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Capitulo I

IINTRODUCTLON

La energia nuclear ofrece amplias posibilidades de solucionar
serios problemas en la época actual, como lo son las necesidades
energéticas, asi come las multiples aplicaciones que tienen los
radioisétopos y las radiaciones 1o cual hace que el nuimero de
personas gque intervienen en el conocimiento y desarrollo de nuevas
técnicas nucleares sea cada vez mayor, esto exige medidas
rigurosas en lo que a proteccién radicldgica se refiere.

Lo anterior trae como consecuencia el desarrollo de nuevas
técnicas en dosimetria, para obtener un método que permita medir
la radiacién ionizante que absorbidé un objeto determinadc. Este
método debe ser sensible, exacto , gque utilice materiales faciles
de preparar, ademis de tener un intervalo de aplicacién amplic y
gue sean accesibles econémicamente.

La dosimetria termoluminiscente es uno de los metodos mas
eficaces para medir la dosis de radiacién absorbida. E1 fundamento
en que estan basados los dosimetros termoluminiscentes, los
cuales son s6lidos cristalinos, es que después de ser expuestos a
la radiacion y posteriormente al ser estimulados térmicamente,
producen una cantidad de luz que puede ser relacionada con la
dosis de radiacidn absorbida.

El principal problema en 1la preparacién de los dosimetros
termoluminiscentes son las condiciones experimentales que
aungue aparentemente iguales, ligeras variaciones dan 1lugar
a materiales de propiedades muy diferentes.

En la actualidad la termoluminiscencia tiene gran popularidad en



lo gque a proteccién radioldégica se refiere ya que encuentra muchas
areas de aplicacion como lo es la medicina, arqueologia, fisica
del estado solido, ademas de la dosimetria, donde ha tenido
resultados fructiferos. Por lo que el principal objetivo del
presente trabajo es el de proporcionar un dosimetro que cumpla con
ciertas propiedades TL como lo son exactitud, alta sensibilidad,
que sea econdmico y lo mas importante, que se pueda sintetizar en
el laboratorio facilmente y que pueda medir dosis bajas de
radiacién.

F‘En el primer capitulo, se hace una explicacidén sencilla de lo que

es el fenomeno termoluminiscente (TL) y se describe uno de los
posibles mecanismos que presentan estos dosimetros. También se
incluye una visidén de como calcular algunos de los parametros TL,
tales como la energia de activacién (E) y el factor de frecuencia
(s), basados en el andlisis de la forma de la grafica obtenida, al
trazar intensidad TL vs temperatura.
Para el uso de la termoluminiscencia en el &rea de la dosimetria
es de gran importancia conocer los materiales TL, condiciones del
tratamiento térmico que se les debe dar a los mismos, asi como la
dependencia de la dosis y de la energia, todos estos parametros se
discutiran brevemente.

'En el segundo capitulo se describe el principio bdsico gue rige a
los equipos lectores termoluminiscentes y los componentes de
dichos equipos que pueden influir en la lectura de los dosimetros;
incluyendo algunas inovaclones en dichos instrumentos.,

Se describe brevemente la fuente de radiacidn utilizada tanto en
la parte experimental, asi como en la calibracién de los

dosimetros y del equipo lector.



En el tercer capitulo se presenta el método experimental para la
optimizacién de 1las variables que influyen en la preparacion del
sulfato de calcio activado con disprosio (CaSOs:Dy) y también el
intervalo de dosis en el que es de utilidad dicho dosimetro,
material que por sus cualidades termoluminiscentes se utiliza cada
vez mas, ya que las principales ventajas de este material sobre
otros dosimetros son, su alta sensibilidad y su poca pérdida de la
energia absorbida.

En el capitule cuarto, se hace el analisis de los resultados
obtenidos para la optimizacién . del dosimetro, asi como la
respuesta del mismo al ser expuesto a diferentes dosis de
radiacidén y las graficas obtenidas en cada caso, por ultimo en el
capitulo cinco se presentan las conclusiones a las que se
llegaron, tales como intervalo util del dosimetro, asi come las

condicicnes apropiadas para la sintesis del mismo.



Capitulo II

GENERALCDADES

El rdpido crecimiento en la existencia y uso de fuentes de
radiaciones nucleares, hace necesario disponer de materiales que
sean sensibles a la radiacidén y que la puedan detectar de manera
inmediata.

Se conoce como dosimetria a la medida de un cambio fisico o
quimico producido en un material por el paso de la radiacién a
través de 61, dicho cambio es proporcional a la dosis
recibida''®,

Existen diversos procedimientos para medir la dosis de radiacién
absorbida, los cuales los podemos clasificar en tres grupos
generales: Dosimetria fisica, dosimetria quimica y dosimetria de

estado sdlido.

2-1. Dosimetria Fisica.

En la dosimetria fisica la medicién de la radiacién se hace
directamente, midiendo el cambio fisico sufrido por el sistema,
sin necesidad de calibrar el dosimetro, dentro de estos sistemas

tenemos a la calorimetria y a la camara de ionizacisn'?®!,

2-2. Dosimetria Quimica.

En la dosimetria quimica la dosis de radiacidn se determina por el
cambio quimico producido en un substrato estable. Para el céalculo
de la dosis se requiere conocer el valor de G gue se expresa

come el numero de moléculas transformadas por cada 100 eV de



utilizada para excitar la emision de luz, la cual tiene 1lugar en
un cierto tiempo caracteristico tc después de la absorcidn de 1la
radiacieén, tal tiempo permite clasificar los procesos
luminiscentes como se puede ver a continuacién: E1 proceso
fluorescente es aquel en el que tc < 10wseg., este valor provee
de una definicién para el proceso ya que la emisidn toma lugar
simultdneamente con la absorcién de la radiacidén y cesa
inmediatamente en ausencia de ésta, sin embargo el proceso
fosforescente se lleva a cabo cuando tc >1oqseg., un material que
presente el fendmeno de fosforescencia, emitira luz después de
haber sido expuesto a 1la radicién ultravioleta, radiacién
ionizante o a cualquier otro agente excitante, durante este
proceso, la temperatura se mantiene constante y el tiempo promedio
de vida de emisién, que es el periodo de tiempo requerido para que
la intensidad fosforescente decrezca a (1/e) de su valor inicial,
puede ser del orden de segundos para los materiales en estado

s6lidof?8),

2-3,2 ' Radiofotoluminiscencia:

En el proceso de radiofotoluminiscencia la excitacién se lleva a
cabo mediante reacciones nucleares, rayos gamma, barticulas beta,
etc., en este caso el sodlido es luminiscente sin irradiar. Los
nuevos centros absorben luz y emiten luminiscencia a longitudes de

onda mayores durante el tiempo en el que incide la luz.

2-3.3 Termoluminiscencia:
Se conoce como termoluminiscencia al fendmeno de emisién de luz

visible al estimular térmicamente un sélido el cual se ha expuesto
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Figura 2-1. Cristal que presenta defectos,

A) Frenkel B) Schottky

2-4. Modelo Tedrico del Mecanismo Termoluminiscente

Se han desarrcllado varios modelos que explican el fendmeno
termoluminiscente desde el punto de vista cualitative. Los
primeros en postular un modelo para este fendmeno fueron Randall y
Wilkins en 1945, quienes proponen un nodelo gque supone gue los
electrones que se encuentran en estado metaestable, son llevados
térmicamente a un estado excitado, del cual ellos regresan al
estado base con emisién de termoluminiscencia''?,

Posteriormente Klanses y Wise en 1946 siguieron con los estudios
iniciados por Randall y Wilkins para que Lushchik (1955) e Hill
(1955) continuaran desarrollando la teoria que ya habian propuesto
Randall y Wilkins para los procesos bimoleculares y considerando
reatrapamiento de electrones liberados. Mas recientemente Halperin
y Braner (1960) evaluaron energias térmicas de activacién haciendo
uso ya de las curvas termoluminiscentes desarrolladas hasta esa
época. En el presente trabajo solo se desarrollard el modelo base
de Randall y Wilkins que describe el fendmeno termoluminiscente

en forma general y sencilla.



