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RESUMEN

La deconvolucion es la técnica més utilizada en el andlisis de la curva glow para
obtener informacion sobre los parametros que caracterizan los centros trampa
involucrados en la emisién de luz (energia de activacion, cinética, frecuencia de escape,
etc.). La deconvolucion computarizada de la curva glow (CGCD) es un método
matematico que permite la discriminacion de los diferentes picos que conforman la
curva glow de los dosimetros termoluminiscentes. En el rango de dosis de la dosimetria
personal (< 10 mSv) el principal aporte de la CGCD es la reduccién a la mitad del
tiempo de lectura de dosimetros, lo cual es muy beneficioso en servicios de dosimetria
con varias decenas de usuarios. En otras aplicaciones, como el célculo de la dosis
minima detectable, precision, dosimetria de campos mixtos, célculo del tiempo
transcurrido desde una irradiacion, los resultados alcanzados son similares a los
obtenidos con un método estandar. Esto se debe a que los bajos niveles de la sefal
dosimétrica se ven influenciados por la radiacion ambiental de fondo, lo que ocasiona

curvas con mayor componente de ruido.

Palabras clave — deconvolucién, curva glow, dosimetria, radiacion ionizante, TLD.



ABSTRACT

Deconvolution is an ordinary tool used in glow curve analysis in order to obtain
information about the parameters that characterize the trap centres involved in light
emission (activation energy, kinetics, frequency factor, etc.). Computerized glow curve
deconvolution (CGCD) is a mathematical method that makes discrimination of different
peaks shaping thermoluminescent dosemeters glow curve possible. When working in a
personal dosimetry range (< 10 mSv), reduction of dosemeters readout time is CGCD’s
main contribution, which is very useful in a several-tens-users dosimetry service. In
other applications, such as computing minimum measurable dose, precision, mixed
fields dosimetry, estimation of elapsed time following irradiation, the results are similar
to those obtained by a standard method, since low dosimetry signals are very influenced

by background radiation.

Key words — deconvolution, glow curve, personal dosimetry, ionizing radiation.
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CAPITULO 1

“TERMOLUMINISCENCIA
Y

DETECTORES TERMOLUMINISCENTES”



Termoluminiscencia y detectores termoluminiscentes

1.1. Termoluminiscencia

Los detectores termoluminiscentes se basan en el fendmeno de la
termoluminiscencia. Este fendmeno consiste en el almacenamiento de energia por parte
de ciertos cristales minerales cuando son expuestos a radiacion ionizante, y en su
posterior emision al experimentar un proceso de calentamiento. Ya en 1953 se propuso
que el fendbmeno de la termoluminiscencia podria ser usado como detector de la
radiacion.

En una red cristalina inorganica perfecta aparece una estructura de bandas
caracteristica. Estd compuesta por una banda de valencia, formada por electrones
ligados a los 4&tomos, y una banda de conduccion en la que los electrones se encuentran
desligados y se pueden mover libremente. Entre ambas bandas se encuentra una zona de
estados energéticos no permitidos, conocida como banda prohibida. Si se introducen
ciertas impurezas que sustituyan a &tomos o moléculas de la red cristalina se pueden
crear estados intermedios en la banda prohibida. Un cristal termoluminiscente, TL,
tipico se dopa con impurezas aceptadoras que crean estados permitidos para electrones
préximos a la banda de conduccion, y ademéas con impurezas de tipo donador, que
presentan una gran facilidad para ceder uno de sus electrones, creando estados
electronicos proximos a la banda de valencia, como se muestra en la figura 1.1.a. A
temperatura ambiente, en un cristal TL la densidad de electrones en la banda de
conduccién es muy reducida, al igual que la densidad de huecos o vacantes en la banda
de valencia.

El proceso de sensibilizacién de un cristal termoluminiscente se basa en la
creacion de pares electron-hueco. Al incidir la radiacion ionizante sobre un cristal
termoluminiscente, se excitan los electrones de la banda de valencia y promocionan a la
banda de conduccion (1), como se muestra en la figura 1.1.b. El electron se mueve
libremente por la banda de conduccion (2), hasta que es atrapado en las trampas (3)
creadas por las impurezas aceptadoras. Al mismo tiempo, el hueco se va desplazando
por la banda de valencia (2’), hasta que un electron de las impurezas donadoras pierde
parte de su energia y se recombina con él (3’). Al final del proceso de sensibilizacién



los electrones desplazados por la radiacion quedan atrapados en las impurezas
aceptadoras préximas a la banda de conduccién, y los huecos, en las impurezas
donadoras en las proximidades de la banda de valencia. A temperatura ambiente pueden
permanecer en este estado durante largos periodos de tiempo sin que se presente de
forma apreciable la vuelta a estados no excitados o recombinacion de electrones y

huecos.

3
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Figura 1.1. Diagrama de bandas de un cristal termoluminiscente sin sensibilizar (a),
y durante el proceso de sensibilizacion (b).

Se puede medir la energia absorbida por el cristal invirtiendo el proceso de
sensibilizacion. Elevando la temperatura, se incrementa la excitacion térmica de los
portadores atrapados en los estados de la banda prohibida, pudiendo escapar de dichos
estados y recombinarse. Este proceso de recombinacion de los pares se puede realizar
mediante dos vias:

e Mediante liberacion de electrones, que se caracteriza por tener un estado
intermedio en el que un electrén se desplaza por la banda de conduccion, como

se muestra en la figura 1.2.a.

e Por liberacion de huecos, proceso en el cual se produce un estado intermedio en
el que una vacante se mueve por la banda de valencia, como se aprecia en la

figura 1.2.b.
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Figura 1.2. Proceso de termoluminiscencia:
(a) por liberacién del electron, (b) por liberacion del hueco.

En un cristal TL, la diferencia de energia necesaria para activar un método de
recombinacion u otro seré diferente, por lo que durante el calentamiento, predominara a
temperaturas mas bajas aquel proceso que necesite proporcionar a los electrones una
menor energia. Tanto si la recombinacion se debe a la liberacidén de huecos, como a la
liberacion de electrones, se produce una recombinacion de pares en la que la diferencia
de energia del estado inicial y el final es del orden de 3-4 eV, por lo que el foton emitido
se encuentra dentro del espectro visible.

Estos fotones emitidos en el espectro visible, son amplificados mediante un
fotomultiplicador y registrados durante un tiempo determinado. Si el cristal se calienta a
una temperatura demasiado baja, producird una emision electromagnética muy débil, ya
que la probabilidad de que los electrones escapen de los estados intermedios en los que
se encuentran atrapados serd practicamente nula. Al incrementar la temperatura,
aumenta el nimero de electrones que escapa de los estados intermedios, produciéndose
un incremento de la intensidad registrada. En el proceso de emision se alcanzan uno o
varios maximos de emisiéon luminosa, hasta alcanzar el punto en el que practicamente la
totalidad de los electrones, que en un principio se encontraban atrapados en los estados
intermedios se han recombinado, cesando la emisién. La representacion de la intensidad
luminosa frente a la temperatura de calentamiento se conoce como curva de emision o
curva glow, y presenta una serie de méaximos a unas temperaturas determinadas
caracteristicos de cada material termoluminiscente. Los maximos relativos de emision

luminica a temperaturas superiores se deben a promociones electrénicas de mayor



energia. En la figura 1.3 se presenta la curva de emision para los materiales TL mas
comunes.

La curva glow presentard tantos maximos como niveles de trampas capaces de
aceptar electrones estén disponibles en el material TL, y sus alturas seran
proporcionales al nimero de electrones que han ocupado cada uno de los diferentes
niveles de trampas.

En el proceso de medida se ha de tener en cuenta que la intensidad luminosa
emitida a cada temperatura de calentamiento presenta una fuerte dependencia temporal.
Segun va transcurriendo el tiempo, a cierta temperatura, se va recombinando mayor
numero de pares correspondientes a las trampas electronicas hasta agotarse, cesando la

emision de fotones.
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Figura 1.3. Curva glow de LiF700 y LiF600.

Tanto la altura de los diferentes maximos como la totalidad de la luz emitida
pueden usarse como parametros dosimétricos. Para obtener una lectura de la dosis
debemos devolver el cristal termoluminiscente a su estado inicial, en el que se
encuentren huecos en las trampas aceptadoras y electrones en las donadoras. Esto
presenta el inconveniente de que la lectura de la dosis es destructiva, pero a su vez
permite reutilizar el cristal tantas veces como sea necesario.

En un material TL no es necesaria conexion alguna para el almacenamiento de
dosis, lo que acompafiado a su amplio rango de dosis hace que se use de forma
extendida como dosimetros, tanto personales como ambientales. A este tipo de
dosimetro se le conoce como dosimetro termoluminiscente o TLD (por sus siglas en
inglés, Thermoluminescense Dosimeter). El principal inconveniente que presentan es el

complejo proceso de medida, que imposibilita las medidas en tiempo real.



1.2. Detectores termoluminiscentes (TLD)

El propdsito de este apartado es resumir someramente las principales ventajas y

desventajas de los dosimetros termoluminiscentes.

1.2.1 Ventajas

Son de pequefias dimensiones (3x3x1 mm?®) y bajo peso (10 mg aprox.) por lo
que pueden ser utilizados en lugares muy reducidos.

Son utilizables en un amplio rango de dosis (10 uGy — 100 kGy).

El nimero atomico de la mayoria de los detectores es similar al del tejido
equivalente. Para fluoruro de litio (LiF), el numero atémico efectivo ese 8,3 y
para el tejido humano, 7,3.

La persistencia de la sefial termoluminiscente por largos periodos permite la
medicion en el momento conveniente, luego de la irradiacién. Esto es de
particular importancia en el caso de dosimetria personal y ambiental.

La eficiencia termoluminiscente es independiente de la tasa de dosis (dentro del
5%) desde las bajas hasta las altas tasas de dosis. La eficiencia
termoluminiscente es el cociente entre la energia emitida como luz
termoluminiscente y la energia media impartida al material TL por el campo de
radiacion.

La eficiencia termoluminiscente es independiente de la temperatura de
irradiacion (en condiciones normales de trabajo), hecho que no sucede en otro
tipo de dosimetro, por ej.: dosimetros quimicos.

Se pueden obtener precisiones mejores al 3% (eventualmente 1% 6 2% en
sistemas optimizados) para dosis en el rango de 0,1 mGy a 10 Gy (suficiente en
la mayoria de las aplicaciones de radioterapia, radiobioldgicas y de dosimetria
personal).

Los TLD son insensibles a la mayoria de los agentes ambientales (humedad, luz,
la mayoria de los vapores de laboratorio, etc.).

La sefial TL es relativamente simple de evaluar y lleva a la automatizacion del
método.

Pueden ser usados en varias formas para la medicion de la mayoria de los tipos
de radiacién, con la posibilidad de la discriminacion en campos mixtos tales

como beta-gamma (f-y) 0 neutron-gamma (n-y).



Son dosimetros portéatiles. Son ideales para monitoreo de extremidades.

Su lectura es rapida (<30 s) y no requiere procesos de laboratorio.

Pueden ser reutilizados docenas o cientos de veces con sélo pequefios cambios
en su eficiencia.

Disponibilidad de distintos tipos de dosimetros con diferentes sensibilidades a
neutrones térmicos: TLD-700 ('LiF 99,99%): TLD-100 (93% 'LiF y 7% °LiF);
TLD-600 (96% °LiF).

1.2.2 Desventajas

No es un dosimetro absoluto, necesita su calibracion en un campo de referencia
patrén, con el consiguiente incremento del error.

