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RESUMEN

Hemos estudiado la respuesta termoluminiscente (TL) de TLD-100 inducida por
rayos y de ®°Co a dosis 4.18 mGy - 8.32 kGy, y por bajas fluencias (10°-~10% cm™) de 'H,
He, '?C, "®0 y ®Ne con transferencias lineales de energia (LET) 1.55 - 517 keV/um.
Las curvas de brillo fueron descompuestas en picos individuales (3 a 9) mediante un
procedimiento controlado. Para gammas, los picos 4 y 5 son lineales hasta =56000 mGy
y supralineales para dosis mayores, mientras que los picos 6a-9 son supralineales a
partir de 200 mGy. Para iones, la eficiencia relativa con respecto a gammas vy la
contribucion relativa de los picos individuales (cociente entre area del pico y de la curva
de brillo) presentan dos patrones: Para picos 4 y 5 la eficiencia y las contribuciones
relativas disminuyen monotonicamente con LET desde un maximo de 1. Para picos 6a-
9, las eficiencias relativas son mayores que 1 (hasta 20 para pico 8) mostrando un
maximo ancho en 20-300 keV/um. Las contribuciones relativas crecen con la LET. La
forma de la curva de brillo es una funcion de la LET, la identidad del ion y la dosis para
valores mayores que 100 mGy. Se observa una fuerte correlacién entre supralinealidad
en la respuesta a gammas y eficiencia para iones. La teoria de estructura de traza de
Katz sugiere que algunos de los picos se originan en estructuras comunes. La teoria
describe el comportamiento general de la eficiencia a iones, aunque sobrestima las

medidas para los iones ligeros.



ABSTRACT

The TLD-100 thermoluminescent (TL) response induced by ®®Co gamma rays at
doses from 4.18 mGy to 8.32 kGy, and by low fluences (10°-=10® cm™) of 'H, 3He, '°C,
'*0 and ®Ne ions with linear energy transfer (LET) from 1.55 to 517 keV/um, has been
studied. TL glow curves were decomposed into individual peaks (numbers 3 to 9) by a
controlled procedure. For gammas, peaks 4 and 5 are linear up to = 5000 mGy and
supralinear for higher doses, whereas peaks 6a to 9 exhibit supralinear behaviour at
doses > 200 mGy. For ions, the relative efficiency with respect to gammas and the
individual peak relative contribution (evaluated as the ratio between peak and glow
curve areas) show two different patterns: For peaks 4 and 5, efficiency and peak relative
contributions decrease monotonically from 1 with increasing LET. For peaks 6a to 9,
relative efficiencies are larger than 1 (up to 20 for peak 8), displaying broad maxima
near 20-300 keV/um. The peak relative contributions increase with LET. The glow curve
shape is a function of LET, ion identity and dose, for values higher than 100 mGy. A
strong correlation is observed between the degree of supralinearity in the gamma
response and the efficiency for ion exposure. Katz track structure theory applied to the
gamma data suggests that some of the peaks originate in common structures. The
theory describes the main features of the ion efficiency data, although it overestimates

the measurements for light ions.



CAPITULO |

1 INTRODUCCION

La interaccién de las particulas cargadas pesadas (PCP) energéticas (protones e
iones pesados) con la materia, y sus efectos subsecuentes, son de gran importancia en
diversos campos cientificos como, por ejemplo, la radiobiologia y la fisica de estado
solido. Generalmente, los efectos inducidos por los iones presentan diferencias
notables en calidad y en cantidad, con respecto a los generados por rayos-X o0 gamma.
Univocamente, las PCP son clasificadas e identificadas de acuerdo con sus masas y
numero atémico. Una PCP atraviesa la materia experimentando una sucesiéon de
procesos eléctricos y magnéticos con los electrones atomicos del medio. Dependiendo
del tipo de interaccion, un electron puede ser desplazado a un estado atomico mas alto
(proceso de excitacion) o liberado del atomo creando un par electron-ion (proceso de
ionizacion). El electron liberado, “llamado rayos delta”, puede adquirir energia cinética
tal que le permite producir su propia cascada de ionizacion. Estos electrones depositan
la mayor parte de su energia cerca de la trayectoria del ion, resultando en la formacion
de un patrén con una alta densidad de ionizacion a lo largo de la trayectoria que el ion
recorre en el medio. Normalmente, esta densidad espacial de energia depositada se
cuantifica con el parametro “transferencia lineal de energia”, LET (sigla en inglés).
Especificamente, la ionizacion representa el mecanismo primario que conduce al
fendmeno termoluminiscente. La figura 1.1 muestra la rapidez promedio de pérdida de

energia por unidad de longitud atravesada en LiF por iones de hidrogeno y de helio.

Desde el descubrimiento, al principio de los afios 50, de sus propiedades
termoluminiscentes (TL) [1], el fluoruro de litio dopado con magnesio y titanio, LiF:Mg,Ti,
es uno de los dosimetros TL mas ampliamente usado en la dosimetria personal

rutinaria, dosimetria ambiental y espacial. Esta popularidad se debe, en parte, a su
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aproximada equivalencia con el tejido vivo (nUmero atémico efectivo de 8.2, similar a
7.4 para tejido) y a su caracteristica de bajo desvanecimiento. Por otro lado, el estudio
de la respuesta de LiF:Mg,Ti expuesto a iones ha suscitado un gran interés en la
investigacion basica [2-52]. Este entusiasmo se debe, en muchos casos, a la busqueda
de un mejor entendimiento de los mecanismos basicos del proceso microscopico de
depdsito de energia por particulas cargadas pesadas en la materia condensada y la
generacion subsecuente de la sefial TL durante el proceso de calentamiento. Pero, a
pesar de mas de cuatro décadas de intensos estudios experimentales y teoricos
dedicados al entendimiento de los procesos basicos que conducen a la respuesta TL de
este material expuesto a radiacion electromagnética y a iones [2-77], la identificacion de
las caracteristicas de los defectos (trampas) responsables de los diferentes picos
presentes en la curva de brillo del cristal (ver figura 1.2) sigue siendo una pregunta sin

respuesta [53-54].

La termoluminiscencia es la emision de luz durante el calentamiento de
materiales expuestos previamente a radiacion ionizante. La linealidad entre la luz
emitida (respuesta TL) y la dosis absorbida, observada bajo ciertas circunstancias
especificas, ha hecho de los materiales TL el sistema de preferencia para la dosimetria
ocupacional actual. Este uso practico como dosimetros, para campos de radiaciéon que
estan compuestos sobre todo por rayos X- y gamma, ha conducido a una investigacion
exhaustiva de las propiedades de los materiales TL bajo exposicion a radiaciéon
indirectamente ionizante [41, 52, 55-64]. Desde los afos 60, el LiF:Mg,Ti también ha
sido expuesto a PCP y las caracteristicas principales de su respuesta han sido
identificadas [6, 8-40]. Se ha visto que el proceso TL es un fenémeno muy complicado y
dificil de entender e interpretar. Las compilaciones de medidas hechas por McKeever
[7] y Horowitz [22, 52], incluyendo datos para los dosimetros de la empresa Harshaw,
indican que la respuesta TL como una funcion de la fluencia de iones muestra, en
general, un comportamiento lineal seguido por una region de respuesta mas alta que
lineal (supralineal) y luego, mas baja que lineal (sublineal). También, se ha encontrado

que la eficiencia relativa (ER) (con respecto a rayos gamma de °°Co o '*’Cs) depende
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fuertemente de la densidad de ionizacién a lo largo de la trayectoria del ion (ver figura
1.3). La figura 1.3 muestra que la eficiencia relativa para la respuesta del pico 5
disminuye con la LET desde un valor maximo de 1 para LET bajas (< 50 MeV g”' cm?) y
es diferente para dos PCP con la misma LET [22, 52]. De esta evidencia, ni bien
establecida, y menos entendida, ha surgido la motivacion por estudiar mas a fondo la
respuesta de este cristal a diferentes tipos y energia de iones para un mejor
entendimiento del comportamiento supralineal en funcién de la fluencia del ion, y la ER

en funcion de la energia del ion incidente.

Horowitz y colaboradores han estudiado la respuesta TL de diferentes tipos de
dosimetros (LiF:Mg,Ti: TLD-100, 600, 700) irradiados con fragmentos de fisién emitidos
por una fuente de ?*°Cf [12] y con diferentes haces de PCP de bajas energias tales
como protones, deuterio y particulas alfa [4-5, 8, 12, 21-26] para investigar la no
universalidad de la eficiencia TL y el comportamiento supralineal. Midieron la ER para la
senal total (area integrada bajo la curva de brillo), el pico 5 (su altura) y la suma de los
picos 6 y 7 obtenida de un ajuste analitico de la forma del pico basado en una
aproximacion de Podgorsak [5], encontrando que la ER disminuye con la LET y siempre
es menor que 1 [4-5, 12, 22], excepto en el caso del fragmento de fisidbn donde se ha
obtenido valores de ER igual a 1.47 + 0.34, 1.25 £ 0.31 y 1.24 + 0.28 para TLD-100,
TLD-600 y TLD-700, respectivamente [12]. Para el analisis del comportamiento
supralineal, usaron un protocolo de deconvolucion para separar los picos traslapados
en la curva de brillo [8, 24-26]. Se ha reportado que la ER, la respuesta TL como una
funcién de la dosis y la intensidad de los picos de la curva de brillo dependen
significativamente del numero atdomico, la masa y la energia de la PCP, y no solamente
de la LET. Los resultados de la ER asi como de la supralinealidad han sido
interpretados en términos de la teoria de estructura de traza (TST) [21, 78] propuesta
para explicar la eficiencia relativa de particula cargada para la induccion de efectos en
sistemas fisicos o bioldgicos y el modelo de interaccion de traza (TIM) [3, 23] para
explicar el comportamiento supralineal, respectivamente. En la TST, el dafo inducido
por los iones energéticos es atribuido a los electrones secundarios producidos a lo largo

de la traza del ion y esta correlacionado con lo producido por rayos gamma, sugiriendo
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que la respuesta en los sitios sensibles cerca de la trayectoria del ion es similar a la
respuesta de un gran sistema irradiado con rayos gamma a la misma dosis [37-39, 78-
80]. En el TIM, la supralinealidad es asociada a la interaccion de trazas vecinas debido
a alta fluencia, lo cual genera un incremento en la eficiencia TL durante el vaciamiento

de las trampas (calentamiento) [3, 8, 23-28].

Paralelamente, Montret [6] estudio en 1980 la respuesta TL para cada pico en la
curva de brillo de LiF:Mg,Ti (TLD-100) inducida por iones de He, Ne, Cu y Kr con
energia entre 1 y 11 MeV/nucleén (MeV/A) en un intervalo de fluencia entre 5x10° y
5x10"" iones cm™ cuyo resultado fue interpretado en términos de su propio modelo
tedrico. Los diferentes picos en la curva de brillo fueron separados mediante un método
experimental basado en tratamientos térmicos y el analisis de la respuesta TL para
cada pico fue usando las alturas. La motivacion principal de su trabajo fue el
entendimiento de la eficiencia TL (relativa a rayos gamma). Evalué la ER para el pico 5,
observando que los iones producen menos luz que rayos gamma, es decir, ER <1y
para una particula dada, la ER decrece con la LET. La conclusion fue que la
termoluminiscencia no puede ser caracterizada solamente por la LET, y que las
diferencias entre los iones pesados y radiacion gamma no pueden ser interpretadas en
términos de vaciamiento de trampas o simplemente por recombinaciones mas
numerosas como lo predice el TIM. Ademas, observé que la respuesta TL es muy
sensible a la estructura espacial del depdsito de energia por los iones y sugirid que se
hicieran mas experimentos con varios tipos de particulas con energias mas altas que
las suyas, y usando dosimetros delgados que permiten investigar la relacién entre la

respuesta TL y la energia del ion.

Recientemente, Mukherjee y colaboradores [40] midieron la ER (con respecto a
rayos gamma de ®°Co) para la sefal total de dosimetros de LiF:Mg,Ti (TLD-700 y TLD-
600) expuestos a 8.5 x 10° iones cm™ de %Kr con una energia igual a 60 MeV/A (LET =
3343 keVum™). Encontraron que la ER de TLD-600 y TLD-700 es muy baja e igual a
0.0025 y 0.0027, respectivamente, lo cual es interpretado como un efecto de saturacion

de los electrones secundarios generados a lo largo de la traza del ion. Este estudio, en
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que se midid la eficiencia relativa para una sola particula y energia, no es
suficientemente completo como para analizar globalmente el comportamiento de la

respuesta TL inducida por iones.