La manera de explicar el fenémeno es utilizando el modelo de
bandas de un sdlido con respecto a sus niveles de energia como el

que se describe en la figura 2-2.

BC e P ———
v |
B : -

0w TL v A :
e M i . TL
Eh i Ny
| | |
By 6 e <

-
(a) (b) (c)

AVs i 4 rL\%
& ™ p N

(d) (e) (r)

Figura 2-2, Diagrama del modelc de bandas para explicar el
proceso de termoluminiscencia en un cristal aislado
a) bajo radiacion b-f) procesos alternativos bajo calentamiento

donde se suponen una banda de valencia (BV), donde se encuentran
localizados los electrones antes de ser excitados, una banda de
conduccioén (BC), a donde pasan los electrones al ser excitados y
permanecen en movimiento hasta recombinarse o ser capturados'en un
nivel energético metaestable!®,

Si después de la irradiacién se eleva la temperatura del cristal
en cuestion, la probabilidad de que un electrdn abandone el estado

metaestable aumenta considerablemente.



Como puede observarse en la figura 2-2 los electrones localizados
en la banda de valencia reciben de la radiacién ionizante 1la
energia necesaria (z10 eV) para pasar a la banda de conduccién. Un
buen numero de los electrones liberados pueden regresar a su
estado base con la emisién de luz o no: asi como otro tanto puede
ser capturado al nivel de donador (D) con el correspondiente hueco
al nivel aceptor (A). Los niveles donador-aceptor son simplemente
niveles metaestables asociados c¢on defectos del cristal
(incluyendo impurezas), c¢uando el cristal es calentado, el
electrdn, el hueco o ambos (sequn la energia con que hallan side
atrapados) seran liberados térmicamente y la temperatura a la cual
se lleva a cabo esta liberacidn, sera una medida de la energia
térmica de desactivacién necesaria para que el electrén sea
liberado '°',

El portader de carga liberado puede recombinarse con su parte
opuesta todavia atrapada emitiendo termoluminiscencia como se
muestra en b y c de la figura 2=-2. También puede suceder que los
electrones y los huecos sean liberados mas o menos gimultaneamente
y se recombinen en un sitio completamente nuevo llamado el centro
de luminiscencia o de recombinacién (figura 2-2d).

La curva de luminiscencia podra en estos casos, representar la
energia térmica efectiva de activacioén necesaria por el par
electrdn-hueco atrapade, para vencer una barrera potencial entre
la trampa y el centro de recombinacisn'!!

Un portador de carga atrapado tiene una probabilidad finita de ser
reatrapado (figura 2-2e). Se pueden presentar situaciones en las
que los portadores liberados se recombinan directamente sin ser

excitados dentro de las bandas de conduccién-valencia (figura

10



2-2f). Segun este modelo existen dos posibles caminos para que los
fotones termoluminiscentes puedan ser emitidos, después de haber

dado al cristal una energia E suficiente en forma de calor !4,

1) El electrdn recibe la energia suficiente para ser llevado a la
*banda de conduccién y moverse libremente hasta recombinarse con

una trampa hoyo emitiendo un fotdn termoluminiscente.

2) Al suministrar energia al cristal, ‘la trampa hoyo que debe ser
menos estable que la trampa electrdn, puede moverse hasta
recombinarse con un electrén atrapado emitiendo un fotdn

termoluminiscente.

La energia E (profundidad de la trampa), es la energia asociada
con la temperatura que se necesita para que exista la emisidén de
fotones termoluminiscentes, al aumentar la temperatura se aumenta
la probabilidad de emisidén de fotones, hasta llegar a un maximo
que es caracteristico de cada fésforo.

15 B
|

!

!
8+ !
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Respueata TL (u.c.)

Temperatura (*C)

Figura 2-3, Curva termoluminiscente tipica



La curva de luminiscencia es lo que mejor caracteriza a

fosforo, si en el cristal existen estados metaestables

diferente energia Ei' entonces apareceran tantos maximos

probabilidad como estados metaestables de energia existan en

cristal (figura 2-3).

Tomando en cuenta las consideraciones anteriores, se

un
de
de

puede

escribir el sistema simplificado de ecuaciones diferenciales de

Schén, para la densidad de electrones en la trampa {1,

BiCE) = —qi(e)mce) (1)
y la densidad de electrones en la banda de conducciédn,

L= it me)-me (2)
donde:

7i{t )= Probabilidad por unidad de tiempo para

que

se

libere un electrén dela trampa i, haclia la banda de

conduccdién,
hi(t) = Concentracidén de electrones en la trampa {1.

Ci = Concentracidén de electrones en la banda de

conduccién que viene de la trampa 1.

i = Probabllidad de transicién por unidad de tiempo

de los electrones hacia la banda de valencia.

12



Como la intensidad I(t) de termoluminiscencia es proporcional al

nimere de transiciones.radiativas por unidad de tiempo y volumen

durante el ciclo de calentamiento, se puede escribir:
I(t) = £ Ii(t) = £ mich (3)

Si se considera que Ci1, es constante, la solucion de
ecuaciones (1) y (2) es la siguiente:

Da la ecuacién (1), se tiene,

}"’,-',l;—{i)ir ri(t)de (4)

haciendo la integracidn en ambos lados y despejando hi{t)

-5t qs(t)de
hi(t) = hito)e ° (5)

como Ci es constante, de la ecuacidn (2) se despeja pici

donde se tiene,

wer = p(e)h(e) (6)
sustituyendo (5) en (6) y utilizando la aproximacién de
ecuacidén (3) se tiene:

~I* (e )de

Ii(t) = yi(t)m(o)e ° (7)

las

de

la

Por otro lado, la probabilidad por unidad de tiempo para que se

libere un electrén de la trampa i, hacia la banda de conduccién,

con una profundidad de trampa E, a una temperatura T, es de la

123



forma'?!:

ri(t) = se 5/*T

(8)

donde k es la constante de Boltzman y s es una constante, la cual
puede variar con la temperatura. Si a la trampa se le considera
como a una caja de potencial, s serd del orden de la frecuencia
vibracional = del cristal (ZOOOcmﬂ)lZ:”.
Sustituyendo (8) en (7),

- se” T

“hicoye ° (9)

Ii(t) = se

si se denomina f# a la velocidad de calentamiento y se considera
constante se tiene,

gt =48T / B (10)

sustituyendo (10) en (9),

T -E/kT

~E/xT —‘/BIA" ar

In(t) = h(0) se e (11)
Esta expresidn, representa la curva temoluminiscente', para un
fésforo que contiene trampas de una profundidad E, factor de

frecuencia s y una velocidad de calentamiento 8.

2-5. Determinacidn de la energia de activacicn (E)

Y el factor de frecuencia (s)

Existen varios métodos para determinar la energia de activacién

E y el factor de frencuencia s, 1los mas comunes Yy que

14



describiremos brevemente aqui son: decaimiento isotérmico;
diferentes velocidades de calentamiento; resplandor inicial vy
forma de la curva.

2-5.1 Decaimiento isotérmico: Este método consiste basicamente en
un calentamiento rapido de la muestra, la cual ha sido previamente
irradiada a una temperatura especifica, posteriormente se procedc
a la medicién del decaimiento fosforescente para 1lo cual se
mantiete la muestra isotérmicamente a 1la temperatura
especifica“m. Posteriormente se traza la grafica 1ln(t) vs T=

(temperatura maxima) 1la grafica muestra convenientemente 1la

sigulente relacién lineal:
In(t) = Ta { l*ffs'rf’ In(s)) y - n¢s) (17)

donde T es la temperatura a la cual el fosforo decae por
fosforescencia y B es la razén de calentamiento. En este
procedimiento, Te corresponde a la temperatura abajo de la cual la
probabilidad de que el electrdn escape de la trampa es igual a

uno (figura 2-4).