Efectos de superficie. Varios mecanismos dependientes de la superficie pueden
afectar la sensibilidad TL. Los maéas importantes son los cambios en la
transmision luminosa debido a contaminacién, ralladuras y a la absorcion
gaseosa que puede también alterar la eficiencia intrinseca o dar lugar a sefiales
no inducidas por radiacion.

Inhomogeneidad del lote 0 batch. La eficiencia TL asi como su respuesta
dependen en gran medida en la distribucion espacial de la concentracién de
trampas. Como los defectos son dependientes de las impurezas en un nivel de
partes por millén asi como, en menor medida, de su historia radiante y térmica,
es muy dificil fijar las propiedades de un material TL. Esto conduce a efectos de
lote. Para obtener una Optima precision se deben realizar calibraciones
individuales de cada dosimetro.

Los dosimetros irradiados no mantienen permanentemente toda la informacion
entregada, dando como resultado una pérdida gradual de la sefial latente
termoluminiscente (fading). Este hecho debe ser corregido conociendo cual es la
pérdida de informacion en funcion del tiempo o en su defecto adoptandose
tratamientos térmicos previos a la evaluacion.

“Memoria” de la radiacién e historia térmica. La sensibilidad puede tanto
aumentar como disminuir después de recibir una dosis grande de radiacion. A
veces es posible restituir la sensibilidad original luego de varios tratamientos
térmicos, en su defecto los dosimetros involucrados son descartados del lote.



e Pérdida de la informacion. EI método de obtencién de la informacién es
destructivo; si por algiin motivo (ej.: mal funcionamiento del fototubo) la lectura

no es recibida por el sistema, la informacion de ese dosimetro se pierde.



CAPITULO 2

“TEORIA GENERAL DE LA

CURVA GLOW”



Teoria general de la curva glow

2.1. Cinética de primer orden de Randall y Wilkins
Randall y Wilkins® fueron los primeros en desarrollar una teoria para la
liberacion térmica de electrones para un pico glow aislado, origindndose del
atrapamiento de electrones en un nivel discreto de energia debajo de la banda de
conduccion. La teoria se basa en las siguientes suposiciones:
i. Los electrones en las trampas tienen una distribucion de Maxwell de
energias térmicas; de ahi la probabilidad p de que un electron escape de una
trampa de profundidad E (energia de activacion, eV) a una temperatura 7 (K)
estd dada por la ecuacion de Arrhenius:
p=Sexp(- E/kT) (2.1)
donde S (s) es el factor frecuencia o factor pre-exponencial y k es la
constante de Boltzmann.
ii. Una vez que los electrones han sido liberados de la trampa en la banda de
conduccion, la probabilidad de reatrapamiento es despreciable. En este caso:
dn/dt = —nSexp(— E/kT) (2.2)
donde 7 es el nimero de electrones en las trampas en el momento .
iii. Todas o una fraccion constante de las cargas liberadas encuentran su camino
a los centros de recombinacion luminiscente.
iv. La vida total de los electrones en la banda de conduccion es corta, es decir,
no hay acumulacién de carga en la banda de conduccion.
V. La eficiencia de luminiscencia de los centros de recombinacion es
independiente de la temperatura
Vi. Las concentraciones totales de trampas y centros de recombinacion son
independientes de la temperatura.
Con todas estas suposiciones, se puede escribir que la intensidad termoluminiscente, 1(z),
es proporcional a la tasa de suministro de electrones a los centros luminiscentes.
I =—c(dn/dt)= cnSexp(- E/kT) (2.3)



En el caso de calentamiento lineal, 7= T, + ST, donde T, es la temperatura inicial y S es

la tasa de calentamiento (K-s™), se obtiene:
T

I(T) = cSn, exp(— E/kT )exp(- S/ ﬁ)J' exp(— E/kT")dT" (2.4)
T,

Este es el ejemplo mas simple de la forma lineal requerida para un Unico pico
glow el cual se basa en un modelo fisico realista (aunque altamente simplificado). Se
han utilizado diferentes clases de funciones de calentamiento (notablemente, la funcién
de calentamiento hiperbdlico que simplifica la solucién de la ecuacién (2.3)); no
obstante, la mayoria de los investigadores prefiere la funcion de calentamiento lineal
gue es mucho mas simple de generar experimentalmente. El término cinética de primer
orden en la teoria TL es tomado de la quimica donde una reaccion de primer orden es
aquella en la cual la tasa es directamente proporcional a la concentracion de un reactivo,
en este caso, n, el nimero de electrones atrapados®. Deberia notarse que /(7) en la
ecuacion (2.4) depende de dos parametros fisicos, £y S, y un parametro experimental,
la tasa de calentamiento, la cual se supone constante y también puede ser medida con
mucha exactitud. También es de notar que en el rango de ocurrencia de los picos TL, E

esté tipicamente alrededor de 20k7. En consecuencia exp(— £/kT) esta en el orden de
10, Esto se multiplica por dos nimeros muy grandes Sy #, lo que da cuenta de los
grandes, o al menos medibles, valores resultantes de la intensidad de emision.
La dependencia de la eficiencia de luminiscencia en la ecuacion (2.4) puede
escribirse de manera més general de la siguiente manera:
T
I(T)= ¢(T JenyS(T )exp(~ E/kT )exp(~ S/ B)[ exp(— E/kT")dT" (2.4a)
Ty
donde ¢(T)=17(T)/z,(T) es la eficiencia de luminiscencia y z. es toda la vida de

recombinacion radiativa. (Né6tese que 1/z =1/z, +1/z, donde z,, es el tiempo de vida de

recombinacion no radiativa).

Randall y Wilkins dieron un significado fisico a S en el contexto de su modelo.
Describieron la trampa como un pozo de potencial donde S es el producto de la
frecuencia con la cual los electrones golpean las paredes de la barrera de potencial y el
coeficiente de reflexion. Por lo tanto, deberia esperarse que S sea un orden de magnitud
menor que la frecuencia vibracional del cristal, es decir, aproximadamente 10** s™. Un

modo alternativo de ver S es igualarlo al producto N.ov donde N. es la densidad de



estados en la banda de conduccion, o es la seccion eficaz de captura de los electrones y
v es la velocidad del electron dentro de la banda de conduccion. También en este caso se
espera que S caiga entre 10% y 10* s™. En realidad, se han encontrado valores varios
6rdenes de magnitud menores. Irénicamente, el pico usado con mayor frecuencia en
TLD (pico 5) posee un valor de S reportado por muchos de aproximadamente 10%° s*
(cuando S se deduce por técnicas de conformacion de picos) y el mecanismo requerido
para generar ese valor alto de S todavia es tema de mucha especulacion. En principio, E
y S también pueden ser dependientes de la temperatura y se ha demostrado® que la
suposicion usual de un factor de frecuencia independiente de la temperatura puede
conducir a errores en E tan altos como 10% para E/kT,, = 20, disminuyendo a un 3%
para E/kT, = 80. Notese también que /(7) en la ecuacion (2.4) es directamente
proporcional a ny, que es el parametro asociado con la dosis absorbida. De hecho,
también se muestra facilmente que el area bajo el pico glow es igual a ny lo cual
conforma la base tedrica de TLD.

La inspeccion de la ecuacién (2.4) puede dar alguna idea de la forma esperada
del pico glow. Cuando T es ligeramente mayor que 7, el argumento del segundo
exponente es muy pequefio y, en consecuencia, el valor de la funcidn exponencial esta
cercano a la unidad y varia muy lentamente con la temperatura. La dependencia con la
temperatura de 1(7) esta, por lo tanto, dominada por la primera funcioén exponencial, la
cual es obviamente una funcién de la temperatura rdpidamente creciente. La segunda
funcion exponencial de la ecuacion (2.4), sin embargo, disminuye con el aumento de la
temperatura y a temperaturas mayores disminuye muy rapidamente. A una cierta
temperatura, el comportamiento de las dos funciones exponenciales se cancela, y en este
punto, ocurre la intensidad méaxima del pico. Por encima de esta temperatura, la
disminucion en la segunda funcién exponencial es méas rapida que el aumento en la
primera funcion exponencial, y la funcidn producto disminuye hasta que las trampas se
vacian completamente. Esto corresponde al final del pico. La misma explicacion
cualitativa se aplica también a los casos que no sean de primer orden. Picos TL tipicos
se muestran en las figuras 2.1 y 2.2 para varios valores de £y S. Los picos muestran la
tipica forma asimétrica de la cinética de primer orden. La asimetria es tal que la
disminucion a temperaturas por encima del maximo 7,, es mas rapida que el aumento a
bajas temperaturas. La temperatura a 7,, maximo puede encontrarse facilmente

igualando a cero la derivada de In 7(T") de la ecuacion (2.4). Esto resulta:

10



BE/(kT?)= S exp(- E/kT, ) (2.4b)
De esta ecuacion se puede ver facilmente que 7,, aumenta con el incremento de E. De

hecho, de la figura 2.1 para E >> kT,,, se puede ver que T,, aumenta casi linealmente con
E.

——(a)
——(b)

—a—(C)

—x— (d)

Intensidad TL relativa

320 370 420 470 520 570

Temperatura [K]

Figura 2.1. Picos TL calculados usando la teoria cinética de primer orden de Randall y Wilkins. E es
igual a 1.1 eV para todos los picos y S varia de 10° s* a 10" s™%: (a) 10" s, (b) 10*? 57, (c) 10™ s, (d)
10" s, Nétese la forma asimétrica de los picos glow. También nétese el aumento del ancho y el desvio a
temperaturas mas altas a medida que aumenta S.

Esto, por supuesto, estd en concordancia con el modelo fisico que, para trampas
mas profundas, se requiere mas energia y consecuentemente una mayor temperatura
para liberar a los electrones. En el caso particular de la cinética de primer orden,
cambiar la concentracidn inicial, ny, no cambia la forma del pico glow para nada, pues
variar n, altera la intensidad a cada temperatura en la misma proporcion. Uno de los
aspectos de este hecho es que la temperatura maxima 7, es independiente de la
concentracion inicial n,. Esta propiedad de la independencia de 7,, de n, es especifica
del caso de primer orden y no ocurre para la mayoria de las otras posibilidades cinéticas.

Es importante mencionar que el “reatrapamiento despreciable” en la teoria de los
mecanismos TL puede provenir de varias circunstancias fisicas. Uno de los modelos®
actuales méas populares para el pico 5 en LiF:Mg,Ti (TLD-100) es el de un gran
complejo de atrapamiento en el cual el electron y el hueco son atrapados en una
proximidad cercana a cada uno y el electrén liberado térmicamente tiene una alta
probabilidad de recombinacién con su opuesto atrapado y una probabilidad despreciable
de migracion a través del enrejado y recombinacién en centros distantes de

recombinacion luminiscentes.

11
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Figura 2.2. Picos TL calculados usando la teoria cinética de primer orden de Randall y Wilkins. S es
igual a 10" s™* para todos los picos y E variade 1.0 - 1.2 eV; (a) E=1.0eV, (b) E=1.05¢eV, (c) E=1.1
eV, (d) E=1.15¢eV, (e) E = 1.2 eV. Notese el incremento en 7, a medida que aumenta £.