En 1998, Geip y colaboradores [13] hicieron un estudio de la respuesta TL de
TLD-700 expuestos a 'H, *He, Li, ''B, C, **Ni '2Sb y "*'Xe con energias entre 2 y
270 MeV/A para niveles de dosis menores que 2 Gy (con el fin de evitar los efectos de
supralinealidad), interpretando los resultados en términos de un modelo tedrico
propuesto por ellos. La preocupacién principal era el conocimiento de la eficiencia TL.
Midieron ER para la sefal total (ver figura 1.4), encontrando que ER decrece
monotdénicamente cuando la LET aumenta y tiene un valor maximo de 1 para los
valores de LET (en LiF) bajos (< 50 MeVg'cm?). Concluyeron que la eficiencia depende
fuertemente del numero atdomico y la energia de las particulas. Mas tarde en el ano
2000, Benton y colaboradores [42] midieron la ER para la sefal total del mismo
dosimetro expuesto a °Ne, “°Ar, *Fe y ®Nb con energias entre 262 y 1900 MeV/A.
Ellos encontraron que la ER es siempre menor que 1, disminuye como una funcién de
la LET y es una funciéon del numero atomico del ion incidente (ver figura 1.5). Estos
estudios no entregan informacion suficiente para describir el complejo fendmeno
termoluminiscente que se presenta en dosimetros basados en LiF:Mg,Ti, puesto que
cualquier analisis de la sefial TL total estara siempre dominado por las propiedades del

pico 5 (ver figura 1.2).

Otros estudios recientes de la respuesta de LiF:Mg,Ti expuesto a iones de altas
energias fueron realizados por Yasuda y colaboradores [43, 44] y Bilski y colaboradores
[45, 48]. En ambos casos, se midid la respuesta para una energia (es decir, s6lo un
valor de LET por particula). En las refs. [43, 44], se reporta ER para la region de baja
(area integrada entre 100 y 225 °C, RBT, ver figura 1.2) y de alta-temperatura (area
integrada entre 225 y 290 °C, RAT, ver figura 1.2) en la curva de brillo para cinco
valores de LET entre 2 y 400 keVum™. Interesantemente, en estos trabajos se destaca
que la eficiencia depende de la regién de la curva de brillo. La eficiencia relativa para la

RBT vale 1 para LET < 2 keVum™, después disminuye cuando la LET crece, mientras
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que para la RAT, la ER es mayor que 1, crece con la LET, alcanza un maximo (= 4.6)
alrededor de 80 keVum™ y luego decrece cuando la LET aumenta (ver figura 1.6). La
conclusion fue que la LET es el unico parametro del cual depende la ER. Este resultado
es contrario a la sistematica observada en los trabajos previos [4-6, 8, 12-13, 21-26,
42]. Por otro lado, en las refs. [45, 48], solamente se evalu6 la ER del pico 5 (area
integrada de los picos 3+4+5) para seis valores de LET entre 0.6 y 200 keVum™,
obteniendo que la ER decrece como una funcion de la LET y no se ha observado
eficiencia mayor que 1, lo cual es consistente con las teorias TST [48, 38-39, 78-80]
para detectores de un golpe (activacion del elemento sensible por una ionizacion).
Estos resultados tampoco son suficientes para describir la fenomenologia de la
respuesta TL a iones puesto que son limitados a un solo valor de energia (un punto en

la curva de pérdida de energia, ver figura 1.1) por particula.

Desde 1995, un grupo de investigadores de la UNAM ha realizado una
investigacion exhaustiva de la respuesta TL de dosimetros de LiF:Mg,Ti (TLD-100)
expuestos a altas fluencias de haces de iones de 'H, “He, "2C y '°O con energias bajas,
entre 0.7 y 10 MeV/A [9-11, 14-19, 29-36]. Las primeras irradiaciones de los dosimetros
se llevaron a cabo usando una fuente de **'Am y en el acelerador Van de Graaff de 0.7
MeV del Instituto de Fisica de la UNAM (IFUNAM) usando un haz directo y desenfocado
[9]. Después, las irradiaciones se han realizado en el Peletron de 3 MV del mismo
instituto usando iones desviados elasticamente por un blanco delgado. Para hacer un
mejor analisis de la respuesta TL, siempre se usa un protocolo riguroso de
deconvolucion para separar los picos traslapados en la curva de brillo, controlando
algunos parametros. En particular, se han medido la funcién de supralinealidad para la
senal total y cada pico individual [9-11, 15-19, 29-30, 33, 36] y la ER (con respecto de
rayos gamma de °Co) para la sefial total y los picos 5 [9, 11, 14, 17-19] y 7 [9, 11, 18].
Los resultados de ER y de supralinealidad han sido interpretados en términos de la TST
y del TIM, respectivamente. Se ha observado que los iones producen menos luz que las
dosis equivalentes de rayos gamma para la seinal total y el pico 5, es decir ER < 1,
mientras que para el pico 7 la relacién se invierte y ER > 1 [9, 11, 18]. En ambos casos,

la ER disminuye conforme la LET aumenta, y depende de la identidad de la particula.
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Por el otro lado, se ha demostrado que, a medida que el material es calentado, la

emision de luz presenta caracteristicas particulares dependiendo del ion incidente.

Estos estudios han permitido obtener avances significativos en la descripcién de la

respuesta termoluminiscente inducida por iones pero, tal como lo propuso Montret, es

necesario extender el conocimiento a energias mas altas para una mejor interpretacion.

De los estudios previos a esta tesis y mencionados arriba, se pueden resaltar los

siguientes puntos:

A)

B)

80% de los estudios [4-6, 8-12, 14-19, 21-26, 29-36] han sido realizados en
condiciones de exposicion a altas fluencias de PCP de bajas energias (es decir, el
ion tiene una energia tal que su alcance es menor que el espesor del dosimetro),
por lo que los iones estudiados apenas pueden penetrar las primeras micras del
dosimetro. En este caso, los iones depositan toda su energia en la superficie del
cristal con una alta densidad de ionizacion, mientras que el resto no es irradiado. La
LET varia dentro del material, desde el valor correspondiente a la energia de
entrada del ion, hasta el pico de Bragg (maximo en la figura 1.1) y luego a cero, al
detenerse la PCP. Esta variacion de la LET dentro del dosimetro dificulta la
interpretacion de la respuesta TL inducida por iones.

Del 20% [13, 40, 42-45, 48] realizado en condiciones de exposicién a haces de
PCP de altas energias (es decir, el ion tiene una energia tal que su alcance es
mayor que o igual al espesor del dosimetro), 71% de éstos (es decir, 14% del total)
[40, 43-45, 48] se han limitado a una sola energia por particula (i.e. un valor unico
de LET por cada particula). Esta condicion limita la generalizacion de los resultados
obtenidos.

El analisis detallado y sistematico de cada pico individual en la curva de brillo
puede proporcionar informacion sobre las caracteristicas de los defectos (trampas)
en el cristal responsables de los diferentes picos [53-54]. Para ello, se requiere un
protocolo para separar los picos traslapados. En el 60% de los casos [4-6, 8-12, 14-
19, 21-26, 29-36] se ha usado un protocolo de deconvolucion de la curva de brillo

por computadora o de otro tipo, y todos ellos han sido estudios hechos con PCP de
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bajas energias (punto A). En los estudios con PCP de alta energia no se ha hecho
deconvolucién y el analisis de la sefal TL total [13, 42] es dominado por las
caracteristicas del pico 5 (ver figura 1.2), enmascarando la informacion que
posiblemente entreguen los picos de alta temperatura.

D) El estudio de la eficiencia relativa se considera como un factor importante en la
investigacion de la accion de la radiacion con la materia. Se ha medido la ER en el
51% [4-6, 9, 11-14, 17-19, 22, 40, 42-45, 48] de los estudios y solamente en el 33%
[5, 9, 11, 18, 43-44] de ellos, se ha evaluado la eficiencia relativa especificamente
para los picos de alta temperatura. Esto puede atribuirse a que estos picos se
confunden con el fondo de alta temperatura de la curva de brillo obtenida a

fluencias/ dosis bajas [34,64].

Basados en estos puntos, se puede concluir que, a pesar de todos estos anos de
investigacion sobre los efectos inducidos por PCP en LiF:Mg,Ti, el analisis no es
completo y consecuentemente, la interpretacién (o al menos, la sistematizacion) de la

respuesta TL no es totalmente conocida.

Contrario a la eficiencia relativa y la supralinealidad, la evolucion de la forma de la
curva de brillo, la cual puede ser un factor importante en la busqueda de un mejor
entendimiento de los procesos TL, ha recibido muy poca atencion. En 1980, Horowitz y
colaboradores [5] han evaluado, en la region lineal de la curva de dosis-respuesta TL, el
cociente del area sumada de los picos 6 y 7 con respecto al area total bajo la curva
para LiF:Mg,Ti expuesto a rayos gamma de ®°Co, neutrones térmicos y particulas alfa,
encontrando que este cociente depende fuertemente de la densidad de ionizacién. Este
comportamiento no fue entendido en todo, fenomenolégicamente ni de otra manera.
Como un indicador de la forma de la curva de brillo, Brandan y colaboradores [19] han
evaluado la contribucion relativa del pico 5 (ver fig. 1.2) con respecto de los picos de
alta temperatura (ver fig. 1.2) como una funcion de la dosis absorbida para diferentes
tipos de radiacion. Ellos han reportado que, para un tipo de radiaciéon dado, la
importancia relativa del pico 5 decrece como una funcién de la dosis, la cual es una

consecuencia de la supralinealidad mostrada por los picos de alta temperatura (ver
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figura 1.7). Ellos interpretan este resultado como una indicacion de la importancia del
espectro de los electrones secundarios en el proceso TL. Recientemente, Mercado-
Uribe y Brandan [66] han presentado datos del cociente entre las contribuciones
sumadas de los picos de alta temperatura con respecto del pico 5 de la curva de brillo
de LiF:Mg,Ti para diferentes tipos de radiacién de baja energia en un intervalo de dosis
desde 0.1 hasta 5000 Gy, mostrando una diferencia sistematica en la forma de la curva
de brillo inducida por particulas cargadas pesadas (protones y helios), fotones (rayos-x
y v) y electrones (ver figura 1.8). Se ha observado que para una dosis dada, cada tipo
de radiacién genera una curva de brillo con una forma distinta en la regién de alta
temperatura. Estos resultados sugieren que la forma de la curva de brillo puede reflejar
la identidad de la particula incidente. Dentro del protocolo de esta tesis, se hace el
analisis individual de cada uno de los picos en la curva de brillo inducida por diferentes
tipos de particulas en un intervalo amplio de energias, con el fin de obtener informacion
que permita entender mejor las propiedades basicas de los materiales

termoluminiscentes y que, quizas, resulte ser util.

Desde un punto de vista practico, el LiF:Mg,Ti ha sido usado para determinar la
dosis total y estimar el componente de alta LET del campo de radiacion encontrado por
los astronautas en el espacio [43-44, 67-77, 81-82]. El método del cociente de alta
temperatura (HTR) ha sido propuesto por Vana y colaboradores [72] para la
determinacién de la LET promedio y del factor de calidad del campo de radiacién
requerido para la evaluacion de la dosis biolégicamente relevante durante las misiones
espaciales. EI HTR estima la LET promedio de los rayos cdésmicos a partir del cociente
de la intensidad TL de los picos de alta temperatura (225-300°C) y la intensidad del pico
5 para irradiacion con PCP con respecto del mismo cociente para irradiacion con
gammas de ®Co. Este método se basa en una correlacion Unica de la forma de la curva
de brillo con la LET, asi como en una rigurosa respuesta lineal de los TLD a iones y a
rayos gamma de ®°Co, sobre el intervalo de dosis pertinente. Se ha confirmado que el
HTR incrementa con la LET hasta un valor de alrededor de 180 keV um’
independientemente del tipo de radiacion y de particula, como se muestra en la figura

1.9. Basados en estos resultados, Vana y colaboradores han considerado que el HTR
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es un parametro adecuado para la determinacion de la LET promedio en un campo de
radiacion mixta. Los resultados de estos trabajos han sido usados para analizar la dosis
en la estacion espacial soviética, MIR y en las misiones de las aeronaves y
recientemente, en la Estacion Espacial Internacional [81]. También existen otras
técnicas que se basan en el aumento de la intensidad relativa de los picos de altas

temperaturas de la curva de brillo inducida por irradiacion de alta LET [43-44, 82].