T:¥miletie, BN

Respuesta TL

Temperctura to¢)

Figura 2-4. Curva tipica que muestra la temperatura T a la cual

la probabilidad de escape del electrén es igual a uno.

15



La funcidén F{s,B) >> 1 y dado el valor de E como:

E=7Tafl+ £(s,8)] Klns (18)

En la ecuacién (17) el wvalor de (1 + f£(s,B) 1In(s)i/ T
corresponde a la pendiente de la linea recta y In(s) es una

interseccion . Haciendo In(t j=0 se obtiene f£({s,B)=(Ta — T)/ Ta.

2-5.2 Diferentes velocidades de calentamiento: Hoogenstraaten en
1958, propuso utilizar diferentes velocidades de calentamiento
para evaluar E, basandose en la variaciodn de Ta con la velocidad
de calentamiento. De la grafica de ln(Tnz/ B) contra 1/ Tm se

obtiene la siguiente relacién 1ineal'®’,

In(Ts"/ B) = E/K(1/ Ta) + In(sK/E) (19)

La linea recta que resulta de la ecuacién (19) da una pendiente
igual a E/K y la interseccién de In(sk/E). La energia de
activacién E se puede evaluar de la pendiente y s de 1la

interseccidn.

2-5.3 Resplandor inicial: Esta teoria fué propuesta por Garlick y
Gibson en 1948, considerando una cinética de segundo orden y con

la siguiente ecuacién termoluminiscente:

oS’

-2
I = no®s' exp (=E/KT) [ 1 + J‘:oexp(-E/KT)aT 1 (20)

16



Para calcular E y s, este método considera basicamente que dentro
de la parte del resplandor inicial (T ¢« T=) la razén de cambio del
electron atrapado es insignificante y por tanto la intensidad es
estrictamente proporcicnal a exp(-E/ KT), el factor de frecuencia
escencialmente permanece constante a todas las temperaturas y esto
no se debe a gue el resplandor del pico pertenezca a diferentes
niveles de trampas“'. Asi al dibujar una grafica de ln(X) contra
1/T se obtiene una linea recta con una pendiente igual a -E/X.
Esto es lo gque hace posible la evaluacién de E sin conocer
previamente el valor de s, con la ayuda de la siguiente ecuacién:
E= -k 450 (21)
2~5.4 Forma de la curva luminiscente: Los pardmetros requeridos se

muestran en la figura 2-5

H T:Tm-T4
- H 8:T2-Tm
. H w:T2-7
3 IO A
£ ;
@
L3
°
& .
i
\{] Tm T2

Temperatura (*c})

F‘igt._lra 2~5, Curva de un pico termoluminiscente aislado
mostrando los parametros de la forma de la curva,

donde Ta, Tt y T2 son respectivamente 1la temperatura del

resplandor en el pico y las temperaturas a cada lado de Ta

17



corresponden a la mitad de la intensidad del pico.
Estas temperaturas son dependientes sobre Ja forma de la curva, se
han desarrollade algunas ecuacicnes para relacionar £ con todas o
algunas de estas temperaturas presentdndose algunas de ellas a
continuacién:
*+ Método de Lushchik, Este método grdfico utiliza la parte
descendiente de la curva considerando que el Area de la mitad del
pico es iqual a el 4drea del tridngulo, teniendo idéntica altura y
anchura. Para una cinética de segundo orden la expresién para
evaluar E es:

E = 2KTm°/ & (22)
donde & = Tz-Tw es la anchura hacia la parte descendiente de la
curva'?!!,
* Método de Halperin-Braner, Este método considera que el area de
la mitad del pice es la misma que el drea de un tridngule y para
una cinética de segundo orden la expresion es:
2KTm’

m
—_— (1-34) (24)

donde A = 2KTm/E y T = Tw-T1 es la anchura de la parte elevada de
1211

E =

la curva
* Método de Chen. Este es un método empirico y es una aproximacién
del método anterior. Utilizando 79 y T2z y considerando que expaA

= 1+A, La ecuacidén (24) se transforma en:

1.76Tn

E = 2Kta =512=7 (25)

donde w = T2 - Ti1 es el ancho del pico. En todos los casos el

factor de frecuencia puede ser evaluado por medio de la derivada

de Randall-wilkins''°', que es una ecuacién en funcién de T, e

igualando a cero nos quedal'S':
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——EE; = 5 exp(=-E/KT) (26)
KTm

2-6 Factores que pueden afectar la curva termoluminiscente,

2~6.1 Forma, conductividad y cantidad de la muestra.

Dado que la muestra se calienta gradualmente empezando con la
parte que estd en contacto con la plancheta, posteriormente el
calor se conduce al resto de la muestra, una cantidad muy grande
de la misma, puede ocasionar gue la parte gue no estd en contacto
con la fuente térmica emita un pico termoluminiscente a baja
temperatura o también puede ocurrir que se emita un pico a mayor
temperatura debido a la porcidén de muestra que esta en contacto
con la plancheta. Esto traeria como consecuencia gque la curva
termoluminiscente no estuviera bien definida. Este efecto se
acentia a velocidades de calentamiento muy altaﬁ“’h

Al trabajar muestras en polvo se debe considerar que éste no tiene
la misma conductividad que los cristales, por lo tanto si se desea
obtener una curva termoluminiscente con exactitud razonable se
debe considerar una cantidad iqual de muestra para efectuar todas
las lecturas y ademas se debe tratar de que el polvb siempre
constituya una capa delgada sobre la plancheta del detector
termoluminiscente.

2~6.2 Tipos de radiacidn.

También se pueden producir diferentes curvas de termoluminiscencia
al utilizar diversos tipos de radfécién, esto se debe

principalmente a que no tienen la misma energia. En la figura 2-6
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se puede ver el cambio en la curva al ser expuesta a diferentes

tipos de radiacién como lo son los neutrones térmicos y los rayos

gamma'*®!,

\'. __nputrones
*+,, Vrmicos

Respuesta TL

Tiempoiseq.)
Figura 2-6. Curva de termoluminiscencia del LiF (TLD-100)
al ser irradiado con neutrones térmicos y rayos gamma.

2-6.3 Nivel de exposicion.

Las variaciones en 1los niveles de exposicidén algunas veces

producen cambios en la forma de la curva termoluminiscente, debido

10 6y
]
-
g
1
g o
a
[
c
0.16 Gy

Temperatura (*c)

Figura 2-7. Curva de respuesta termoluminiscente de CaFa:Dy

a diferentes exposiciones de radiacién,
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a que no todas las trampas se saturan a la misma exposicidn, en la
figura 2-7 se puede apreciar el cambio en la forma de la curva del
CaF2:Dy con diferentes exposiciones de dosis!!!,

Siempre que la respuesta del fésforo sea reproducible y constante,

ademas de utilizar el dosimetro en forma rutinaria, este fendmeno

no tendra gran importancia.

2-6.4 Uniformidad en la velocidad de calentamiento.

Aunque la profundidad de la trampa es una caracteristica de una
imperfeccidén dada, la temperatura a la cual aparece un determinado
pico ne es una magnitud fija, ya que el hecho Qe introducir
cambios en la velocidad de calentamiento de una misma muestra
tiene pronunciados efectos en la curva. Ignorande otros factores,
el duplicar la velocidad de calentamiento, duplica la altura de un

pico y la curva es correspondientemente mas estrecha, como se

(1o}

puede ver en la figura 2-8

Respuesto TL

Tiempo de calentamiento (min}

Figura 2-8. Efecto de la velocidad de calentamiento

en la curva ternoluminiscente
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Por lo visto anteriormente, todo informe de la temperatura a la
cual aparece un pico debe, considerarse en funcidén de la velocigdad
de calentamiento utilizada para las lecturas del fdésforo.