Por supuesto, la mayoria de las curvas glow TL tienen méas de un pico glow y es
una posibilidad razonable que los electrones liberados de un tipo de trampa de electrén
sea reatrapado por otros tipos de trampas electronicas antes de recombinarse. Esta
posibilidad se ha denominado “cinética interactiva”®. Puede citarse un gran nimero de
mediciones que muestran que ocurren interacciones entre diferentes tipos de trampas.
Por ejemplo, exponer al sol algunos minerales antes de la medicién TL introduce picos
glow a temperaturas mas bajas que aquellas exhibidas por muestras no expuestas. Existe
un gran namero de estudios de fototransferencia que muestran que las cargas liberadas
desde un tipo de trampa son atrapadas en otros tipos de trampas. Es interesante notar
que en TLD-100, la fototransferencia desde altas temperaturas repuebla el pico 5 pero
no el pico 4. Esta observacion esta en linea con la observacion general de que las
interacciones entre diferentes tipos de trampas ocurren en sistemas TL exhibiendo
valores no fisicos de £y Sy otras anomalias. En cualquier evento, es posible mostrar
que cuando las secciones eficaces de reatrapamiento son muy pequefias, o que cuando la
seccion eficaz de recombinacién es muy grande, las ecuaciones de multi-trampas que
describen las trampas interactivas se reducen a un conjunto de ecuaciones
independientes de primer orden. Esto puede observarse, si se satisfacen las condiciones
necesarias, como una justificacién para analizar curvas glow con varios picos glow

como componentes independientes de primer orden.
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2.2. Cinética general. Ecuaciones de Halperin-Braner.

Retornando al modelo de un Unico electron y un Unico hueco, Halperin y
Braner® describieron el trafico de los portadores de carga con las siguientes tres
ecuaciones diferenciales.

[ =dm/dt = Amn,

(2.5)
—dnjdt = Snexp(— E/kT)—n,(N —n)B (2.6)
dn, |dt = Snexp(— E/kT)—n [mA+(N —n)B] (2.7)

donde 7, N, n, han sido definidos previamente, y m es el nimero de huecos en los
centros de recombinacion, n. es el nimero de electrones en la banda de conduccién. 4 'y
B determinan, respectivamente, la probabilidad (por segundo) para que un electron
liberado térmicamente sea capturado por un centro de recombinacion y sea reatrapado.
Ay B se suponen independientes de la temperatura. La ecuacion (2.5) expresa el hecho
de que la tasa de recombinacion deberia ser proporcional al nimero de electrones libres
y al nimero de centros de recombinacién activos. La ecuacién (2.6) establece que la
tasa de cambio de » estd dada por la tasa de liberacion de electrones menos la tasa de
reatrapamiento, y la ecuacion (2.7) establece que la tasa de cambio de ». esta dada por
la tasa de liberacion de electrones menos la tasa de reatrapamiento y recombinacion.
Aln para este modelo altamente truncado (un centro de trampas y un centro de
recombinacion), hay ocho parametros libres (E, S, 4, B, N, ny, mg, np) Yy, por supuesto,
ninguna solucion analitica general. Ademas, la posicion y forma del pico TL son
sensibles a £ y S, pero mucho menos a 4, B, N, ny y my". Operacionalmente, esto
significa que hay un nimero muy grande de combinaciones de estos pardmetros que
producen picos TL los cuales son similares en forma.

La probabilidad de reatrapamiento se demuestra mas explicitamente en la
ecuacion (2.8)® ®. Esta ecuacion se deduce facilmente de las ecuaciones (2.5), (2.6) y
(2.7) bajo las siguientes suposiciones: n. << n, |dn//dt| << |dn/dt|, n. + n = m, donde
para n. = 0 significa n = m y dn./dt = 0. Los argumentos usados para justificar estas
suposiciones se encuentran usualmente en términos de “cuasi-equilibrio” y tiempo de
vida electrénico en la banda de conduccion®, pero pueden ser criticados en varios
aspectos. Por ejemplot”, se puede mostrar a partir de las ecuaciones (2.6) y (2.7) que al

inicio del ciclo de calentamiento, dn./dt = dn/dt, 1o cual, en consecuencia, ciertamente
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no es una cantidad despreciable. De manera similar, al final del ciclo de calentamiento,
n. = n. La ecuacion (2.8), por lo tanto, debe ser inexacta cerca del inicio y del final del
ciclo de calentamiento, y deberia ser improbable, en consecuencia, 0 aln sin sentido
fisico, obtener una aproximacion perfecta usando, por ejemplo, la expresion de primer
orden de Randall-Wilkins dada en la ecuacion (2.4). No obstante, usando estas
aproximaciones, la intensidad TL esta dada por

Bm

Bm+ A(N —n) 28)

I(t)=—dn/dt = Snexp(— E/kT)

donde 4 y B pueden ser tomados iguales a los productos de la velocidad del portador de
carga y la seccién eficaz microscépica de captura. La ecuacion (2.8) a menudo ha sido
referida como la “ecuacion general para una trampa TL”. Asumiendo 4 = 0 (no existen
reatrapamientos), o, de manera mas general,

Bm >> A(N - n) (2.8a)
se llega a la cinética de primer orden (ecuacion (2.4)). La inversa de la inecuacion (alto
reatrapamiento) combinada con la suposicién n << N (y n = m) conduce a la cinética de
segundo orden (ecuacién (2.9))“%. También es importante mencionar, que en el rango
de bajas temperaturas del pico glow, la inecuacion (2.8a) se mantiene, y a temperaturas
superiores, cuando m y n disminuyen, la inecuacion se debilita y o puede incluso
invertirse. Esto puede resultar en un desvio desde el comportamiento de primer orden a
otro que no sea de primer orden dentro del mismo pico. Antes de proseguir, también es
importante mencionar que en la ecuacion (2.4) de primer orden, las constantes £y S se
separan naturalmente y se pueden encontrar mejores valores de fiteo para estas
constantes especificas. En la ecuacion de segundo orden (2.10), las constantes
obtenibles numéricamente son E'y S’ donde S’ = n,S/N (una cantidad siempre menor
que S). Es posible reformular la ecuacion (2.8) para obtener un nimero minimo de

constantes™V:
I(T)=—dn/dt = n*Bexp(~ P, /kT \n+B,)" (2.8b)
donde P, = S(1-4/B)", P, = E, y P; = N(4/B)(1-A/B)".

La ecuacion de Garlick y Gibson para la cinética de segundo orden esta dada por:

I(t)=—dn/dt =n*S"exp(— E/kT) (2.9)
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donde S’ = SA/NB. Si posteriormente se asume que A4 = B, entonces S’ = S/N. La
ecuacion (2.9) también puede resolverse analiticamente para una tasa de calentamiento

constante, produciendo
-2

I(T)=n,Sexp(~ E/kT ) (S/B)exp Texp(— E/kT")+1| dT' (2.10)

T
donde S esta dada por S = S’n,. Es importante notar que S tiene unidades de s™ como el
factor de frecuencia en la cinética de primer orden pero depende de ny. S’ es una
constante (factor pre-exponencial) pero tiene dimensiones diferentes.

Claramente, la ecuacion (2.8) también es capaz de generar un comportamiento
cinético que no corresponda ni al caso de primer orden ni al de segundo orden. De
hecho, las cinéticas de primer y segundo orden deberian considerarse s6lo como casos
limite que ocurren cuando existen ciertas relaciones especiales (como se describié mas
arriba) entre los parametros de atrapamiento relevantes. La figura 2.3 muestra formas
tipicas de picos glow para varios valores de b (orden de la cinética), entre 0.5 y 3 para
un pico glow con T,, = 505 Ky EF = 15 eV. Los picos glow se ensanchan
progresivamente con el aumento del orden de la cinética (aumento del reatrapamiento)
como es de esperar intuitivamente.

Cuando no se mantienen las suposiciones simplificadoras, el pico TL
correspondera a lo que se conoce como cinética de “orden general”. En este caso puede
postularse“? una relacion empirica:

I(t)=—dn/dt = n"S'exp(~ E/kT) (2.11)
donde el orden de cinética, b, es un parametro determinado empiricamente. Usualmente
se supone que 1<h<2, pero también se han encontrado picos TL con valores de b
fuera de este rango. Es dificil, sin embargo, vislumbrar un modelo fisico para el cual b >
2. Ademas, es posible mostrar que la ecuacion (2.11) no puede deducirse de la ecuacion

1,2
S 1] .
a(_—ul _'_b—05
T 08- ——b=1
—

F 06 | ——b=15
®

S 0,4 —x—b=2
"

& 02 — p=3
5

450 470 490 510 530 550 570

Temperatura [K]
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Figura 2.3. Picos TL de orden general con £ =1.5¢eV y T,,.. = 505 K. Ndtese el gran ensanchamiento de
los picos a medida que aumenta el orden de la cinética, b, desde 0.5 hasta 3.

(2.8) tal que parece que la base para la cinética de orden parcial es totalmente empirica.
La solucion de la ecuacion (2.11) para una tasa de calentamiento constante es

r —-b/(b-1)
I(T) = nyS exp(- E/kT){(b 1S/ )| exp(— E/kT)dT" +1} (2.12)

T,
y aqui S se define como S = S’n”’. Como en el caso de cinética de primer orden
(ecuacion (2.4b)) el factor frecuencia, S, puede ser evaluado a partir de E, b y la
temperatura en el maximo, 7,,. Igualando a cero la derivada de I(7) con respecto a T, y
suponiendo S constante, se obtiene

S =B(bkT? /E{exp(— E/kT)— (b~ 1)} exp(— E/kT')dT} (2.12a)

7,

Esta expresion se reduce a la ecuacion (2.4b) para b = 1, mientras que para b
distinto de uno, puede usarse la siguiente aproximacion®®:

S =(BE/kT? )exp(E/KT, (b -1)2kT, /E)+1]* (2.12b)

La ecuacion (2.12b) se obtiene reemplazando la integral de la ecuacion (2.12a)
por los dos primeros términos de la serie asintética. Si no se conoce b, pero E es
conocido, S todavia puede obtenerse de la ecuacion (2.12b) suponiendo b =105 = 1.5.
De hecho, la ecuacion (2.12b) da casi el mismo valor para cualquier valor de b, pues
2kT,, << E en la mayoria de los casos.

La ecuacion (2.12) se reduce al caso de segundo orden para b = 2. Obviamente
esto no es valido para b = 1 pero se reduce al caso de primer orden a medida que b se
aproxima a 1. En general, deberia notarse que la forma y la temperatura del pico de las
curvas glow de primer orden son independientes de la concentracion inicial de la carga
atrapada mientras que, en contraste, tanto la forma como la temperatura de los picos
glow de segundo orden pueden variar apreciablemente con la carga inicial atrapada, es
decir, con la dosis. En general, los picos glow de segundo orden se mueven a
temperaturas mas altas a medida que la concentracion inicial de carga, ny, aumenta. Sin
embargo, no es posible probar que un pico de segundo orden tenga las propiedades de
respuesta de dosis lineal y que la forma del pico es casi independiente de la dosis

(especialmente sobre rangos limitados de dosis) tal que el uso de las propiedades

16



anteriores como prueba para la cinética de primer orden deberian ser aplicadas con
cautela. De hecho, sin mediciones sofisticadas que involucren muchas mediciones
fisicas, puede ser imposible identificar inequivocamente el orden de la cinética de los

picos glow individuales.