Estos resultados nos parecen merecedores de un analisis detallado, pues son
contrarios a la sistematica de la forma de la curva de brillo obtenida experimentalmente
en trabajos previos [19, 50, 64, 66] y no concuerdan con las teorias existentes [83]. Por
ello, uno de nuestros intereses actuales ha sido determinar la forma de la curva de brillo

como una funcion de la LET y del tipo de particula cargada incidente en LiF:Mg,Ti.

1.1 Objetivos del trabajo

Como se menciond, los estudios de las propiedades TL de LiF:Mg,Ti bajo
exposicion a particulas cargadas pesadas han sido realizados, en su mayoria, bajo
exposicidon a altas fluencias de iones de bajas energias, y los estudios a bajas fluencias
de iones de energias altas e intermedias son relativamente escasos y generalmente se
limitan a medir solo uno de los observables de interés. Asi, para entender mejor el
mecanismo fundamental del proceso TL bajo diferentes circunstancias de depdsito de
alta densidad de energia, tipico de la interacciéon de las PCP con la materia, surgi6
nuestro interés por estudiar la respuesta de este material irradiado con iones de 'H,
He, '?C, "°0, y ®Ne, con energias entre 0.9 y 40 MeV/A, incluyendo 41 valores de LET
entre 1.55 y 517 keVum™. El andlisis de la curva de brillo incluye el seguimiento de
cada pico, haciendo el esfuerzo de identificar, sobre la sefal de fondo, la débil sefial TL
de los picos de alta temperatura a bajas dosis de radiacion gamma y a bajas fluencias
de iones. Al completar el trabajo, se mide la eficiencia relativa a rayos gamma para
todos los picos y se obtiene mas informacidon que permite comprender mejor la

evolucion de la curva de brillo.
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Dadas las limitaciones para obtener iones de altas energias en México, la mayor
parte de los experimentos se realiza en el Ciclotron de la Universidad de Texas A&M
(TAMU) en College Station, Texas, EUA. Por otro lado, consideraciones de eficiencia en
el uso del tiempo en un acelerador de altas energias requieren el uso de paquetes de
dosimetros para obtener varias energias residuales simultaneamente, a partir de una
sola energia incidente, consiguiendo cubrir asi un intervalo de LET amplio en cada

irradiacion.

Este proyecto estudia la respuesta termoluminiscente bajo dos aspectos: la
forma de la curva de brillo (luz emitida cuando se calienta el material como funcion de la
temperatura) y la eficiencia (cantidad de luz producida por energia absorbida) del
material LiF:Mg,Ti expuesto a bajas fluencias de particulas cargadas producidas en
aceleradores de particulas. Se correlaciona la eficiencia y la forma de la curva de brillo

con parametros que describen al ion incidente.

También se investiga, en una manera detallada, el inicio de la respuesta
supralineal de LiF:Mg,Ti expuesto a rayos gamma de °°Co en un intervalo amplio de
dosis desde 4.18 mGy hasta 8.32 kGy con el fin de medir la eficiencia relativa inducida
por iones e interpretar los resultados en términos del modelo de teoria de estructura de
trazas [37-39, 78-80]. Para ello, se establece un protocolo de deconvolucién muy
estricto, permitiendo medir la respuesta para los picos de alta temperatura a bajas

dosis.

El proyecto consiste en la exposicion de LiF:Mg,Ti (TLD-100) a haces de bajas
energias producidos en el Peletron del IFUNAM y a haces de energias intermedias del
Ciclotron de TAMU. Se escogen haces de hidrogeno, helio, carbono, oxigeno y neén
para estudiar de manera sistematica el proceso termoluminiscente bajo diferentes

condiciones de irradiacion con estos iones.
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La extension del conocimiento de la sistematica a energias mas altas que las

estudiadas normalmente en nuestro grupo, permite la parametrizacion de la forma de la

curva de brillo y de la eficiencia, como funcion de la energia y del tipo de ion.

Contamos con que estos resultados permitan calibrar los dosimetros facilitando

Su uso, solos o0 en asociacidén con otros sistemas simples, para medir dosis de radiacion

biolégicamente relevantes recibidas por los seres humanos en el espacio.

Desde un punto de vista puramente cientifico, el estudio propuesto permite

comprender mejor los procesos microscopicos de depdsito de energia por PCP, la

activacion de trampas termoluminiscentes y la generacion de la sefal TL durante el

calentamiento.

A continuacion presentamos las diferentes fases que constituyen este trabajo:

1

Fase 1. Contiene el capitulo II “Conceptos basicos”, que define conceptos
fundamentales a partir de los cuales hemos realizado este trabajo.

Fase 2. Presenta el capitulo Ill, “Herramienta experimental y método de analisis”
dividido en 3 etapas: 1) se resumen las pruebas realizadas antes del experimento
con el fin de controlar e identificar los parametros que podrian influir en el resultado
final y asi, tomar decisiones con respecto del procedimiento; 2) se describen los
procedimientos experimentales; y 3) se describen la determinacién de la energia
depositada en el cristal, el calculo de la LET promedio, la dosis absorbida y la
unificacion de los resultados para dosimetros de diferentes espesores.

Fase 3. Comprende los capitulos IV “Respuesta de LiF:Mg,Ti a rayos gamma” y V
“‘Respuesta a irradiacion con iones” que presentan los resultados experimentales. El
capitulo IV presenta la respuesta TL, la forma de la curva de brillo y la respuesta TL
normalizada de acuerdo con la TST de Katz. El capitulo V se divide en 3 etapas: 1)
se exponen los resultados de la respuesta TL, la forma de la curva de brillo y la
eficiencia relativa medida; 2) se discuten los datos de la etapa 1) y 3) se exhibe el

método HTR wusado normalmente en la dosimetria espacial, indicando sus
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limitaciones y se presenta un método alternativo para evaluar la LET promedio y la
dosis absorbida en campo de radiacion mixta.

Fase 4. Contiene el capitulo VI “Interpretacién de la eficiencia relativa en términos
de la teoria de estructura de traza” que describe la parte analitica del modelo de
TST de Katz para evaluar la eficiencia relativa, los calculos hechos y la comparacion
de los datos experimentales con el resultado del calculo. También, se discuten un
poco las limitaciones del modelo.

Fase 5. Contiene el capitulo VII “Conclusiones” en el cual se presentan las
conclusiones para cada estudio individualmente y una conclusion general.

Fase 6. Incluye las referencias, los apéndices que presentan los programas escritos
en el transcurso del trabajo y los articulos emanados de este trabajo ya publicados,

en fase de impresion, y enviados.
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CAPITULO Il

2 CONCEPTOS BASICOS

La termoluminiscencia es la emision de luz debido a una estimulacién térmica de
un material que ha sido expuesto previamente a radiacion ionizante. En este capitulo,
primero se describe el proceso de interaccion de particulas cargadas con la materia.
Segundo, se define el fendmeno termoluminiscente, la instrumentacion usada en la
medida de la sefial TL y los procedimientos seguidos en la obtencién de la curva de
brillo. Finalmente, se presenta el uso de LiF:Mg,Ti en la investigacion basica asi como

en la dosimetria practica.
2.1 Interaccion de particulas cargadas con la materia

En general, las particulas cargadas pesadas (PCP) (protones e iones pesados)
atraviesan la materia perdiendo energia mediante dos procesos principales [84]: (i)
colisiones nucleares, en las cuales la energia es transferida al atomo blanco vy (ii)

colisiones electronicas durante las cuales las particulas excitan e ionizan el atomo.
2.1.1 Colisiones nucleares

Predominan a bajas energias (velocidad mucho mas baja que la velocidad de
Bohr, v,=2.188 x10% cm s™') y para medios de nimero atémico, Z, alto. Las particulas
transfieren energia al nucleo blanco mediante interaccion elastica. Este proceso es el
responsable de la produccién de desorden en la red cristalina por el desplazamiento de
los atomos de sus posiciones en la red. La energia promedio perdida por unidad de

longitud atravesada en una colisién nuclear es [85]:
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9 _ N["T do(E) gr (2. 1)
dx Tmn AT

donde N es la densidad atdmica, do(E)/dT es la seccion eficaz diferencial de
transferencia de energia. T es la energia transferida, T, €s la energia necesaria para
desplazar el atomo de su posicién en la red y es del orden de 20-30 eV, T, es la

maxima energia transferida al atomo y esta dada por la siguiente ecuacion:

Tm=ME, (2. 2)

(Mg +M, )

E es la energia cinética del ion, M; y M, son las masas de la particula incidente y del

atomo blanco, respectivamente.
2.1.2 Colisiones electronicas y transferencia lineal de energia

Estas colisiones son las mas probables a altas energias (velocidad alrededor de
0.1 vy y mayor que v022’3) y medio de numero atoémico, Z, bajo. En este proceso las
particulas transfieren energia a los electrones atomicos mediante colisiones inelasticas,
provocando la ionizacion y excitacion del atomo. La transferencia lineal de energia
(LET: siglas en inglés), incluyendo todas las transferencias de energia, es la energia
promedio perdida por una particula debido a colisiones al atravesar una unidad de
distancia, es igual al poder de frenado lineal de colision dE/dx [86] y esta dada por la

siguiente ecuacion [87]:
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2 2.2
2mgyy VW
LET(keV / um)= -9 = jop 227 | jp| 2Me? V' Wmax | 552 5 5C
dx A p? | 2 Z
(2.3)
2 2
2meC-n m
Whax = i 5 S= %/I y n=py

1+ 2541+ 772 +S

K= 27zNarezmec2 = 0.1535Mchng_1, 1keV/igm =10 MeV / cm

donde Whax es la maxima energia transferida a un electron en una sola colision, p, Z'y
A son la densidad, el numero atomico y la masa atomica del medio absorbedor,
respectivamente. | es el potencial promedio de excitacion, z, M y v son la carga en
unidades de e, la masa y la velocidad de la particula incidente, respectivamente. f=v/c
es la velocidad de la particula en unidades de c, donde c es la velocidad de la luz en el

vacio, y= (1-p%)™"?

es el factor de Lorentz, 6 es un factor de correccién por densidad y C
es un factor de correccidon por capa. N, es el numero de Avogadro, re y me son el radio
clasico y la masa del electron, respectivamente. La ecuacion 2.3 es valida solamente si

2/3

la velocidad, v, del ion es mayor que o igual a v,z Si v esta entre 0.1 vo y v,z dE/dx

es aproximadamente proporcional a la velocidad de la particula incidente [85].

En este proceso, las PCP atraviesan la materia en trayectorias casi rectas,
liberando a través de las ionizaciones electrones secundarios que depositan su energia
alrededor de la trayectoria del ion incidente, resultando en un patrén altamente
localizado de depdsito de energia [84], que se considera como el promotor de los
efectos inducidos por iones en la materia. Esto contrasta con los haces de electrones o
de rayos-x y gamma que producen una distribucidn espacial de depdsito de energia
relativamente uniforme [84]. Tipicamente, las PCP muestran valores de LET mas
grandes que los electrones, y son consideradas como radiacion de “alta LET”. Toda
radiacion cuyo valor de LET es menor que 10 keV um™ es considerada como de “baja
LET” [88, 89].

