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OPTIMIZATION OF THE PREPARATION METHOD OF LiF:Mg,Cu,P AND STUDY. OF
ITS THERMOLUMINESCENT PROPEgTIEs Té)vBE USED IN IONIZING RADIATION
' DOSIMET ,

N Abstract
Inthis thesis the preparation and dosimetric properties of the thermo!ummescence b
phosphor LiF doped with magnesium, copper and phosphorus are studied. iy

In chapter 1 luminescence phenomenon in solids is described, emphasizing the
importance of thermally stimulated luminescence known as thermoluminescence (TL)
as well as its application in ionizing radiation dosimetry. The models used to determin'e,
the kinetics parameters in the TL phenomenon are described in chapter 2. tn chapter
3, the dosimetric characteristics of a TL material and its requirements for dosimetry
are analysed.

The preparation method of LiF:Mg,Cu,P is presented in chapter 4 studying its
general characteristics for dosimetry. The concentration of dopants, glow curve
structure, TL response to gamma, beta and alpha exposures are studied along with
thoseof LiF:Mg, Cu,Pprepared for other authors and with those of LiF:Mg, Ti (TLD-100}.
The kinetic parameters of the phosphor were determined by the deconvolutionmethod,
Pellets of this new phosphor powder were made by pressing it at room temperature
and sintering in inert atmosphere at 700°C, Dosimetric characteristics of these pellets
were also studied.

Chapter 5 presents the results and conclusions of this study. The new dosimeter
exhibited three peaks in its glow curve at 140, 180 and 220°C respectively. its' TL
response to gamma radiation was linear from 43.5uGy to 100Gy. This dosimeter is
reusable and stable without significant loss of sensitivity. Its sensitivity was about
30 times higher than that of TLD-100. Fading of this dosimeter was negligible at room
temperature as well as at body temperature {37°C), and 65% at 60°C.

In conclusian, this dosimeter mests all the requirements of the ANS| standard.
These and other characteristics render this dosimeter useful in diverse applications of
radiation dosimetry.



QPTIMIZACION DE LA PREPARAGION Y ESTUDIO DE LAS PROPIEDADES
TERMOLUMINISCENTES DEL LiF: Mg,ﬁlljZP S¢SA DOSIMETRIA DE LA RADIACION
-~ 10NiZA P

.. Resumen

En esta tesis se estudié el método de preparaciény las propiedades dosimétricas
del material termoluminiscente LiF activado con magnesio, cobre y fsforo.

En el capitulo 1 se describe el fendmeno de luminiscencia haciendo énfasis en
la importancia de la luminiscencia térmicamente estimuiada, mejor conocida como
termoluminiscencia {TL}, asf como en su aplicacién a la dosimetria de fa radiacién
jonizante. Los modelos usados para determinar los pardmetros cinéticos del fendmeno
de TL se describen en el capitulo 2. En el capitulo 3, se analizan las caracteristicas
dosimétricas de un material TL y sus requerimientos para dosimetria.

El método de preparacién del LiF:Mg,Cu,P se presenta en el capitulo 4 estudiando
sus caracteristicas generales para dosimetria. La concentracién de activadores, 1a
estructurade la curva TL, larespuesta a radiacién gamma, beta y alfa fueron estudiadas
comparandolas con las del LiF:Mg, Cu,P preparado por otros autores asl como con las
del TLD-100. Los pardmetros cinéticos del nuevo material fueron determinados por el
método de deconvolucién. Con el nuevo material TL en polvo, se fabricaron pastillas
prensando el polvo a temperatura ambiente y luego sinterizando en atmdsfera inerte
a 700°C, También se estudiaron las caracteristicas dosimétricas de estas pastilias.

El capitulo § presenta los resuftados y las conclusioneas de este estudio. El nuevo
dosimetro exhibi6 tres picos en su curva TL a 140, 180 y 220°C respectivamente;
su respuesta TL frente a radiacién gamma fue lineal desde 43.5uGy hasta 100Gy.
Este dosfmetro se puede usar varlas veces y es estable sin pérdida apreciable de
sensibilidad, dicha sensibilidad fue alrededor de 30 veces mayor que la del TLD-100.
El desvanecimiento de este dosimetro fue despreciable tanto a temperatura ambiente
como a la temperatura del cuerpo {37°C), y 65% a 60°C.

En conclugidn, este dosimetro cumple con todos los requerimientos de la norma
ANSI; por lo que éstas y otras caracteristicas hacen que el dosimetro sea Gtil en
diversas aplicaciones de la dosimetria de la radiaci6n.



INTRODUCCION

Es muy probable que desde épocas prehistdricas, el hombre de las cavernas ya
haya observado 8 emision de luz al calentar ciertos cristales naturales en la oscuridad, -,
efecto que seguramente conocieron también los alquimistas de la Edad Media. Este’
fenémeno de Luminiscencia Térmicamente Estimulada, al que ahora llamamos.

erréneamente Termoluminiscencia (TL), es la base de uno de los mas |mportamesx :

métados modernos de dosimetria de la radiacién ionizante.

Uno de los fundadores de la Quimica Moderna, Sir Robert Boyle, describid eSte
fendmeno en 1663 cuando informé ante la Royal Society of London que habla
obsarvado una extraia luminosidad al calentar un diamante en Ja oscuridad de'su
recdmara. Oldenberg, en 1705, también observé Ia emision luminosa de minerales de
fluorita, Becquerel, en sus trabajos sobre espectrometria del infrarrojo, en 1883, habla
también sobre el fenémeno!,

La primera vez que se us6 ta TL para medir radiacion ionizante fue en 1895, por
Wiedemann y Schimidti?, tan solo unos meses después de que Roentgen descubriera
los rayos X. Sin embargo, las primeras mediciones, en el sentido moderno, fueron
llevadas a cabo por primera vez en Viena, en 1930 por Urbach®, quien describi6 la
TL en algunos halogenuros alcalinos, tanto tedrica como experimentalmente.

En 1960, en ia Universidad de Wisconsin, Cameron reanudd6 las investigaciones
sobre el LiF, investigaciones que dejara Daniels en 1956, Introduciendo a este material
impurezas de Mg v Ti, llegando asi a desarrollar el famoso TLD-100 el cual, no obstante . -
que tiene algunas caracteristicas desfavorables, es todavia el dosfmetro ' -
termolurminiscente {DTL) més populary, para los poco conocedores del campo, resulta
sinénimo de DTL. :

En México, la investigacién del fenémeno de TL y sus aphcacnones se nmmo en
1968. Desde entonces existen diversos grupos gque la aphcan en radloterapla,
radiodiagndstico, proteccidn radioldgica, etc. .

El objetivo de este trabajo, es el de optimizar la preparacitn v estudlo de las
propiedades TL del LiF activado (dopado) con Mg, Cu.y P, para ser utnllzado enla
dosimetrfa de la radiacién ionizante. N

La tesis se divide en cinco capitulos, En el Capltulo 1, se expllca el fenbmeno g
de luminiscencia, se describe en forma particular el fenémeno en.sélidos, para hacer
referencia mas espectficamente al fenémeno -de Luminiscencia Térmlcamente
Estimulada y su aplicacién a la dosimetria de la radiacién |on|zame

En el Capitulo 2, se describen algunos de los modelos matematicos empleados
para determinar los pardmetros cinéticos del fenémeno de TL.



En el Capitulo 3, se analizan las caracter{sticas dosimétricas de un material TL,
asf como los requisitos que debe cumplir para dosimetrfa.

En el Capltulo 4, se presenta el método de preparacién del material TL utilizado
en este trabajo, asf como el estudio de sus caracteristicas generales,

En el Capfltulo 5, se presentan los resultados obtenidos y las conclusiones..

Finalmente se presentan las referencias necesarias para el desarrollo del trabajo.



CAPITULO 1

ASPECTOS TEORICOS



Lu miniscancia

La" luminiscencia se presenta en materiales |norgémcos Y orgémcos Enlos

primeros, la lumlmscencna se debe principaimente a la formacion de electrones llbres :

y agujeros mlemras que en Ios orgémcos a la‘formaclén de raducales Iibres'

“En algunos casos se emne luz: sulamente mmmra
fanémeno que se conoce como ﬂuorescenc:
segundos, ven, otros, ‘ta qu persuste cuando s
se conoce como fos L

forma que en la: ﬂuorescencna solameme que el regreso al estado fundamental no es
tan répndo como en el primer caso. El regreso del 4tomo o molécula a su estado base
pquB lleva se a cabo ‘en un tiempo comprendido entre 102y 102 s,

La explicacién a este retraso es la existencia de estados excitados metaestables,
cuyo retorno'ai estado base se ve impedido por algunas causas como: 1a temperatura
ala cua( el material es examinado, la naturaleza del agente excitante y las caracterfsticas
de saturacitn del material. La transicién del estado metaestable al fundamental se
puede’llevar-a cabo mediante la aplicacidn de una excitacion complementaria que
puede ser, por ejemplo, térmica.

La figura 1a representa el esquema de niveles de energla usado en luminiscencia.
El sistema. emisor es producido por la excitacion del nivel fundamental {f} al nivel
excitado {e). El regreso al nivel fundamental se efecta espontdneamente con emisién
de luz en un tiempo aproximado de 102 3 10# s, dando lugar a la fluorescencia,

La figura 1b representa un esquermna similar al anterior, En este caso, interviene
un estado metaestable {m). El sistema queda en un estado excitado {e} para caer
después al nivel metaestable {m}, que juega el papel de trampa, del cual no puede ser
extraido; por lo que permanece en ese nivel hasta que se ie proporcione la energla
suficiente {energia de activacién) para sacarlo de ese estado. Si el sistema no regresa
al estado metaestable; es decir, no es recapturado por la trampa, entonces pasa al

Q. mamlene la excnacnﬁn,k k
on'una duraclén aproxlmada de 10 8.
hmma la excvtacu‘m, fenémeno que



estado fundamental {f) emitiendo un fotén de luz, con lo que se produce el fenémeno
de fosforescenciats,

FLUORESCENCIA 'FOSFORESCENCIA.
El N
m

g el o - SRR NIVEL : e

ABSORCION o femson o METAESTABLE: Emision
, f +
@) ‘
‘ le anEl

T nivel fundarnentu
“m+nivel ‘metaestable

" FIG. 1 ESQUEMA DE NIVELES DE ENERGIA

Luminiscencia en sélidos cristalinos

Enun sélndo cnstahno aislante, se consideran tres espacios continuos de energra
alos quese llama bandas. Se denomina banda de valencia (BV} a la que esté constituida
por el grupo de esrados de energia que contiene a los electrones de la capa externa
del 4tomo (electrones de valencia); la que contiene los estados de_energfa que_no
pueden ser ocupados por los electrones se illama banda prohibida, y la que corresponde B
alos primeros estados excitados, es decir, estados electronicos con excesode energfa, :
se llama banda de conduccién {BC) y normalmente se encuentra vacla La figura 2
muestra este diagrama de niveles de energia.



BV Banda de valencia ~ A, F, y H; Estados metaestables
8P Banda prohibida
8C Banda de conduccién

FIG. 2 MODELO DE BANDAS DE ENERGIA EN UN SOLIDO DIELECTRICO

Antes de la irradiacién, los dtomos que constituyen un cristal estdn en su estado
fundamental. Los niveles energéticos de sus electrones estén situados en la banda de
valencia. Si el s¢lido se somete a la radiacién ionizante, ciertos electrones adquieren
la energia suficiente para ser sacados de sus estados y transferidos a la banda de
conduccién, dejando los correspondientes agujeros en la banda de valencia.

La figura 3 muestra como en un sdlido cristalino pertecto, los 4tomos ocupan
posiciones ordenadas en una estructura reticular periddica, por lo que la existencia de
cualquier alteracion en esta estructura constituye un defecto.

En la naturaleza no existen cristales perfectos, sino que contienen un cierto
namero de defectos o de dtomos de impurezas que perturban el diagrama de energla.
Los defectas o imperfecciones pueden estar constituidos por fa ausencia de iones de
uno u otro signo, llamada vacancia, o por iones intersticiales; es decir, iones de uno
u ofro signo, que por razones diversas han sido desplazados de su posicion normal en
la red cristalina dejando la correspondiente vacancia y quedando inmovilizados; si
estan en la superficie del cristal, se lesilama defectos Schottky v siestdn en posiciones
intersticiales dentro de la red cristalina se les llama defectos Frenkel, como se muestra



en la figura 4. Las imperfecciones de la red pueden ser creadas durante el cracimiemo
del cristal (defectos de estructura, dislocaciones) o por medio de irradiacién con
radiacion ionizante, - :

oyl st
€ 10N ALCALINO

FIG. 3 HALOGENURO ALCALINO PERFECTO, REPRESENTACION TRIQIMENSIONAL

La existencia de defectos en la red cristalina de un sélido es importante paraque -.

se produzca el-fendmeno de luminiscencia cuando el cristal es expi)'eéto‘a,up agente
excitante tal como las radiaciones ionizantes. PR R R R

El hecho de que los defectos perturben el diagrama de enefgia dé:l cristal, hace
que se creen localmente niveles de energia metaestables "permitidos”; en la banda
prohibida. Co DRy BRI .



FIG. 4 DEFECTOS SCHOTTKY Y FRENKEL EN UN SOLIDO. CRISTALINO

Radioluminiscencia

Cuando un sélido cristalino es expuesto a |a accld e un agente excitante, como
las radiaciones ionizantes, se producen electrones llbres y cdnsecuentementeaguleros
Estos portadores de carga o entes méviles, migran’ por laredy pueden ser capturados
por las imperfecciones antes mencionadas;  entonces decimos que estdn retenidos
dentro de las trampas.