2.3. El modelo de orden mixto
La mayoria de los materiales TLD posee curvas glow complejas con muchos
picos glow. La suposicion m = n usada para obtener las ecuaciones (2.9), (2.10), (2.11) y
(2.12) es altamente improbable. Obviamente hay trampas pobladas mas profundas las
cuales se activan sOlo a elevadas temperaturas. Ademas, puede haber trampas
“desconectadas térmicamente”, tal que se deberia escribir m = n + n. + ¢ donde ¢ es una
constante positiva 0 negativa. Si n. = 0, se obtiene de la ecuacion (2.8) para 4 = B
[ =—dn/dt=[S/(c+ N)ln(n+c)exp(- E/KT) (2.13)
mientras que para Am << B(N-n) (alto reatrapamiento) y n << N,
I=—dn/dt = (S4/BN )n(n + c)exp(- E/kT) (2.14)
Esta relacion® se reduce a primer orden cuando ¢ >> n y a segundo orden
cuando ¢ << n. La solucion general para una tasa de calentamiento constante puede

escribirse como:

S'c’d exp{(S'c/ ﬂ).Tf exp(- E/ kT')dT} exp(— E/kT)
1(T)= o (2.15)

{exp{(S'c/ ,B)]' exp(- E/ kT')dT'] —d }

To

donde S* = SA/BNY d = nol(ny+c).

2.4. Modelos que involucran una distribucion continua de los estados trampa.
Claramente, la forma de la curva glow TL y sus picos individuales puede llegar a
ser muy dificil (casi imposible) de parametrizar de una manera Unica si se intenta incluir
toda la complejidad fisica que conllevan los mecanismos TL. Se puede introducir mayor
complejidad si se permite que tanto electrones como huecos sean liberados
térmicamente en el mismo rango de temperatura™ * o, si se permite una distribucién
continua de energias de activacion, donde la distribucion puede ser rectangular,

exponencial, gaussiana, etc!”). Por ejemplo®, si se supone una cinética de primer
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orden y una distribucion continua de los estados trampa uniformemente distribuida
sobre un rango finito de energia E = E, — E;, la intensidad TL puede escribirse como:
E, T
I(T)=(n,S/AE) [ exp(~ E/KTexp| (- S/ B)[ exp(~ E/kT')dT" |dE (2.16)
E, To
donde todos los parametros tienen su significado usual. Usando la expansion en series
asintoticas, esto puede aproximarse como
E,
I(T)= [expl E/KT —(SkT?/ pE)exp(- E/KT L~ 2T/ E +(6k°T?/ E? ). JulE 2.17)
E
El primer término entre paréntesis es mucho mayor que el segundo término.
Ademas, la principal variacion del segundo término es a través del factor exponencial

exp(— E/kT). Asi, una aproximacion en la cual el segundo término simplemente se
escribe como (SkT?/BE, Jexp(~ E/kT )1 2kT/E,+...) no se espera que afecte los

resultados significativamente. Con este cambio, la integracion es casi directa resultando

en

I(T)= (kT/yAE Nexpl- v exp(~ E, /KT )]~ exp|- y exp(~ E, /KT )]} (2.18)
donde

y =(SkT?/ BE, N1 - 2k T/ E, + 6K°T?/ EZ...) (2.19)

El resultado principal de esta distribucion particular de energias de activacion es
un ensanchamiento del pico glow, particularmente aquel de mayor temperatura media.
Asi, la ocurrencia de un continuo de estados trampa podria resultar en un pico en el cual
la presencia de reatrapamiento esté enmascarada por las caracteristicas relacionadas a la
distribucion continua de energias.

Finalmente, y para completar este resumen de la teoria de la curva glow, cabe
mencionar un formalismo generalizado™ en el cual se permite que el orden de la
cinética varie a medida que las trampas son depletadas. Por ejemplo, el reatrapamiento
puede ser bajo en la region de crecimiento inicial y mucho mayor a altas temperaturas

debido a la deplecion de las trampas.

2.5. Comentarios finales sobre la cinética TL.
En los dltimos afios se han reportado una variedad de resultados andmalos con
los parametros cinéticos que son, casi ciertamente, irreales fisicamente. Estos se

enumeran a continuacion®:
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El factor pre-exponencial, S (para primer orden), y S’ = Sn./N (para segundo
orden), es demasiado grande o demasiado pequefio para ser fisicamente
razonable (por lo menos en el marco de los modelos descritos aqui).

Grandes valores inusuales de £ que son a menudo acompafiados por valores
excepcionalmente grandes de S.

En muchos sistemas los parametros cinéticos dependen de la dosis, y algunas
veces de una manera altamente errética, lo cual dificulta, y a veces imposibilita,

la aproximacion tanto con cinética de primer como de segundo orden.

19



CAPITULO 3

“ASPECTOS MATEMATICOS DE LA DECONVOLUCION

COMPUTARIZADA DE LA CURVA GLOW”



Aspectos matematicos de la deconvolucion

computarizada de la curva glow

3.1. Las integrales en la teoria TL

T -E
La integral Ie"T 'dT', donde E (energia de activacion [eV]), T (temperatura
T,

absoluta [K], k (constante de Boltzmann, 8,269-10” [eV/K]), aparece en todas las
expresiones que describen la intensidad termoluminiscente en funcion de la temperatura
cuando el factor pre-exponencial se supone independiente de la temperatura y cuando se
emplea una tasa de calentamiento constante. Pero lamentablemente esta integral no
puede resolverse analiticamente. Debe ser evaluada muchas veces para cada pico glow 'y
para cada iteracion en los procedimientos de minimos cuadrados usados para aproximar
la curva glow, lo cual involucra tiempos de célculo relativamente largos. Ademas el
grado de precision requerido en la evaluacion de la integral es desconocido y variaréd de
aplicacion en aplicacion. El error involucrado en el célculo es exacerbado debido al
comportamiento rapidamente variable de la funcion exponencial de la temperatura como
se muestra en la figura 3.1.

Existen varios métodos conocidos para evaluar esta integral, entre ellos, la

aproximacion por series asintoticas”:
T

F(T,E)= [ exp(~ E/kT")dT" (3.1)
0

F(T,E)=(kT*/E)exp(~ E/KT)S (kT/E) (-1) i (3.2)

i=0

De esto, inmediatamente se ve que:
T
[exp(- E/kT")dT' = F(T,E)- F(T,, E) (3.3)
I,

La integral de la ecuacion (3.1) puede ser calculada de varias formas. Un

método®! es escribir:
F(T,E)=T-exp(~ E/kT)+(E/k)E, (- E/kT) (3.4)
donde
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—Ei(—u):].(e_”/u)du (3.5)

es la integral exponencial conocida.

1E-12
1E-15 |
1E-18 |
1E-21 -
1E24 |
1E27 F

—a— exp(-1.5/KT)
—a— exp(-2/KT)

exp(-E/kT)

1E-36
300 350 400 450 500 550 600 650

Temperatura [K]

Figura 3.1. Variacion de la funcion exp(-E/kT) con la temperatura absoluta

El uso de tablas para la integral exponencial es una posibilidad; sin embargo, no
se considera muy exacto y usualmente se prefiere el empleo de un procedimiento
numérico que calcule el valor de F para E'y T dados. Si bien son utiles varios algoritmos,
debido a que en la deconvolucién de la curva glow de materiales TLD comunes se lidia
con valores de E/kT del orden de 10 o mayores, un método satisfactorio usado a menudo
es el de las series asintdticas. El uso del primer término en la serie para este proposito

fue expresado en la ecuacion (3.2)@0:

F(T,E)=T-exp(— E/kT)Y_(kT/E)'(-1)""'n! (3.6)

n=l1
el cual puede obtenerse integrando por partes la ecuacion (3.3). La serie de la ecuacion
(3.6) es un ejemplo de un grupo de series llamadas asintdticas. Este tipo de series no

converge en el sentido usual como se puede ver dividiendo a,+; por a,.

=(kT/E)n+1) (3.7)

an+1/an
Para un dado valor de k7/E y n suficientemente grande, esta relacion (en valor absoluto),

(22), al evaluar la

excede la unidad, lo cual prueba la divergencia de la serie. El error
integral de la ecuacion (3.3) tomando términos hasta a,, no excede el término a,+,;. En la
cinética termoluminiscente, con E/kT > 10, los primeros términos en la serie disminuyen
en valor absoluto. La exactitud mejora al tomar mas términos en este rango de términos
decrecientes. En la literatura se sugiere que la mejor estrategia consiste en tomar todos

los términos por debajo del mas pequefio excepto uno y asi el posible error estd limitado
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al valor del término mas pequefio. Esto ocurre cuando |a,:,/a,| es aproximadamente
igual a la unidad. De la ecuacion (3.7) es obvio que el nimero de términos a tomar para
la mejor exactitud es

N = [E/kT] (3.8)
donde los corchetes indican la parte entera.

El posible error involucrado, Ry, estd dado por el término ay+;:
IRy|=|ay.|=(kT/E)" (N +1) (3.9)

Sustituyendo de la ecuacion (3.8) y usando la formula de Stirling para (N+1)!, se

obtiene el error relativo®?:

IR, /F(.E) = [2(E/kT) | exp(- E/kT) (3.10)
Hay varios métodos més simples de aproximacion a F(T,E)">. Por ejemplo,
F(T,E)=|kT?/(E + 2kT)|exp(~ E/kT) (3.11)
0, Una mejor aproximacion,
F(1,E)=|k1?/(1+ 4kT/E)" Jexp( E/kT) (3.12)
Usando solamente el primer término en la serie asintotica de la ecuacion (3.6) resulta en
una expresion simplificada para /(7) dada por
I(T) = Sn, exp|- E/KT —(S/ B\kT? | EJexp(~ E/KT)] (3.13)
conocida como la aproximacion de Podgorsak-Moran-Cameron (PMC)*, la cual se
utiliza en este trabajo. La aproximacion PMC puede resultar en errores de
aproximadamente 10% o mayores en la evaluacion de ny, sin embargo, la velocidad de
calculo es mucho mayor. Para aplicaciones dosimétricas que involucren andlisis en
tiempo real de cientos o miles de dosimetros, la aproximacion PMC puede, en
consecuencia, ser la eleccion preferida®. Ademas, en la mayoria de las aplicaciones
dosimétricas el error relativo serd esencialmente despreciable debido a que la
calibracion también empleara la aproximacion PMC. El uso de dos términos en la serie
asintotica deberia reducir el error absoluto asociado a aproximadamente el 1%.

C(23)

La aproximaciéon PM a la forma de los picos glow con cinética de primer

orden evita la integracion de la funcion exponencial:
1(7)= 1, expll+ (T =7, Y/ )|~ expl(T ~ T, N/ kT )} (3.14)
donde 7,, es la intensidad méxima del pico y 7, es la temperatura a la cual ocurre la

intensidad méaxima. Esta aproximacion se basa en los picos glow angostos, es decir, que
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el ancho del pico a la mitad de la intensidad del pico, A7, es mucho menor que la

temperatura a la intensidad maxima del pico (47 << T},).

3.2. Aproximacion a la curva glow

Debido a que la curva glow es una funcién no lineal de los parametros E, S'y ny
para cada pico, (o alternativamente, Tuy, Inax Y €l ancho del pico o cualquier otro
parametro de forma) debe usarse un procedimiento iterativo para evaluar las mejores
aproximaciones a estos parametros. Para una curva glow con g picos glow, el numero de
parametros desconocidos serd 3¢ + 3 donde los tres pardmetros adicionales
corresponden al fiteo de la sefial de fondo. En muchas rutinas CGCD el fondo es
evaluado usando una expresion de la forma a-exp(7/b) + c. La sustraccion adecuada del
fondo es crucial para la reduccion de la dosis minima detectable con CGCD. En la
dosimetria de rutina, algunos de estos parametros desconocidos pueden, de hecho, ser
conocidos gracias a procedimientos a priori de fiteo, pues, para una buena aproximacion,
se puede esperar razonablemente que £ y S no varien significativamente de dia a dia.
Debe definirse una funcion de mérito Chi-cuadrado y los mejores pardmetros se
determinan a partir de su minimizacién. La minimizaciéon Chi-cuadrado comienza con
valores iniciales para los pardmetros desconocidos, se adopta un procedimiento
matematico que mejore la solucion trivial (reduciendo el Chi-cuadrado). El
procedimiento se repite hasta que el Chi-cuadrado deje de (o efectivamente se detenga)
disminuir. En la literatura hay varias técnicas disponibles para la minimizacion no lineal
Chi-cuadrado. En este trabajo se utiliza el método de Levenberg-Marquardt, el cual se
describe en la figura 3.2.