29



Los analisis de la respuesta de sistemas fisicos y bioldgicos irradiados con iones
se expresan generalmente en términos de la LET, parametro que cuantifica la rapidez
de ionizacién, es decir, la energia transferida a lo largo de la trayectoria del ion. La
densidad de ionizacion a lo largo de una traza es el numero promedio de pares de iones
producidos por una particula debido a la energia transferida en una unidad de distancia
atravesada. Entonces, para un medio dado, una particula de alta LET tiene una
densidad de ionizacidon mas alta que una de baja LET. Como se puede ver en la
ecuacion (2.3), la LET depende de la carga del ion z, el inverso de la velocidad v al
cuadrado y la composicion del medio Z/A y p. Esto implica que una particula de muy
baja velocidad produce una muy alta densidad de ionizacion en el medio. En este
trabajo, como se hace generalmente, LET es usada cuando se supone agua como el

medio irradiado.
2.1.3 Alcance

El alcance de una particula en un medio dado, es el valor promedio de la
distancia recorrida por la particula antes de detenerse y depende del tipo y energia de
la misma [84]. Experimentalmente, el alcance puede ser determinado, haciendo pasar a
través de diferentes espesores del material de interés el haz de particulas en cuestion y
midiendo el cociente entre particulas transmitidas e incidentes o bien por un medio
transparente Opticamente, tal como emulsion fotografica, siguiendo cada traza de la
particula microscopicamente. Desde un punto de vista tedrico, el alcance de una
particula de una energia dada se obtiene en términos del poder de frenado masico

como sigue:

1
R jgo[_gx] T, 2. 4)

donde E; es la energia inicial de la particula. Si dT/dx esta en MeV cm? g y dE en

MeV, entonces R tiene unidad de g cm™.
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2.2 Termoluminiscencia en general, y LiF:Mg,Ti

La TL es un proceso que ocurre en dos etapas, como se muestra en la figura 2.1:
en la primera, (A), el sistema es perturbado fuera de su estado de equilibrio por la
radiacion ionizante y la energia absorbida se almacena parcialmente. Durante esta
etapa los portadores de carga (electrones y agujeros) se atrapan en los niveles de
energia metaestables presentes en el sistema. En la segunda etapa, (B), la
estimulacién térmica de los portadores de carga provoca la emision de la luz

permitiendo al sistema regresar a su estado de equilibrio.

La TL en sodlidos es un resultado de la presencia de los defectos e impurezas
introducidos en el cristal durante el proceso de crecimiento cristalino [53]. Estos
defectos e impurezas crean niveles de energia adicionales, centros de trampas y
centros luminiscentes. Cuando un cristal TL es irradiado, los electrones liberados
debido a la transferencia de energia de radiacion, viajan de la banda de valencia a la
banda de conduccion, en la cual migran hasta que son atrapados en un estado
metaestable, mientras que los agujeros dejados emigran a una trampa asociada a ellos.
Para este proceso, se requiere una energia de alrededor de 10 a 15 eV transferida al
cristal por electrones secundarios o particulas cargadas. Luego, cuando se calienta el
cristal, los electrones son liberados de las trampas y regresan a la banda de
conduccion. Entonces, esto hace posible la recombinacién electron-agujero en un
centro luminiscente, la cual puede ser acompafnada por la emision de luz, (aunque hay
veces que no ocurre [65, 84]). El intervalo de tiempo entre la excitacién y la emision
corresponde al tiempo que se quedan atrapados los portadores de carga. Si las
trampas no son muy profundas, pueden ocurrir atrapamiento y reatrapamiento a la
temperatura ambiente. Al aumentar la temperatura del cristal, la intensidad TL (luz
emitida) crece hasta un cierto valor maximo, ya que hay un aumento en el numero de
electrones liberados de las trampas, y posteriormente disminuye debido a que quedan
pocos electrones atrapados. La variacion de los picos en la curva de brillo (intensidad
TL vs. temperatura) depende de las profundidades y del numero de trampas presentes

en el cristal.
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Figura 2.1.Proceso termoluminiscente: (a) Irradiacion y (b) Calentamiento

El modelo mas simple para describir la curva de brillo es “la teoria cinética de
primer orden”, basado en la teoria de bandas, propuesto por Randall y Wilkins en 1945
[9, 65]. Este modelo toma en cuenta dos niveles de energia entre la banda de valencia
y la banda de conduccién: un nivel asociado a los centros de trampa y el otro a los
centros luminiscentes, de manera tal que, al final de la excitacion, exista la misma
concentracion de electrones en los centros de trampas que agujeros en los centros
luminiscentes. Esto es, (1) solamente un estado de atrapamiento y un tipo de centro
estan involucrados y (2) los electrones liberados térmicamente de las trampas se
recombinan rapido con los agujeros atrapados, es decir, no se permite el
reatrapamiento o atrapamiento en alguna otra trampa o recombinacion en algun otro
centro de recombinacioén y la acumulacion substancial de electrones en la banda de
conduccion se considera imposible. Bajo estas condiciones, se puede pensar que la
rapidez de recombinacion es la misma que la de liberacién térmica de los electrones, la
cual puede ser proporcional a la concentracién de electrones atrapados. Entonces, de
acuerdo con este modelo, la intensidad de luz emitida | es proporcional a la

concentracion de electrones atrapados n y esta dada por [65]:
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I :—Ezsnexp(—%.r), (2.5)

donde s es el producto de la frecuencia con la cual los electrones pegan en las paredes
de la caja y el coeficiente de reflexién, considerando la trampa como una caja de
potencial. E es la energia de activacion de la trampa, k es la constante de Boltzmany T

es la temperatura de calentamiento.

Después del modelo propuesto por Randall y Wilkins, Garlick y Gibson [65] han
considerado otra situacién, llamada “teoria cinética de segundo orden“, en donde los
portadores de cargas libres pueden ser reatrapados con probabilidades iguales de
reatrapamiento y de recombinacion, con la idea de que las concentraciones de
electrones en las trampas y agujeros en los centros de recombinacion son iguales
durante todo el proceso. Finalmente, la teoria cinética de orden general, la cual
considera la existencia de varios tipos de trampas de electrones y de agujeros a

diferentes profundidades, fue propuesta por Halperin y Braner [9, 65].

En nuestro trabajo, la descripcion de los picos en la curva de brillo se hace
usando la teoria cinética de primer orden propuesta por Randall y Wilkins y cada pico

es aproximado por la siguiente ecuacion [9]:

E; E;
Pi = lm; €XP 1+k_|_—'2ATi exp{kT'2 ATi}

0 i " | 2. 6)
P(X)= |miexp[1+ Wi(X — Xy )—eXP(VVi(X = Xy, ))]

donde Iy, es la altura del pico i, Tn,; es la temperatura del maximo del pico, T; es la

temperatura, AT =Tj—T,., Ei es la energia de activacion del i-ésimo pico,

W; =E;/ kTrﬁ_ es un parametro que esta relacionado con el ancho w del pico i a la mitad
I
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de la altura, w; =2.44/W;, Xoi es la posicion del centro del pico i, X es una variable

independiente que puede ser la temperatura, el tiempo o el canal.

La curva de brillo es la suma de todos los picos que la componen mas la sefal
de fondo debido a la emision en el infrarrojo de la plancheta (placa metélica sobre la

cual se calienta el dosimetro) y el dosimetro dada por:

Y(X)=XR (X)+C+aexp(X /b), (2.7)

donde C es un fondo constante ajustable, y a exp(X/b) es la sefial de fondo a alta

temperatura de la plancheta.
2.2.1 Horneado

Es importante asegurarse de que los materiales TL tengan caracteristicas
homogéneas y reproducibles antes de la irradiacion por lo que se requiere un
tratamiento térmico previo. Este procedimiento sirve para varios propadsitos [65]: primero
son horneados a una alta temperatura para vaciar todas las trampas, es decir, regresar
la sefal TL a cero, restableciendo el equilibrio termodinamico y dispersando las
impurezas a su configuracion original puesto que pudieron haber sido perturbadas
debido a la irradiacion ambiental durante el almacenamiento. Segundo, son sometidos a
otro horneado a una temperatura baja para reducir la contribucién de los picos de baja

temperatura con respecto de los picos dosimétricos estables.
2.2.2 Obtencion de la sefial TL

La emisién de la luz termoluminiscente es normalmente detectada mediante un
tubo fotomultiplicador (TFM) integrado en un equipo lector que convierte la luz emitida
por el cristal en una senal eléctrica. EIl TFM [87] consiste de un catodo hecho de
material fotosensible seguido por un sistema de coleccién de electrones, una cadena

multiplicadora de electrones (llamada normalmente serie de dinodos) y finalmente un
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anodo que colecta la corriente resultante (sefal TL). El tubo normalmente funciona a
aproximadamente 1000 V. El equipo lector usado en este trabajo, Harshaw modelo
3500, tiene un TFM de marca Hamamatsu modelo R268HA cuya respuesta espectral

incluye un intervalo de 300 a 650 nm, con un maximo a 420 nm.

2.2.3 Sistema de calentamiento

Durante la medida de la sefial termoluminiscente, es importante calentar el cristal
a una rapidez de calentamiento constante para obtener una curva de brillo resuelta en
temperatura, lo cual permite identificar las temperaturas de los picos. El calentamiento
se realiza mediante una pieza metalica angosta de alta resistencia (llamada plancheta)
integrada en el equipo lector sobre la cual se ubica el material TL irradiado.
Normalmente, existe en el equipo lector un filtro estandar entre el fotocatodo y la
plancheta. Durante la lectura se hace fluir gas de N, para reducir la sefial de fondo
emitida por la plancheta a altas temperaturas. Otra medida que se puede tomar, sobre
todo cuando la sefal TL es muy débil, es reemplazar el filtro estandar por un filtro éptico
cuyo espectro de transmisién coincide con el espectro de emision del material en
cuestion, es decir, la longitud de onda de la luz emitida por el cristal corresponde al
valor maximo en la curva de luz transmitida como funcion de la longitud de onda del
fitro. La temperatura se mide usando un termopar soldado a la plancheta.
Generalmente, el calentamiento es controlado por un sistema electréonico que puede

generar varias rapideces de calentamiento (ejemplo desde 0.1 hasta 30°C s™).

2.2.4 LiF:Mg,Ti como dosimetro termoluminiscente

Un dosimetro es un sistema que es capaz de proveer una respuesta relacionada
con la dosis absorbida depositada por la radiacién ionizante en su volumen sensible
[84], y el LiF:Mg,Ti ha sido usado para este propésito. El LiF esta disponible para usos
dosimétricos en diferentes formas fisicas tales como polvo, monocristal o polvo
sinterizado a alta presion, con una variedad de concentraciones isotépicas de °Li y "Li:

TLD-100 (nombre comercial de los dosimetros producidos por la empresa Harshaw),
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concentracion natural de litio (7.5% °Li y 92.5% ’Li); TLD-600, enriquecido en °Li (95.6%
®Li y 4.4% ’Li); TLD-700, enriquecido en "Li (0.01% °Li y 99.9% ’Li). La concentracién
de fluoruro de magnesio y de fluoruro de titanio, los dopantes que proveen los centros
de trampas en TLD-100 es aproximadamente de 400 ppm y 55 ppm, respectivamente
[53].

La respuesta TL de LiF:Mg,Ti inducida por la radiacion ionizante tiene como
caracteristica principal una curva de brillo con una estructura relativamente compleja de
mas de 10 picos y sub-picos [65], dependiendo del protocolo de preparacion térmica del
material, las concentraciones de las impurezas, la dosis y el tipo de radiaciéon usado
[53]. La figura 2.2 muestra una curva de brillo de este material expuesto a iones de '2c,

con sus diferentes picos descritos por la ecuacion 2.5.
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Figura 2.2. Curva de brillo de LiF:Mg,Ti inducida por iones de carbono mostrando la presencia

de los picos asociados con los defectos en el material.
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Los estudios realizados de la respuesta TL a diferentes tipos de radiacién indican que la
sefal obtenida (carga integrada en el tiempo) y la estructura de la curva de brillo
(intensidad relativa de los picos que la componen) dependen fuertemente de los
tratamientos térmicos a los que se someten los cristales [31-32, 90] y son
independientes de la atmdsfera bajo la que se realizan los horneados [31-32]. Se ha
reportado una fuerte dependencia de la temperatura a la que ocurre la maxima
intensidad de los picos asi como de la sensibilidad del dosimetro con la tasa de
calentamiento (tasa constante) a la que son leidos los dosimetros [91-92]; también hay
una gran dependencia de la intensidad de los picos con el tipo de radiacién y el nivel de
dosis o de fluencia ya que la contribucién de los picos de alta temperatura a la sefial TL
es muy elevada cuando los dosimetros son expuestos a radiacidon altamente ionizante,

aumentando esta contribucion relativa con la dosis [9, 19, 64, 66].
2.2.4.1 Propiedades opticas del LiF:Mg,Ti

El LiF consiste de dos sub-redes FCC (cubica centrada en las caras)
interpenetrantes, donde cada ion de Li" situado en el centro de un cubo esta rodeado
por seis iones de F* mas cercanos. De manera similar, cada ion de F" esta rodeado por
seis iones de Li*. Entonces, cuando se estructura el LiF:Mg,Ti, los iones de Mg®*
substituyen el Li* en la red y la carga permanece neutra a causa de una vacancia
adicional: Li* (Livac). Esta vacancia junto con el ion de Mg forma un par (dipolo)
denotado Mg-Liyac [53, 93].