En el caso, por gjemple, de un electrén que se mueve en la banda de conduccion,
al pasar por la proximidad de una vacancia de ion negativo o de un lon positivo
intersticial, sufriré fa atraccién coulombiana de las cargas positivas correspondientes
y podrd asf ser inmovilizado en una trampa, como se muestra en la flgura 5, dando
lugar a la formacién de centros de color.

Se da el nombre de centros de color a determinadas configuraciones electrénicas
originadas por defectos de la red cristalina, cuyos niveles de energfa producen bandas
de absorcién éptica en longitudes de onda a las que el cristal es normalmente
transparente'®, La posibilidad de absorber luz hace que el ‘cristal se coloree, por lo que
a estas configuraciones se les llama centros de color



FIG. 5 ELECTRON ATRAPADO EN UNA CONCENTRACION DE CARGA POSITIVA

Al centro constituido por un electrén atrapado en una vacancia de ion negativo
se le llama centro F'? {ver figura 6a}. Se puede evidenciar la presencia de este tipo de -
centros, estudiando el espectro de absorcién éptica {mediante la presencia de la banda
de absorcidén F). Si el centro ha capturado dos eiectrones, se le llama centro F' (ver
figura 6b); Por analogia con el centro F, se le llama centro V,, a aquel constituido por
un agujero situado en el lugar de una vacancia de ion positivo.

Estos centros se pueden agrupar para formar agregados de dos, (res 0 cuatro
centros, dando arigen a un centro M, R o N, respectivamente'®,

El fenémeno de creacién de centros de color se puede provocar también
induciendo estados metaestables, mediante la introduccién de impurezas a la red
cristalina, con lo que se crean estados de energia suplementarios en la banda prohibida,
los cuales son susceptibles de jugar el papel de trampas.

Este método es el mas cominmente utilizado para la creacion de trampas porque
permite efectuar experimentos reproducibles. Por gjemplo, un cristal de LiF al que se
le ha introducido una pequeda cantidad {ppm) de MgF, se dice que estd activade con
magnesio. El exceso local de carga positiva se compensa por la creacién de una
vacancia de ion alcalino®, que puede jugar el papel de trampa para agujeros {ver figura
7).
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FIG. 6 REPRESENTACION DE CENTROS DE COLOR
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FIG. 7 ION Mg2+ ATRAPADO EN UNA VACANCIA DE lO_N ALCAUNO EN LiF



Los cristales tosforescentes por io general no son luminiscentes en estado puro;
sino que la luminiscencia se debe a la presencia de trazas de alguna impureza que
crea los centros de recombinacién radiativa. Estas impurezas reciben el nombre de
activadores y dan fugar a estados metaestables de energfa en ia banda prohibida, los
que actian como trampas o centros de recombinacién (ver figura 8},

F——s Ve =—
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FIG. 8 DIAGRAMA DE NIVELES DE ENERGIA MOSTRANDO LA
PRESENCIA DE ESTADOS METAESTABLES EN LA BANDA PROHIBIDA

El fenémeno de luminiscencia recibe nombres particulares dependiendo del agente
excitante; -asf, |0 llamamos radioluminiscencia cuando el agente excitante es la
radiacién ionizante.

De la misma manera, la radioluminiscencia se denomina de acuerdo con el tipo
de energia gue se proporciona a los centros luminiscentes para desexcitarios. Si esta
energla se proporciona por medio de radiacion de frecuencia 6ptica, el fenémeno se
llama radiofotoluminiscencia (RFL) o simplemente fotoluminiscencia (FL), vy si la
desexcitacidn se logra con energfa térmica se le conoce como radiotermoluminiscencia
{RTL} 0 més cominmente como termoluminiscencia (TL}.



Termoluminiscencia

Ciertos sélidos previamente irradiados tienen ia propiedad de emitir |uz, si se
eleva su temperatura a un - valor suficiente por debajo de su temperatura.de

incandescencia. A este fendmeno se le conoce como radioluminiscencia térmicamente

estimulada; sin embargo, por razones histéricas!'?, se le llama radlotermolummnscencia
[¢] sumplememe termoluminiscencia (TL}.

Lalmportancia de este fenémeno en la dosimetria de [a radlacxén aomzante radlca
en el hecho de que la cantidad de luz emitida es proporcional a la doms absorbida por
el material irradiado.

El mecanismo general para explicar el fenémeno de TI. es el slgmente al lrradiar
el cristal, su estructura sufre alteraciones por la ionizacién; en este proceso se hberan
electrones de !a red y se generan dos tipos de entes mdéviles: electrones y agu;eros,
ambos portadores de carga, que pueden viajar por el cristal hasta quedar atrapados
en defectos de Ia red, generando centros de color.

Los electrones y agujeros permanecen atrapados hasta que se proporciona a»l
material la energfa suficiente para liberarlos, volviéndolos a su estado natural antes
de la irradiacién. Cuando esto ocurre, se desprenden del exceso.de energfa que
adquirieron, emitiendo fotones de luz visible. $i la energla que se proporciona al cristat
para que. los entes méviles vuelvan a su estado original es térmica, se produce el
fenémeno de TLI', A la energia necesaria para liberar a los entes atrapados se le
denomina energla de activacién o profundidad de la trampa.

Modelo de bandas de energia

Hasta la fecha, no hay una teoria que explique completamente el fenémeno de
TL. Sin embargo, varios modelos tratan de explicarlo a partir de la existencia de tres
elementos principales: los centros de recombinacién, los entes méviles o portadores
de carga y las trampas. Ademds, se usa el modelo de bandas del sélido respecto a
sus estados electrénicos de energfa. Se supone que en la banda prohibida existen
estados excitados de energla que tienen una vida media relativamente grande {estados
metaestables), que son producidos por los defectos de la red cristalina del material y
pueden funcionar como trampas o centros de recombinacion.

Al interaccionar la radiacién ionizante con el sélido, se puede proporcionar la
energfa suficiente para crear los entes moviles; es decir, los electrones y los agujeros.
Los primeros son transferidos de la banda de valencia a la de conduccion, mientras



que los agujeros quedan en ésta al ocurrir ia transferencia de los electrones, como lo
muestra la flgura 9.

0T 9T QT Q9 O  BC

BP

O+ O+ O+ O+ O+ BV

B8Y Banda de valencia
BP Banda prohibida -
BC Banda de conduccién -

FIG. 9 FORMACION DE ENTES MOVILES O PORTADORES DE CARGA .

Estos portadores de carga (electrones y agujeros) viajan por el cristal‘hasta"que
se recombinan; o bien son atrapados en estados metaestables de energia, asoctados
con los defectos del material, tal como se ilustra en Ja figura 10a.

Posteriormente, durante el calentamiento del sélido irradiado, los_electrones y.-.-

los agujeros son liberados de sus trampas para viajar por el cristal, hasta que se
recombinan emitiendo un fotén de luz visible como se muestra en las figuras 10b
10c v 10d.
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Formacién de la curve termoluminiscente

El proceso de emisién luminosa durante el calentamiento del cristal implica [a
desocupacion de las trampas en éste, por lo que la probabilidad de desocupacién de
las trampas a baja temperatura es cero o despreciable, ya que los portadores de carga
no tienen la suficiente energla cinética para escapar del pozo de potencial . A medida
que aumenta la temperatura, ta probabilidad de que Ias trampas se desocupenaumenta
y generalmente lo hace de cero a la unidad en un intervalo de temperatura de 283 a
323K {10 a 50°C). Durante este intervalo de temperatura, una fraccién de los
portadores de carga liberados se dirige hacia los centros de recombinacién haciendo
que disminuya la poblacion de portadores de carga atrapados, por lo que la intensidad
de la tuz emitida alcanza un méximo dando origen a un patrén de luminiscencia en
funcién de la temperatura llamado curva TLO2,

Si el cristal contiene mdas de un tipo de trampas {que es lo mas comun), este
proceso se repite para cada grupo de trampas, dando lugar a varios puntos de maxima
intensidad de emisidn luminosa en la curva TL, los cuales se conocen comunmente
como picos TL. Cada pico esta caracterizado por la temperatura a la cual se presenta
la méxima intensidad de la emision {T,_}, por la energia de activacion o profundidad
de la trampa {E) y por el factor preexponencial o factor de frecuencia (s).

Espectro de emisién

El hecho de gue ia luz emitida corresponda a fotones de diferentes energfas da
lugar a un registro de su intensidad en funcién de la longitud de onda de la misma,
que se conoce como espectro de emisién TL; éste también puede presentar varios
puntos de intensidad méaxima, a los cuales se les llama picos de emision.

Cinética del fenémeno de termoluminiscencia.

El proceso fisico que da lugar a la emisién termoluminiscente {TL) de un sélido,
estd relacionado con el movimiento de portadores de carga {electrones y agujeros)
entre diferentes estados de energla debidos a las imperfecciones en la red cristalina
de! sélido. El estudio de la cinética del proceso TL implica entonces, la investigacion
de |as transiciones electrén-agujero entre estados de energla relacionados con las
diferentes imperfecciones (impurezas y defectos), tanto durante la irradiacién de la
muestra como durante el proceso de tectura.

Los diversos fendmenos relativos a la excitacién TL y al proceso de lectura se
describen con referencia a las transiciones de electrones y agujeros entre la banda
de valencia y la de conduccién del materiai TL y los estados localizados de los centros
de atrapamiento y recombinacién. La descripcion de estos procesos se lleva a cabo



mediarnte pardmetros relaclonados con las unperfecclones, tales como energfa de
activacion o profundidad de la trampa (£), probabilidades de recomblnacubn (o), factor
de frecuencia o factor preexponencial (s).

chhos parémetros determinan el tipo de cménca que se. puede esperar, por
ejemplo, linealidad de la respuasta TL en funcién de la dosis; dependencla de ia rapidez
de dosis durante la irradiacién y primer orden, segundo orden’ o cualquner otro tlpo de"
cinética durante ia lectura’?, :

Debe hacerse notar que los niveles de energia implicados' son estados
metaestables, por lo general de vidas medias muy largas. De hecho, la diferencia
entre trampas y centros de recombinacion radica en que la vida medla de los centros
de recombinacién se mantiene larga aun cuando la muestra se caliente; mientras que
en las trampas los portadores de carga son liberados termicamente con relativa
facilidad, Esta liberacién ocurre dentro de un estado excitado, muy a menudo en la
bandacorrespondiente, es decir, los electrones son liberados en la banda de conduccién
y los agujeros en ia de valencia. Mientras que los electrones y los agujeros, en sus
respectivos centros de recombinacién, permanecen en sus sitios y su papel en el
proceso de recombinacién es mds pasivo, ya que se recombinan con los portadores
de carga de signo opuesto, teniendo en cuenta que estos Gltimos estadn libres de
moverse o se encuentran en la vecindad, y por lo tanto son elevados a un estado
excitado mediante una transicién permitida. Para simplificar la explicacién del proceso,
la mayoria de los autores’® considera trampas para electrones y centros de
recombinacién para agujeros, sin embargo, debe tenerse en cuenta que existe la misma
probabilidad de que ocurra el proceso simétrico; es decir, que los agujeros sean
liberados -de sus trampas y se recornbinen con los electrones en centros de
recombinacién.

Asumiendo trampas para electrones y centros de recombinacién para agujeros,
y suponiendo que a una temperatura constante {7} se tienen n electrones excitados,
existen dos mecanismos de transicion radiativa posibles:

Cinética 'dg primer orden. La recombinacién es el proceso dominante sobre el
reatrapamiento, por lo tanto, el nimero de glectrones excitados tiene una probabilidad
constante de disminuir; entonces, si, p denota la probabilidad de que un portador de
carga escape de su trampa, y n, la concentacién de portadores de carga retenidos en
las trampas, se tiene;

; '—-('1'/1'/7(.7/1
n

cn
0 soo w = - pndl @D

Entonces, 7 decae exponenciaimente:



n=nqe o (2)

Laintensidad dela TL estérelacionadacon Ia razén de cambio de la concentracisn
de electrones en sus estados excitados, porque es la recombinacién de los electrones
la que provoca la emisién de luz. Ademds la eficiencia en la emlsién de luz, es’ menor
que la unidad; asi: . )

cln Db e Fi ~
[=-¢c— concde’ (eI B S (3)
i S g
Entonces / también decae en forma exponencnal por Io que tomando c= I, para -
simplificar, se tiene: - ; ; ;

l= /7,,/)0 S (4-’)‘

Las condlc Y lmclalesl /0 para t= 0 |mpl|can /a—n,p, entonces para una
cméuca de' pnm rorden: : . DTN TATI :

/—/(,

(0)

Cmétlca de’ segundo orden’ En” este caso la probablhdad de recomblnaclén es
proporcional al numero ‘de cemros dlsponlbles y ‘se’ sup qqe ex}stg un :fuerte
reatrapamlento - : TEORERTT

(rlu) ‘~. ; . / e RO ’
/-)‘=—_,'7"2 : }‘,,_}()‘_,“"k":i,;—?-:—/)r/l s (6)

Por lo tanto; 7 decae en forma hiperbolica

.:”_‘-O',

l +, 0 /)I"

(8)

Tomando las:condiciones iniciales /.= /,paran =.n,y c = [-se obtiene:



10 1/2
/*(—]:—m—)z , doncie c1,=(/0/)) , (9)

El método’ expenmemal que nos permite saber si el orden de la cméxlca es uno,
dos o intermedio, se basa en las propiedades de simetria de la curva TL expresadas
éstas por Una combinacién de la temperatura del pico; T,“, y dos temperaturas, T, y
T, a cada lado de T correspondlentes ala mnad dela mtensndad del pico. La simetria

se puede med;r por medlo deI llamado factar de s:metrfa“" Mo deﬁnldo como u,=-

donde b= T T yuu =T, Tycomolo muestra la f(gura 11. Chents, propuso caracterizar
un pico de primer orden por un valor de p,~0.42'y de segundo orden por 4~0.62;
Balarxn"" suglné un tratamlento hgerarneme diferente, definiendo el factor de snmetrra

como /1“ =; donde'r T -T,. el cual deberé ser uu =0.7 para primer ordeny p'=0.8
para segundo orden