Para determinar la dosis absorbida, se mide la cantidad de luz
emitida gue corresponde a el area total bajo la curva o upa parte
de la misma, o bien se lee la altura de un determinado pico. En el
gltimo caso la velocidad debe ser reproducible para evitar

fluctuaciones en la altura del pico al variar la misma.

2-6.5 Historia de la irradiacioén y calentamiento de la muestra.

Como se puede ver en la figura 2-9, un calentamiento previc a la
lectura del fésforo modificari la curva del dosimetro, este tipo
de calentamientos se utiliza ganeralmente para eliminar picos a
bajas temperaturas, asi como para lograr efectos de

sensibilizacién en los mismos.

Respuesta TL
Respuesta TL

Temperatura i%c) Temperaturg (*c)

Figura 2~9, curvas de termoluminiscencia de CaSOa
(a) lectura sin precalentamiento
(b) lectura después de un precalentamiento de 10 min. a 100°C.
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si el fdésforo se vuelve a utilizar sin el tratamiento térmico
adecuado, la curva termoluminiscente puede variar; esto puede
ocurrir también después de que el fésforo ha sido expuesto a
cantidades muy grandes de radiacién, apareciendo lo que se conoce

como radiacidn no deseada.

2~7. Propiedades de los dosimetros termoluminiscentes

Para que un fdsforo sea util en dosimetria termoluminiscente debe
de cumplir con ciertas caracteristicas, a medida en que éstas se
cumplan nos dard una idea de que tan adecuado resultara nuestro
dosimetro para las aplicaciones que se le desee dar al mismo. La
respuesta termoluminiscente de un fdsforo es especifica para cada
material, por lo que nos puede servir para clasificarlo ademis de
identificarlo en un momento dado. Desde este punto de vista se
puede intentar preparar un dosimetro gque reuna ciertas
caracteristicas para los fines gue convengan. Los requisitos
basicos entonces son los siguentes:

a) Alta sensibilidad, La sensibilidad es la cantidad de 1luz
liberada por el fésforo por unidad de exposicién a la radiacién.
Las caracteristicas del fésforo son las que determinaridn 1los
limites en el intervalo de sensibilidad atil, ademds del detector
de termoluminiscencia que se esté empleando para la lectura de los
fosforos. En el caso de los dosimetros preparados en el
laboratorio, la sensibilidad se puede ver afectada por el
tratamiento a que son sometidos antes de utilizarse y también al
variar 1la concentracién de los reactivos utilizados. La
sensibilidad se puede incrementar al introducir un activador“"“

en la estructura cristalina del compuesto original.
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b} Curva de termoluminiscencia simple. Es 1la representacién
grafica de la cantidad de luz emitida como una funcidn del tiempo
o de la temperatura. El srea bajo la curva termoluminiscente es
una constante para un material y una dosis determinados.

La curva de termoluminiscencia de un dosimetro es lo gque mejor lo
caracteriza; ¢sta presenta un numero de maximos correspondientes
al nimero y concentracidn de los diferentes tipos de trampas.

La aparjicién de picos en la curva termoluminiscente a temperaturas
altas son inconvenientes ya que seria dificil distinguir entre
termoluminiscencia y luz infrarreja, lo que ocasiona errores en
la lectura, convirtiendose en un problema de instrumentacion. As{i
la aparicioén de picos a temperaturas bajas, implica que existen
trampas en el sdlido que se desocupardn facilmente a temperaturas
tan bajas como la ambiente, por lo que estos dosimetros resultan
inadecuados para utilizarse en mediciones a largo plazo. Una curva
de termoluminiscencia sin picos bien definidos hace dificil 1la
seleccién del punto final apropiado para la integracion, ya que la
integral de la TL como una funcién del tiempo es proporcional a la
termeluminiscencia total.

c) Estabilidad de las trampas. Un dosimetro serd estable cuando la
energia absorbida durante una irradiacién previa se libera a
temperatura ambiente en cantidades insignificantes comparada con
la cantidad total; esta pérdida se relaciona directamente con el
nivel de energia al cual se encuentran localizadas las trampas en
el dosimetro. Lo ideal es que éstas se concentren a la temperatura
en que aparece el pico principal en la curva TL del dosimetro,
como es comin que algunos electrones queden atrapados en otros

niveles de energia inferior, es conveniente dar un tratamiento
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térmico previo a la lectura con el fin de liberar estos electrones
obteniendo asi respuestas reproducibles.,

d) Curvas de respuesta a la dosis., La curva ideal de respuesta de
un dosimetro TL contra dosis, debe ser lineal o bien producir una
linea recta en escala logaritmica, el intervalo de exposicion
donde es 1til el dosimetro para facilitar de esta manera su
calibracién y su uso.

e) Independencia de la rapidez de dosis. Un buen dosimetro no debe
presentar diferencia en su respuesta a una intensidad de dosis
dada, aungue se varie el tiempo de exposicién.

f) Independencia de 1la energia. Un dosimetro tendra buena
respuesta a la energia si su respuesta por unidad de dosis o
exposicion muestra solo un pequefic cambio con la energia de la
radiacion. Este problema se puede solucionar en algunos fésforos
mediante el disefo de filtros o blindajes apropiados, dependiendo
de las caracteristicas de cada uno.

g) Supralinealidad y tribotermoluminiscencia minima. Estos dos
fencmenos constituyen un factor negativo para el uso rutinario de
los fosforos termoluminiscentes y es frecuente que se presenten en
muchos de elleos. La supralinealidad se presenta en el dosimetro
cuando su respuesta a la radiacidn deja de ser lineal con respecto
al tiempo o a la cantidad de termoluminiscencia liberada. Con el
£in de explicar el fénomeno de supralinealidad Suntharalingam y

Cameron[ 10}

discuten la posibilidad de un nivel extra de
atrapamiento en el modelo de bandas de energia. Muchos modelos se
hap desarrollade con el f£in de explicar caracteristicas
particulares del comportamiento de un cierto material. Esto

significa que el fénomeno tiene varias explicaciones plausibles
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peroc ninguna puede predecir observaciones axperimentales hasta el
momento, Otra causa alternativa relacionada con la medida de la
eractitud es la tribotermoluminiscencia o captura de cargas en las
trampas termoluminiscentes y se considera como la luz emitida
cuando algunos materiales se someten a determinados procesos
mecanicos como lo son: molido, tamizado, frotamiento y
manipulacion. Muchos fdsforos exhiben este fénomeno, el cual puede
causar muchos errores si no se le considera. Este es mas
problemdtico para muestras en polvo que en aquellos materiales en
forma cristalina, debido a gque interviene un constante movimiente
lo que provoca friccidén, se ha supuesto que su eliminacidn se
puede obtener mediante el uso de una atmésfera libre de oxigeno
durante el tiempo de lectura ya que se cree que la presencia del
oxigenc es necesaria para obtener una respuesta
tribotermoluminiscente significativa; por esta razén la lectura se
desarrolla en una atmésfera de nitrdgeno o argdn. Estos dos
fendémenos constituyen factores negativos para el uso de los
dosimetros.

otraé caracteristicas son:

h) Espectro de emisicn TL en el intervalo de 3000-6000A.

i) Facil preparacidén, economia y reutilizacién.

2-8. General idabes sobre el sulfato be calcio

activabo con bisprosio como bos{metro If
La curva termoluminiscente del CaSOu«:Dy presenta un pico principal
a 220°C y su espectro de emision consiste basicamente en dos picos

a 480 y 570nm. Los fosforos expuestos a miles de Grays estan
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dominados principalmente por un pico a 220°C y los fosforos que
estan expuestos a dosis mas elevadas se ven dominados
priacticamenete por un pico a 250°C; el cual incrementa la
supralinealidad, siendo dominado en su totalidad por este pico a
una dosis de 10°Gy. El dosimetro tiene una respuesta lineal hasta
1OSGy y con dosis mayores a ésta llega a la supralinealidad. Se

pueden ver signos de saturacidn a dosis de 107Gy“"'.