Se ha reportado que los picos identificados en la curva de brillo de este material
son fenomenoldgicamente asociados con los dopantes de Mg y Ti [53, 65, 93], pero sus
propiedades no son bien conocidas [53, 54, 94]. Los estudios de las bandas de
absorcion 6ptica, que aparecen después de la irradiacion del LiF:Mg,Ti, hacen pensar
que el centro de trampa responsable del principal pico dosimétrico, llamado
normalmente pico 5, es el complejo de 3 moléculas Mg-Liyac [53, 54, 94, 95], cuya

dimensién es aproximadamente de 2 nm [54].
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Por otro lado, se cree que los complejos de Ti(OH),, relacionados espacialmente
con cada uno de los defectos, pueden actuar como centros luminiscentes, por lo que se
supone que la formacion de Ti(OH), es responsable de la banda de absorcidén 6ptica de
200 nm, la cual produce una emisién del LiF:Mg,Ti a 412 nm (luz azul). Otro tipo de
centro involucrando los iones OH es el complejo Mg(OH)n,, el cual se considera

responsable de la reduccion de la emision de la sefal TL (centros competitivos) [93].

2.3 Respuesta TL de LiF:Mg,Ti inducida por rayos-X y gamma

La eficiencia relativa es una medida del efecto producido en la materia por una
particula dada comparado con lo generado por otra, llamada “de referencia,” bajo
condiciones similares. Por ejemplo, en los sistemas biolégicos se comparan las dosis
absorbidas depositadas por dos tipos de particulas diferentes requeridas para producir
el mismo efecto. En los sistemas fisicos, se comparan los efectos inducidos por unidad
de energia depositada para particulas diferentes. En general (y por conveniencia), se
usan los rayos-X y gamma como radiaciéon de referencia. Por ello, un conocimiento
preciso de la respuesta TL inducida por rayos gamma, es necesario para la evaluacion
experimental de la eficiencia relativa entre iones y fotones, y para la aplicacién
cuantitativa de la teoria de estructura de trazas (TST) [78], propuesta para explicar
fenomenolégicamente la eficiencia relativa asociada con los efectos fisicos o biolégicos

inducidos por particulas cargadas.

Se cree que la sefial TL inducida por rayos-X o gamma como una funcion de la
dosis absorbida es lineal en un intervalo de, al menos, 7 érdenes de magnitud de dosis
hasta aproximadamente unos pocos Gy [59]. A dosis mas altas, arriba de 10 Gy, la
respuesta tiene un comportamiento “supralineal” no deseable. Este efecto, observado
en la integral de la luz estimulada térmicamente, se debe a la respuesta altamente
supralineal de los picos de alta temperatura (6a y superiores) en la curva de brillo. La
supralinealidad ha sido una de las principales barreras para el uso del LiF:Mg,Ti en la
dosimetria practica de alta dosis, por lo que el conocimiento preciso del inicio de la

respuesta supralineal es de una importancia practica.
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Desde el punto de vista de la investigacién basica, la supralinealidad en la
respuesta TL (ver figura 2.3) ha sido un tema de gran interés [55-62, 64] y los avances
en el estudio de este fenobmeno han requerido, tanto logros experimentales como
tedricos. Una compilacion de datos hecha por Horowitz hasta 1984 [52] concluyé que,
aunque los resultados detallados pueden variar de un estudio a otro, el inicio de la
supralinealidad para el pico 5 en LiF:Mg,Ti después de haber sido expuesto a rayos
gamma de ®0Co ocurre alrededor de 10 a 100 Gy. Para el pico de alta temperatura mas
intenso (llamado pico 7 en este trabajo, ~ 275°C, ver figura 2.2), el comportamiento

lineal es sustituido por uno supralineal para valores de dosis alrededor de 1 a 5 Gy.

Senal TL (nC)

| .
’ Lineal

Supralineal

Sublineal 1

10°  10* 10°

Dosis (mGy)

10°

Figura 2.3. Respuesta TL como funcion de la dosis mostrando el comportamiento lineal-

supralineal-sublineal.
Independientemente, en 1998 Gamboa-deBuen y colaboradores [61] han

reportado medidas de la respuesta supralineal en TLD-100 inducida por rayos gamma

de ®Co para la sefial total y los picos 5 a 8, los cuales fueron analizados usando un
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programa comercial, CGCD, para separar los picos traslapados en la curva de brillo.
Concluyeron que la supralinealidad para el pico 7 empieza aproximadamente a 2 Gy.
Estudios anteriores hechos por Shachar y Horowitz [55], también usando CGCD,
habian indicado que la curva de dosis-respuesta para el pico 7 (centrado a alrededor de
260°C) en TLD-700 expuesto a rayos y de ®°Co y rayos-X de 95 keV (energia efectiva)
fue siempre supralineal desde un nivel de dosis medible tan bajo como 2.5 mGy.
Nariyama y colaboradores [58] han presentado datos para rayos y de ®°Co y mostrado
que la respuesta de los picos de alta temperatura (area integrada de la curva de brillo
desde 210°C hasta 320°C, correspondiente a los picos 6a-9, en la nomenclatura actual
[18], fig. 2.2) deja de ser lineal a una dosis de alrededor de 1 Gy. Es importante
mencionar que estos estudios han sido realizados bajo diferentes procedimientos de

horneado y rapidez de calentamiento.

Ademas, la transicion de la linealidad a la supralinealidad depende de la
concentracion de impurezas del material [52, 56-57]. También, se ha reportado que el
inicio y el grado de supralinealidad en LiF:Mg,Ti (cuantificado por la funcién de dosis-
respuesta [52] o indice de supralinealidad f(D)) depende de las condiciones

experimentales, tal como el procedimiento de horneado [53].

Una manera de cuantificar el grado de la supralinealidad es mediante la funcién

de dosis-respuesta, f(D), evaluada por la siguiente ecuacion:

f(D)-(PYD_ @.8)
F(Dg)/Dg

donde F(D) es la sefial TL obtenida a una dosis, D, y F(Do) es la sefial TL obtenida a

una dosis baja, Dy, donde la curva de dosis-respuesta es lineal (ver figura 2.4). El caso

ideal es cuando f(D) =1 en un intervalo de dosis muy amplio, es decir la respuesta TL es

lineal y por lo tanto, una calibracion simple permite medir dosis desconocidas. Si f(D) >

1y f’(D) >0 la respuesta es supralineal, y si f(D) <1 o f (D) < 0 la respuesta es

sublineal. f (D) es la derivada de la funcion (D).
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Nariyama y colaboradores [58], quienes han estudiado la respuesta de TLD-100
inducida por fotones, leida a varias rapideces de calentamiento (0.5-5 °Cs™) han
concluido que las alturas de los picos y su temperatura maxima dependen de la rapidez
de calentamiento, mientras que la intensidad integrada no. Muchos autores [55, 60-61]
han reportado, de manera independiente, que f(D) incrementa rapidamente con el
aumento de la energia de los rayos gamma (esto es, una disminucion en la densidad de
ionizacion de sus electrones secundarios). McKeever y colaboradores [56-57] han
mostrado que las radiaciones de baja LET (fotones o electrones) inducen generalmente
supralinealidad mucho mayor que las de alta LET, y para un tipo de radiacion dado, la
supralinealidad aumenta con el incremento de la rapidez de calentamiento durante el

proceso de lectura de la sefal TL.

2.4 Eficienciarelativay la densidad de ionizacion

Desde 1960, los estudios radiobiolégicos han mostrado que la eficiencia
radiobioldgica de iones con respecto a rayos-X o gamma (RBE) [89] para la induccion
de dafios celulares, mutaciones y muerte celular en una variedad de células de
mamifero, desde ratones hasta humanos, alcanza un maximo mayor que 1 (por
ejemplo, = 4 para células fibroblasticas de la piel humana normal (ver figura 2.4a) [99])
para valores de LET cerca de 100 keme'1 [96-100]. Se ha sugerido que la LET a la
cual se observa un efecto radiobiolégico maximo refleja un tamafo de blanco sensible
relacionado con la distancia donde el rompimiento de la doble hélice de la molécula de

ADN tiene que ocurrir para inducir un evento letal (ver figura 2.4b) [96, 98].

De manera similar, los efectos inducidos en sistemas fisicos por iones son
estudiados convenientemente en términos de una eficiencia relativa (ER), es decir, la
respuesta observada por unidad de energia depositada por iones con respecto a la
misma cantidad para fotones, considerados como una radiacion de referencia. En este
trabajo, la eficiencia TL relativa a la respuesta a rayos gamma de ®°Co, fue obtenida de

acuerdo con Kalef-Ezra y Horowitz [22]
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donde Rucp ¥ R, son la sefial TL por unidad de masa irradiada para irradiacion con

iones y gamma a una dosis absorbida Dncp y D,, respectivamente.
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Figura 2.4. Eficiencia radiobiologica (RBE) como funcion de la LET: (a) Medidas experimentales
en células fibroblasticas de la piel humana normal [99] y (b) Diagrama mostrando la

interpretacion del éptimo valor de LET en sistemas biolégicos [98].

Muchos sistemas, tales como las peliculas de tinte radiocromico [101], los
detectores de centelleo [102, 103], los dosimetros termoluminiscentes [4-6, 9, 11-14,
17-19, 22, 37, 40, 42, 45, 48], han mostrado que la ER es menor que 1 y decrece
monotonicamente como una funcion de la LET (ver figuras 1.2 a 1.4). La teoria de
estructura de trazas (TST) [78] ha explicado esta dependencia como una consecuencia
de saturacion de los elementos (blancos) sensibles debido a la alta concentracion de

energia depositada en la parte central de la trayectoria del ion (ver figura 2.5).
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Pico de Bragg
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4
Figura 2.5. Traza tipica (esquema) de una PCP en un medio. La particula se detiene después

de recorrer una distancia R en el medio. La LET es la densidad de energia depositada a través

de su trayectoria en el medio. (X): el alcance de los electrones secundarios; (C): la dosis

depositada por la particula mientras penetra en el medio.
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Figura 2.6. Eficiencia relativa de los picos 5y 7 con respecto a rayos gamma de ®°Co (ER)

como funcién de la LET calculada para iones de H, He, C, O y Ne en TLD-700 [38].
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Para LiF:Mg,Ti, un estudio reciente basado en la irradiacion con iones de helio,
carbono, neon, argon y kripton a 5 valores de LET (en la superficie del dosimetro) entre
2.2 y 438 keVum™ [44] reporta que ER > 1 (hasta 4.6) para los picos TL de alta-
temperatura y depende de la LET, similar a las observaciones para sistemas bioldgicos
(figura 1.6).
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Figura 2.7. RBE como funcién de la LET para la muerte celular en células V79. Los triangulos y

circulos representan datos experimentales y las lineas sélidas, el calculo teérico usando la TST

[100].

En 1980, Waligérski y Katz [38] predijeron que la ER para la estructura de alta-
temperatura observada en la curva de brillo de LiF:Mg,Ti expuesto a iones podria
alcanzar valores mas altos que los del pico 5 (ver figura 2.6) (ellos llamaron “pico 67, el
maximo observado cerca de 280°C en una curva de brillo tipica, mas o menos
equivalente al pico 7 en la presente nomenclatura, figura 2.2). Su estudio [39, 100], que
también ha descrito el aumento observado en la eficiencia bioldgica inducida por iones,

se basa en el concepto de estructura de sitios sensibles en el material irradiado, los
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cuales necesitan que se produzca uno o mas golpes para ser activados. La figura 2.7
presenta la RBE medida y calculada con el modelo de TST como una funcion de la LET
para células de mamifero (V79). En el caso de dafo bioldgico, el sitio sensible es la
molécula de ADN, mientras que para LiF:Mg,Ti fue asociado a las impurezas de Mg, Ti
[38].