Chen calculé numéncamente eI valor de g, para el caso de una cinética de orden :
general, en funcufm del orden de la. cinéticat"?, Obteniendo una gréfuca que permne
determinar el orden de la cménca conocuendo el valor dey,.. "o Bl

“INTENSIDAD TL (u.a.) "~

. TEMPERATURA

FIG. 11 PARAMETROS DE LA YFO'RMA DE LA CURVA



Teorla de la curva tarmolumlnlscenta :

Como se dijo ames, si se traza Ia curva que representa la lntensldad de Ia

TL, se obtlene la llamada curva TL

Conslderando una cinética de primer

(] Exlste un sélo mvel de trampas
-®No exlste recomblnacldn dir

;ecombmacié no radiativa W

. La probabilldad de ‘que un electrén vuelva a ser capturado por.una trampa es i
nula. - y

La distribuclén estadtstica da los electr nas atrapado en e tados metaestables
sepuede considararcomo una dismbucién en equlllbno es decir; como una dlstribuclén :
de Boltzmann Par lo tanto, la probabllldad A de Que un portador de carga escape de
la trampa esté dada por::: . : s P :

—EsT

,(‘uk)

p=s-e
donde: g

factor de frecuencia (s}

anergfa de activacién o profundldad de- la trampa (eV)
temperatura (K) e i A
constante de Beltzmann B

1.38 x 1023 JK-

= 8.617 x 105 aVK!

nono

T yMmo

la rapidez con que se liberan los electrones  es:



dn ; dnr . o .ppr

-a-?= -np (J‘S ’clegi/‘, -a—,— =};~nise‘; f (12)
donde : :

n =

"<13>

atrapados en funcién de’ la temperatura Sise sustltuye en la ecuacién {13) se obtlene
una represemaclén de la: curva TL para un nivel unlco ‘de atrapamnemo {un pico enla
curva TL) : b : '




entonces:

,_b
5T

I =s‘n0'0_l:‘/k.r[vr(b~_ l)s/Bf Q_E/k"ClT,:i‘l-_l (24)

La® primera. exponencial es responsable del creclmlento !mc!al de la senal y
representa la aceleracién en la rapidez de Iiberacuﬁn dé’ portad L de carga a medlda,
que aumenta la temperatura, K : S

La segunda exponencial se origina del decremmlénto de la:sefal a consecuencla
de la disminucién en Ia densidad de portadores de’ carga en Ias trampas |
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Por lo general, una curva TL estd constituida por varios picos TL corraspondientes
cadauno a un tipo diferente de trampa, dondelas trampas mas profundas son excitadas
a temperaturasmas elevadas. Sin embargo, la funcién que establece la ley de variacién
de |a intensidad, puede ser dascompuesta en curvas elementales similares a la de la
ecuacién {24}, ya sea aislando los picos por métodos fisicos!"® o mediante métodos
numéricost20-23,

Espectros da emision, excitacién y absorcién fluorescentes

La obtencidn del espectro de emisién tiene como propésito determinar las bandas
de emisién fluoresceni2 en un determinado material, para lo cual se hace incidir luz
¢ longitud de onda fija que se sabe excita el sistama; posteriormente, mediante un
sistema de detection se detsriming la intansidad de la emisién en funcién de la longitud
de onde

Una v conocidas las bandas de emisién del material se procede a determinar
que longitudas 4 onda las excitan, para !0 cual se fija el monocromador del sistema
de detsccidni ens| valor de ia longitud de onda de uno de los picos de emisién y se
efectia la excitavic g 1y muestra variando la longitud de onda de Ia luz de excitacién,

La obtencién de lo. .gpectros de absorcién dptica se fundamenta en i3 ley. de

Beer la cue! establece que « gepilitamiento de un haz luminaso de intensidad /, al
atravesar un espesor ¥ 0bedece » i3 sigulents ralacién:

[=1ee™" (25)

a = coeficiente de aiisorcién dptica (cm')
I., intensldad mlc'al del. haz antes de atravesar la muestra . g )

En un rnaterla TL; 8l numero e reco blnaclones radlatlvas es proporcional al
numero de:lones-atrapados” y:porilo ‘tanto, al ndmero ds pares "electrén- -agujero”,
creados por ionizacién.”En definitiva, la luminiscencia emitida es proporcional, dentro
de ciertos Iimites; a la dosis absorbida por la sustancia TL. Ademds, se ha demostrado
que, tanto el drea bajo un pico TL como.la amplitud del mismo, a8 una rapidez de
calentamiento constante, son proporcionales al ndmero total de iones capturados en
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las trampas; por-lo:tanto; el drea bajo la curva L es representativa de 1a energla
luminosa liberada, .Esta propledad es_utilizada por la.mayoria, delos’ lectores TL
comerciales en los que Ias medidas se efectuan a pcmr dela emns»dn total dé uno'o
varios plcus de Ia curva TL . B

Esto hace' que los matenales TL puedan unllzarse como dosimetros en el Intervalo
en que su respuesta es hneal con respecto a la dosis absorb:da. -
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'CAPITULO 2

METODOS PARA DETERMINAR LOS PARAMETROS DE
LAS TRAMPAS




Introduccién

La posicién y forma de los picos en la curva TL. dependen de diversos pardmetros
que caracterizan a los estados energéticos de atrapamiento. Entre los pardmetros més
importantes se encuentran: {a energfa térmica necesaria para liberar a los electrones
0 agujeros atrapados, conocida como energfa de activacién o profundidad de la trampa
(&), el factor de trecuencia (s} y el orden de la cinética de recombinacién (b).

Existen varios métodos expenmentales para determinar estos pardmetros. Sin
embargo, los mas apropiados son aquellos que se basan en el andlisis de la curva
TLNn3.24,

Métodos para detarminar los pardmetros

El primer método para estimar la energla de activacion a partir de fa curva TL fue
propuesto por Urbach® quien encontré en forma empirica una estimacién fazonable"
para el valor de £ en eV mediante la ecuacién £ = Tm/500 donde Tm es la temperatura
del méximo del pico TL y esté expresada en K. B

La mayorfa de los métodos que se basan en la forma del pico TL requteren de i
una curva TL con un solo pico. Puesto que la mayoria de las curvas que encomramosf'
en la practica presentan varios picos, es necesario aislar cada plco pamcular de sus'
vecinos antes de iniciar el andlisis. .

El método experimental méds conveniente para el aislamie_r_uo &"Un pico TL es:
aguel propuesto- por Hoogenstraaten'®, que ' Gonisiste ;e bofrar - por: medioc; de
tratamientos térmicos apropiados todos los picos que precedel aque ‘que se qunere :
aislar. De esta manera, cada pico TL se puede analiza individualmente determmando -
los valores de £, de s y el orden de la c:nétuc :

Sehan propuesto diversos métodos de anéllsns para las curvas TL éstos se basan‘"
an algunas caracteristicas de la curva como su
decaer en el tiempo,

F
método de deconvolucién. El software se desarrollé en; el ININ'”’

Método de Deconvolucién

La deconvolucién es un método general que permne el ajuste de: una curva'
compleja, como la suma de componentes elememales Este método puede aphcarse
en particular a curvas TL de varios picos.
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La deconvolucidn»’presema también la ventsja de que permite la evaluacién
simuitanea de los pardmetros de los picos TL sin ningtn tratamiento térmico posterior.
Ademés, con_este: método es; posible Ia optimizacién de algunas caracteristicas
fundamentales de un sistema TL g

El princlpal problema que se presenta 8 dosls bajas para mejorar la razén senal
aruido es la substraccién del fondo y consecuentemente conseguir lamaxima precisién
enla evaluac:dn dal umbral de deteccnén

La deconvolucldn permite no sélo reduclr la dosis minima detectable hasta por
un factor de 10, sino que también hace innecesaria una segunda lectura para evaluar
el fondo que ha de restarse (fondo del equipo + fondo del dosimetro}, lo que significa
un considerable ahorro de tiempo. Ademss la determinacién completa de los plcos, o
combinada con la dependencia sobre la calidad de la radiacién (transferencia lineal de ™
energla), hace posible también determinar las componentes del espsctro de radlac\ldn.‘ g

Entre los diversos trabajos acerca de la deconvolucién de la curva TL" el de:
Horowitz et al. es de particular interés!2%. En este se asume, que cada pico de Ia curva .
TL estd descrlto por la ecuacldn aproxlmada. : s

AT E,

donde:

AT, =T- T,,”

& = energla’ de acti
T = temperatura correspondlentea Ia méxlma lntensndad del I éslmo plco

Se supone ademés. que todos los plcos slguen una clnétvca de primer orden La
ecuacién de 1a curva compuesta es:

Y(TY= ) I(T)+ A+ BeD | (27)

donde la suma se extiende sobre todos los picos que componen la curva TLUA; es
una constante que depends del fondo del equipoy dal fondo del dosimetro; y el térmvno
exponencial se refiere a [s contribucién TL en la regidn infrarroja . En general sl se
obtienen N{x, yJ) puntos experimsntales coni = 1,2,...N, relacionados entre sl por una
funcién Y con p pardmetros j = 1,2,...p y considerando x. como’ la" variable
independiente, se tiene: . S
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Y(x)= f(x, a‘,.az....,ap)=f(x’.5)‘ (28)

El parametro que ‘se debe hacer mInlmo as

(29)

(30)

4;,(5);9__;0

= 1,2,0, 31
TR j=1,2 p (31)

Para resolver -este slstama, Horowntz et al. varon el método iterativo de
Newton-Rapson para un con]unto de ecuaciones no lineales. Este método se basa en’
la 8xpansion de cada ¢;(cr ) en series de Taylor alrededor del valor iniclal ag atribuido _
al parédmetro u truncéndola daspués del término de primer orden, B

Este método resulta efectlvo s6lo si el valor inicial dado at parametron es cercano‘
a la solucién real, en otra forma no existe convergencia. -

Por el contrario, si se selecciona el método dela x? sfexiste convergencla aunque
muy lentamente. -Horowitz- et al.- hicieron una modﬂlcaclé
Newton-Rapson insertando un parémetro a®»| y ax
respectivamente a los métodos de x2y Newton-Rapson Varlando |
forma conveniente se puede obtener una convergencla éptlmaﬂ‘

La bondad de la deconvolucién se puede estima‘_calculando el porcemaje del
desviacién entre los datos experimentales y Ios dat S a]ustados. v

éli B QTR exp),i’
Y Yoo

Aunque 6! valor més significat'svok‘est"é dado pbr:
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Z|L\)’

donde [a suma es sobre todos los canales v A es la integral de la curva a]ustada.

IF OM

(33)

Por esta método s6 pueden estimar los valores de £/ para curvas de hasta ocho
picos TL'y se puede aphcm acurvas de formas muy complelas Sln embargo presenta Y
los sigulentes |nconven|entes

sEjuso de una férmula aproxlmada para descrlblrla emlslén TL (el unico parémetro .
para cada pico es la energla de activacion del nivel de atrapamlento correspondients).

pllcable -al caso de prlmer orden (b= 1) porque .
se puede considerar el Ifmite cuando b = l emre los valores posibles :

serfa dlvergente,
de b.

La mtegral que aparace en-la ecuac On 34 puede ser calculada [} blan ser
aproximada por una sene asmtétlcaﬂﬂi e




; o g
frrexp(—E/r;Tj)dT'~ [T exp( E/KT )Z(___) (_{1)7",1;] (35)

,Béséhdosé'sn ié'; .uacldn 27 ‘se apllca 8l método de Ios mrnlmos cuadrados,
para lo cual se puede aplncar la subrutina MINUIT con lo'que es’ poslbla buscar el .
mrnimo de una funcién multidlmensional haclendo mlmma laxzde la slgulente relaclén :

(36)

donde

Y(T).,‘,'f valor gxperl‘
Y (T) = valor asperado para Y(T)

z(r) = valor osper o de Ia vananza e

En virtud de que Ios datos expenmentales se a]ustan auna dl;tribucldn de Polsson .
con media y'>" 10 ésta se puede aproximar a una gaussiana:y por lo' tanto es posibla .
aplicar el método de los mrnlmos cuadrados Emonces Ia varlanza s uede expresar
como: . e - RN R SR

>f’(7‘>

" ;"('3'7> |

o ( T. ) : _

Una representacndn gréflca se puede obte ar graf an o} la funclén
(T )’(T) ' S
Ty @)

La cual es una.variable normal con un valor esperado de cero y una desvlacidn

esténdar de

Esta técn a‘tiane omo vema]as las s1gunemes

= Es posnble est mar todos Ios param
orden de la cmétlca, usando la férmula general que describe el procaso flsico. -

e No se requlere un conocnmlento prevlo de los pardmetros geométrlcos de los
picos.

L Auriqua existé una Hrﬁité_cién ein el nimero de picos que pueden ser analizados
{ ocho }; este es suficiente para la mayoria de los materiales TL.
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CAPITULO' 3 |

CARACTERISTICAS DOSIMETR(CAS DE UN MATERIAL
TERMOLUMINISCENTE



Introduccién

Cualquier:material que sea (til en dosimetria termoluminiscente debé'preséntar
ciertas caracter(sticas basicas tales como: una curva TL adecuada, buena sensiblhdad h
bajo umbral - dedeteccién, respuesta lineal en funcién de la. ‘dosis, * respuesta
independiente de la energia, desvanecimiento bajo, buena reproducib[hdad etc. En
seguida se anallzan cada una de estas caracteristicas. ;

Curva termoluminiscente

Se utiliza el término curva termoluminiscente (curva TL),-para indicar la
representacion gréfica de la cantidad de luz emitida (intensidad TL} en funcién de la
temperatura ¢ del tiempo. Este patron de luminiscencia en funcién de ia temperatura,
es caracterfstico de cada material TL y puede prasentar uno o varios maximos, llamados
picos TL, en proporcién a la concentracién de los distintos tipos de trampas presentes.