El método de Marquardt (basado en una sugerencia anterior de Levenberg)®’
varia suavemente entre los extremos del método de linealizacion de la funcion
aproximacion y el método de descenso mas empinado. El tltimo método se utiliza desde
el minimo, y el primero a medida que se aproxima al minimo. El método Marquardt

combina asi las mejores caracteristicas de los métodos.
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begin
k=0, v=2; x:=X
A=Jx)®x); g:=JIx) )

Jound = (||g]|.. < &1); =1 % max{a;}
while (not found) and (k < kipax)
k=k+1, Solve (A + uhhy, = -g

if ||| < &(|[x[| + &)
found = true
else
Xnew =X * Nim
8 = (F(xX) = F(Xnew))/(L(0) — L(hirm))
if6>0
X = Xpew
A=JxX); g:=Jx) fx)
Jound = (||g]l.. < &1)
o=k max{¥%, 1 — (25 - 1)°}; vi=2
else
w=pu*v; vi=2%y

end

Figura 3.2. Algoritmo Levenberg-Marquardt®®.
(Consultar nomenclatura en la referencia citada)

El método Levenberg-Marquardt es rapido y exacto comparado con otros
métodos de minimizacion no lineales. Otra pregunta importante es la condicion a
cumplirse para que se detenga el proceso de convergencia. Si bien hay varias respuestas
para esta pregunta, en el presente trabajo se adopta una figura de mérito capaz de medir

i . ., . 26; 2
cuan buena es la aproximacion. Esta figura de mérito se define como®® 27:

Js IOO‘yj —y(le

FOM =Y’ (3.15)
Ji A

donde FOM = Figura de Mérito (%), j; = primer canal en la region de interés; j,= ultimo
canal en la region de interés; y; = contenido de informacion del canal j; y(x;) = valor de
la funcién de aproximacion en el canal j; A = integral de la curva glow aproximada en la
region de interés.

Esta FOM es una expresion mas conveniente que el Chi-cuadrado porque la
desviacion estandar de la intensidad TL en cada canal, usada en la expresion para el

Chi-cuadrado, usualmente no se conoce en aplicaciones TLD. Esto requiere que la
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desviacion estandar sea igual a la unidad para todos los canales lo que significa que el
valor del Chi-cuadrado variard con la dosis (intensidad TL) y su valor en general no
estard cerca de la unidad para una aproximacion satisfactoria. Curvas glow con valores
de FOM por encima del 5% estan sujetas a investigacion para determinar las razones de
un fiteo tan pobre. Por supuesto, en una curva glow con muchos picos glow, la
cancelacion de errores es mucho mas probable que en una curva glow con, por ejemplo,
un pico. Por lo tanto, una FOM de 5% en una curva glow de varios picos podria

considerarse menos satisfactoria que una FOM de 5% en el caso de una curva glow de

un solo pico.

LiF 700
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Figura 3.3. Figura de mérito (%) en funcion de la lectura (dosis) correspondiente
a un servicio de radiologia.
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Figura 3.4. Figura de mérito (%) en funcion de la lectura (dosis) correspondiente
a un periodo de lectura del RAG.
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LiF 700H
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Figura 3.5 . Figura de mérito (%) en funcion de la lectura (dosis) correspondiente
a un periodo de lectura de dosimetros ambientales del CAB.

En todos los casos se observa que, a medida que aumenta la dosis depositada en
el material TL, disminuye la figura de mérito. Esto se debe a que en situaciones de bajas
dosis la relacion sefial-ruido es menor debido a la incorporacion de sefiales espurias y a

la propia radiacion de fondo, cuestiones todas que dificultan la deconvolucion.
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CAPITULO 4

“DECONVOLUCION DE LA CURVA GLOW

DE VARIOS MATERIALES TLD”



Deconvolucidn de la curva glow de varios materiales TLD

4.1. Introduccion.

En este capitulo se resumen los resultados de la deconvolucion computarizada de
la curva glow (CGCD) aplicada a algunos materiales TLD sin ahondar demasiado en las
complicaciones de los resultados de la deconvolucién para varias aplicaciones
dosimetricas. En realidad, las aplicaciones mas importantes y probadas de la CGCD a
los TLD (precision a bajas dosis, mejora de la dosis minima detectable) han surgido
principalmente de la correcta sustraccion de la sefial de fondo debido a la CGCD mas
que de la separacion de los picos glow. No obstante, otras importantes aplicaciones
dosimetricas como el control de calidad, estimacion del momento de irradiacion,
procedimientos dptimos de recocido y dosimetria de campos mixtos si dependen de la
deconvolucion de la curva glow en sus picos glow componentes y este aspecto de
CGCD es también de importancia considerable.

4.2. Materiales y métodos.

Los materiales utilizados en este trabajo fueron LiF:Mn,Ti (TLD) en diferentes
versiones: LiF-600 y LiF-700 para dosimetria personal, cuyas caracteristicas se
describen en el capitulo 1 y LiF:Mg,Cu,P (LiF-700H) para dosimetria ambiental. Las
caracteristicas TL para todos los casos incluyen alta sensibilidad, respuesta en energia
de fotones casi plana, fading insignificante. Las dimensiones de los fosforos empleados
son 1 mm de espesor y 9 mm? de superficie. Los fésforos fueron recocidos de la
siguiente manera:

e LiF-600 y LiF-700: 1 hora a 400°C y 24 horas a 75°C. El pasaje de una
temperatura a otra es inmediato y al cabo de las 24 horas se dejan enfriar en una
caja de Petri a temperatura ambiente en un armario a oscuras.

e LiF-700H: 15 minutos a 240°C y enfriados a temperatura ambiente a oscuras.

El precalentameinto de los LiF-600 y LiF-700 en el lector elimina los picos glow
1y 2, eliminando, fundamentalmente, la parte mas susceptible a fading; reduce el ruido
presente en la sefial y concentra toda la informacion dosimétrica en el pico 5 (radiacion

gamma) y en el pico 8 (neutrones).
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Los ciclos de lectura de los chips irradiados, realizados con un equipo Harshaw
TLD 3500 en una atmosfera de nitrogeno de flujo constante (2 I/min), se muestran en
las figuras 4.1,4.2y 4.3.

Figura 4.1. Imagen del chip TLD y de las partes constituyentes del dosimetro.

La deconvolucion de las curvas glow se explica en detalle en el proximo
apartado. Aqui se puede adelantar que la misma se hizo siguiendo el modelo de cinética
de primer orden. Inicialmente, se determind la linea central del pico glow principal; fue
recortado para que se ajustara a la intensidad maxima de los picos superpuestos. A
continuacion, sustrayendo la intensidad del pico principal de la intensidad combinada de
los picos adyacentes, o sustrayendo los picos adyacentes del pico principal, se
determiné la forma del pico principal. Este procedimiento se repiti6é para cada uno de

los picos glow.
Perfil de lectura LiF 700
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Figura 4.1. Perfil de lectura de los dosimetros LiF 700. La temperatura de la plancha de acero inoxidable

sube desde temperatura ambiente hasta 110°C en forma casi instantanea. Permanece en 110°C durante 16

segundos, seguido de una tasa de calentamiento constante y lineal (12°C/seg.), hasta alcanzar los 255°C,
donde se mantiene durante 23,3 segundos. Luego desciende hasta 50°C en forma exponencial.
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Perfil de lectura LiF 600
300 - + 05

— 250 1 —
2 200 o 2
g 10335
2 150 1 S
g_ 7 + 0,2 g
5 £
~ 50 | +01 =

‘ ¢ ‘ ‘ e 0

50 0 50 100 150 200

Canales/ Tiempo

Figura 4.2. Perfil de lectura de los dosimetros LiF 600. La temperatura de la plancha de acero inoxidable

sube desde temperatura ambiente hasta 110°C en forma casi instantanea. Permanece en 110°C durante 16

segundos, seguido de una tasa de calentamiento constante y lineal (12°C/seg.), hasta alcanzar los 280°C,
donde se mantiene durante 23,3 segundos. Luego desciende hasta 50°C en forma exponencial.

Perfil de lectura LiF 700H
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Figura 4.3. Perfil de lectura de los dosimetros LiF 700H. La temperatura de la plancha de acero
inoxidable sube desde temperatura ambiente hasta 140°C en forma casi instantanea. Permanece en 140°C
durante 10 segundos, seguido de una tasa de calentamiento constante y lineal (20°C/seg.), hasta alcanzar

los 240°C, donde se mantiene durante 20 segundos. Luego desciende hasta 50°C en forma exponencial.

4.3. Deconvolucion de la curva glow.

Los algoritmos de aproximacién a la curva glow, como el ajuste con una funcién
matematica a la sefial de fondo y la deteccion del pico principal, son méas sensibles a
curvas glow ruidosas y sefiales de muchas puntas que aparecen a valores de dosis
inferiores a 10 mSv.

Un algoritmo de suavizado reduce la sefial de ruido, pero no las puntas. Con el
uso de los procedimientos de recocido y equipamiento descritos en el apartado anterior,
se observa que las puntas aparecen en un alto porcentaje de las curvas glow. Por un

lado, es evidente que ocasionan una mayor alteracion de la curva glow experimental a
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dosis menores a 1 mSv. Por otro lado, pueden conducir también a mayores errores en
dosis mas elevadas, si aparecen en los primeros o en los ultimos 30 canales donde el
algoritmo de suavizado es muy sensible. Estas regiones también se utilizaron para
determinar los parametros para la evaluacién de la sefial de fondo como se describe mas
abajo. Por lo tanto, las puntas pueden dar lugar a una severa sobreestimacion de la sefial
de fondo adn con valores de dosis mayores a 1 mSv y tienen que ser removidas de la
sefial por un suavizado preciso de la curva glow. El suavizado y remocion de puntas
consiste en los siguientes pasos:

1. Se aplica un procedimiento de suavizado al conjunto de datos medidos. El
algoritmo empleado es el filtro estandar de Savitzky-Golay® con intervalos
asimétricos en los bordes.

2. Se calcula el coeficiente empirico de variacion entre los datos suavizados y los
datos medidos.

3. Se remueven todos los puntos de datos fuera de un intervalo 3 veces el
coeficiente empirico de variacion y se reemplazan por los valores suavizados.

4. Se suaviza nuevamente la curva corregida.

Aplicando este procedimiento, todas las puntas significativas son removidas del
conjunto de datos en consideracion. El conjunto de datos suavizados se prepara ahora
para los procedimientos de sustraccion de la sefial de fondo y de aproximacion de la
curva glow.

La funcién de aproximacién aplicada a la sefial de fondo estd compuesta por dos
partes independientes:

U (Ti ) = h1 + hz eXp[a(Ti -To )] (4.1)
Aqui h; es una constante de offset para la sefial equivalente oscura del fototubo y la
funcidén exponencial describe el aumento tipico de la sefial a temperaturas elevadas. Los
parametros de forma a y Ty se suponen constantes para mejorar la robustez de la
evaluacion de la sefial de fondo. Estos valores son estimados a partir de la curva glow
estandar. Para los procedimientos y sistemas de lectura descritos, valores adecuados son
a=0.03K" 0025 Ky 0.1 K'y Ty =580 K, 555 K y 513 K para LiF-700, LiF-600 y
LiF-700H respectivamente. Las constantes h; y h; se determinan individualmente como
los valores medios de los puntos de datos suavizados dentro de dos regiones de interés
en los bordes de la sefial de la curva glow. Esto es, entre los canales 1 y 10 para hy y

entre 175 y 190, para h,. Luego se resta el fondo de la sefial suavizada. El conjunto de
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datos suavizados y corregidos es la base para la rutina de deconvolucién de la curva
glow.