2.41 Teoriade estructura de trazas

En la busqueda de un mejor entendimiento de los procesos microscopicos de
depdsito de energia en sistemas fisicos y bioldgicos expuestos a radiacion altamente
ionizante, Butts y Katz en 1967 [78], y Kobetich y Katz en 1968 [79] propusieron la
teoria de estructura de trazas, conocida como TST. Este fue el primer modelo tedrico
que describio la distribucion espacial de depdsito de energia de iones por medio de una
férmula analitica de distribucion radial de dosis. La TST considera que los “detectores”
(o sistemas que responden a la radiacion ionizante) consisten de elementos sensibles
cuyo tamano es caracteristico del material procesado. El modelo fue propuesto
inicialmente para detectores de un “impacto” (golpe), en los que una ionizacion dentro
del volumen sensible produce su activacion, y posteriormente fue extendida al caso de
detectores de “impactos multiples” en los que se necesita mas de un golpe en el
elemento sensible para que haya activacién, y aun para detectores “multiblancos” en los
que deben ocurrir golpes en mas de un elemento sensible para que se produzca
activacion. La TST hace diferencia entre la accion directa del ion, “ion- kill”, en donde el
dano debido a la irradiacion se trata de manera independiente, y el modo “gamma-kill”
que involucra el tiempo de irradiacion. Esta descripcidén condujo a muchas medidas
experimentales de dosis radial en gases. La respuesta de detectores fisicos expuestos
a iones pesados, tales como centelladores [102], detectores termoluminiscentes [37] y

emulsion nuclear [80] ha sido descrita satisfactoriamente con esta teoria.
El modelo utiliza la distribucion radial de dosis y un arreglo geométrico de

blancos sensibles para calcular la respuesta inducida por PCP con respecto a radiacion

gamma. En este modelo se atribuyen los dafios producidos por los iones energéticos a
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los electrones secundarios (rayos ) producidos a lo largo de la trayectoria del ion
(figura 2.5). Aunque la radiacibn gamma también genera electrones secundarios, la
dosis impartida esta distribuida de manera relativamente homogénea en el medio,
mientras que en el caso de las PCP se produce un patron de dosis altamente no-
homogéneo con una fraccién significativa de energia depositada apenas en los
primeros nandmetros de distancia del eje de la traza (ver figura 2.3), sobre todo cuando
se irradia con iones de muy bajas energias (es decir, alta LET). Se propone que los
efectos causados por los iones energéticos estan correlacionados con los producidos
por rayos y considerando que la respuesta en los sitios sensibles cerca de la trayectoria
del ion es similar a la respuesta de un gran sistema irradiado con rayos y a la misma
dosis. Se piensa que la dosis radial para distancias intermedias desde el eje de la traza,

decrece como el inverso al cuadrado de la distancia radial a la trayectoria del ion

incidente.
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Figura 2.8. Distribucion radial de dosis calculada con la TST mejorada para protones de 1 MeV

en agua: (a) ref. [104] y (b) este trabajo.

Se ha reportado que la dosis radial cerca y lejos de la trayectoria es dificil de

predecir por las incertidumbres en el alcance y su relacion con la energia de los
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electrones secundarios, la dependencia angular de la seccion eficaz de produccién de
los rayos 6 y el efecto de transporte de estos rayos en la materia, especialmente para la
materia condensada. Por ello, Cucinotta y colaboradores [104-105] han decidido
mejorar la TST considerando los efectos de transmision de electrones y la dependencia
angular de eyeccion. Han utilizado un modelo para espectro de electrones secundarios
liberados en colisiones de protones, el cual se basa en un modelo clasico de colisiones
binarias modificado para altas energias y un modelo de estructura molecular para bajas
energias. Para iones mas pesados, han determinado el espectro de electrones por un
escalamiento de carga efectiva. Asi, han calculado la distribucion radial de dosis en
varios materiales tales como carbono, agua, silicio y oro con iones de 'H de 1y 3
MeV/A, “He de 0.25 y 0.75 MeV/A, '°C de 2.0 MeV/A, '°0 de 2.57 MeV/A, *Ne de 377
MeV/A y *°Fe de 90 MeV/A. La figura 2.8a muestra la distribucién radial de dosis
calculada para protones de 1 MeV en agua con la TST mejorada comparada con datos
experimentales obtenidos en gases [104-105] y la figura 2.8b presenta un calculo hecho
en este trabajo segun la metodologia descrita en las refs [104-105], mostrando una
buena concordancia con lo observado en la Fig. 2.8a. Han concluido que sus calculos
describen los resultados experimentales y que este modelo mejorado de la TST es muy
util para la determinacién de la respuesta de muchos detectores y componentes

utilizados en campos de radiaciones espaciales.

2.5 LiF:Mg,Ti en dosimetria espacial

La presencia cada vez mas frecuente de los seres humanos en el espacio, asi
como los proyectos de misiones lejanas y de larga duracion (base lunar, misiones hacia
Marte, etc.) plantean el problema de los efectos biolégicos, esencialmente a largo plazo,
inducidos por la radiaciéon espacial. El analisis del riesgo de esta radiacion es de
importancia particular para la exploracién del espacio. La exploracion humana de Marte
se prevé para la primera mitad del siglo XXI [106-109]. Uno de los aspectos cruciales en
la planificacion de misiones humanas a Marte es asegurar la salud y la seguridad de los

miembros del equipo. Por ello, los problemas planteados son suficientemente graves
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como para que haya numerosos estudios tedricos y experimentales con el fin de

evaluar y reducir los efectos de la radiacion que se encontraran durante la mision.

Fuera de la proteccién proporcionada por la atmdsfera terrestre, se pueden
encontrar varios tipos de radiacién primaria; sus caracteristicas (energia y naturaleza),
sus origenes y su distribucion en el espacio son muy variables. Ademas, se observan
importantes fluctuaciones de los flujos, relacionados frecuentemente con la actividad
solar, en un punto dado a corto, mediano y largo plazo. Estos flujos son la combinacion
de varios componentes continuos o esporadicos teniendo sus origenes en la

magnetosfera, el sol y la galaxia [106].
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Figura 2.9. Abundancia de bariones en el flujo de radiacion césmica [71].

Se trata esencialmente de: a) Erupciones solares, unos eventos relativamente raros
durante los cuales se emiten flujos elevados de protones, y ocasionalmente, iones mas

pesados hasta fierro [71, 110]. Los espectros son muy variables y pueden tener
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energias de hasta algunos centenares de MeV vy las fluencias alcanzan 10" cm™. Estas
erupciones presentan un alto riesgo para las misiones espaciales. Uno de los
principales efectos a temer durante estos eventos pueden ser los efectos
radiobiolégicos inmediatos o retardados. b) Viento solar, el cual estd compuesto de
protones y electrones de energias inferiores a unos keV y contiene entre 7 y 8% de
particulas mas pesadas (nucleos de helio) emitidos de manera continua por el Sol [110].
Siendo de baja energia, el viento solar no puede penetrar los materiales y la
degradacion que conlleva afecta solamente las caracteristicas superficiales o los
efectos de carga electrostatica. ¢) Radiacion césmica, que es un flujo continuo de
particulas cargadas de alta energia proviniendo del espacio galactico y extragalactico.
Este flujo consiste de 98% de protones e iones mas pesados (bariones) y 2% de

electrones y positrones (leptones).
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Figura 2.10. Distribucion de energia de las particulas cosmicas. linea sélida: maximo solar,

linea punteada: minimo solar [71].

Los bariones, como se muestra en la figura 2.9, estan compuestos de 87% de protones,

12% de nucleos de helio, y 1% de iones mas pesados de numero atémico 3 (Li) hasta
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92 (U) [71,106]. Las interacciones con la materia y los campos magnéticos
intersiderales difunden y aceleran estas particulas que, al nivel del sistema solar tienen
unas distribuciones angulares isotropicas y estan totalmente ionizadas. Las energias de
las particulas se extienden desde varias decenas hasta 10'? MeV vy, dentro del Sistema

Solar, el espectro tiene un pico alrededor de 1 GeV [71].
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Figura 2.11. Espectro de LET integrada de la radiacién cosmica medido con un contador
proporcional equivalente a tejido (JSC-TEPC) y con un detector por trazas nucleares (CR-39

PNTDs) [71].

La figura 2.10 presenta el espectro de energia de las particulas en el espacio libre y la
figura 2.11 muestra el espectro de LET de radiacion cosmica medido con dos tipos de
detectores [71]. Las particulas altamente energéticas en la componente de los iones
pesados juegan un papel muy importante, particularmente en la dosimetria espacial. De
acuerdo con las figuras 2.5a y 2.7, las particulas con una LET del orden de 100 keVum’

! (figura 2.11) tienen un gran potencial para producir dafio radiobiolégico. La fluencia de
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estas particulas varia con el ciclo solar. d) Cinturén de radiacién descubierto durante
las primeras misiones espaciales; las particulas atrapadas en el cinturén de radiacion
de Van Allen son esencialmente flujos relativamente estables de protones y electrones
cuya distribucién de energia puede extenderse hasta unos centenares de MeV y menos

de 7 MeV, respectivamente [106].

La contribucion de las diferentes fuentes de radiacion mencionadas a la dosis
recibida por un ser humano en orbita es un resultado complejo que depende de la
altitud e inclinacion de la orbita de la nave espacial, la orientacion de la nave con
respecto del Sol y la Tierra, y la fase particular del ciclo solar [71]. Ademas, el blindaje
de la nave espacial altera significativamente el campo de radiacion dentro de la
cavidad, debido a las particulas nucleares secundarias producidas por la interaccion del

campo primario con los componentes del vehiculo espacial.

Entonces, debido a esta complejidad del campo de radiacion espacial, estimar
los riesgos bioldgicos inducidos es un problema dificil. También, determinar parametros
o desarrollar modelos biofisicos utiles que relacionen el depédsito de energia por las
particulas espaciales con la probabilidad de impactos biolégicos es muy complejo. La
informacion requerida sobre los campos de radiacion en el espacio, dentro de las
estructuras espaciales, o en o6rganos sensibles dentro del tejido humano incluye la
fluencia y la energia de las particulas identificadas, la dosis absorbida en el tejido, y la
LET, o cantidades microdosimétricas equivalentes [89, 111]. Por ello, los dosimetros
utilizados por los astronautas o mantenidos dentro de la nave espacial necesitan
entregar informacion no solo de la energia absorbida sino también de la calidad del
campo de radiacién (o su LET), por lo que la funcion de respuesta de éstos debe ser
bien entendida e interpretada. Por otro lado, las consideraciones especiales de costo y
de seguridad durante una misidn espacial requieren dosimetros que sean livianos y

Seguros.

Como se menciond en el capitulo I, los dosimetros de LiF:Mg,Ti solos o en

combinacion con detectores por trazas nucleares, son comunmente usados para
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determinar la dosis total absorbida y estimar el componente de alta LET (PCP) en el
campo de radiacion espacial [67-77, 81-82]. La principal desventaja de los dosimetros
TL para esta aplicacién ha sido su eficiencia reducida y la dependencia desconocida de
la curva de brillo con la LET. Por ello, creemos que el conocimiento de la respuesta TL
como una funcién de la dosis absorbida, la energia y el tipo de particula, puede permitir

un mejor uso de estos materiales en los campos de la dosimetria de las radiaciones
espaciales.
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CAPITULO Il

3 HERRAMIENTA EXPERIMENTAL Y METODO DE
ANALISIS

En este capitulo, primero presentaremos las pruebas de optimizacion del
procedimiento experimental realizadas antes del experimento, la preparacion y lectura
de los dosimetros. Posteriormente, se describen los dispositivos experimentales
utilizados durante las exposiciones a los diferentes tipos de radiaciones, el protocolo de
deconvoluciéon usado para separar los diferentes picos en la curva de brillo vy,
finalmente, los calculos hechos para determinar la transferencia lineal de energia, LET,

promedio en los dosimetros y el método de analisis utilizado.
3.1 Pruebas de optimizacién

Se ha reportado [34] que el factor limitativo para medir la curva de brillo de
LiF:Mg,Ti a bajas fluencias de iones o bajas dosis de rayos gamma, es la sefal no
inducida por la radiacién ionizante en el tubo fotomultiplicador (TFM) debido al fondo
térmico (radiacion de cuerpo negro) de la plancheta (seccion 2.2.3) y del mismo
dosimetro durante el calentamiento a altas temperaturas. Entonces, el principal
problema experimental previo a la realizacion de las irradiaciones de esta tesis era
separar de este fondo, la débil sefal TL. Por ello, hemos realizado varias pruebas en el
equipo Harshaw 3500 relacionadas con el potencial de operacion del TFM, la tasa de

calentamiento y el uso de filtro éptico.