La aparicién de picos TL a bajas temperaturas, indica que existen trampas en
estados metaestables de baja energfa, que se desocupardn facilmente a temperatura
ambiente en un corto tiempo; o bien, proporcionandoal material un tratamiento térmico
a baja temperatura. Una curva TL con picos (de preferencia uno solo) entre 150°C y
250°C, sera la més apropiada para dosimetria, por lo que, aquellos materiales cuya
curva TL presente picos a temperaturas muy bajas o0 muy elevadas, serd inconveniente.
Asi mismo, una curva TL cuyos picos no estén bien definidos, dificulta la selecciéon
del punto final de integracién de la luminiscencia'2?. La figura 12 presenta las curvas
TL tipicas de ios materiales TL m&s comunes.

La forma de la curva TL puede ser alterada por diversos factores. Asi, es coman -
que, en la mayaoria de los materiales TL, las variaciones en los niveles de exposicién
preduzcan cambios en su forma, debido a que no todas las trampas se saturan a la
misma exposicién. Asi mismo, un tratamiento térmico, previo a la lectura, también
modificara su forma.

Sensibilidad

La sensibitidad de un material TL puede definirse como la cantidad de luz emitida
por el material por unidad de exposicién a la radiacién, y estd determinada por su
eficiencia TL intrinseca ,1), la cual representa la proporcion de la energfa absorbida que
se transforma en fotones luminosos.
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FIG. 12 CURVAS TL TIPICAS DE LOS DTL MAS COMUNES
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La determinacién de este parametro es muy complicada ya que depende de las
caracteristicas del equipo lector, tales como la respuesta espectral del tubo
fotomuitiplicador {TFM), el coeficiente de amplificacidn electrénica, etc. y de las
caracteristicas fisicas del material TL, aspecialmente de su transparencia dptica.

La sensibilidad de un material TL puede incrementarse al introducir un elemento
extrafio en la estructura cristalina de! compuesto original, el cual funciona como:
activador del fenémeno. : :

Por consiguiente, la sensibilidad de un material TL es valida sélo para el equipo
y alas condiciones a las cuales se determiné. Generalmente esta propledad se vermca‘
considerando al TLD-100 como referencia. iy i -

Umbral de detecc:én

El umbral de deteccnén de larespuesta de un material TL puede ser def:mdo como -
la dosis més-pequena que puede ser medida significativamente, respecto ala dosns

cero de ‘un dosimetro no irradiado. Esta luminiscencia puede confundlrse con la;. ..

Iumlnlscenma espuria observada en algunos materiales por postble efectos de’;
superficie; por lo que es convenients, utilizar atmdsfera inerte al efectuar las ecturasf N
para elurnlnar dicha liminiscencia espuria.

también de un cierto ndmero de fenémenos parasitos que lmervnenen en ‘la apancnén
de una predosis aparente; éstos son:

» La corriente oscura del TFM.

» |_a emisi6én iuminiscente de la plancheta de calentamiento.
« La emision triboluminiscente.

» E| fondo remanente.

La corriente oscura del fotomuitiplicador se puede disminuir mediante el uso de
un sistema electrénico de compensacion, seleccionando un TFM con baja corriente
de fondo y enfridndolo. Para hacer minima la accién parasita de 1a emisién luminiscente
de la plancheta de calentamiento, se pueden tomar las siguientes acciones.

= Limitar [a superficie emisora mediante un diafragma.
= Usar filtros 6pticos apropiados.
« Seleccionar un TFM que tenga baja eficiencia para detectar emision infrarroja.

El fendmeno de tribotermoluminiscencia es inducido al frotarse los cristales unos
contra otros ya que las tensiones superficiales creadas liberan su energfa en la forma
de emisién tuminiscente durante el calentamiento.
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El polvo microcristalino presenta una tribotermoluminiscencia mds importante
que los dosimetros sinterizados. ~ Para eliminar este fexémeno, se debe evitar la
prasencia de oxigeno sobre la superficie de la muestra. Esto se logra efectuando las
mediciones en'una'atmésfera Inerte como Argén o Nitrégero.

El-fondo femarpe'ntels'e debe al hecho de que durante e proceso de lectura las
trampas no se desocUpan en su totalidad ya que no es conveniente elevar demasiado .
la temperatura dela plancheta. Por ésto, es preferible regenerar los materiales TL- .
mediante un tratamlento térmuco de borrado gue permita ehmmar completamente Ia
mformacuén ante [+]

Tomando en cuenta los parémelros amermres, tanto lnherentes al matenal TL i
como al equipo de Ie tura, se puede determinar el umbral de detecclén. Por lo general
se admite que el um al de deteccién sea |gual a1.5 veces Ia lectura de un doslmetro :
sin irradiar (1 5'veces la dosis cero)

Respuesta termolumlmscema an funclén de la dos:s absorblda

comprende por lo’ general tres regiones: lineal, supralineal y de saturacujn.

La reglén Ilneal es la mas interesante porque en ella se efectuan las medldas con
la maxxma preclsuén Esta zona estd limitada por los tenémenos generadoresde senales
espurias mencnonados anteriormente los cuales alteran la precision de las medlcsones.

Para ﬂnes précncos, es conveniente utilizar la regién lineal, o bten aquella en la
que se produzca una linea recta en escala logaritmica, para simplificar la calibracién
.y uso del matenal en dosimetriai?®,

En Ia regién de supralinealidad, la sensibilidad de muchos materiales TL se
incrementa con la dosis absorbida. El origen de este fenémeno aln no estd bien
determinado y puede ser diferente segun el material TL considerado!?8321,

Si bien la sensibilidad de los materiales TL es superior en la zona supralineal, la
precision de las mediciones es inferior a la que se obtiene en la zona!lineal, Esto se
debe a fa necesidad de introducir un factor de correccién, el cual genera errores
suplementarios, y que varia notablemente con la transferencia hneal de ener fa de Ia'
radiaciént?9,

La zona de saturacién se alcanza cuando todas las trampas estan ;,ocupa‘das, ¥
presentandose un fendmeno de inversién de la sensibilidad, co'nschtivdé la coloraciénﬂ
de los cristales y a la destruccioén de ciertos elementos de la estructura cnstalma por
efecto de la irradiacién. . y
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Para la mayorfa de los materiales TL, esta inversién se presenta éntre 104y 100
Gy. Es evidente que las mediciones efectuadas en la vecmdad de este punto lmplicarén .
un error demasiado grande. .

Debe hacerse notar que el tratarniento térmico de. regeneracnﬂn aplacado a un’
material TL irradiado hasta la zona de saturacién no’ le: restituye.
iniciales.  Por tal motivo, es recomendable no utilizar nuevamente un materlal TL que'
haya sido expuesto a dosis altas de radiacién.

Raspuesta termoluminiscents en funcién de la energla y del tipo de radiacién
Radiaclén elactromagnética ‘ :

La ﬁgura 13 muestra la respuesta teérica de diversos materiales TL en funcién :
de la energla de la radiacién electromagnética incidente, para una dosis absorbida en .
aire de 10 mGy. En la zona inferior a 150 keV predomina el efecto fotoeléctrico ya
que el coeficiente masico de absorcién de energla varfa considerablemente en 1uncu6n
de la energfa de los fotanes y del nimero atémico efectivo del material considerado. .
Par esta razén, los materiales compuestos por elementos de nimero atémico bajo,
presentan una respuesta que varia poco con la energla de la radlaclén.‘ Materxales
tales como el BeO, Li,B,0, y LiF rasultan de particular interés porque su respuesta
en funcién de la energia es précticamente constante; por lo que se dlce que estos -
materiales son equivalentes al tejido. . s

100~

1 CaFgMn

5 Li:B.OxMn

-
=]

Intensidad TL {u.a.)

: )
100 '1000 RENE 10.000

Energla ‘del fotén (KeV)

FIG. 13 RESPUESTA TL EN FUNCION DE LA ENERGIA ‘DE LA RADIACION
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Los materiales cuyo nimero atémico efectivo es alto como el CaSO y.el Al,O4
presentan una sensibilidad muy alta a bajas energras'-“'

Partlculas diractamente ionizantes

La respuesta de materiales TL frante a’ partfculas con: transfarencia lmoal de :
energfa (TLE) baja, es independiente tanto del tipo e partr ula como ’energ{a de
ésta’3¥, La variacldn de esta respuesta con le TLE es funcnon de Ia distnbucnén espacnal‘ :
de la densidad de energla de lonizacién alre ‘e la partrcula'
incidentet¥s), :

Neutrones répido'a

) Esta propnedad permne también detectar neutrones répados prev:ameme
termallzados como en los casos siguientes:

L] Esferas de Bonner: para la espectrometrfa,
«-Difusién dentro del cuerpo humano: para la dosimetrfa,

Por el contrario, para la dosimetrfa de radiacién electromagnética en presencia
de neutrones térmicos es recomendable usar un material TL que no contenga oLi ni
19B; mientras que, para la dosimetria de neutrones en un campo mezclado. es
conveniente utilizar dos materiales TL, uno sensible a los neutrones y el otro insensible
a ellos®8),
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Desvanecimiento

Después de expaner un matarial TL a la radiacién ionizénte, la medida latente de
la dosis absorbida se relaciona con el nimero de portadores de carga que permanecen
en los diferentes niveles de atrapamiento. La llberacién no intencional de estos entes
mdviles antes del proceso de lectura, se denomlna desvanecnmiento .Este ' puede
deberse a la liberacién de los portadores de carga estlmulada por medlos térmlcos,,
6pticos o por una combinacién de ambos. Durante el desvanecumrento mrmlco la
probabilidad de que un portador de carga (electrén o agu]ero) ‘pase de un estado
excitado metaestable a un estado no metaestable esté dada por la relacndn (ver caprtulo
1) S : .

p= s E/AT)

donde:

p = probabnhdad de Ia trans:clén

s = factorde frecuencna (caracterfsuco del centro que determma la velomdad mtrfnseca
de hberaclon) . - o

£ = energla de activacion,

k = constante de Boltzmann.

T = temperatUra.

La duracnén promedlo de Ia permanencna de los portadores de carga en las trampas
se relaciona con el penodo T,,z del, fenémeno (el tlempo necesano para que la mitad
de los portadores de carga sufran la transwlén) Y estan dados po T

a baja temperatura

La exposmlén de unkmatenal TL :rradlado a fotones de luz visible o UV puede

ocasionar desvanecimiento de su respuesta ya sea por una pérduda y/o una ..

redistribucién de los porladores de carga atrapados. Por tal motivo, para prevenir.el
desvanecimiento es convemente guardar los dosimetros irradiados en tugares donde.
la temperatura ambiente no sea muy alta y protegidos de la luz.
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En ' algunas - ocasiones es conveniente provocar intencionaimente el
desvanecimiento de los picos de baja temperatura, sometiendo el material TL a
tratamientps térmicqs a,ba]a temperatura con el propdésito de estabilizar su respuesta.

Reproduclbllldad

La reproduclbl idad de un dosimetro TL significa, ideaimente, que debe obtenerse
siempre la- misma:lectura al-irradiar un mismo dosfmetro a la misma dosis un
determinado numero de veces, borréndolo térmicamente en cada ocasién.

Un matenal Opnmo para dosimetria debe tener una reproducibilidad no mayor
de 4%DS. después 'de repenr hasta diez o doce ciclos continuos de tratamiento de
borradp térr radnacnén y Iectura de los mismos dos(me(ros

temperatura superlora la amblente deberén seleccionarse materlales con trampas mas
profundas que seran Ios que p senten g Yo estabilidad a altas S

hacer que los ponadores de'carga llenen algunas trampa
dei CaS0,:Dy o del AI,OJ.
un mcremento aprecuable

L] Desvaneclmuento de fa lnformacnﬁn por. estlmulamé dptica de los portadores
de carga “retenidos en las trampas Este fenémeno es pamcularmeme |mportante en
algunos matenales TL como el CaSO‘.Sm. :
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Por o general, los materiales TL deben mantenerse protegidos de la luz y sélo
sacarlos de sus contenedores en el momento de efectuar las. mediciones.

TABLA 1 SOLUBILIDAD DE LOS MATERIALES TL MAS COMUNES

MATERIAL TL: 7 o SOLUBILIDAD i a7

LiF 70.027% en agua trla .

CaF, 0.00016% en agua fria

CaSO, o 0.02%en agua frla, H SO conc.
BaSO, L 0.024 en agua fria:

ALOL T insoluble

BeO ; H,S0,,.H,PO, conc. -

ﬁaquisitos que deba cumplir un material termoluminiscente p'ara désifhetrfa

Un material TL para uso dosimétrico debe combmar varias caracterlstrcas que’
limitan la eleccitn a s6lo algunos compuestos. Las principales propledades deseables
de un material TL para usarse en dosimetria son:

= Alta concentraciénde electrones y/o agujeros y una alta eficienciaenla em'isidn .
de luz asociada con el proceso de recombinacién.

= Estabilidad de las trampas suficiente para no provocar desvanecimiento
indeseable aun en largos peribdos de almacenamiento a temperatura ambiente o:
temperaturas ligeramente mayores; tales como lugares tropicales o desérticos; o como
en el caso de los usos médicos, a la temperatura del cuerpo humano {37°C). -

= Un espectro de emisién al cual respondan bien la mayorfa de los’ tubos
fotomuitiplicadores, y tal que interfiera lo menos posible con la emisién infrarroja del
material TL y sus alrededores {entre 350 a 600nm}.

= E{ pico principal en su curva TL esté entre 180 y 250°C; ya que a mayor
temperatura la emisién infrarroja de la muestra caliente y del portarnuestras interfieren
con las mediciones para dosis bajas.