Una curva glow TLD tipica consiste generalmente de tres o cuatros picos
individuales. Para la aproximacion de la curva glow, se uso la solucion analitica del
modelo de cinética de primer orden de Randall y Wilkins” representado por la

siguiente ecuacion:

S E 1 1 E 1 1
HT )= 1, eXplle = ———— = |—exp| =& ———= 4.2
(T1)= 2| o €XPYLH = = | ek (2 =5 (42)

max,n i max,n i

La curva glow I(T;) es la suma de los n picos TL individuales (el algoritmo
desarrollado permite identificar hasta 10 picos individuales) tedricos descritos por su
intensidad maxima Inax a la temperatura Trax y SU energia de activacion E. El uso de la
ecuacion (4.2) para calcular n picos y evaluar las areas de la integral proporciona una
buena aproximacion para la solucion numérica del modelo de Randall y Wilkins para
una cinética de primer orden y una tasa de calentamiento lineal.

El algoritmo fue desarrollado en Matlab 6 en una plataforma Windows XP con
un procesador Pentium(R) D CPU 2.66 GHz. Para verificar el algoritmo se generaron
diez curvas glow de cuatro picos cada una. En todos los casos se obtuvieron valores de
FOM por debajo del 5%, lo cual puede considerarse aceptable segln la bibliografia

consultada®. A continuacion se resumen los resultados obtenidos:

4,5
4 * % | max min prom
X 3,5 FOI."I| 44206 0.0470 10347
g 3
O 2,5
1S
o 2
o L 4
© 1,5
5 1 3 . ¢
i
0,5 *
0 .« 000000% * e @
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
Curvas

Figura 4.4. Se representa la FOM obtenida para cada curva generada artificialmente.
En el margen superior derecho se muestran los valores maximo, minimo y promedio.
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Tabla 4.1. Errores promedio en la determinacion
de las intensidades, temperaturas y energias
de cada pico glow.

Pico 1 [%] T [%] E [%]
1 10,82 0,09 -0,16
2 -26,89 0,13 -0,12
3 -9,59 1,37 2,52
4 29,73 -1,24 -0,80

En las préximas figuras se muestran ejemplos de los resultados obtenidos para
cada tipo de material TL utilizado en el Grupo de Proteccion Radiologica del CAB para
dosimetria personal y ambiental.

CGCD- LiF 700

0,25
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Intensidad [nC]
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Modelo

Canales

—>— Curva real

Figura 4.5. Deconvolucion computarizada de la curva glow de LiF 700. Se observan la curva real,
el modelo al que se llegd con el algoritmo de aproximacién, y los picos glow individuales.
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Figura 4.6. Residuos (diferencia entre las intensidades de las curvas glow experimental y
calculada dividido por la intensidad de la curva glow experimental) de la figura 4.5.
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CGCD - LiF 600
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Figura 4.7. Deconvolucion computarizada de la curva glow de LiF 600. Se observan la curva real, el
modelo al que se Ileg6 con el algoritmo de aproximacion, y los picos glow individuales.
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Figura 4.8. Residuos (diferencia entre las intensidades de las curvas glow experimental y calculada
dividido por la intensidad de la curva glow experimental) de la figura 4.7.
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Figura 4.9. Deconvolucion computarizada de la curva glow de LiF 700H. Se observan la curva real, el
modelo al que se Ileg6 con el algoritmo de aproximacion, y los picos glow individuales.
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Figura 4.10. Residuos (diferencia entre las intensidades de las curvas glow experimental y calculada
dividido por la intensidad de la curva glow experimental) de la figura 4.9.

Como se menciond en el apartado 4.2., inicialmente se determiné la linea central
del pico glow principal y se hizo un ajuste de la intensidad o altura del pico. A
continuacién, sustrayendo la intensidad del pico principal de la intensidad combinada de
los picos adyacentes, se determinaron los parametros de forma (altura, energia de
activacion, temperatura maxima) del pico principal aproximandolo con la funcion
exponencial que describe la cinética de primer orden. Este procedimiento se repitio para
cada uno de los picos glow.

Segun lo expuesto en el parrafo anterior, es posible determinar de esta manera
dos de los tres parametros independientes de cada pico (Imax, Tmax). El tercer parametro
es la energia de activacion E de cada pico; el valor inicial para ella se calculé segun el
método de crecimiento inicial modificado®®.

Los tres parametros (Imax, Tmax, E) de cada pico forman el conjunto de valores
iniciales para echar a correr el algoritmo Levenberg-Marquardt®, el cual se detendra
cuando alcance un valor de FOM (figura de mérito) inferior al establecido inicialmente
como requisito a cumplir (generalmente menor que el 5%).

Tabla 4.2. Pardmetros cinéticos de los picos glow de
LiF-700 usando CGCD.

Pico glow T [°C] E [eV]
3 164,3 + 11,3 3,59+0,11
4 1740+ 6,1 3,54+0,13
5 182,7£5,5 3,69 £ 0,05
6 188,7 £ 6,2 3,59 £ 0,05
7 198,3 + 3,6 3,67 0,10
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Tabla 4.3. Pardmetros cinéticos de los picos glow de
LiF-600 usando CGCD.

Pico glow T [°C] E [eV]
3 166,5 + 3,6 3,56 + 0,05
4 171,00+ 3,6 3,58 £ 0,07
5 179,7 £ 2,7 3,66 £ 0,01
6 186,1+2,9 3,59 + 0,05
7 197,0+ 3,3 3,49 + 0,02
8 2112+ 3,2 3,563+0,12

Tabla 4.3. Parametros cinéticos de los picos glow de
LiF-700H usando CGCD.

Pico glow T [°C] E [eV]
3 1476 £ 7,4 3,61+0,07
4 156,0 + 3,2 3,61+0,04
5 162,5+1,0 3,67 £0,01
6 168,7 + 0,6 3,63+0,02
7 1752 +2,4 3,61 + 0,09

Las figuras 4.5, 4.7 y 4.9 muestran curvas glow tipicas para las tres variedades
de TLD utilizadas en este trabajo: TLD-700, TLD-600, TLD-700H. Se observa que los
picos de baja temperatura no son muy intensos y que la mayor parte de la informacion
util para dosimetria se concentra en el pico 5, que era lo esperado debido al recocido y
TTP (perfil tiempo-temperatura) empleados. En todos los casos se obtuvieron energias
de activacion consideradas elevadas (>2.0 eV). Esto podria ser consecuencia de
secciones eficaces de captura activadas térmicamente debido a procesos multi-
fotones®?.
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CAPITULO 5

“APLICACIONES DE LA CGCD A LA

DOSIMETRIA TERMOLUMINISCENTE”



Aplicaciones de la CGCD a la dosimetria termoluminiscente

5.1. Incertidumbre a bajas dosis (< 10 mGy) y dosis minima detectable (DMD)

Una de las desventajas mas serias de los LiF:Mn,Ti es una sensibilidad TL un
tanto pobre lo que impide mediciones de dosis con una incertidumbre inferior al +£10% a
aproximadamente 50-100 uGy en la mayoria de los sistemas TL. Esto se debe a que la
incertidumbre general de la medicion de dosis es una funcion, a menudo impredecible,
complicada y dependiente del usuario, de muchos factores interrelacionados incluyendo

la partida, su historia de irradiacion y recocido, la metodologia de uso y el lector TL.

5.1.1. Determinacion de la sefial de fondo.

Con niveles de dosis del orden de unos pocos cientos de uGy, la sustraccion de
la sefial de fondo se convierte en un factor dominante en la precision de las mediciones
TLD como también en la determinacion de la dosis minima detectable (DMD). A

continuacioén se resumen los resultados obtenidos con un analisis estandar®”

y con las
herramientas proporcionadas por la CGCD.

En el andlisis estandar, cada lectura para la determinacion de la dosis estuvo
seguida por una segunda lectura para estimar la sefial de fondo. En el caso de CGCD, el
fondo se determiné con la expresion indicada en la ecuacion (5.1)

U(T;)=h +hy expla(T; - T, )] (5.1)

El significado de cada parametro es el indicado en el capitulo 4.

5.1.2. Recta de calibracion y dosis minima detectable.

Una vez estimada la sefal de fondo en cada uno de los casos (analisis estandar y
CGCD) como se indica en el apartado anterior, el procedimiento seguido para
determinar la recta de calibracion y la dosis minima detectable es el siguiente: para LiF-
600 y LiF-700, la calibracién se hizo en dosis equivalente personal Hp(d), utilizando
para ello 20 dosimetros distribuidos como se detalla a continuacién: 10 chips se
irradiaron con una fuente de *’Cs de 1 Curie, posicionados sobre un fantoma a 1 metro

de distancia de la fuente. Cinco dosimetros recibieron una dosis de 1 mSv y los otros
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cinco, 10 mSv. Los restantes 10 dosimetros se dejaron sin irradiar (ceros). La lectura se
realizé de forma inmediata.
Los resultados de un caso particular, representativo de los demads, se aprecian en

las tablas 5.1 y 5.2.

Tabla 5.1. Resumen de la calibracién de LiF-700 para el
analisis estandar.

Dosis Promedio Desv.Est. Diferencia
[mSv] [nC] [nC] [nC]
0 1,6781 0,0850 0,0000
1 10,3684 0,8022 8,6902
10 78,9452 7,3333 77,2671

Tabla 5.2. Resumen de la calibracién de LiF-700

para CGCD.
Dosis Promedio Desv.Est. Diferencia
[mSv] [nC] [nC] [nC]
0 1,8153 0,0949 0,0000
1 10,4914 0,7814 8,6761
10 78,8252 7,2748 77,0100

Con estos datos se calcula una recta de calibracion en base a una estimacion
lineal por el método de minimos cuadrados. Para este caso testigo, las rectas obtenidas

para cada analisis se muestran en la figura 5.1.

De esta calibracion de LiF-700 surge una dosis minima detectable de 0,0332

mSyv para el andlisis estandar y de 0,0372 mSv para CGCD.

Rectas de calibracion - LiF700
14
]
12 y =0,1306x - 0,0624 (CGCD)
10
— 8
@
E 61
4 4
2 y =0,1301x - 0,0615 (Estandar)
0
0 20 40 60 80 100
[nC]

Figura 5.1. Rectas de calibracion para los TLD LiF-700 obtenidas con el
analisis estandar y con CGCD.

El procedimiento para LiF-600 fue idéntico al anterior y los resultados se

ejemplifican con el siguiente caso particular (Tablas 5.3 y 5.4; Fig. 5.2).
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Tabla 5.3. Resumen de la calibracion de LiF-600 para el

analisis estandar.

Dosis Promedio Desv.Est. Diferencia
[mSv] [nC] [nC] [nC]
0 2,0317 0,2356 0,0000
1 7,7253 0,2096 5,6935
10 66,6175 8,9577 64,5857

Tabla 5.4. Resumen de la calibracién de LiF-600

para CGCD.
Dosis Promedio Desv.Est. Diferencia
[mSv] [nC] [nC] [nC]
0 1,7696 0,0646 0,0000
1 7,9241 0,1399 6,1545
10 66,5083 8,6107 64,7387
Rectas de calibracion - LiF600
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Figura 5.2. Rectas de calibracion para los TLD LiF-600 obtenidas con el

analisis estandar y con CGCD.