Todas las pruebas han sido realizadas bajo las siguientes condiciones: horneado
(seccion 2.2.1) de los TLD-100 (3 x 3 x 0.89 mm?®) en aire a 400°C durante 1h y luego, a
100°C durante 2h (protocolo basico para TLD-100 [9]), temperatura ambiental
controlada en el laboratorio de 19°C vy lectura de la sefal TL desde la temperatura

ambiente hasta 400°C. También se leyeron dosimetros no irradiados y se midi6 la senal
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de emision de la plancheta (sin dosimetro encima), bajo las mismas condiciones de
funcionamiento del equipo que para los TLD irradiados, con el fin de determinar el
cociente de la sefal TL y la sefal del fondo térmico de la plancheta y del TLD no

irradiado.
3.1.1 Potencial de operacion del tubo fotomultiplicador

Para realizar esta prueba, se irradiaron los dosimetros a 2 Gy con particulas alfa
de ?*'Am (con una rapidez de dosis de 4.47 Gymn™ (01/2001) y energia en la posicién
de irradiaciéon de 5.3 MeV). La lectura de la senal TL fue realizada con una rapidez de
calentamiento constante de 10°C/s, variando el voltaje de operacion. Encontramos que
el cociente de sefial a ruido C = S/R1 (intensidad del pico mas alto (S) con respecto de
la intensidad minima (R1) en la region de alta temperatura), es mas o menos constante
dentro del 14% para los valores del voltaje entre 880 y 970 V, por lo que se aplica el
valor del potencial con que funciona normalmente el equipo Harshaw 3500, es decir 897
V.

3.1.2 Rapidez de calentamiento

Para esta prueba, los dosimetros fueron irradiados con rayos gamma de ®°Co a
2.28 y 0.228 mGy (rapidez de dosis en agua de 38 uGy min™” (03/2003)). Se hizo la
lectura de la senal TL, variando la rapidez de calentamiento manteniendo fijo el
potencial de operacion (897 volts) y usando el filtro estandar (seccién 2.2.3). En la
figura 3.1 se presentan las curvas de brillo para dos dosis y varias tasas de
calentamiento. Como se puede observar, la sefial de fondo (T > 275°C) asociada con la
emision térmica de la plancheta depende fuertemente de la rapidez de calentamiento y
es una componente importante de la sefial total (integral bajo la curva). Por otro lado, se
puede ver que la altura del pico mas alto depende débilmente de la tasa de

calentamiento.
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Para cuantificar esta variacion se obtuvo el parametro, C, definido en la seccion
3.1.1 para cada tasa de calentamiento. Los resultados se muestran en la figura 3.2 para

los dos valores de dosis.

Tabla-3.1. Valores del cociente de sefial a ruido para 0.228 mGy de *°Co obtenido con el filtro

estandar.

°Cls C
1 4.31
3 8.54
5 12.3
8 13.2
10 12.5
15 10.1
20 4.84

La tabla 3.1 presenta los valores para la dosis mas baja. En resumen, las pruebas
muestran que 8°Cs™ es la tasa de calentamiento que permite optimizar el cociente
senal TL/ senal de fondo térmico.

3.1.3 Filtro optico

Basados en los datos mencionados en la seccion 2.2.4.1 sobre el espectro de
emision de la curva de brillo, se han comprado 3 filtros épticos, BG-39, KG-4 y KG-5 de
la marca Schott para tratar de minimizar el fondo (probablemente luz roja e infrarroja)
de la senal TL. La curva de transmision para el BG-39 se muestra en la figura 3.3. Los
dosimetros fueron irradiados con rayos gamma de ®°Co a una dosis de 0.228 mGy y
leidos a una rapidez de calentamiento constante de 8°Cs™'. Hemos evaluado C = S/R1,
encontrando, como muestra la figura 3.4, que el filtro azul BG-39 permite reducir el
fondo hasta en un 30% con respecto del filtro estandar, lo cual es muy conveniente

sobre todo cuando se necesita medir sefial TL muy baja.
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Figura 3.3 Espectro de transmisién del filtro BG-39.
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Finalmente, para asegurarnos de la estabilidad del equipo, antes de cada sesion
de lectura, durante las pruebas y el experimento, se mide la “sefial de emision de la
plancheta” (seccion 2.2.3) y la “sefal de referencia”, las cuales deben ser siempre
constantes. La sefial de referencia consiste en la lectura de la sefial luminosa emitida
por una fuente emisora de luz con intensidad constante que siempre esta expuesta
frente al TFM cuando se abre la plancheta. De septiembre 2003 a junio 2005, se ha
obtenido una sefal promedio de (248 + 8) nC y (2.9 + 0.4) nC para la sefial de

referencia y la plancheta, respectivamente.

3.2 Preparacién y lectura de los dosimetros

Se usaron dosimetros de LiF:Mg,Ti (TLD-100 Harshaw/Bicron): dos lotes de 3.1 x
3.1 x 0.89 mm?® con nlimeros S-4716 (S-1) y S-4585 (S-2) y un lote de 3.1 x 3.1 x 0.38
mm? con nimero S-4553 (S-2). Para los de un mismo tipo provenientes de diferentes
lotes, se hizo una calibracion irradiando con iones de hidrogeno dos cristales
cualesquiera de cada lote, encontrando que las respuestas eran estadisticamente
iguales, por lo que no era necesario aplicar un factor de correccién para igualar los
lotes. Cada dosimetro fue usado una sola vez y se irradiaron de 2 a 4 dosimetros para
cada valor de dosis o fluencia. Los dosimetros fueron horneados en aire a 400 °C
durante 1 h y luego, a 100 °C durante 2 h. La lectura de la senal TL se llevé a cabo a
una temperatura ambiente controlada dentro del laboratorio de 19°C, aproximadamente
48 horas después de la irradiacion, integrando la curva de brillo desde la temperatura
ambiente hasta 400 °C en una atmosfera de nitrogeno, usando un equipo lector
Harshaw 3500. El gas de nitrégeno se hizo fluir por el equipo lector 30 minutos antes de
cada sesion de lectura con el fin de reducir la senal emitida por la plancheta [112]. Para
optimizar el cociente de senal TL / sefial de fondo de los dosimetros en la regién de alta
temperatura, se uso una rapidez de calentamiento de 8 °C s™' de acuerdo con las
pruebas descritas en la seccion 3.1. Para valores de dosis menores que o iguales a 2
Gy, se uso el filtro optico BG-39 para minimizar la senal de fondo. En el caso de dosis
mas grandes que 15 Gy, un filtro éptico neutro calibrado fue usado para atenuar la

sefal TL para impedir que llegue demasiada luz al tubo fotomultiplicador. Las curvas de
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brillo fueron guardadas como archivo ASCII en discos para el analisis subsecuente.
Este archivo contiene informacion sobre el equipo lector, la carga integrada durante la
lectura, la fecha en la que se obtuvieron los datos, 200 pares de datos (temperatura e

intensidad TL) para cada curva de brillo y puede contener hasta 50 curvas de brillo.

3.3 Proceso de irradiacion

3.3.1 Irradiacién con rayos gamma de ®°Co

Las irradiaciones fueron realizadas en aire, aproximadamente 48 h después del
horneado, usando dos fuentes calibradas: Un irradiador Gammacell de ®°Co calibrado
previamente con dosimetria absoluta Fricke (Instituto de Ciencias Nucleares, ICN), con
una rapidez de dosis en agua igual a (0.63 + 0.03) Gy min™" (23/05/2005), para los
valores de dosis en LiF de 0.42 a 8.32 x 10° Gy, y una fuente de ®Co, calibrada a
través de una intercalibracion con LiF:Mg,Ti usando una fuente de un laboratorio
secundario [113] (Instituto de Fisica, IF), con una rapidez de dosis en agua de 31 uGy
min” (10/2004), para las dosis en LiF de 0.0042 a 0.46 Gy (factor de conversién de
dosis en agua a dosis en LiF igual a 0.836 [84]). Los dosimetros fueron cubiertos con un
espesor de acrilico de 0.4 cm para proveer las condiciones de equilibrio de particula

cargada [84].
3.3.2 Irradiacion con iones

Las irradiaciones fueron realizadas en aire exponiendo los dosimetros a haces
de iones de hidrégeno de energias nominales iguales a 1, 3, 25y 40 MeV, heliode 75 y
120 MeV, carbono de 180, 300 y 480 MeV, oxigeno de 400 MeV y nedn de 800 MeV
con fluencias entre 10° y 10® iones cm™. Salvo el caso de los iones de hidrégeno de 1y
3 MeV que se obtuvieron en el acelerador Peletron de 3 MV del IFUNAM, los
dosimetros fueron irradiados usando el Radiation Effects Facility del Ciclotron de la
Universidad de Texas A&M en College Station, Texas, EUA. La figura 3.5 muestra las

instalaciones y el arreglo experimental donde se colocaron los dosimetros.
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3D View of New Radiation Effects Line Location

Data Room

Equipment Lift

Radiation Effects Beam Line

Figura 3.5 Arreglo experimental en el Ciclotron de TAMU, donde se muestran las instalaciones,
la salida del haz y el soporte en donde se colocaron los dosimetros. Se puede visitar la pagina

web disponible Marzo 2006 en: http://cyclotron.tamu.edu/ref/facility_upgrade.html

(A) (B)

Figura 3.6 Trozos de pelicula de tinte radiocromico MD-55 expuestos a: (a) iones de neon de
40 MeV/A y (b) iones de carbono de 40 MeV/A, mostrando la uniformidad del haz de radiacién

sobre el area circular de irradiacion.
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Un porta-dosimetro de acrilico fue construido en el taller del IFUNAM con cuatro
agujeros de diferentes profundidades dentro de un area circular de 2.54 cm de
diametro, el cual coincide con el diametro del haz de radiacion. En estas irradiaciones,
el flujo de particulas fue determinado por un arreglo de detectores de centelleo y la
fluencia fue obtenida tomando en cuenta el tiempo de exposicion. EI maximo error en la
obtencion de la fluencia fue de 1%. La uniformidad del haz medida con los detectores

de centelleo fue en promedio de 96%.

Independientemente, la uniformidad del haz fue verificada, exponiendo peliculas
de tinte radiocromico MD-55. La pelicula MD-55 es incolora y, al ser irradiada se vuelve
progresivamente azul conforme aumenta la energia absorbida y no es necesario un
revelado quimico, térmico ni oOptico para lograr una imagen permanente de alta
resolucion [114]. La cantidad que se mide en estas peliculas es el cambio en la
densidad optica que depende de la energia absorbida. Se irradiaron trozos de peliculas
con 5 x10’ iones cm? de nedn de 40 MeV/A y 1x10® iones cm™ de carbono de 40
MeV/A. La figura 3.6 presenta las imagenes de la pelicula después de la irradiacion con
los dos iones. La respuesta de la pelicula (tono de gris) se determind utilizando un
escaner con 256 tonos de gris y 300 dpi. Se determind la uniformidad del haz tomando
unos perfiles en el plano perpendicular al eje central del haz de radiaciéon sobre la
imagen, utilizando el programa Osiris. Este ultimo entrega informacién sobre la imagen
en formato ASCII lo que permite saber la variacion del tono de gris como funcién de la
distancia radial. Los resultados de la medicion de la uniformidad se muestran en la
figura 3.7. Los picos representan los puntos donde la pelicula esta cortada. En ambas

irradiaciones se obtuvo una uniformidad del haz del orden de 97%.