= Una distribucidn de trampas que no complique el proceso de evaluacién por la
presencia de picos de muy baja o muy alta temperatura.

= Resistencia ante agentes ambientales perturbadores de la respuesta , tales
como: luz, temperatura, humedad, solventes orgénicos, humos y gases.
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= Su respuesta debe ser lineal en un ampho intarvalo de dosis Y précticamente
lndependleme de la energ{a de la radiacion.

= Facil de mampular no téxico, barato, que no se detenore con el tiempo, que
no presente tnbnlummlscencna, etc.
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CAPITULO 4 -

DESARROLLO EXPERIMENTAL



Reactivos

Acido fluorhidrico (50%), HF.

Cloruro de litio anhidra, LiCl

Agua bidestilada

Etanol (95%)

Cloruro de magnesic hexahidratado, MgCl /6H,0
Cloruro de cobre, CuCl,

Fluoruro de cabre, CuF,

Fosfato de amonio, (NH ); HPO

Material

Vasos de precipitados de 100 m!
Vasos de teflén de 500 ml
Pipetas de 1y 10 ml

Crisoles de plata de 10 ml
Crisoles de platino de 30y 50 ml
Prabetas de teflén 100 ml-~ -
Centrifuga con tubos de teflén
Parrilla eléctrica con agitador magnético
Estufa eléctrica

Mufla eléctrica

Horno eléctrico

Termdmetros

Equipos de lectura

Analizador de termolumlmscencia Harshaw 2080
Analizador de termolummrlscencna Harshaw 4000

Fuemes de radiaclén

. Sheper & Asocnates Mod. 2.8-6B Calibrator {1.2Cide ‘37Cs 3an

Irradmder

mGyh- ') :

irradiador Vlckrad 220.({5.9 TBq de %Co; 120.4 Gyh'), :

lvradladorBeta Patrén Secundano PTB (1850 MBq de 20Sr/%0Y; 475 //Gys 1 a 30 :
.- cm;+74-MBq de 99Sr/%0Y; 157 4Gys-1 a 30 cm,

~Irrad|ador alfa con una afluencia de 1218 /s (4.9 KBq de mPu, 132 nCil.".

Todos los reactivos utilizados fueron de grado analitico sin ningUna pu}ificaci_én.
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Introduccién

Los principales materiales TL. que existen;: pueden dlwdlrse en ‘dos” grupos losi
materiales de nimero atémico efectivo bajo y’ respuesta préctlcamente independuente‘ :
de la energla, pero de baja sensub:lldad ala: radlacnén, tales” como Li B,O,, LiF, BeO,
etc., y aquellos que tienen muy alta sensnblhdad pero con. un numero atOmico efectlvo
alto y respuesta dependneme de Ia ener fay’a baj
CaSQ,, CaF,, AL 03, etc. -

En (a tabla 2 se enlastan algunos de los materiales TL de uso més comuin para"
dosmetr[a :

Equivalentes al tejido

DTL. .- i Nombre comercia

8e0 - -~ Thermalox 995

Los prlmeros estudpos Ios reahzé Danlels : Sm embargo este traba]o se interrummo
entre 1956.y-1960, debcdo alas caracter{stlcas poco deseables de este materl para "
dosametrfa“" o .

Camerdn fue quien reinicié esta investigacion, estableciendo un método para la”
regenaraciéndel LiF e inicid la prod uccidncomercial de los dosimetros de LiF, conoc:dos 0
como TLD-100, TLD-600 y TLD-700; dependiendo de si en la preparacién se usé LIF o
natural o LiF enriquecido en %Li 0 en Li, respectivamente’*, )
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Un nuevo material TL de namero atémico efectivo bajo, que presenta una curva
TL sencilla, bajo desvanecimiento y slta sensibilidad es et LiF:Mg,Cu,P. Ei método de
preparacién de este material es descrito por Nakajima et al,#? en la forma sigu‘iente:

El LiF de grado especial, se mezcla con los activadores (CuF, 0.05 mol% y MgCl,
0.2 mol%) en agua vy se le agrega dcido bérico, silicato o fosfato de amonio. Esta
mezcla se coloca en un crisol de Pty se calienta durante 30 min a 1050°C en atmésfera
de nitrégeno. Este material tundido se enfria rdpidamente hasta 400°C manteniendo
esta temperatura durante 30 min, para crisializar, se pulveriza y se tamiza
seleccionando el poivo con tamano de grano entre 8O y 200 ym. ’

La primera etapa de este trabajo consistid en fa preparacién del LiF;Mg,Cu,P de
acuerdo con Nakajima et al., a partir de LiF comercial y LiF preparado en el laboratorio,
Donde la fecha de preparacién del primero en muchos de los casos se ignora, mientras
que el preparado en el laboratorio tenfa una antigliedad mayor a los dos afos. Al
material TL ohtenido de esta forma lo llamaremos de preparaciones "normales”.

La segunda etapa consistié en la preparacion de este material a partir de los
reactivos iniciales de acuerdo con la siguiente reaccion:

1ol U ¥ > LiF + HCI

Una vez que se ha precipitado el LiF, se lava varias veces con agua bidestilada
y se seca en una parrilla eléctrica a 300°C durante tres horas; posteriormente se
incorporan los activadores (MgCl,, CuF, y {NH,),HPO,}, en soluciones acuosas hasta
alcanzar la concentracion deseada. La mezcla anterior se seca durante toda la noche
a 80°C. Al dia siguiente, la mezcla ya seca se coloca en un crisol de Pt y se introduce
en el horno para calentarse con flujo de nitrégeno a 400°C durante 15 min, despuds
se incrementa la temperatura hasta 1050°C y se mantiene a ésta durante 15 min,
posteriormente se baja la temperatura répidamente hasta 400°C donde permanece
por 15 min més. El producto asi obtenido es el material TL de LiF:Mg,Cu,P, el cual se
pulveriza y se tamiza con tamafo de grano entre 70 y 210 yum. A este material TL lo
ltamaremos de preparaciones "frescas™,

La preparacién de este material TL requiere de una técnica bien establecida, ya

que al trabajar con HF se pueden provocar lesiones severas en el tracto respiratario,
puimones y en la piel.

Calidad del material TL.

Una vez preparadoel LiF:Mg,Cu,P, se debe verificar; su pureza, tamano de gréno, :
forma de la curva TL y sensibilidad.
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El polvo debe ser totalmente blanco, libre de panfculas extranas, esto puede
verificarse swnplernente por inspeccién wsual al mucroscoplo

E! tamano y forma de los granos del polvo se puede venﬂcar a,. mlcroscop:o‘
comparéndose can el polvo de referencia {TLD-100), la ‘mayoria de los’ granos daben
tener un tamafio comprendido entre 100 vy 300 um‘“’ :

Tanto la forma de la curva TL como la sensub dad deberan compararse con Ias
del TLD-100, utilizando los mlsmos parémelros para su evaluacté .

Otras pruebas necesarias para venflcar el correcto funcuonamiento de un DTL‘
son: uniformidad de respuesta, umbral. de detecmén, equxvalente de’ fondo,‘
reutilizacidn, efecto de la luz, etc, 14548

Lactura de las muestras

Las lecturas TL se realizaron usando un analizador TL Harshaw modelo 2080,
asf/ como del Harshaw modelo 4000 conectado a una PC. La figura 14, muestra:el
diagrama a bloques de un equipo lector de TL. En el modelo 4000, tanto la:sefial TL-
comno la temperatura fueron digitalizadas por medio de dos canales de una interface
RC 232C. El software ejecuta las siguientes acciones:

® Forma fas curvas TL, las muestra en la pantalla y las imprime en papel

= Almacena los datos en discos flexibles, necesarios para la deconvolucién

® Resta el fondo a una sefal para obtener !a emisién TL neta

» Calcuia fa integral de partes preseleccionadasde la curva Tl (regiones de interés)

Todas las lecturas se realizaron en atmésfera de N,, integrando la sefial entre la
temperatura ambiente y 300°C para el TLD-100 mientras que para el LiF:Mg,Cu,P se
integré hasta 240°C con una velocidad de calentamiento de 6 y 10°C-s?! en los
modelos 2080 y 4000 respectivamente, durante 30 s47.481,

PROPIEDADES TL DEL LiF:Mg,Cu.P
Procadimiento térmico de borrado

Para cualquier material TL utilizado en aplicaciones dosimétricas, es muy
importante conocerios procedimientos para regenerar sus condiciones basicas después
de cada irradiacién. Este procedimiento es conacido como borrado térmico y tiene dos
objetivos; el primero es desocupar completamente las trampas del cristal irradiado, el
segundo es estabilizar en orden dichas trampas para obtener entre limites
experimentales, las mismas curvas TL, después de ciclos repetidos de irradiacién y
borrado térmico. El procedimiento de borrado térmico para el LiF:Mg,Cu,P es
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exiremadamente importante ya que puede ser dafiado en su sensibilidad de forma
irreversible,

o REGISTRO
RC. DE LA TL
INTEGRADA
SISTEMA DE SISTEMA DE
ifﬁ;ﬁ‘g;ﬁem =% | oereccion M MEDICION  [-—]|
™ | DE LA LUZ DE LA SENAL
CURVA TU

FiG..14. DIAGRAMA A BLOQUES DE UN EQUIPO LECTOR DE
: TERMOLUMINISCENCIA

Senslbmdad

La sensmlludad de un materlal TL se expresa como la relacién de la intensidad de
luminiscencia produmda por el material por unidad de exposiciéon a larad vamén también
puede expresarse en funcudn de ta masa del material TL,
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Para verificar esta propiedad en el LiF:Mg,Cu,P se realiz6 lo siguiente: se colocaren
las muestras de preparaciones "normales” y "frescas” en las crisoles de plata para
darles el tratamiento estandar de borrado. Una muestra del TLD-100, se le dio también
sutratamiento estdndarde borrado. Después de este proceso, se enfriaronlas muestras
hasta la temperatura ambiente y se procedid a irradiar a una dosis de 285 mGy de
radiacién gamma de %Co, tomandose las lecturas correspondientes al dfa siguiente.
En lo sucesivo, se entendsrd que las lacturas de las diferentes pruebas se reallzaran
al dia siguiente de la irradiacion, a menos que se indique otra cosa.

Curva termoluminiscente

Para verificar la influencia del tratamiento térmico de borrado en la curva TL del
LiF:Mg,Cu,P, se tomaron muestras cuya concentracién de P fue;:1.5,:3.0y 2,33
mol%, de preparaciones "normales™ y "frescas” respectivamente. La cantidad de cada’
muestra se dividio en dos partes iguales, clasificdndose como A y B. Ambas muestras '
se calentaron simultdneamente a 240 +2°C en un horno sléctrico, después; se -
enfriaron la temperatura ambiente. La parte B de cada muestra, se-sometié:a’un
tratamiento térmico adicional que consistié en calentar a 100. +29C.durante dos -
horas, Considerdndose este proceso completo, como al tratamlento esténdar de :
borrado para este material TL. R

Posteriormente se irradiaron las muestras con radiacién gamma de °°Co auna
dosis de 26 mGy, las lecturas TL se tomaron al dfa siguiente,

Umbrai de deteccién

Para efectuar esta prueba se pesaron 200 mg de polvo de LiF:Mg,Cu,P con una
concentracién de P de 3.5 mol%, se sometiercn al tratamiento estandar de borrado
y se dejé enfriar hasta Ja temperatura ambiente. Dos horas después se tomaron diez
tecturas en el Harshaw 4000 de la muestra en polvo sin irradiar. Posteriormente se
determiné la dosis correspondiente para cada lectura en la curva de calibracién
previamente elaborada para radiacién gamma de '3’Cs, para ajustarse a la siguiente
expresion:

l-s £ 0.1 mGy (41)
donde:

= "t de student” para n-1 grados de libertad
es la desviacién tipica de la muestra
nimero de lecturas realizadas

i

t
s
n
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Equivalente de fondo

Para esta propiedad se utilizaron las lecturas de |a prueba anterior, donde la dosis
promedio no deberd ser mayor de 0.3 mGy.

Uniformidad

Para la realizacion de esta prueba se utilizé el mismo material TL con el que se
determiné el umbral de deteccién. La irradiacién se realizé en condiciones de equilibrio
electrénico, en el irradiador Vickrad 220, a una raz6n de dosis de 120.4 Gy/h. Las
lecturas se tomaron al dia siguiente. . .

Los resultados obtenidos de la prueba anterior, no deberén diferir en mas del
30%, es decir: e

Do =D . o

i - max min < . 42
00 Dmin 0 ( l )
Reusabilidad

Para realizar esta prueba se pesaron 200 mg de polvo TL de LiF:Mg,Cu,P, el cual
se calenté'a 240 +2°C y una vez que se enfrié hasta la temperatura ambiente, se
procedi6 a irradiar con radiacién gamma de ¢°Co a una dosis de 320 mGy, toméndose
las lecturas como media hora después. Este procedimiento se realizé hasta por diez
ciclos consecutivos

Desvanecimiento de la informacién TL

Para la realizacién de esta prueba se pesaron varias muestras de 400 mg de
material TL de LiF:Mg,Cu,P de preparaciones "normales", con cuatro diferentes
concentraciones de P; 1.0, 1.5, 2.5 y 3.0 mol% respectivamente. Se les dio el
tratamiento estandar de borrado y cuando se enfriaron hasta la temperatura ambiente
se procedid a irradiar a una dosis de 855 mGy de radiacién gamma de °Co, estas
muestras no recibieron ningun tratamiento térmico posterior ala irradiacién, La lectura
inicial de cada muestra se tom¢ al dia siguiente. Las muestras restantes se guardaron
en viales de plastico a temperatura ambiente (~20°C). A estas muestras se les tomd
la lectura a los 30 y 60 dias después de la irradiacion.