De esta calibracion de LiF-600 surge una dosis minima detectable de 0,1089

mSv para el analisis estandar y de 0,0299 mSv para CGCD.

El procedimiento seguido para los dosimetros ambientales LiF-700H fue similar

al de los dosimetros personales, con la salvedad de que la calibracion se hizo en

KERMA en aire y se tomaron tres puntos para la determinacion de la recta de

calibracion. Los resultados de un caso testigo se resumen a continuacion.

Tabla 5.5. Resumen de la calibracién de LiF-700H

para el andlisis estandar.

KERMA Promedio Desv.Est. Diferencia
[MGy] [nC] [nC] [nC]
0 0,0694 0,0662 0,0000
30 3,3014 0,1886 3,2319
60 6,0960 0,3104 6,0266
90 9,6022 0,7961 9,5327
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Tabla 5.6. Resumen de la calibracién de LiF-700H

para CGCD.
KERMA Promedio Desv.Est. Diferencia
[MGCy] [nC] [nC] [nC]
0 0,0603 0,0688 0,0000
30 3,2172 0,2610 3,1568
60 5,9109 0,3555 5,8506
90 9,2143 0,9560 9,1540
Rectas de calibracién - LiF700H
120
100 - y =9,9346x - 0,1067 (CGCD) ]
80
>
O 60
=
40 A
20 4 y = 9,5399x - 0,1833 (Estandar)
0 ‘ ‘ ; ;
0 2 4 6 8 10
[nC]

Figura 5.3. Rectas de calibracion para los TLD LiF-700H obtenidas con el
analisis estandar y con CGCD.

En este caso, la calibracion arrojé un KERMA minimo detectable de 1,8948 uGy
para el analisis estandar y 2,0496 uGy para CGCD.

5.1.3. Incertidumbre del sistema para bajas dosis.

En la tablas 5.7, 5.8 y 5.9 se muestra la incertidumbre del sistema para los
diferentes casos y niveles de dosis medidos, comparando el andlisis estandar con CGCD.

Los datos de las tablas 5.7, 5.8 y 5.9 claramente muestran que a niveles de dosis
tan bajos como los de este trabajo, la incertidumbre obtenida en las mediciones, para un
nivel de confianza igual a tres desviaciones estandares, es similar en ambos casos, lo
cual era lo que se esperaba, pues la deconvolucion de curvas glow para dosis menores a
1 mSv no aporta una mejora apreciable. Sin embargo, la gran ventaja que presenta el
analisis mediante CGCD, es la aproximacion de la sefial de fondo mediante una funcién
matematica (ecuacion (5.1)), con lo cual se reduce el tiempo de lectura de dosimetros a
la mitad, pues evita la segunda lectura. Esto es una gran ventaja en servicios de

dosimetria que cuentan con varias centenas de usuarios.
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Tabla 5.7. Incertidumbre a bajas dosis para LiF-700:
CGCD comparado con el andlisis estandar.

Dosis Analisis estandar Anélisis CGCD
[mSv] [%] [%0]

0 7,8463 10,1786

1 5,8050 5,7661

10 6,7497 6,7945

Tabla 5.8. Incertidumbre a bajas dosis para LiF-600:
CGCD comparado con el andlisis estandar.

Dosis Analisis estandar Analisis CGCD
[mSv] (%] (%]

0 18,0939 19,9283

1 4,7201 5,0803

10 5,1555 5,4867

Tabla 5.9. Incertidumbre a bajas dosis para LiF-700H:
CGCD comparado con el andlisis estandar.

KERMA Analisis estandar Analisis CGCD
[MGY] [%] (%]
30 7,1120 7,2322
60 6,2536 7,2141
90 5,9323 7,3210

5.2. Estimacidn del tiempo transcurrido desde la irradiacion.

El tiempo transcurrido desde una exposicion accidental guarda relacion con el
tratamiento médico a aplicar posterior a la exposicion®”. La estimacion del tiempo
transcurrido también puede contribuir a la determinacion de la causa del accidente como
también reducir la incertidumbre en la estimacion de la dosis neutronica proveniente de
detectores de activacion en el caso de exposicion simultanea a rayos gamma y neutrones.
Las diferentes tasas de fading de varios picos glow en la curva glow conducen a
intensidades relativas variables de picos glow como una funcion del tiempo posterior a
la irradiacion y, en consecuencia, estas intensidades relativas pueden utilizarse como
una medida del tiempo transcurrido desde la exposicion accidental.

Algunas complicaciones en la estimacion del tiempo transcurrido pueden surgir
de varios factores:

e Una dependencia con la temperatura del fading (especialmente probable para
picos glow de baja temperatura), la estimacion del tiempo transcurrido requeriria
entonces algun conocimiento del perfil de almacenamiento desde la exposicion

accidental.
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e Propiedades de fading dependientes del tiempo transcurrido entre la lectura
previa o recocido y la exposicion accidental.

e Propiedades de fading dependientes de la dosis, lo cual puede aparecer, por
ejemplo, cuando un pico glow en particular no sigue una cinética de primer
orden; entonces la estimacion del tiempo transcurrido requeriria curvas de
calibracion en funcion de la dosis.

e Si la dosis debida a la exposicion accidental esta superpuesta con una dosis de
fondo constante y significativa, la estimacion del tiempo transcurrido a partir de
la forma de la curva glow también se hace problematica debido al crecimiento y
decaimiento de la sefial TL debida a la sefial de fondo.

e La forma de la curva glow y su dependencia temporal también puede depender
de la energia promedio del campo de irradiacion y de la presencia de neutrones.
La exactitud de la estimacion del tiempo transcurrido dependera fuertemente del

esfuerzo puesto en la calibracion del comportamiento del fading como funcion de estos
parametros: temperatura, dosis de la exposicion accidental, relacion entre la dosis de la
exposicion accidental y la dosis constante de fondo y, finalmente, especifico para los
dosimetros LiF, el tiempo transcurrido entre la lectura previa o recocido y la exposicion
accidental y la densidad de ionizacioén del campo de radiacion.

Los resultados expuestos a continuacion lejos estan de ser concluyentes en el
estudio del tiempo transcurrido desde una exposicion accidental. En el mejor de los
casos son una primera aproximacion al tema y una invitacion a continuar profundizando
su estudio.

Los TLD utilizados fueron LiF-100 divididos en dos grupos segun el recocido al
que fueron sometidos:

Grupo A: 1 hora a 400°C y 24 horas a 75°C.

Grupo B: 15 minutos a 240°C.

También se establecié un nuevo TTP (perfil de tiempo-temperatura de lectura) para este
caso: rampa lineal de 10°C/seg desde 35°C hasta 280°C. Esta modificacion en el TTP
permitio la aparicion en la curva glow de los picos de baja temperatura. Ademas, los
TLD fueron almacenados en un armario a oscuras y a temperatura ambiente durante
todo el tiempo que durd la prueba.

Los picos 2 y 3 de baja temperatura tienen vidas medias del orden de varias

horas y unos pocos meses, respectivamente, los cuales, desafortunadamente, también
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son dependientes de la temperatura de almacenamiento. Una complicacion adicional de
los LiF:Mn,Ti (como se menciond previamente) es la dependencia del fading de los
picos 2 y 3 con el tiempo entre el recocido previo o lectura y la exposicion accidental.
La figura 5.4 muestra ejemplos de las curvas glow obtenidas y las relaciones

correspondientes entre los picos 2, 3 y 4 con el pico 5.

Relaciones a 48 hs

1,2

1,0
0,8
0,6

0.4 ;034

0,2

0,0 ; ; — T T
50 75 100 125 150 175 200
Canales

Figura 5.4.a. Relaciones entre los picos 2, 3 y 4 con el pico 5 calculadas
48 horas posteriores a la irradiacion.

Relaciones a192 hs
1,20
1,00 -
0,50
0,60
0,40 0.33
0,20 nis
0oz
0,00 r r r .
A0 75 100 125 180 175 M0
Canales

Figura 5.4.b. Relaciones entre los picos 2, 3 y 4 con el pico 5 calculadas
192 horas posteriores a la irradiacion.

Las figuras 5.5, 5.6 y 5.7 muestran las relaciones de intensidades de los picos
aproximadas con una regresion lineal de la forma f(¢)=a—bIn(t). No se realizo ningtin
estudio sobre la dependencia con la temperatura de almacenamiento, o sobre la
dependencia con el tiempo entre el recocido/lectura y la exposicion anormal, lo cual se

plantea como trabajo futuro.
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Relaciones a552 hs
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0,00 : ; r T r
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Figura 5.4.c. Relaciones entre los picos 3 y 4 con el pico 5 calculadas

552 horas posteriores a la irradiacion. El pico 2 ha desaparecido totalmente.
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Relacién P2/P5

0,09 4
0,08 1
0,07 4
0,06 1
0,05 4
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0,02 4
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y =-0,033Ln(x) + 0,2021
R?=0,9471

y =-0,024Ln(x) + 0,1491
R?=0,9861
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Horas post-irradiacion

Figura 5.5. Relacion entre los picos 2 y 5 de LiF-100 como funcién

del tiempo transcurrido.

Relacién P3/P5
0,25
¢ Grupo A
m Grupo B
0,20 -
y =-0,0334Ln(x) + 0,3173
R?*=0,954
0,15 -
0,10 -
y =-0,0051Ln(x) + 0,0678
R®=0,3838
0,05 - — $
3
0,00 T T ‘ ‘ .
0 100 200 300 400 500 600
Horas post-irradiacion

Figura 5.6. Relacion entre los picos 3 y 5 de LiF-100 como funcion

del tiempo transcurrido.
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Realciéon P4/P5
0,40
« Grupo A
0,35 = Grupo B
0,30 -
0.251 y = -0,0364Ln(x) + 0,4926
0,20 R’ =0,8047
0,10 -
005 =-0,0212Ln(x) + 0,2246 2
e R*=0,5714
0,00 ; ‘ ‘ ‘ ;
0 100 200 300 400 500 600
Horas post-irradiacion

Figura 5.7. Relacion entre los picos 4 y 5 de LiF-100 como funcion
del tiempo transcurrido.

5.3. CGCD aplicado a dosimetria de campos mixtos.

Tanto los neutrones como los rayos y son radiaciones ionizantes que son
atenuadas mas o menos exponencialmente al pasar a través de la materia. Cada una es
capaz de generar campos secundarios de la otra radiacion, por medio de reacciones (7,))
y (y,n), respectivamente. Las reacciones (y,n) son solo significativas para rayos y de alta
energia (> 10 MeV), pero las reacciones (n,y) pueden ocurrir a todas las energias de
neutrones y son especialmente importantes en el caso de captura de neutrones térmicos,
como para la reaccién 'H(m,y)*H. Como resultado, los campos de neutrones se
encuentran normalmente “contaminados” por rayos y secundarios.

Debido a que los neutrones generalmente tienen mas efectividad biologica por
unidad de dosis absorbida que los rayos y, especialmente a bajas tasas de dosis,
usualmente es deseable realizar dosimetria de una manera tal que permita contabilizar
por separado las contribuciones de neutrones y rayos y a la dosis.

Para evaluar por separado los componentes de neutrones y rayos y, s necesario
utilizar dispositivos sensibles a estas radiaciones. Uno de los dosimetros utilizados en
este trabajo fue LiF-600, el cual tiene mayor sensibilidad a neutrones que a radiacién
gamma; el segundo, LiF-700, se eligié por ser insensible a neutrones. A continuacion se
describe el procedimiento.