1331 gsobre este fésforo

Los datos presentados por Mc Dougall
muestra respuesta lineal hasta ztloscy y supralineal hasta
2.5+10%y.

Becker para este dosimetro midié exposiciones de = 30mGy, con una
desviacién estandar de 100 a 1000mGy o=$4% y o=:2% para dosis que
exceden 2*10’mcy‘“'.

Mc Dougall encontrd que para energias mayores de 10°kev se tiene
una respuesta constante, observando una fuerte dependencia a bajas
energias del foton'®,

Por otra parte Yamashita publicé que la respuesta del fésforo a
energias de 60Kev es 1.4 veces la de la radiacion gamma de
60 (48]

También se ha observado gue el CaSOs:Dy tiene un decaimiento en el
pico principal de 1-2% en un mes y de 5-8% en 6 meses para

radiacion gamma tasy

conservande la muestra en la obscuridad y
con una exposicidén mensual a la luz del 5%.

‘El ‘pico a 80°C se pierde en pocas horas y el pico.a 120°C en
solamente unos dias.

La tribotermoluminiscencia que presenta el CasOs es menor per un

‘factor de 5 que la del LiF:Mg al comparar las alturas de los picos

de las curvas termoluminiscentes y en un factor de 30 cuando se
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comparan las sumas de la luz.

Una hora de exposicidn a la luz Qel sol equivale a una exposicioén
a los rayos gamma de aproximadamente luamcy'z".

El foésforo presenta una eficiencia constante para mds de 100
irradiaciones después de que se le did el tratamiento térmice
adecuado para borrar la informacién del fésfaro!®,

Chandra encontrd que se puede medir la radlacidén UV para el
CaS04:Dy entre 4x10% Yy 4+10* erg/mnf linealmente; la curva
resultante de dicha irradigcién exhibe tres picos a 145, 215 y
355°C, se observa una dependencia al aumentar la sensibilidad 300
veces cuando la longitud de onda disminuye de 250 a 200nmt 14,

Una de las principales ventajas del sulfato de calcio activado con
disprosio, es que presenta una sensibilidad muy alta, es por eso
que se eligid dicho material para llevar a cabo este trabajo de
tesis, ademds de que es un dosimetro gue se ha’  estudiado
previamente.

A continuacién se presenta una tabla mostrando la sensibilidad
relativa del CaS0«:Dy comparada con otros dosinetros

termoluminiscentes
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LDetect:or Forma Hedida Sensibilidad

LiFtKg, T} Cristales Ix3x1 Ina 1.0

(TLD=-1001 3

CaF _:Dy Cristales Ix3Ix1l mom 20.0

LIFimg, TI En tefidn 6max0. 4mn 0.25
cas0 :by En teflén bmrmx0. 4mn 10.0

LIZB‘O_’:Hn En tefldn 6mox0. 4mn ¢.005

Tabla 2-1. Sensibilidad relativa de algunos fosforos TL
a gammas de Cobalto-60

Foésforo Sensibilidad rel. a LiF Fondo (mR-1-equiv_)_|
LiFiHg, T} 1.0 2

(TLO-100)

Caf Ly 4.3 2

LIFimg, Tt de. s 1

CaS0_:Dy 3i.0 0.1

Li,B 0, 5K 3e.0 0.2

Tabla 2-2. Respuesta a radiacion gamma de fdsforos TLD
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Capitulo IIX
INTRUMENTACION ASOCIADA

En el Instituto de ciencias Nucleares se cuenta con dos
irradiadores gamma de wco, que son el Gammabeam-651PT y el
Gammacell-200.

J=1. El Gammacell-=200.

El gammacell-200 es un irradiador con 3650 Ci nominales de 5°¢o,
consiste basicamente de una fuente de forma anular, un blindaje de
plomo alrededor de la fuente y una cavidad cilindrica (émbolo) que
se mueve verticalmente a través del centro de las fuentes con una
camara de irradiacién de 13.9cm de largo por 8.9cm de diametro,
donde se coloca la muestra a irradiar desde afuera. Pueden
introducirse hasta la camara muestras ligquidas © gaseosas. Llas
conexiones mecdnicas y eléctricas son por la parte superior del

émbolo de la unidad, como se puede ver en la figura 3-2

Figura 3-2. Gammabeam-200

3-2. Equipo lector termoluminiscente,

El equipo necesario para llevar a cabo la lectura
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termoluminiscente puede ser muy simple o se puede utilizar con
instrumentos mas sofisticados, de acuerdo a las aplicaciones
especificas que se deseén.

El micleo de todos los disefios es el sistema de deteccidn, la
unidad de control de temperatura y la estufa o calentador.

Se describiran a continuacién algunos de los componentes
necesarios para la deteccidén de 1la termoluminiscencialz&jah

El proceso de calentamiento de los dosimetros generalmente se
divide en tres etapas diferentes para su estudio, que son:

El 1) pre-calentamiento, 2) la lectura en si y 3) el
post-calentamiento.

El precalentamiento se aplica para remover los picos de la curva
de luz mas bajos, es decir, con el propésito de vaciar las
trampas de baja energia ya gque por debajo de los 100°C estan
sujetos a un fuerte desvanecimiento.

El procedimiento de post-calentamiento se efectia con el f£in de
borrar o remover la sefial residual del dosimetro y/o restaurar la
distribucién de las trampas en la red cristalina del mismo para
que - se pueda utilizar nuevamente.

Los pasos anteriores se llevan a cabo utilizando genecralmente
muflas, en algunos cascs seé puede combinar para gque sdélo se
efectie un ciclo de calentamientoe en 1) y 2), pero para estoe el
instrumento de lectura debe estar programade previamente.

Cuando se trata de investigaciones es importante gue la respuesta
entre la temperatura y el tiempo sea lineal, pero en medidas
rutinarias esta relacidén es demasiade lenta, por lo qgue es
preferible hacer un incremento rapido en la temperatura aungue la

respuesta no sea lineal.

31



El cridstato es necesarioc para obtener las grdficas de 1la
respuesta termoluminiscente entre temperaturas que van desde
temperatura ambiente (20°C) hasta temperaturas cercanas a los
600°C, el criéstato contiene una camara gque encierra al
calentador, un gas de llenado de la camara, el cual debe ser de
alta pureza; comunmente se utiliza nitrégene o arxgén. Una
consideracién que se debe tomar en cuenta para el disefio de la
cdmara es la posicidén del detector de luz, que generalmente es un
tubo fotomultiplicador, con respecto a la muestra. El1 tubo
fotomultiplicador debe estar suficientemente cerca de la muestra
para que de esta manera se tenga una buena coleccidén de lugz,
teniendo cuidado de que no quede tan cerca que pueda ser danada
por el calor emitido por 1la plancheta. La siguiente figura

muestra el equipo lector termoluminiscente.

Figura 3-2, Equipo lector termoluminiscente

modelo Harshaw 2000

La parte mas critica del criostato es la plancheta, que es una

lamina delgada con dimensiones tipicas de 0.025cm por 1l-2cm por
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4-5cm. El1 método mds comin para elevar la temperatura de la
plancheta es mediante el paso de corriente eléctrica a través de
ésta. La baja inercia de la plancheta origina velocidades de
calentamiento altas (10°C/seg.), 1o cual facilita eficazmente el
enfriado al finalizar la lectura.

