X de ener-
gia E1 que forman un pico suma de energia Es11 = 2E1,
7C11 es la fracciéon de tiempo disponible luego de la de-
teccion de un primer rayo-X de energia Fp, Cio es la
tasa de interaccion de los rayos-X de energia E; y g es la
probabilidad que un segundo rayo-X se sume al primero.

Cs12 = C20q(7C11) + C10q(7C21) = C21(7C11) +
+C11q(7C21) = 2C11(7C%1)  (20)

Donde Cj12 es la tasa de conteo de rayos-X de energias F
y E3 que forman un pico suma de energia Fs12 = E1+ FEs.
El rayo-X de energia F; puede llegar antes o después del
otro rayo.

Cs22 es la tasa de conteo de dos rayos-X de energia
FE5 que forman un pico suma de energia Fs20 = 2F5.

Cs22 = C20q(7C21) = C21(7C21) (21)

Luego, la tasa total de registro de rayos-X en picos suma
de orden 2 es:

Cs2 = Cs11 + Cs12 + Cs22 = 7(C11 + 021)2 =
2

= C17'C1 = & (22)
T
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Donde p = 7C1, lo cual concuerda con la ecuacion 8. La
tasa de conteo de los picos suma viene dado, aplicando
la ecuacién 9, por:

Cs
Sy = 211
Cs
Sip = 22 (23)
2
Cs
S22 = 222

Y la tasa total de conteo de los picos suma de orden
2 viene dado por:
052
2
Este analisis se puede generalizar para picos suma de
orden mayor que 2. Los datos experimentales no permi-
ten observar picos suma de orden mayor que 2 en razén
de su débil intensidad.

ST = (24)

Parametro Sistema antiguo  Sistema nuevo
Tr (s) 534 279.3

Tv (s) 469 248.2
T]u (S) 65 31.1

Ty (%) 12.2 11.1

T (us) 85.1 32.9
Conteo total 765472 1,146,055
Tasa total (s™') 1433 4108
Cts. Ka 288264 939799
Cts. K 39254 140244
Cts. Si1 5983 490

Cts. 312 871 174

Cts. Soo 152 19

Tabla 1: AnAlisis comparativo de los dos espectros de una
placa de cobre.

Caso de eficiencia de detecciéon recortada

Aqui consideramos que la eficiencia de registro de un
pico suma de orden-2 es w. En este caso las ecuaciones
19, 20 y 21 toman la forma siguiente:

Cs11 = wCi0q(7C11) = wCi1(7C11) (25)

Cs12 = wC20q(7C11) + wCi0q(7C21) =
U)CQl(TCll) +wC11q(7'021) = 211)011(7'021) (26)

0522 = ’wCQ()q(TCm) = 11)021(7'021) (27)

Luego, la tasa total de registro de rayos-X en picos
suma de orden 2 es:

Cs2 = Cs11 + Cs12 + Cs22 = wr(Ch1 + 021)2 =
=wCi7C; = Ep2 (28)
T
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Con p = 7C. La tasa de conteo de los picos suma viene
dado, aplicando la ecuacién 9, por:

C.
Sll — 211
Cs
Sig = 212 (29)
Cs
Sy = %

La tasa total de conteo de los picos suma de orden 2
viene dado por:
CSQ

T _
5272

(30)

Resultados

Merece hacer una comparaciéon de los resultados del
analisis de los dos espectros de la Figura 1 que se toma-
ron de manera que el porcentaje de tiempo muerto fuese
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casi igual (~12 %). Para determinar las areas de los picos
presentes en el espectro se utilizé la herramienta dispo-
nible en la misma tarjeta de adquisicién de datos.

La Tabla 1 lista la relacién de los parametros y datos
relacionados con estos espectros. Los pardmetros Si1, Si2
vy S22 hacen referencia a los picos suma de dos rayos-X
Ka, de un rayo-X Ka y un Kg, y de dos rayos-X Kg
respectivamente.

Merece mencionar que los porcentajes de tiempo
muerto y tasas de interaccion totales que se utilizan son
los mismos que da el sistema de detecciéon. De esta in-
formacion y aplicando las ecuaciones (4) y (8) se logro
calcular el tiempo muerto 7 y las tasas de conteo para ca-
da pico de los dos espectros. Tr es el intervalo de tiempo
real que tom6 acumular cada espectro. Ty es el intervalo
de tiempo real menos el intervalo de tiempo muerto, 7.
En la Tabla 2 se muestran los resultados del analisis de
los datos para el sistema antiguo y para el sistema nuevo.

Sistema antiguo

Sistema nuevo

Parametro Datos
Tasa S11 (s71) 11.0
Tasa Si2 (s_l) 1.60
Tasa Soo (sfl) 0.61

w Datos w
0.90 1.76 0.0094
0.48 0.62 0.0110
1.24 0.05 0.0060

Tabla 2: Resultados del analisis de los datos.
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