La respuesta R;” del pico glow i al campo mixto n-y relativa a su sensibilidad a

los rayos y usados para calibracion estd dada por:

Ri = kiDn + hiDy (52)
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donde £; es la sensibilidad del pico glow i a neutrones, relativa a su sensibilidad a los
rayos y usados para calibracion, y #; es la sensibilidad del pico glow i a fotones en el
campos mixto n-y, relativa a su sensibilidad a los rayos y de calibracion. La calibracion
se realizd con una fuente de *’Cs. D, es la dosis debida a neutrones y D,, la dosis
debida a la radiacién gamma.

Suponiendo que las sensibilidades de los picos glow a fotones en el campo mixto
(n,y) son iguales a sus sensibilidades a los rayos y usados para calibracion (4, = hy =

1)%*3)las sensibilidades relativas a neutrones estan dadas por:

(7, -D,)
k) = IZD—n}/ (5.3)
Dividiendo la ecuacién (5.2) por la dosis total Dr = D, + D,, queda:
R, D
D;’: = kl,z + (hl,z - kl,Z )D_; (54)
Las lecturas normalizadas de los TLD para los correspondientes picos glow
sensibles a neutrones y gamma deberian ser diferentes“”:
A
Py=+~—=D +(&K)D, (5.5)
(E )Cs—l37
)
Py =——2—=D +(&K)D, (5.6)
(PZ )Cs—l37

donde K es la relacion de Kerma LiF/H,O a la energia de interés; P, es la altura del pico
glow sensible a gamma; P,, la altura del pico glow sensible a neutrones; P,y y Pay, las
alturas normalizadas con la radiacién gamma de calibracion. De estas ecuaciones surge

que las dosis de neutrones, gamma y total son:

D, =ty (5.7)
(gzK)—(glK)
%Pw _PZN
&K (5.8)
D =——— .
7 &K 1
&K
Dtotal = Dn +D;/ (59)

donde &; es la sensibilidad del pico glow sensible a radiacion gamma y & es la
sensibildad del pico glow sensible a neutrones. Cuanto mayor es la diferencia (¢; - &) y

mayor la relacion de Kerma K, mayor sera la exactitud en la determinacion de la dosis.
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Dada la importancia que tiene la dosimetria de campos mixtos, se plantea como

trabajo futuro, a través de una simulacién Monte Carlo®"

y experimentalmente, el
calculo de los factores ki y /12 por medio de una regresion lineal de multiples valores
R\/Dr o R»/Dr y D,/Dr, siendo conocidas las relaciones D,/Dr para multiples
condiciones de medicion. Esta variacion de D,/Dr se llevara a cabo por medio de tres
procedimientos: diferentes profundidades en el fantoma, diferentes tamafios de campo, y

..y, .. .., 137 60 .
exposicion adicional de radiacion gamma de ~'Cs y/o * Co. Los significados de ki 2, /1 2,

R’\/Dr, R"»/Dry D,/Drson los mismos que los expresados en la ecuacion 5.4.

5.4. Calculo de las correcciones por fading para LiF-700H usando CGCD.

Usualmente el término “fading” se define como la pérdida (o ganancia) de senal
TL durante o posterior a la irradiacion. El fading se asocia frecuentemente con un
cambio en la sefal TL por unidad de dosis debido a la pérdida de portadores de carga de
las trampas, o la interaccion entre trampas ocupadas, es decir, centros trampa que han
capturado cargas luego de la irradiacion. Obviamente también puede haber
interacciones entre trampas ocupadas y trampas no ocupadas conduciendo a cambios en
sensibilidad y/o fading durante la irradiacion, por lo que estas definiciones lejos estan de
ser perfectas®®.

La necesidad de conocer el fading de los chips LiF-700H surgié como
consecuencia de su empleo en un plan de dosimetria ambiental en el Centro Atdmico
Bariloche.

El procedimiento para estudiar el fading de los dosimetros LiF-700H fue el
siguiente: se tomaron dos grupos de quince dosimetros cada uno; un grupo fue irradiado
con una dosis de 90 uGy y el grupo restante no se irradio (ceros). La lectura se realizod
en cinco etapas: (1) inmediatamente después de la irradiacion (t = 0); (2) una hora
posterior a la irradiacion (t = 1 hs); (3) un dia después de la irradiacion (t = 24 hs); (4)
una semana posterior a la irradiacion (t = 168 hs) y, (5) aproximadamente un mes
posterior a la irradiacion (t = 695 hs). Todos los chips fueron recocidos y leidos segiin
se explica en el capitulo 4 y almacenados a temperatura ambiente y a oscuras. A

continuacion se resumen los resultados obtenidos.
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Tabla 5.10. Estimacion del fading para LiF-700H.

Tiempo [hs] | Ceros [nC] Dosis [nC] D-C[nC] % sefial inicial
0 0,0821 9,5027 9,4206 100
1 0,0813 8,8197 8,7383 107,8074
24 0,3647 9,4317 9,0670 103,8999
168 1,6333 11,4800 9,8467 95,6723
695 6,7617 16,8097 10,0480 93,7556

En otro caso estudiado, siguiendo el procedimiento descrito en el parrafo

anterior se obtuvieron los resultados graficados en las figuras 5.8, 5.9 y 5.10.
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75 100 125
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(e)
Figura 5.8. Deconvolucion de la curva glow de LiF 700H para cada una de las etapas.

So6lo se muestran los primeros 125 canales porque es alli donde se concentra la
informacion mas significativa. (a) t =0; (b) t = 1h; (c) t =24 hs; (d) t = 168 hs; (¢) t = 695 hs.

El procedimiento de recocido y lectura s6lo permite visualizar en la curva glow

los picos de alta temperatura, los cuales son muy estables térmicamente. Es decir, en un
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periodo de integracion de aproximadamente un mes las variaciones observadas en las
intensidades de los picos glow son minimas. No obstante, en la figura 5.8 se aprecia
cémo a medida que transcurre el tiempo toda la informacion se concentra en el pico 5.
Los resultados del desvanecimiento de la sefal correspondiente al pico 5y a la
curva total de los chips LiF-700H, se muestran en las figuras 5.9 y 5.10. Durante las
primeras horas, el TLD exhibe un incremento de la sefial. El maximo ocurre una hora
post-irradiacion, y, como se observa en la figura 5.9, debido al reacomodamiento de la
estructura interna, al cabo de aproximadamente 24 horas se tiene nuevamente la
totalidad del area y luego de aproximadamente 100 horas se recupera la intensidad total

de la curva.

Fading Curva Glow LiF700H

1,10

1,00

0,90 -

—e— Area relativa
—&— Intensidad relativa

0,80 T T T
0,1 1 10 100 1000

Tiempo [hs]
Figura 5.9. Variacion del fading de la curva total en funcion del tiempo.
Fading Pico 5
1,15
1,10 +
1,05 +
1,00
095 1| —o—Area r-elati\@ N B
—a— Intensidad relativa
0,90 T T .
0,1 1 10 100 1000

Tiempo [hs]

Figura 5.10. Variacion del fading del pico 5 en funcion del tiempo.

Una forma de verificar las tasas de fading obtenidas experimentalmente para los
diferentes picos de la curva glow de los LiF-700H es considerar, como se mantuvo a lo
largo de todo este trabajo, que los picos responden a una cinética de primer orden. Esta
suposicion permite un céalculo tedrico del tiempo de vida promedio del pico 5 basada en

la expresion 7 = S'exp(-E/kT). Buscando informacién sobre S en la literatura®® y
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combinando esa informacion con los valores de £ y T calculados en la deconvolucion,
se obtuvieron tiempos de vida promedio, 7, entre 0,1 segundo y 7 afos, de dificil ayuda
para la estimacion de las tasas de fading.

De lo expuesto se deduce que el crecimiento del pico 5 de los TLD-700H
(LiF:Mg,Cu,P) tiene una respuesta a la radiacion ionizante muy compleja. Esto hace que
las correcciones por fading sean de una universalidad y exactitud cuestionables con la
informacion disponible. Son necesarios estudios mas exhaustivos del comportamiento
de cada uno de los picos glow bajo diferentes rutinas de recocido y condiciones

ambientales para poder caracterizar adecuadamente el fading de los TLD-700H.
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CAPITULO 6

“CONCLUSIONES”



Conclusiones

Los dosimetros LiF:Mn,Ti y LiF:Mg,Cu,P tienen un ndmero atémico
equivalente cercano al del agua y al del tejido humano, lo cual los convierte en una
poderosa herramienta para la cuantificacion de la dosis recibida por el trabajador
expuesto a radiaciones ionizantes.

El rango de aplicaciones de la CGCD es mucho méas amplio que lo expuesto en
este trabajo y los resultados obtenidos son una primera aproximacion a la gran utilidad y
poderio de esta herramienta matematica. No obstante, en los casos citados, ha
demostrado ser un instrumento sumamente til y valioso en la disminucion del tiempo
de lectura de dosimetros debido a la capacidad de ajustar la sefial de fondo con una
funcion matematica.

En los niveles de dosis con los que se trabaja en dosimetria personal (< 10 mSv),
la mejora en cuestiones de incertidumbre en el calculo de dosis y en la determinacion de
la dosis minima detectable no es significativa y los resultados alcanzados son
comparables a aquéllos obtenidos con el método empleado actualmente en el Grupo de
Proteccion Radioldgica del Centro Atémico Bariloche (denominado Método Estandar a
lo largo de todo este trabajo). Este rendimiento de la CGCD en niveles bajos de dosis,
es debido a un elevado componente de ruido en la sefial, lo que obliga a hacer hincapié
en el algoritmo de suavizado utilizado antes de la deconvolucion propiamente dicha,
con el fin de remover solamente las puntas, como se menciona en el Capitulo 4.

Dentro de las aplicaciones mencionadas, las de mayor interés son la estimacion
del tiempo post-irradiacion y la dosimetria de campos mixtos. La primera permite un
calculo estimativo del momento en que se produjo una exposicion accidental, tomando
como referencia la tasa de fading de los diferentes picos glow. A pesar de la escasa
estadistica con la que se cont6 en este trabajo, el resultado obtenido fue satisfactorio,
encontrando comportamientos similares a los expuestos en forma teérica y experimental
en la literatura relacionada.

En todos los casos, de acuerdo con lo consultado en la literatura, la CGCD y sus
aplicaciones serian una herramienta sumamente Util en situaciones de interés clinico,

donde los niveles de dosis son mucho mayores que en la dosimetria personal y la
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relacion sefial-ruido mejora notablemente. En especial, seria muy interesante el estudio
y evaluacion de dosis en presencia campos de radiacibn gamma y mixtos en
radioterapia, lo que permitiria una mejor estimacion de la medida del éxito de un
tratamiento al poder tener en cuenta la efectividad bioldgica de ambos tipos de
radiaciones (neutrones y gamma). Este punto no pudo verificarse experimentalmente
debido a las caracteristicas de la instalacion donde se desarrolld la tesis y se plantea
como un futuro trabajo de simulacion por software.

Una de las principales dificultades encontradas en el desarrollo del trabajo fue el
escaso tiempo (cuatro meses) para la adquisicion de muestras y una cantidad acotada de
dosimetros termoluminiscentes, lo que se puso de manifiesto en el analisis estadistico de
los resultados, siendo notable, por ejemplo, en el estudio del fading.

Finalmente, lo desarrollado aqui es simplemente una invitacion a interiorizarse
en un método de analisis que se conoce desde hace aproximadamente tres décadas y el

cual sigue perfeccionandose dia a dia.
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