Para medir la intensidad de la emisién termoluminiscente, el
dispositivo mas conveniente es el tubo fotomultiplicador del cual
hay dos métodos posibles de operacién, los cuales son el de
corriente directa y contec de fotones. )
Dentro del método de corriente directa la mayoria de los tubos
fotomultiplicadores utillizados en aplicaciones termoluminispentes
tienen algunos diodos (6-14) y ventanas de aproximadamente 52mm de
diadmetro. La sensibilidad que se pueden obtener con estos catodos
es de 70-100pA/lumen aproximadamente, y del &dnodo es de
2000A/lumen aproximadamente. Generalmente la corriente del anodo
es amplificada y leida posteriormente en un picémetro y la sefal
obtenida es transformada por un convertidor anoldgico-digital para
ser archivada en la memoria de una computadora para que analice
los datos. los fotocatodos mAs comunes son los bialcalinos, estos
son importantes ya que son la parte mas escencial de los tubos
fotomultiplicadores, generalmente son de KCs o RbCs, estos
materiales tienen una alta ganancia, pero tienen un gran
inconveniente ya que presentan respuesta espectral, generalmente
los fotocatodos biocalcalinos tienen una respuesta aguda en 420nm,
lo cual correspende a una maxima emizién de longitud de onda de
muchos fésforos termoluminiscentes por lo que se ve limitado el
uso del tubo fotomultiplicador en la deteccidon de regiones de

longitud de onda corta.
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Los materiales del fotocatodo tienen 1la tendencia de producir
electrones mediante la emisién termoidnica y aun estando en
ausencia de luz presenta una corriente de 10%A aproximadamente.
Esta corriente oscura conocida también como ruide se puede reducir
mediante el enfriamiento del tubo durante su uso sin la necesidad
de perder sensibilidad. Otro de los problemas de los tubos
fotomultiplicadores es su envejecimiento, es decir que 1la
sensibilidad decrece progresivamente con el uso o simplemente por
la edad del mismo, Para cerciorarse de tal envejecimlento y de
esta manera conocer la sensibilidad del tubo fotomultiplicador se
debe hacer una calibracién constantemente con una fuente de luz
calibrada, con una muestra radiactiva o también es posible
utilizar cristales como por ejemplo NaI:Tl.

Dentro del método de contec por fotones se involucra el
procesamiento digital de la corriente en pulsos del #4nodo que
corresponden a la interpretacidn individual de los fotones en el
cdtodo. Cada fotdn que incide en el catodo produce un pulso de
electrones en el Aanodo, cada -uno de estos pulsos duran varios
nanosegundos y puede haber mas de 10° arribando por segundo. Los
pulsos pueden ser contados en intervalos de tiempo establecidos,
El total de cuentas durante un cierto periodo es una medida del
nimero de fotones gue interactian con el catodo. Un convertidor
digital analdgico se puede utilizar para convertir la sefal y usar
grdficas representativas del fenémeno en cuestién, mientras que. la
salida digital proveniente del contador puede ser procesada por
una computadora para su analisis. Este método tiene gran utilidad
para medidas de bajas intensidades de luz y taﬁbién resulta muy

provechoso por su baja razdn de sefial de ruide gue lo hace muy
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sensible (Beta secondary Standar).

En este trabajo se utilizdé un osciloscopio digital a 'la salida del
detector termoluminiscente, dicho aparato da opciones para
almacenar las sefiales en disco y posteriormente ser analizadas en
una computadora PC.

Para el andlisis de las graficas se utilizo el paquete de 16:@5
123 y un programa de cénversidn para gque se puedan leer en dicho

paquete.
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Capitulo 1V

DESARROLLO EXPERIMENTAL

4=1. Callbracidn be la fuente be rabiacién de  “°Co

Gammacell-200

Con el fin de conocer exactamente la exposicién a la cual fueron
expuestos los dosimetros en estudio, en la fuente de radiacion de
6°<:c:, Gammacell-200, se hace una calibracidn de la misma con un
dosimetro que generalmente es primario como lo son las camaras de
ionizacién de gases o los calorimetros, o en su defecto hacerla
con un dosimetro que aungue no es primario, se conoce el
comportamiento exacto gue sigue dicho material, Este es el caso
del dosimetro de Fricke, el cual se utilizdé en este trabaijo.

La calibracién de cualquier fuente de radiacion, consiste
basicamente en irradiar el dosimetro a diferentes dosis de
exposicidén, posteriormente se traza la grafica de la respuesta del
fésforo contra el tiempo de jirradiacién. Una buena calibracidn
dard como resultado una linea recta o ;onduce a la misma cuando se
hace la grafica en forma logaritmica.

El Gammacell-200 se calibrdé con el dosimetro de Fricke, que es una
solucién de sulfato ferroso en acido sulfurico, los tiempos
elegidos fueron: 5, 10, 20, 30, 60, 120 y 180 min, una vez que ya
se irradié la solucidén, se leysé en un espectrofotdmetro UV a
304nm, obteniéndose como resultado la densidad éptica DO del Fe’*
producido, el cual nos permite conocer la dosis si sustituimes en
la siguiente férmula: D = 278 (DO), obteniéndose 1la dosis de

exposicidén en Gy directamente, a continuacién se presentan los
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resultados en la figura 4-1.

Gm Y r
,l —~ Teorico i
| o Experimental :
3 ol |
& ot
N H '
o ! !
o | ;
[o] . '
o 200+ |
| :
0 + u t + l
30 80 °0 120 150
Tiempo (min.)
Figura 4-1, Grafica de la calibracién del Gammacell
4-2, Galibracidn bel Detector Xermoluminiscente

Para cualguier dosimetria que pretenda ser confiable y exacta es
necesaric gque 1la instrumentacién asociada con la misma sea
calibrada, en el caso de la dosimetria termoluminiscente cualquier
variacién en el equipe nos arroja resultados totalmente

diferentes'?¥,

4-2.1 Fuentes de error.

Las principales fuentes de error en un equipo termoluminiscente,
se clasifican en: variacion en la sensibilidad del detector,
variaciones en la eficiencia de colimacidn de la luz emitida por
el fosforo, varlaciones en el ciclo de calentamiento y variaciones

en la corriente obscura'''l.
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# Variacién en la sensibilidad del detector: esta variacidn es la
sensibilidad a la sefal de salida por unidad de luz que entra al
detector. Los errores mas comunes generalmente son: i} agotamiento
del detector y ii) cuando ld sefial de salida no es linealmente
proporcional a la luz gue entra al detector.

# Variaciones en la eficiencia de colimacidén de la luz emitida por
el fésforo: los detecteres se disefan de tal forma que una
fraccion constante de la luz emitida por un cierto tipo de fdsfore
llegue al detector de esta manera los posibles errores son: i)
variaciones en la posicién del fdsforo con respecte al detector y
ii) variaciones en las propiedades dépticas del fésforo y en el
camino que tiene que viajar para llegar al detector.

¥ variaciones en el ciclo de calentamiento: al fésforo se le debe
aplicar un calentamiento perfectamente controlado, esto se debe a
gque en la mayoria de los casos la emisidn termoluminiscente es
furtemente dependiente del tratamiento térmico que se le dé al
dosimetro. Dos de los métodos por los que se puede llevar a cabo

el calentamiento son''® *7!:

1} Método indirecto, consiste en
poner el dosimetro sobre una plancheta que se calienta por medio
de corriente eléctrica o haciendo pasar gas sobre él. 2) Método
directo, consiste en calentar e) dosimetro por ultrasonido,
infrarrojo ¢ un dieléctrico_.

Para uso comercial el método que se utiliza comunmente es el
indirecto, en el cual pueden existir errores como lo son:
transferencia de calor del medio de calentamiento al fésforo y
también el ciclo de calentamiento.

# Variacion en la corriente oscura: eésta se define como la lectura

obtenida cuando un fésforo no irradiade es leido. Aun cuando esta

38



lectura esta asociada al dosimetro una gran parte se debe al
instrumento de lectura en si, la cual proviene de: i) ruido en el
detector, ii) radiacidn infrarroja de dreas que estan sujetas a
calentamiento y 1iii) quimiluminiscencia (luz emitida aurante la
oxidacién de impurezas org&nicas).