Por otro lado se pesaron varias muestras de 800 mg de LiF:Mg,Cu,P.con
concentraciones de P de: 1.0, 2.0, 3.0 v 4.0 mol%. Se trataron térmicamente e
irradiaron bajo las mismas condiciones del lote anterior. Después de la irradiacién estas
muestras se calentaron a 100°C durante cinco minutos, como una hora después se



les tomd la lectura inicial. Cada una de las muestras restantes se dividié en tres partes
iguales y se colocaron en viales de plastico, para guardarse a temperatura ambiente
(~20°C), 37 y 60°C. Las lecturas de estas muestras se tomaron periodicamente
durante dos meses,

Para almacenar los viales a temperatura ambiente, se colocaron simplemente en
el interior del escritorio. Mientras que para almacenar a 37 y 60°C, se colocaron los
viales que contenfan las muestras a estudiar en el interior de cdmaras climéticas que
operan todos los dfas del afio y cuya exactitud es de £1°C. Dichas cémafas se
encuentran bajo el control del Departamento de Genétlca, del ININ.

Efectos de la luz fluorescente sobre la respuesta TL del LiF:Mg, Cu P

Parala realizacién de la prueba de excitacion, se tom6 una muestra de LuF Mg Cu P
con una concentracién de P de 2.33 mol%, ésta se calent6 a 240+ 2°C durante 10
min, Una vez que las muestras se enfriaron hasta la temperatura ambleme, s6 procedio
a tomar las lecturas de fondo, después las muestras: se colocaron en cépsulas de'
gelatina totalmeme transparemes y en segurda se expusr

dela sngureme forma: Se pesaran 200 mg de la mlsma muest
y se le dio el mismo tratamiento térmico. Esta muestra se leldlé en
una de ellas'se le dio el tratamiento térmico adicional de’100°C durante'dos ‘horas.:
Ambas muestras se irradiaron a temperatura ambiente con radlacnén gamma ‘de °°Co, -
se tomé la lectura inicial y en seguida se expusieron a la luz como enla prueba antenor.k;“

Las lecturas de estas pruebas se realizaron med(a hora espués e retirar. Ias
muestras de la cdmara de luz. S E

Efaecto de la luz ultravioleta en Ia respuesta TL de LiF:Mg.Cq,P- S

Se tom6 una muestra de este mismo material y se calenté a 240 + 2°C durante
diez minutos, una vez que se enfri6 a temperatura ambiente, se le tomaron las lecturas:
de fondo y en seguida se colocd la muestra en cépsulas de gelatina para exponerse
durante 1, 2 y 3 horas ante una ldmpara de UV de 15 watts; a una distancia de 28.5
cm. Las: lecturas TL se tomaron media hora después ‘de haber retirado el ultlmo
dosimetro de la luz.
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Respuesta TL en funcion de fa dosis de radiacion gamma

Para la realizacion de esta prueba se tomé una muestra de 2 g de poivo de
LiF:mg,Cu,P con una concentracion de 2.33 mol% de P. Esta muaestra se sometié al
tratamiento estdndar de borrado y se colocd en portadosimetros especiaies de lucita,
Para irradiar en el intervalo de dosis de 43.5 Gy a 8.7 mGy, se utilizé la fuente de
137Cs J.L. SHEPER & ASOCIATES, MQD. 2.8-6B CALIBRATOR, mientras que para
irradiar en el intarvalo de dosis de 87 mGy a 870 Gy, se utilizé el irradiador Vickrad
220,

PRODUCCION DE PASTILLAS

Las pastillas de LiF:Mg,Cu,P, se obtuvieron utilizando el poivo ya,tamizédmo de
este material con una matriz de acero inoxidable y aplicando una presién de
aproximadamente 1 GPa. :

Una vez formadas las pastillas, se sometieron a un tratamiento térmico de
sinterizado en atmdsfera inerte, calentando primero a 400°C durante 15 min,
posteriormente se elevd la temperatura hasta cerca del punto de fusién del material,
permaneciendo a ésta durante un tiempo no menor de 15 min. De esta forma se
obtuvieron pastillas totalmente blancas y compactas de § mm de didmetro, 0.6 mm
de espesor y una masa de 27.5 2.5 mg. Antes de ser expuestas a Ia radiacién, las
pastillas se sometieron al mismo tratamiento estdndar de borrado que el material en
polvo. Este tratamiento se dard a todos los dosimetras ya sea en forma de polvo o de
pastilla para su reutilizacidn.

Con la preparacién de dosimetros en forma de pastilla, se facilita la manipulacion
de este material TL por lo que fue posible exponer a otro tipo de radiacién, asl como
la realizacién de las pruebas épticas.

" Curva Termoluminiscenta

La optimizacion en ia preparacién de los dosimetros en forma de pastilla,
comprendié un amplio estudio en el proceso de sinterizado. Se sinterizaron pastillas
enun intervalo de temperatura entre 400 y un poco més de 800°C, verificdndose por
lo tanto su efecto tanto en la sensibilidad como en la forma de la curva.

Una vez que se obtuvieron dosimetros en forma de pastilla de 6ptima calidad,
se verificéd [a influencia del tratamiento térmico de borrado, en la curva TL de estos
dosimetros. Se formaron dos lotes y se les dio el mismo tratamiento de borrado que
al material en forma de polvo. Se irradiaron también de la misma forma con radiacién
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gamma de %Co, a una dosis de 560 mGy. En esta prueba se usaron como referencia
dosimetros del mismo material, pero de manufactura China (GR-200} y Polaca. Todas
las muestra se trataron térmicamente y se irradiaron simultdneamente.

Sensibilidad

Para realizar esta prueba, se tomaron al azar ocho dosimetros de China, Polonia
y México. Después de recibir el tratamiento estdndar de borrado, se irradiarbh' con
radiacién gamma de %Co a una dosis de 564 mGy. Dos horas después se tomaron‘
las lecturas TL. ;

Umbral

Para efectuar esta prueba se utilizaron pastillas de LiF:Mg,Cu,P con una
concentracién de P de 2.33 mol% de preparaciones "frescas"”, clasificadas como
M-15." Se tomaron al azar 15 pastillas y se sometieron al tratamiento estdndar de
borrado, dos horas después se tomaron 10 lecturas TL en el Harshaw 4000.
Posteriormente se evaluaron dichas lecturas en la curva de calibracién para radiacion
gamma de '%7Cs. El equivalente de fondo vy uniformidad, se determinaron de la misma
forma que para este material en forma de poivo.

Reusabilidad

Para la realizacién de esta prueba se usaron pastillas de China, Polonia y México.
Considerando que los mismos dosimetros ya habfan sido utilizados para otras pruebas,
solamente se repitié por ocho ciclos consecutivos. Esto es, tratamianto térmico de
borrado, irradiacién y lectura. Estos dosimetros se irradiaron con la misma fuente de
8Co, a una dosis de 275 mGy.

Efacto del tratamiento térmico de borrado sobre la curva TL

Para esta prueba se utilizaron los mismos dosimetros que se emplearon para
verificar la reusabilidad. Después de cada ciclo de borrado e irradiacion, se graficé la
curva TL para comprobar si se apreciaba algun cambio en su forma.

Dasvangcimiento de la informacion {(fading)

Para la realizacidn de esta prueba se homogeneizaron los dosimetros en funcién
de la sefial TL producida por unidad de axposicién, la cual present6 un 3.9%DS. Una
vez que los dosimetros recibieronel tratamiento estandar de borrado, se dejaron enfriar
hasta la temperatura ambiente y se colocaron en portadosimetros de lucita para
irradiarlos en condiciones de equilibrio electrénico. Se tomaron cinco lecturas de cada
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muestra,. considerando el valor promedio como la:lectura inicial. El resto de los
dosimetros se almacenaron a temperatura ambiente:(~20°C); ‘@ la temperatura del
cuerpo {37°C) y a 60°C. Este sstudio se realizé en un lntervalo de ocho semanas,
toméndose las lecturas periodicaments.

Resﬁuesta a radiacién gamma

Enesta pruebase usaron Unicamente doslmetros de manufac
los dosimetros recibieron el tratamiento esténdar de borrado antes de ser urradiados. -
El intervalo de irradiacién fue entre 43.5 uGy v 870 G ‘Las ectura" sé tomaron aI
dfa siguiente en el Harshaw 2080. i

Respuesta a radiacion 3 de baja enargfa

Para llevar acabo esta prueba se unhzaron las fuentes de’ "7Pm'y 2°7TI del patrdn,
secundario beta. El intervalo de dosis unhzado fue: entre 5x10’:v 5x10? mGy,* B
empleéndose los dosimetros de China, Poloma y MéXlCO s

Respuesta a particulas «

Para la realizacion de esta prueba, se utmzé ta-fuente de 2Py Con Una afluenma ",
de 1218 o/s. Los dosimetros utilizados recibieron el mismo tratamientao’ estandar de
borrado y las irradiaciones se realizaron a.temperatura ambiente, colocando los
dosimetros a contacto con la fuente y tomando las Iecturas mmedlatamente despues'
de la irradiacion. [ B

Propiedades Gpticas

Los espectros  de absorcién “6ptica fueron - obtenidos por:-‘medio .'de: un:
espectrofotémetro de doble haz Perkin-Elmer modelo A.- 5 el cual est4 equipado con
dos ldmparas; una de Tungsteno-Halégeno y otra de Deuterio, lo que permite determinar
el espectro de absorcién de sélidos, en el intervalo de longitudes de onda de 190 a:
900 nm.

Los espectros de excitacién de las muestras, tanto irradiadas como sin irradiar,
se determinaron con el espectrafotémetro Perkin-Elmer LS-5 excitando con luz de.
diferentes longitudes de onda entre 200 y 600 nm proveniente de una Iémpara de
Xendn de 150 W, de emisién continua.

Los espectros de emisién TL se midieron con el mismo espectrofotémerrij) de .
fluorescencia Perkin-Elmer LS-5. -
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Determinacién de los pardmetros tinéticos por deconvolucién

Se tomaron dos muestras de LiF:Mg,Cu,P en polvo cuya concentraciénde P fue;
1.5, y 3.0 mol%, se calentaron a 240 % 2°C durante 10 min, la mitad de cada muestra
se colocé en crisoles de plata para darles ei tratamiento térmico adicional a 100°C
durante dos horas. Las muestras tratadas térmicamente se enfriaron hasta la
temperatura ambiente y se irradiaron con radiacion gamma de %Co, a una dosis de
26 mGy. Una hora después se les tomé la lectura TL en el equipo lector Harshaw
4000, Se probaron diferentes condicionas de lectura, manteniendo la velocidad de
calentamiento constante durante la obtencién de la curva,

Pastillas de LiF:Mg,Cu,P se trataron térmicamente e irradiaron bajo las mismas
condiciones de las muestras en forma de polvo. Las condiciones de lectura fueron:
variables dependiendo de! tratamiento térmico de sinterizado de las pastilias. Seemplet
por ejsmplo, una rapidez de calentamiento desde 1 hasta 10°C/s, una temperatura‘ :
maxima desde 240 hasta 400°C, etc. . e

La deconvolucion de la curva TL, tanto de las muaestras en polvo como de pastilla,
se realizé mediante el Software matemético para la optimizacién no-lineal con -
restricciones de desigualdad y de caja, de Fortran 77, basado en el algoritmo de
Programacion Cuadratica Secuencial modelo Aproximado, de Microsoft 77 llamado
"PCSDTLA.FOR"23), Después se procesaron estos datos con el paquete Lotus' 123,
para obtener finalmente la grafica en Harvad Graphics, todo esto se llevé a cabo en
una microcomputadora AcerMate 486DX2/66.

La ecuacién 34, Cheni?¥ {a presenta de la siguiente forma:

L4 b . I:4

S NoCXp{ -~ 57
s(h=yalhit)
1+ ——
Rt e o !

T, Esla temperatura i

I(T)=

donde:

T Esla temperatura en Kelvi ,vé'iiable ufdependlente o
K  Esla constante de’ Bohzm :
q Esla rapndez de calentam mo en Kelvin/segundo

Los parametros e determmar son°
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s* Factor pre-exponencial {cm3t/segundos)

n, Concentracién de electrones atrapadas (cm?)
b  Orden cinético

e Energla de activacién {eV)

Es muy importante observar que cada uno de los pardmetros a determinar en la
expresién analftica de Chen para un pico, no estdn relacionados en forma expllcita
con la posicién y la altura dsl pico. Por tal motivo se optd por otras expresiones
analiticas para los picos como son:

LS ngexp - ‘
()= — ‘0 ( AT) a (49)

! )

T -1
: s(b-1t
l+i(———-3f e.\'p(—&)du}
v e I T .

aqul

§=8 Il(b I)

La expraslbn antenor esté en térmlnos de ol factor de frecuencla S, el ndmero
de ele(‘trones atrapados mlcralmeme n,,, el orden cinético b y Ia energla de actvvaclén

I(T)= ————
[] -»(]
méxima lntensldad T 1a méaxima
activacion e.: ‘

/(T)'=""

B1



La ecuacién 45 es una expresién aproximada a la 44, se obtiene al aproximar el
integrando con su serie de Taylor truncada hasta el término de primer gradot??,

Como se puede observar la ecuacién 45 para un pico es mas facil de evaluar ya
que no aparece ninguna integral a calcular numéricamente, ademas ya se tiene relacién
gréfica con dos de los pardmetros, a saber 7,, e /; asl se pueden dar buenas
estimaciones iniciales de estos pardmetros, como también restricciones de caja para
ellos, a partir de ta gréfica de los datos experimentales. .