Para la calibracién del detector se deben mantener todos los
parametros constantes una vez que ya se eligieron, ya que el
variar cualquiera de ellos implicaria una nueva calibracidén. Un
parametro importante es la razén de la rapidez de calentamiento
que se le da al dosimetro, a continuacidn se presenta la gréfica
de temperatura contra tiempo de integracidén (figura 4-2)

0.080

T max,

Razon
0.0804

Periodo de

Temperatura (*C)

0,040+
4
integracion
0,020
0.000 + + + + + ¥

10 20 30 44 S e 7 80

Tiempo (seg.)

Figura 4-2. Grafica de calentamiento contra tiempo del

detector termoluminiscente

que se obtuvo del detector utilizado en este trabajo, en la cual
se puede ver la temperatura maxima, la temperatura de
precalentamiento y la razén lineal de la temperatura, con la gque
se calcula la razén de calentamiento del detector. Para 1la

integracién de la respuesta termoluminiscente se utilizé un
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periocdo de 30seg. y la mixima temperatura se fijé en 300°%.

otros de los parametros que se tomaron en cuenta antes de leer los
dosimetros, fue la corriente oscura del detector y el ruido del
mismo, con el fin de evitar éstos problemas se hacian 10 lecturas
de cada uno de los parametros anteriores antes de leer el fosforo,
conociendo asi cual es la emisién que se debe realmente al

dosimetro.

4-3. Optimijacidn bel métobo be obtemcién bel doslmetro

be sulfato 6c calcio activabo con bisprosio

Este trabajo surgio de la necesidad de contar con un dosimetro
para ser utilizado con fines bioldégicos y ambientales capaz de
medir bajas dosis, ademas de que fuera altamente sensible y que la
pérdida de la energia adquirida por el waterial TL, debido al paso
de la radiacidn con respecto al tiempo, fuera insignificante. De
esta manera se eligiéd el casO«:Dy ya que es un material que

presenta las caracteristicas anteriores.

4~3.1 Método de preparacion.
Para la optimizacion del método de preparacion del dosimetro se

tomaren como base los trabajos previes de VYamashita'*®! y

Becker”', estos métodos se describen a continuacion:

*# Método de Yamashita: se mezcla CaS04:2H20 con Dyz031 de manera
que la concentracién del ultimo sea 0.1 mol % y se disuelven en
H2504. El acido se evapora a 300°C, para que la evaporacidn sea
completa se utiliza un tratamiento en la mufla a 700°C durante

algunas horas. Los cristales son molidos en un mortero vy
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posteriormente tamizados en mallas de 100—200;1“”.

* Método de Becker: se disuelven 75mg de Dyz03 en algunos ml de
H2504 diluido, agregando a la solucitén 250ml de H2$S04 concentrado.
Se calienta a 250°C para agregar 34.4g de CaSO4:2H20 al acido
caliente. Se lleva a evaporacién a 300°C por un tiempo aproximado
de 5 horas. Después de un tratamiento en la mufla de 1 ¢ 2 horas a
700-750°C, se utilizan los cristales gque sean retenidos entre
mallas de 100-300u'".

Se reprodujeron ambos métodos con el objeto de conocer si las
diferencias marcadas en las técnicas, provocan diferencias en las
respuestas de los dosimetros.

La evaporacicén se llevé a cabo en un sistema sellado, el cual
consta de dos matraces, un refrigerante y una canastilla para
llevar a cabo el calentamiento. Con el fin de evaporar el acido,
se le hace pasar una corriente de aire purificado al matraz que
contiene la muestra.

Después de un andlisis cuidadoso de los parametros experimentales
que pudieran influir en las propiedades finales del fésforo
discutido en este trabajeo, se llegé a la cenclusidn de gue las
variables experimentales mids importantes que tenian gque ser

optimizadas son las siguientes:

4-3.2 Variables que influyen en las propiedades del fosforo

Variable Intervalo estudiado
i) Temperatura de incorporacién De 200 a 300°C
del Dy al CaSO4
ii) Temperatura en la mufla De 400 a 900°C
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iii) Tiempo de secado en la mufla De 30 a 120min

iv) cantidad de Ha250¢ conc. De 50 a 150ml

v) Concentracisén de Dyz03 con De 0,01 a S5mol%
respecto al CasSQs:2iz0

Para selr;'ccionar la parte mas adecuada u dptima, del intervalo
estudiado en cada una de las variables, es decir gque la respuesta
sea la mas alta. El criterio que se utilizé en este trabajo para
juzgar la calidad del fdsforo obtenido fue cuando cumplian
satisfactoriamente las siquientes condiciones:

* La pérdida de la encrgia absorbida con respecto al tiempo debe
ser lo mds baja posible.

* La respuesta termoluminiscente debe ser la mas alta posible, es
decir que tenga mayor sensibilidad.

* El pico principal de la curva de TL se debe encontrar a una
temperatura entre 200 y 250°C.

Para la cantidad fija de 209 de CaSOs;2H20 se presentan
en la tabla siguiente las cantidades de Dy203 que se utilizaron
para las diferentes concentraciones,

Concentracidn de Dy_O Cantidad de DyO
en o1 dosfmetro (molx) utitizada (g)

0,00434
0.02172
0.04344
0.08689
0,21722
0.43443
0.086886
2.17216

v -

nuw=00000

0ODoAN-0O

Tabla 4-4. Concentraciones de Disprosio
El tiempo promedio para la sintesis de los cristales a diferentes

concentraciones fue de una semana y el rendimiento obtenido fue
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practicamente del 100%.

Una vez gue ya se tuvieron todas las concentraciones deseadas para
su estudio, se procedid al molido y tamizado de los cristales, con
el fin de homogeneizar el tamario de los mismos, Se utilizaron
mallas de 180, 150, 125 y 106 micras., La respuesta TL obtenida con
los diferentes tamafios de cristal, no tiene gran diferencia, por
" lo que se decidid utilizar los cristales retenidos, en la malla de
125 u, por ser los cristales mejor formados. Los fésforos
obtenideos se colocaron en frascos ambar pequefios con el fin de que
no les afecte 1la luz, para posteriormente ser irradiados a

0
6 Co,

diferentes dosis en una fuente de rayos gamma de
Gammacell-200. Los tiempos que se irradiaron los cristales de
CaS0¢:Dy se encuentran en el intervalc de 5-180min, después de
cada tiempo de irradiacién se leyeron en un datector
termoluminiscente modelo Harshaw 2000-A, el cual tiene un
integrador automdtico modeloc Harshaw 2000-B, Las lecturas
obtenidas estan dadas en uC ¢ nC seguin la energla con que se les
haya irradiado.

Para obtener las graficas termoluminiscentes se le adapte al
equipo un osciloscopio medelo Nicolet 310, el cual digitaliza las
sefiales para que posteriormente se pudan leer con un programa de
Lotus.

Para poder utilizar nuevamente los cristales se les somete a un
tratamiento térmico, éste cosiste en calentar el dosimetro a
400°C durante 90min y a 100°C por 120min, con ésto se tiene la
seguridad de que se les ha borrado totalmente la informacidén a los

dosimetros.
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Capitulo V

ANALISES Y DISCUCION DE LOS RESULTADOS

5-1 Temperatura de incorporacién: La temperatura de incorporacion
es agquella a la cual se calienta la mezcla formada por CaSO«:2Hz0
+ Dy203 + H2S0s para que se lleve a cabo la introduccién del Dy a
la red cristalina del CaS0:i. El encontrar la temperatura adecuada
fue critico, pues se tienen que balancear dos factores gue actuan
en forma opuesta. Por un lado se tiene que la sensibilidad del
dosimetro aumenta al incrementar la temperatura de incorporacion;
pero por otro lado se tiene que la pérdida de la energia absorbida
por el dosimetro es mayor cuando la temperatura disminuye. Se
considerd gque la temperatura apropiada es 300:0.5°C. Esta
temperatura se eligid en base a que a temperaturas mayores se
presenta el problema de que los cristales se tornan de color negro
y la incorporacién del disprosio no se lleva a cabo correctamente,
ya que la energia suministrada es tan alta que al momento de
iniciarse la precipitacion de los cristales de CaSOs:Dy, la mezcla
se proyecta fuera del matraz.