Con respecto a los pardinetros & y e se conocen rangos para €stos, b gobierna |
los semianchos izquierdo y derecho del pico, sus valores estén entre 1 y 2, se puede
tniciar con 1.5; e gobierna el ancho total de! pico, sus valores estdn entre 0.5 y 3.0
se puede empezar con 1.0 si el pico es ancho, con 1 7 o mds si el pico es delgado

A partir de los pardmetros: 7, /,, by e; se pueden obtener los parémetros s,
5" ¥ ng es decir, existen funciones para calcular los altimos tres parémetros cuyas :
reglas de correspondencna dependen de los cuatro primeros.
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CAPITULO 5

~ RESULTADOS



PREPARACION DE LiF:Mg,Cu,P
Calidad del material TL

El polvo poiicristalino abtenido en las diferentes preparaciones, fue totaimente
blanco, el tamafio y apariencia fueron similares a Ias del TLD 100 usado como
referencia.

Sensibilidad

En la tabla 2, se resumen los resultados de las drferentes preparaciones

"normales”, mientras que en la tabla 3 se presentanlos resultados de las preparaciones

"frescas”, en funcién de su sensibilidad, conSIderando al mdtenal de referencia como
la unidad. :

Las muestras cuya concentracién de P fug- de 4”mo|%, presentan buena
sensibilidad. Sin embargo, tienen el mconvememe de presemar un- pico a alta
temperatura (~235°C} y por lo tanto una senal TL re5|dual alta, esto.es un fondo
elevado después de la lectura del dosrmetro : .

TABLA 2 SENSIBILIDAD RELATIVA DE PREPARACIONES "NORMALES" ’

mol% P i LIF cqmqrclal;, sl LnF-lNlN ;

c21
217

*. Considerando la sansihilidqd dsly TLD-100 como fa tnidad,
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Las preparaciones "frescas"” siguieron el mismo comportamiento de las
"normales” como lo muestran los resultados anteriores. Sin embargo, en las
preparaciones "frescas" se alcanzdé la sensibilidad mas alta para el LiF:Mg,Cu,P.

Para verificar la reproducibilidad de la respuesta TL de una preparacién a otra,
se realizaron diferentes preparaciones manteniendo la concentracién de activadores
en 0.2, 0.05 y 2.33 moi% de Mg, Cu y P respectivamente. De las diferentes
preparaciones se tomaron cuatro al azar, se les di6 el tratamiento estdndar de borrado
y se irradiaron simuitdneamente, al dia siguiente se les tomd la lectura  TL. Los
resultados se resumen en la tabla 4.

TABLA 4 RESPUESTA TL DE DIFERENTES PREPARACIONES DE LiF:Mg,Cu,P

Clasificacién Sensibilidad (uC/Gy)
M120 17,98 5
SMET3 T 17.92
M<14 = o0 o 517,98

£717.49

M7

Aplicando'la ecuaéyi'dsn (421’

) i = Dt

se tiene )

1'7.98-.1 o
17349 7

28<30

100

Influencia del tratamiento térmico de borrado en la curva TL de LiF:Mg.,Cu,P en
polvo

Las curvas TL obtenidas se muestran en la figura 15, donde la curva A,
corresponde 8 fa muestra cuyo tratamiento térmico de borrado fue de 240:-+2°C,
ésta presenta tres picos, identificandolos con los nimeros I, I, Hl. La curva B,
corresponde ala muestra que recibid el tratamiento térmico adicional de 100°C durante -
dos horas. Esta curva presenta también los mismos picos.
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INTENSIDAD TL (u.a.)

I
(1.5 mol% P)

e

< i\
NUMERO DE CANAL

(3 mai% P)

(2.33 mol%)

} W—

] : 1 L ] 1
NUMERO DE CANAL

3 1 | 5
NUMERO DE CANAL

FIG. 15 INFLUENCIA DEL TRATAMIENTO TERMICO DE BORRADO EN LA CURVA TL

85«



De la figura 15, se aprecia que 10s picos | y [l se reducen aproximadamente a un
50% de su tamaiio. Can el tratamiento estdndar de borrado la sensibilidad total
disminuyé en un 13, 14 y 6% en el orden de la tabla 5 respectivamente, pero la
respuesta TL de la muestra B, es mas estable por lo que el desvanecimiento de la
informacién (fading) es muy bajo.

TABLA § EFECTO DEL TRATAMIENTO TERMICO DE BORRADO

mol% de P Muestra\Pico | 1} 1
1.5 A
B
3.0 A
B
2.33 A
. ny

A Calemando 2240 .£2°C,.10 min-

:'_'

SWWmNO D WNS

L
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YN = 0.766 mR = 6 577x103 mGy
s = 0.096 mR = 8.35x10* mGy
.., = 2.2622 (95% de confiabilidad}

Su'stituyendo valores en la ecuacién {41) se tiene: :
2.2622-8.35x/077 € 0.tmGy
0.00189 €< 0.1mGy

Equivalente de fondo

De la expresién: X ‘ < 0}311(()3/
se tiene: ’
6.577x101 < 0.3 lT')GYv

Uniformldad

Después de tomar. Ias lecturas del polvo trrad:ado, se e
de callbrac:én Los resultados se resumen en la tabla 7

luaron en la misma curva’

TABLA 7 VALOHES PARAV SETERMINAR LATUNIFORMID'AD"DE: RESPUESTA TL

o i

DODNGD N WO

-

1925, oof’.'

Sustituyendo valores en la ecuacién (42)':' k

100 B ar 2 win 7( 30

nin
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se tiene

59.76=57.82 .
e ettt <
1o G7.82 . 30

3.35 <30
Reuksabilidad‘:

La tabla 8, muestra los resultados obtenidos de esta prueba, Estos resultados
se muestran graficamente en la figura 16, donde se puede aprecnar que la respuesta
TL es reproducible; .

20 -

18~
17
16}~

15% " ox. = -

INTENSIDAD TL (uC/Gy)
M
#

CICLOS

FIG 16 REUSABILIDAD DEL LlF Mg Cu P (POLVO)
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TABLA 8 REUSABILIDAD DEL LiF:Mg,Cu,P (POLVO)

Ciclos Dosis (Gy) Lectura TL (C) - {(uC/Gy)
1 - 0.829 9.4 © 14.94
2 © ., 0.643 - 9.6 . 14.93
3 0.625 9.0 14.40
4 0.637 9.4 14.75
5 0.641 T 82 o s 14.35
6 0.635 9.5 , 14.96

a 7 0.629 ©-93 7 14780
8 0.830 9.2 LE14.66
9 0.639 9.3 7 .. 271453
10

0.645 9.3 ;e 14,44

0645 0. .933 14.67

oS, - 6.8x107 . . 016 0.23
%03 1 (EEs s k- 59

Efectos del tratamxemo térmico en la forma de la curva TL del LIF Mg Cu P

De las muestras analizadas en la prueba anterior, Se fueron tomando Iaq curvas =
TL de cada ciclo'y se pudo comprobar que el tratamiento esténdar de borrado no causa
efectos apreciables en dichas curvas. : -

Dasvanecimiento de la informacién TL

Los resultados de la prueba sin ningun tratamiento térmico posterior a la
irradiacién y almacenadas a temperatura ambiente, se resumen en la tabla 9.

Par otro lado, los resultados obtenidos de las muestras que se sometieron a esta -
prueba, pero con tratamiento térmico después de ia irradiacién vy almacenadas a
diferentes temperaturas, se resumen en la tabla 10 y se muestran graficamente en la
figura 17, de acuerdo con la concentracién de P.

De esta figura se aprecia que, el desvanecimiento para todas las muestras tanto
a temperatura ambiente como a 37°C es practicamente despreciable, como se aprecid
también con las muestras sin ningtin tratamiento térmico posterior a la irradiacion.
Mientras que a medida que aumenta la concentracién de P, disminuye e!
desvanecimiento de la informacion a 60°C. Como es el caso de la muestra con 4.0
mol% de este activador, donde la respuesta TL se mantuvo constante durante el
perfodo de estudio.
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TABLA 9 DESVANECIMIENTO DE LA INFORMACION TL A TEMPERATURA

AMBIENTE
mol% de P ./ .\ Lectura inicial 30 dias ' 60 dias .
1.0 1.0 0.93
1.5 1.0 0.96
2.5 1.0 0.97
3.0 1.0 0.98

\ DIFERENTES . -

Temperatura
ambiente

37°C

60°C

Efectos de fa-luz ﬂuorescente

Egg_;a_c_gg En 24 horas es cero sin embargo alas 48 horas ésta es de 9x104
uClmg, siendo ésta tan pequeia que se considera despreciable. Por lo tanto no se-
aprecié aumento considerable en el fondo del dosimetro,
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INTENSIDAD TL

INTENSIDAD TL

1.2
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FIG. 17 DESVANECIMIENTO
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Extingién: En la muestra que recibid el tratamiento térmico a 240 +£2°C durante |
10 min, fue del 25% en las primeras 24 horas de exposicién a la luz. Sin embargo, .
con 24 horas més Ia respuesta TL permanecié constante.

Par otro lado, la muestra que recibié el tratamiento estdndar de borrado vy que
se expuso a la luz durante 24 horas, presentd una extincion del 12.5% y 24 horas .
mds de exposicién a la luz, ya no presentd ninglin cambio.

Etfecto de la luz UV

En este caso solamente se verificé el fendémeno de excitacién en el LiFEMg,C'u,P,
puesto que segun Wu et al.14®, es el que se manifiesta primordialmente. Sin embargo,
se pudo comprohbar que en este material TL preparado en el laboratorio, no se manifestd
dicho efecto.

Raspuesta TL en funcién de la dosis de radiacién gamma

En este caso se tomaron las lecturas tanto en el Harshaw 4000 como en ef 2080,
En el primer caso, era necesario elaborar la curva de calibracién para la determinacién
delumbral de deteccién, por 1o que se graficé con tas lecturas obtenidas en un intervalo
de dosis entre 43.5 4Gy y B.7 mGy. Estos resultados se muestran en la figura 18,
donde se aprecia que la respuesta en dicho intervalo es lineal.

Las lecturas que se tomaron en el Harshaw 2080, comprendieron el intervaio
total de irradiacién. En la figura 19, se muestran estos resultados, donde se puede
apreciar que el LiF:Mg,Cu, P present6 una respuesta lineal en el intervalo de dosis entre
43.6 4Gy y 100 Gy.

PRODUCCION DE PASTILLAS

La preparacidn de pastillas sinterizadas con este nuevo material TL es muy
delicada, por tal motivo se requiere de un estricto control de calidad tanto en la
elaboracion de las pastillas, como en el proceso de sinterizado. Las pastillas que se
obtienen c¢on alguna contamiriacion, pueden perder por completo su sensibilidad a la
radiacién ionizante, porio que se requiere de una técnica bien establecida, para obtener
pastilias totalmente blancas, resistentes y con propiedades dosimétricas ¢ptimas.
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Curva tarmoluminiscente

La temperatura en el proceso de sinterizado es muy importante en la “elaboracién
de dosimetros en forma de pastilla, ya que influye considerablemente tanto en la
sensibilidad, como en la forma de la curva TL y por consiguiente en los pardmetros
cinéticos, como se verd mas adelante. La tigura 20, muestra algunas curvas TL de
pastiilas que se sinterizaron a diferente temperatura. w

En la tabla 11, se resumen los resultados de esta prueba para c&da tipo de
dosimetro, estas lecturas se tomaron en el Harshw 2080. Los picos dosimétricos
aparecieron @ 220, 200 y 220°C para los dosimetros de China, Polonih y México
respectivamente. Con el tratamiento térmico adicicnal a 100°C durante‘dos horas,
disminuyen casi por completo los picos a baja temperatura, logrdndose con esto mayor
estabilidad en su respuesta TL. En esta prueba se utilizaron pastilla‘s con una
concentracién de P de 2.33 mol% vy sinterizadas a 700°C.

TABLA 11 TEMPERATURA DE APARICION DE LOS PICOS TL EN EL L{F:Mg,Cu,P

Muestra Picos I Il I ) 1\
China A 220 230
B 2200|230
Polonia’ - "iA L2000 :
B 11200+
México A 220
B 220 |

Tratamiento térmico de borrado R - T - ‘
A 240 £2°C 10 min TR ‘ |
B 240 +2°C 10 min, séguido de 100°C 2 h ‘
- . ;

i

Sensibilidad

L.os resultados de esta prueba se resumen en la tabla 12, donde se muestra que
la sensibilidad resulté 0.85, 0.74 y 1.00 para los dosimetros de China,! Polonia y
México respectivamente. Considerando la sensibilidad de los doslmetros pacionales
como la unidad. También se puede apreciar que estos Gltimos presentaron la desviacién
estandar (DS) més baja. Al comparar la sensibilidad del LiF:Mg,Cu,P con el TLD-100,
resultd 29 veces mas sensible que este Gitimo, como se muestra en la figura 21,
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TABLA 12, SENSIBILIDAD DE LiF:Mg,Cu,P EN FORMA DE PASTILLA

DOSIS (4C/Gy)

NUmkero China Polonia México

RN 21.45 16.96 26.48

2 20.65 16.51 24.59

3 22.41 18.63 25.35

4 20.26 21.08 24.20

5 17.69 18.10 23.63

6 21.57 16.76 23.90

7 20.46 15.29 22.76

8 19.60 20.03 22.37

Y 20.51 17.92 24.16
DS

1.43 1.93 1.33

3.000 —
2.500 LiF:Mg,Cu,P -

1 2.000 [~

a)

1.500

INTENSIDAD TL (u

TLD-100 }

1T 2T e e 81 101 121 141 161 181
: NUMERO DE CANAL

FIG. 21 SENSIBILIDAD DEL LiF:Mg,Cu,P (PASTILLA)
COMPARADA CON LA DEL TLD-100
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Umbral

Los resultados de esta prueba se resumen en la tabla 13.

TABLA 13 LECTURAS OE LiF:Mg,Cu,P [PASTILLAS] SIN IRRADIAR

Lecturas Exposicién

n (nC}) (mR)

1 0.12 0.28 ..

2 0,14 0.38

3 0.13 © - 0.80.4

4 0.12 ) 0.28 .

5 0.13 " 0.30°

6 0.14 0,833

7 -~ 0,14 LLE0,38

8 {014 Tl 0,330
9 20,140 220,83
10 20147, 0,338
X 0817
s 0.021:-

= 0.021 mR'=1. .88x10¢ mGy

¥ = 0.31 mR= 2.69x10° mGy
s i
Loy = 2 2622 (95% de confiablhdad)

Susmuyendo ek Ia expresldnt s < O.Im'Gy se tiene:
2.2622+1.88, 107t ‘
4.25x104£0.1 mGy 57

. mgy

Equivatente da fondo"

De la expresi <. 0.3mGy

se uene o B
2.69x10° < 03va B
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Unlfmmldad

Después de tomar las lecturas de los dosimetros |rradiados, se evaluaron en la
curva. de callbracién para radiacién gamma de 7Cs previameme ‘elaborada. Se .
determiné la homogeneidad de ls misma forma que para el materlal en forma de polvo.
Donde la dosis méxima fue de 44.03 mGy y la dosis minima fue de 32,22 mGy.

Sustituyendo jos valores en la expresion:

100. Doy~ Bun < 30
Dmlﬂ

se tlene

: 44,80~ 32.22
PR Al b
1ao 32,22 3~0

11<3o“’

Este resultado se mcremanta muchn respecto al valor obtemdo para este material
en forma da polvo Esto se debe a que la desviacién astandar enjamasa de las pasmlas
fue de +2.5 mg; oivo utmzada an las lecturas
fue de £0. 09 m

Hauaab d

Dada la desviacldn asténdar de Ia masa de los doslmauos, s¢ decudié reportar la

os resultados obtemdos se rasumen en'la (abla'

respuesta TL por unldadVde masa
14, ; S

Dosfmetro'

China <00 27-70. 24 .0, 23 10.22 0 22
Pofonia -Q.16 0,127 011 "0.11;- 0,11 5
Méxice :.0.21°..0,182.0.18- foie 01870,

Efecto del tratumlento térmlco f, :

De las lecturas de la prueba antenor, se aprecio Qque el p
tratamiento térmica de borrado no causa efectos aprec(ables en ia formd dela curva
termoluminiscente, hasta por diez ciclos consecutivas,: .
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Desvanaecimiento de la informacién

La figura 22 muestra graficamente los resultados de esta prueba, donde se aprecia
que la pérdida de informacién tanto a temperatura ambiente como a la temperatura
del cuerpo, es practicamente despreciable. Sin embargo, a 60°C la intormacién
disminuye hasta en un 65%.

1,2
1 2 e 2 A
& % + b
08t s
= -
[a] *
3
7 061 .
2 %
it
’—
4
0.4"‘ N
0,2
©Temp. amb +37°C ¥ 60°C | . , ;
0 - | . | il 1
0 1 2 8 4. 5 6 7

FIG. 22 DESVANECIMIENTO TL DE PASTILLAS
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Respuesta TL a radiacién gamms

Los dosimetros ‘en forma de pastilia, presentaron una respuesta lineal en el
intervalo de dosis entre 43.5:4Gy y 100 Gy, como'se muestra en la figura 23.

10,000~ °
1,000~
100}~ ) 2 ) ‘ ‘ g

101 . ®

INTENSIDAD TL {u.a)
A

0,011 ..

0.001 |-

i SIS RS
1,000, 10.000 100,000

0.0007 L Lo ey
70,01 B : :

Respuesta TL a part(culas |3

Enlafigura 24, se muestran graflcamente los resultados obtenldos de esxa prueba.
Donde se puede apreciar que el LiF:Mg, Cu,P de manufactura nacional presento mayor
sensibilidad.La respuestade los dosfmetros fuelineal enelintervalo de dosns estudlado :
tanto para radiacion 3~ del "7Pm como del 2°‘Tl
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Respuasta TL a particulas a

£nla figura 25, se muestran graficamente los resultados obtenidos de esta prueba,
donde se aprecia también la linealidad de respuesta de este material TL en el intervalo
de estudio. P R ;

100 (—

"
[+
T

INTENSIDAD TL fu2)

o.1 i - : . s S : o
10 7 N N 1TO0O 7 R 1000

TIEMPO DE EXPOSICION (3)

FiG. 25 HESPU’ESTA TL DE LiF:Mg,Cu,P A PARTICULAS ALFA DE %Py

Propiedades dpticas

£l espectro de emisidn TL mostrado en la figura 26a, presenta un maximo entre
370 y 380 nm. Esta emisidn corresponde al ion Cu~, lo que sugiere que el ion Cu?*
sf interviene en el proceso de emisidn, reduciéndose durante la irradiacion at ion Cu*,
y no como lo han sugerido otros autores®™s? que éste se debe sélo al ion Mg?*
infiuenciado por el P. El espectro de absorcién resultd muy similar al del LiF:Mg,Ti®
lo que sugiere que el Mg se transforma de Mg2+ a Mg® y Mg+ durante la irradiacién.
Asimismo, el espectro de excitacidn {Fig. 26b) es similar al obtenido para el LiF:Mg,Ti
lo que sugiere que tanto el Mg como el Cu intervienen en el proceso de emisidn,
influenciados por el P,
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Paradmetros cindticos

En la tabla 15 se resumen los pardmetros utilizados para la realizacién de esta
prueba, mientras que en |a tabla 16 se presentan los resuitados obtenidos para
diferentes muestras del material TL de LiF:Mg,Cu,P preparado en el laboratorio.

La figura 27 muestra algunas curvas TL deconvolucionadas correspondientes al
material tanto en forma de polvo como de pastilla.

Las lecturas de las muestras se realizaron al dfa siguiente de la irradiacién, esto
permite que el pico de menor temperatura desaparezca completamente. Por lo tanto,
los picos TL aqui reportados son los que corresponden a los picos 2, 3 y 4 reportados
en la literaturalsd,

Significado de algunas anotaciones de las tablas:

T, = temperatura inicial {K}

TMAX = temperatura finail {(K)

TADQ = tiempo de adquisicién de la lectura
q = rapidez de calentamiento (K/s)
a.fb.y = fondo -

Tm = temperatura maxima de cada_ pico .
m = intensidad TL maxima de cada pico
b = orden de la cinética

energla (eV}

s = factor de frecuencia (s, ,)

n, = ndmero de electrones atrapados

s' = factor preexponencial . | i
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TABLA 15 ESTIMACION INICIAL DE LOS PARAMETROS

Dostmetro . Pico T I b ¢
LIFMCP1B i 388.0 $000.0 LS 1.0
(Polvo) 2 448.0 170000 1.5 1.0

: 3 483.0 580000 1.5 1.0
LIFMCPIC - 1 387.0 3000 1.5 1.2
(Polvo) 2 445.0 6600.0 LS 1.3

- 3 4840 470000 L5 K]
LIFMCPID 1 388.0 8500.0 1.5 1.0
(Polvo) 2 4450 150000 LS 1.0

3 4810 500000 LS 1.0

LIFMCPIE .. 1 388.0 42000 1.5 1.0
“(Polvo) * 2 415.0 90000 LS Lo

: R 3 4820 510000 1.5 1.0
_LIFMCPFA 1 396.0 4000.0 1.5 1.5
" (Pastillay 2 455.0 120000 1.5 1.6
o 3 496.0  100000.0 LS5 1.7
~LIFMCPFC.~ 1 396.0 3000.0 15 1.0
< (Pastilla). . 2 4550 150000 L5 1.0
O 3 491.0  80000.0 1.5 Lo
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TABLA 16 SOLUCION FINAL APROXIMADA

Dostmetro a B vIUUUFO U Pio o Ta [ b e s n, &

LIFMCPIB 1.3121027°529.10 0 389.23 8428.91 1.12 150 6.86x10%  1.O1xI10* - 1.53xI0M

" (Polva) i SR 2 444.33 136%9.61. 1.66 1.86 3.20x10® 2.14x10° 9.23x10
. 3 483.49  57955.12 147 - 242 4.04x10¢  7.79x10°  6.2ix10%
- LIFMCPIC 1 386.45 3209.96 1.21 1.48  5.68x10"  4.09x10*  6.06x107
< {Polvo) 2 443.78 4928.02 1.06 1.52 3.41x10 7.32x10* L71x10
R SR 3 483.88 50000.00 140 2.33 4.87x10% 6.77x10° 2.18x10¢

B LIFMCPID ~ 115.84 1 388.06 8734.07 1.16 1.45 1.72x100 1.09x10¢ 2.62x107
X ' 2 443 58 13221.05 1.27 1.60 3.5x107 2.05x10¢ 1.{4x 101
3 481.9%4 51919.38 1.35 2.30 3.19x102 6.92x10° 2.66x100

36.85 1 386.31 433003 112 1.39 3.36x107 5.49x10¢ 8.58x1Qie

2 444.05 6766.99 1.09 1.56 1.04x 107 9.97x10 3.36z10%

SRR, 3 481.86  533136.98 1.42 227  1.25x10%  7.42x10¢  4.05x10%
LIFMCPFA ™ 21520 1 396.23 6364.4  1.19 1.56  1.65x10®  7.85x10+  L.9Ixi0"
{Pastilla) - 2 452.07 11086.79 1.17 1.58  7.45x10% 1.73x10¢  8.88xi0
e ; . 3 495.81  108864.% 1.20 2.60 6.67x102 1.28x10¢ 3.51x10%
LIFMCPFC ~ 1.03x10%, /1,56x10% - 5.65%10¢ 1040.38 | 395.34 8255.67 1.42 191  6.58x10°  9.20x10¢  5.16x10%
(Pastilla) ~ R SR 2 451.14  14056.53 1.23 1.63  2.99x10v  2.I8x10°  1.59x10"

: Srale S 3 49344 10148374 124 255  3.29x10®  1.22xH0¢  1.09x10%

Referencia 1 1.10 1.36 5.5x10
53 2 1.00 1.64 1.1x107

3 1.99 230 2.3x10%
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CONCLUSIONES

La sensibilidad de las diferentes preparaciones dependié considerablemente de
la etapa de incorporacién de los activadores, ya que la temperatura y tiempo de secado,
fueron algunos de los pardmetros mas importantes a controlar,

La sensibilidad de! LiF:Mg,Cu,P obtenido por el método de Nakajima
{preparacionas "normales”) fue entre 15 y 20 veces mayor que la del TLD-100. Estas
preparaciones presentaron dos puntos de mayor sensibilidad, con 1.5 y 3.0 mol% de
P.

La sensibilidad del LiF:Mg,Cu,P obtenido por el método desarrollado en: este
trabajo (preparaciones "frescas"}, fue entre 20 y 25 veces mayor que la del TLD-100." ~
Estas preparaciones mostraron un punto de mayor sensibilidad, con 2.33 mol% de P.

La preparacién de este nuevo dosimetro TL usando LiF comercial, resulta
aceptable ya que se obtiene buena sensibilidad sin tener que exponerse a los efectos
def HF.*

EI'LiF:Mg,Cu,P cumple con los requerimientos de la NORMA ANS(-454 New York
19756.

Este dosimetro tanto en forma de polvo como de pastilla, present6 una respuesta
lineal en el intervalo de dosis entre 4.35 uGy y 100 Gy, llegando a la saturacién-

después de 100G y. Por lo tanto no presentd sublinealidad ni supralinealidad como lo -

han reportado otros autores.

El desvanecimiento TL tanto a temperatura ambiente como a la temperatura del”
cuerpo humano es despreciable. A 60°C el desvanecimiento. se -reduce’
considerablemente al aumentar la concentracion de P, siendo pracucameme
despreciable a una concentracion de 4.0 moi% de este activador.

Los dosimetros de LiF:Mg,Cu,P en forma de pastilla resultaron mas Sensibles a.
particutas 3~ que los comerciales de China {(GR200) y los de Polonia.'Su respuesta
frente a particulas « fus lineal en el mtervalo de estudio. i

El efecto de la luz en este nuevo dosimetro TL es précticamente desbreciable Y
basta con usar un portadosfme!ros oscuro para eliminar totalmente su efecto la
respuesta TLy. ... Soc sl o0 he :

-Se opnmlzo el proceso de smterlzado para la elaboracion de dosfmetros en forma ;
de pastilla, . ; : : :

Los dosrme'tros'tantb en forma de polvo como en forma de pastilla; ‘pUeden ser
reutilizados durame diez ciclos consecutivos sin ningun cambio apreclable tanto de
su sensubnlldad como de la forma de la curva TL. : : '
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Con el programa PCSDTLA.FOR de Fortran, se determinaron eficiantemente los
parémetros cinéticos de los espectros TL. Con aste programa se determiné también
la temperatura méxima de cada uno de los picos TL. Los d!ferentes picos observados .
presentaron una cinética de primer orden, . g

Con este programa es posible la deconvolucién de espectros hasta con1 5 picos,
bondad muy apreciable comparada con lo reportado por otros autores, donde se-
menciona la deconvolucién de espectros ¢con un maximo de 8 picos. -

Con los pardmetros cinéticos obtenidos por este método de deconvoluclénk,' se ..
contribuye al conocimiento cientffico del fendmeno de termoluminiscencia. -

Por su alta sensibilidad y equivalencia con e! tejldo, aste nuevo dosrmétrbvpodré 7
ser utilizado en monitoreo ambiental, asf como en las diferentes aplicaciones médlcas :
de las radiaciones ionizantes.

Por su éptima calidad en sus propledades dosimétricas, asl como por su. facil :
preparacién, este dos/metro TL podrs sustituir a los dosfmetros de importacién, -

ESTA TESIS WO DEBE
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