5~2 Tratamiento térmico post precipitacién.

a) Temperatura en la mufla: Después de que se llevd a sequedad la
mezcla formada por el sulfato de calcio, el acido sulfurico y el
¢xido de disprosio, los cristales obtenidos se colocaron en una
caja petri y se les dié un tratamiento térmico en la mufla con el
fin de eliminar en su totalidad el H250i, ademds de difundir los
iones Dy hasta los lugares mas adecuados de la red cristalina
del CaSO¢; lo que posteriormente dard a estos cristales mejores

propiedades TL.
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El tratamiento elegido fue de 400°C, ya que a temperaturas menores
en la mufla, la energia térmica proporcicnada neo es suficiente
para que todos los iones se difundan a las trampas adecuadas.
Asimismo, a temperaturas superiores a 400°C la energia es tan alta
que los iones del activador no pueden retenerse en las trampas
optimas, siendo atrapadas en trampas menos profundas.

5-2.b) Tiempo de secado en la mufla- Después de que los crictalces
se sacaron del matraz una vez evaporado el Acido, es necesario
someterlo a una temperatura mas elevada, la cual fue establecida a
400°C, con el fin de eliminar los restos de acido que pudieran
permanecer en el CaSO4:Dy. Dado que no se presenta ninguna
diferencia en la respuesta TL al variar el tiempo en la mufla se
considerd gue 60min. eran suficientes para evaporar totalmente el
dcido. Ademas de que el pH en la solucién fue de 6.5 lo cual
indica que ya no hay &cido remanente en los cristales.

5-3 cantidad de H2S04: La siguiente variable que se estudidé fue la
cantidad necesaria de 4&cido sulfurico para qgue se logre 1la
incorporacién éptima del disprosio en la estructura cristalina del
sulfato de calcio. Manteniendo fija la concentracidn del disprosio
¥y del sulfato de calcio se utilizaron diferentes cantidades de
acido sulfiirico concentrado: 50, 80, 100, 120 y 150ml. Se observd
que no se presenta ningun cambio en la respuesta TL al variar la
cantidad de acido, excepto que con cantidades muy pequefias no se
mezclan completamente los reactivos, y con cantidades mayores el
proceso es mads lento, por lo que solo por cuestiones econémicas y
de tiempo se decide utilizar 100ml de H2SOs.

5-4 Concentracidn de disprosio: Por ésta se entiende, la cantidad

en % mol, que se tiene del activador (Dya') en el solide de
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CaS04. El efecto de la concentracion de disprosio se estudié en el
intervalo comprendido entre 0.01-5mol3 de Dyz03.

Los puntos de cada grdfica son el promedio de 5 mediciones cada
una, esto se realizo con el fin de observar que tan
reproducikble era cada date, encontrandose gque po habia qgran
desviacién del valor promedio.

De las graficas (5-1 y 5-2) se observa que los fdsforos preparados
con cantidadas comprendidas entre 0,05 y 0.1% mol de Dy=203, tienen
una respuesta maxima a la radiacién. Concentraciones menores
fueron insuficientes para agotar la capacidad del CaS0s« para la
formacién de centros termoluminiscentes; y concentraciones mayores
al intervalo sefalado como ©Jptimo provocan distorsiones en la
malla cristalina del sulfato de calcio, de tal manera, que un
nimero considerable de los iones del activador, gquedan ocupando
lugares en la red que no corresponden a aquellas gue dan buenas
caracteristicas TL.

El efecto que tiene la concentracion del activador sobre la forma
de la curva, se manifiesta como un ligero corrimiente de 1la
respuesta TL. Este fendmeno puede verse en las siguientes graficas
(5-1 y 5-2). 56lo se presentan para 5 y 30 minutos de irradiacicon
ya que todas las graficas son similares. La concentracicon de 0.1%
mol resultd ser la optima; presentando el pico maximo a una
temperatura de 220°C. Este efecto es de los mas eriticos para la
optimizacidn del dosimetro.

5-5 Intervalo de dosis de exposicion: La respuesta TL también
depende fuertemente de la dosis a la que estuvo expuesto el
fosforo. Para este estudio el intervalo elegido fue de 5 a 120min

a una exposicién de dosis de 29%1.% Gy/h. El aparato lector
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presentd problemas de saturacidn para algunos fdsforos con dosis
desde 300Gy como se puede ver en la grdfica de respuesta TL contra
tiempo de irradiacién (5-3), se tiene una parte lineal hasta 30
minutos de irradiacidn.

Se presenta la concentracidén de 0.1% mol solamente ya que todas

las graficas obtenidas son similares.
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Respuesta TL (u.a.)

0.125+ °

o 3.01% mol
» 0.05% mol
+ 0.10% mol
+ 0.20% mo!
o 0.50% mol

i, »—* 1.00% mol
W,,% Y v 2.00% mol

+ 5.00% mol

Tiemoo (seg.)

5-1. Grafica de respuesta termoluminiscente contra
tiempo de integracion del equipo lector.
‘Irradiado 5 minutos



Respuesta TL (u.a.)

o—o 0,01% mol !r

* 0.05% mol !
» 0.10% mol !
+ 0.20% mol ]
a 0.50% mol
a 1,00% mol
2.00% mol

5.00% mol

a

Tiempo (seg.)

5-2, Grifica de respuesta termoluminiscente contra
tiempo de integracién del equipo lector.
Irradiado 30 minutos
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Respuesta TL (u.a.)

3000+

2000+

1000 ¢+

0 50 100 150 200 250

Tiempo (min.)

5-3, Grafica de respuesta termoluminiscente contra
tiempo de irradiacidn.
Concentracion 0.1 X mol
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Capitulo VI

CONS IDERACIONES FINALES

En este trabajo se llevé a cabo la optimizacicn de las variables

experimentales gque de una manera determinante influyen en las

propiedades dosimétricas del fésfore de CaS0s:Dy, uno de los

materiales termoluminiscentes mads utilizados en la actualidad para

dosimetria.

La respuesta de los f£ésforos obtenidos en este trabajo se compara

favorablemente con los resultados publicados. Simultaneamente a la

buena calidad lograda es de recalcar el alto grado de

reproducibilidad que se obtuvo en la respuesta de los fdsforos,

con resultados estadisticos satisfactorios, esto representa una

gran ventaja ya gque es bien conocido que la falta de esa

reproducibilidad copnstituye un serio problema en el uso rutinario

de la mayoria de los materiales termoluminiscentes.

las variables experimentales que se estudiaron en este trabajo

son:

I. ‘ Temperatura de incorporacién del Dy en el CaSOs (de 200 a
300°C) .

IX. Temperatura en la mufla (de 400 a 900°C).

II1. Tiempo de secado en la mufla (de 30 a 120min).

IV, cantidad de H2S04 (de S0 a 150ml).

V. concentracién de Dy203 respecto al CaSO4:2H20 (de 0.01 a 5%
mol).

El andlisis de los resultados obtenidos en este estudio, nos

permite hacer las siguientes observaciones.

1. Con la optimizacién del método de preparacidén del fésforo
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se logra obtener un material con propiedades termoluminiscentes
adecuadas para ser utilizado como dosimetro personal con una alta
sensibilidad y poca pérdida de la energia.

2. El dosimetro obtenido, results ser econdmico, por ser
sintetizado en el laboratorio .

3. El dosimetro es de utilidad para medir dosis bajas de radiacién
del orden de 20 Gy.

4. Es de gran importancia contar con un equipo lector que sea
capaz de detectar dosis superiores a 300 Gy para evitar que el
aparato se sature. Lsto es importante para ccnocer el intervalo
real en el que el dosimetro es util.

5. La manipulacién del dosimetro en forma de polve es dificil,
aunque reproducible, por ello se sugiere realizar un estudio sobre

la preparacidn de pastillas del f¢sforo embebido en tefldn.
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