Para obtener diferentes energias en los dosimetros, es decir varios valores de
LET simultaneamente, en cada irradiacion se usaron paquetes de hasta 5 dosimetros,
como se muestra en la figura 3.8. Las comparaciones entre una exposicion directa a la
energia del haz incidente similar a una exposicion a una energia residual en el paquete,
sugiere que estando en el paquete no afecta la sefial TL o la curva de brillo inducida. La

figura 3.9 muestra este resultado.
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Figura 3.7 Perfiles de tono de gris mostrando la homogeneidad del haz de nedn. Para el haz de

carbono los perfiles son estadisticamente similares.
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Figura 3.8 Imagen mostrando hasta 5 dosimetros en un paquete. Las E; son las energias
residuales (energia de entrada) y los AE; son las energias impartidas en el dosimetro. Los

circulos indican la densidad de ionizacion (LET).
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Figura 3.9 Cociente entre la respuesta TL de dosimetros expuestos al haz directo y en un

paquete.
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Figura 3.10 Curva de brillo medida después el viaje a Texas para dos dosimetros. Fueron
expuestos a la radiacion ambiental durante 5 dias. Su integral fue del orden de 13 nC

comparada con 21 nC para la irradiacion mas débil del experimento.
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Por otro lado, los dosimetros fueron transportados a Texas en envases negros de rollos
de peliculas fotograficas para evitar que fueran expuestos a la luz para mantener sus
caracteristicas (seccién 2.2.1). De regreso a México, se leyeron dos dosimetros que no
fueron expuestos a la radiacion para determinar si habia alguna exposicion extra. La
figura 3.10 presenta la sefal debida a la radiacion ambiental recibida por los dosimetros
durante el viaje y no se observa una respuesta (no hay curva de brillo del material)

inducida por la radiacion ionizante.

El experimento en el acelerador Peletron se lleva a cabo haciendo incidir el haz
de iones sobre un blanco delgado de oro que se coloca en el centro de la camara de
irradiacion. Los iones dispersados interaccionan con un detector de barrera superficial
situado a un angulo de referencia de 55° y con los dosimetros colocados en un soporte
horizontal semicircular. Este dispositivo es similar al que se usa normalmente por
nuestro grupo [19]. La figura 3.11 presenta el disefio experimental usado en el Peletron.
Los conteos en el detector y el angulo polar de cada dosimetro con respecto al eje
central del haz incidente determinan la dosis absorbida en el dosimetro de acuerdo con
la relacién de dispersion elastica de Rutherford. Para obtener los angulos, primero se
marco un angulo de referencia (35°) en el porta-dosimetro, en una posicion dada y se
midié la posicion relativa, D, de cada uno de los agujeros donde se puede colocar el
dosimetro con respecto a este punto. Después, se calcula la distancia real del punto de

referencia con respecto al haz de radiacioén por la siguiente ecuacion:

‘e 35(27rr),

360 (3-1)

La distancia real X de cada agujero con respecto al haz de radiacién se obtuvo como:
X=xtD, (3. 2)

El angulo de cada agujero se obtuvo con la siguiente relacion:
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0 X (360) ’ (3. 3)

2rr

donde r es la distancia entre el blanco y el dosimetro.

34 Deconvolucioén de las curvas de brillo

La deconvoluciéon de las curvas de brillo se llevdo a cabo usando el programa
CGCD de Harshaw que usa la aproximacion de Podgorsak para la forma del pico
basada en la teoria cinética de primer orden propuesta por Randall y Wilkins [115].
Antes de la deconvolucién, el fondo (sefal que no proviene del cristal irradiado) y el
pico 2 fueron sustraidos de cada curva de brillo usando la opcién ofrecida por el
programa CGCD como sigue: El programa define una “constante + fondo exponencial”,
la cual pasa a través de los datos después de que el usuario indica un punto en la
region de baja y dos puntos en la regién de alta temperatura de la curva de brillo, como
se muestra en la figura 3.12. En los datos actuales, a baja temperatura la sefal TL
muestra unas fluctuaciones alrededor de un fondo plano (el término "constante") y su
valor fue determinado después de un promedio matematico de la senal a temperaturas
menores que 50°C obtenido fuera del programa. El fondo a alta temperatura, descrito
como una funcion exponencial de la temperatura absoluta, fue primero ajustado con los
datos arriba de 350°C usando el programa Origin version 6, y dos puntos donde el
ajuste coincide con los datos experimentales fueron escogidos para el CGCD con el fin

de definir el comportamiento de alta temperatura (ver figura 3.13).

Una vez sustraido el fondo, para eliminar el pico 2 (figura 1.2), el programa
requiere una indicacion del valle entre este pico y el pico 3. Con el fin de mantener una
consistencia interna entre todas las curvas de brillo, se mantuvo una diferencia
constante de temperatura de 62°C con respecto al pico 5 en la definicion de este punto.
La integral neta de la curva de brillo después de estas sustracciones se refiere como “la
sefal TL total”. Como las unidades de la curva de brillo son nC, la sefial TL esta dada

en nC.
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Figura 3.11 Camara de dispersion del acelerador Peletron: (1) salida del haz, (2) blanco de oro,

(3) detector de barrera superficial y (4) porta dosimetro.
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Figura 3.12 Imagen mostrando la sustraccion del fondo por el programa CGCD y se indican los

tres puntos utilizados para definir el fondo “constante + exponencial”.
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Figura 3.13 Imagen mostrando la resta del fondo fuera del programa CGCD. Los circulos
sélidos y abiertos representan los datos experimentales y la sefal después de la resta del
fondo, respectivamente, y la linea punteada es una expresion analitica constante +fondo

exponencial.

Para asegurar una descripcion consistente de hasta 8 picos en la curva de brillo
después de sustraer el fondo, se siguié un protocolo de deconvolucion muy estricto. Los
anchos de los picos 4 a 9 (ver figura 2.2) se mantuvieron fijos y las diferencias relativas
entre la temperatura del pico 5 y cada uno de los otros picos fueron valores constantes
determinados después de una revision preliminar basada en nuestra experiencia previa

[19]. Los valores de los parametros de deconvolucién se muestran en la tabla 3.2.

Para cuantificar la calidad del ajuste, el CGCD entrega una medida de esta

ultima mediante una “figura de mérito”, FOM (%), definida como:

Fou 3 100U ;Y(Xi)]’ (3. 4)
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donde j es el numero de canal, Y;y Y(X)) son los datos experimentales y los obtenidos
con el ajuste en el canal i, respectivamente. A es el area bajo la curva de brillo obtenida

sumando todos los picos calculados [9].

Tabla 3.2. Parametros de la deconvolucion de la curva de brillo a las dosis seleccionadas.

Diferencia de temperatura con respecto al pico 5 (°C)
Pico FWHM (°C) <4.3x10°mGy 8.4x10°mGy 4.2x10°mGy 8.3x10° mGy

3 Libre libre Libre libre libre
4 25.00 libre Libre libre libre
5 27.33 0 0 0 0
62 30.00 15 16 17 18
6b 30.00 38 38 37 36
38.00 64 64 63 62
38.00 89 90 91 92
38.00 120 122 125 124

De la ecuacion 3.4, el mejor ajuste es el que tiene el menor FOM. A veces, el
CGCD entrega un FOM menor que 1% mientras que, visualmente, el ajuste no es
optimo. Por ello, en este trabajo, para poder verificar la calidad de la deconvolucién, se
escribié un programa en lenguaje Fortran basado en la aproximacion de Podgorsak
para la forma del pico usando la ecuaciéon 2.6 (ver apéndice A). Después de cada
deconvolucién se usO este programa para reconstruir la curva de brillo y comparar
visualmente los resultados con los datos experimentales usando Origin. Si no habia una
buena concordancia entre los datos experimentales y la deconvolucion se repitié el
proceso. Asi, el FOM mas alto que hemos obtenido es del orden de 2.0% y hemos

encontrado un FOM tan bajo como 0.0%.

Se cuantifico el error inducido en la deconvolucion del pico debido al efecto de la
sustraccion del fondo. Se espera que este error sea de importancia para los picos de
alta temperatura poblados a las dosis mas bajas, tal como el caso mostrado (en escala
semi-log) en la figura 3.14a. Se estudié la dependencia de la sefial de fondo en la

region de alta temperatura de la curva de brillo con la dosis absorbida (irradiacién con
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Figura 3.14 Curvas de brillo en escala semi-log de TLD-100 expuesto a (a): 8.32 y (b): 83.6
mGy. Los circulos sdélidos muestran la curva de brillo experimental, curva punteada es el ajuste
de la senal de fondo (constante + exponencial), los circulos abiertos muestran la curva de brillo
después de la sustraccion del fondo, las curvas sdlidas delgadas muestran la deconvolucion en

8 picos y la curva sdlida gruesa es la suma de todos los picos calculados.

gamma) o con la energia depositada en el medio (irradiacion con iones), encontrando
una independencia de la sefial de fondo con la dosis (dentro de un 20%) para dosis
desde 4 hasta 400 mGy y con la energia depositada (dentro de un 24%) para energias
depositadas desde 4x10° hasta 1x10® MeV, independientemente de la particula. Las
figuras 3.15, 3.16 y 3.17 muestran este resultado para los picos 7, 8 y 9,
respectivamente, para las irradiaciones con iones de hidrégeno. Se consider6é que el
error absoluto en la altura del j-ésimo pico sustraido es igual a la suma cuadratica de
los errores en la sefial del i-ésimo pico antes de la sustraccion, os, y el error en el valor

de la sefal de fondo a la temperatura maxima del pico, oy, como sigue:
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Figura 3.16 Senal de fondo evaluada como se menciona en el texto para el pico 8 debido en las

irradiaciones con protones.
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Figura 3.17 Senal de fondo evaluada como se menciona en el texto para el pico 9 debido en las

irradiaciones con protones.

error = |(o, ) *+ (O'f)z : (3.5)

El error en el fondo fue tomado como la desviacion estandar de la distribucion de
los valores de fondo de todas las curvas de brillo (ver figuras 3.15 - 3.17) y el error en la
senal del pico fue tomado como la desviacion estandar del promedio para los 2 0 4
dosimetros expuestos a cada dosis o fluencia. Tomando en cuenta que los anchos de
los picos estuvieron fijos durante la deconvolucion, el error relativo en la determinacion
de la altura del pico es igual al error relativo en el calculo del area del pico. Para la
irradiacion gamma en donde los picos de alta temperatura son menos poblados, los
valores tipicos para el error en la curva de brillo inducida por 8 mGy mostrada en la
figura 3.14a son de 14% y 53% para los picos 7 y 8, respectivamente y de 10% y de
30% para los mismos picos en la curva de 84 mGy, presentada en la figura 3.14b. Para
dosis mas altas, la sustraccion del fondo tiene menor importancia relativa. Las

incertidumbres y sus propagaciones son mostrados en todas las figuras que siguen.
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3.5 Método de analisis

Considerando que la luz emitida debe ser proporcional a la energia transferida al
cristal durante la etapa de irradiacion, la sefal TL fue obtenida como una funcién de la

energia depositada Ey4, definida por:

E,(MeV)=F AE; 4, (3. 6)

donde F (cm™) es la fluencia de iones, A (cm?) es el area del dosimetro expuesto y AE;

(MeV) es la energia impartida dentro del dosimetro y dada por la siguiente ecuacion:

‘[ dE
AE;(MeV)= p[| — |dx. 3.7
(e)pg(pdex (3.7

donde p (g cm™) es la densidad del medio, t (cm) es un pardmetro que depende del
alcance R (ecuacion 2.4) del ion: si R es mayor que o igual al grosor del dosimetro X (g
cm™), entonces t = X/p , si no, t = R/p, dE/pdx (MeV cm? /g) es el poder masico de
frenado para un tipo de particula dado y x (cm) es la distancia recorrida por el ion donde

el cambio en el poder de frenado es muy pequefio.

La dosis absorbida en un medio dado esta definida como la energia impartida en
el medio por unidad de masa irradiada, y se expresa en Gy de acuerdo con el Sistema
Internacional Sl [84]:

1 Gy = 1 J/kg = 10? rad = 10* erg/g

La dosis absorbida, D, en el dosimetro debido a la irradiacion con iones fue

calculada por la siguiente ecuacion [84]:
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AE;
pt’

D(Gy)=1.6022x10710F (3. 8)

Normalmente (y por simplicidad), cuando se evalua o reporta la respuesta de un
detector como funcion de la LET, se refiere a la LET de entrada a la superficie. Pero, al
usar dosimetros con dos espesores diferentes, el cambio en el poder de frenado entre
la entrada y la salida de cada uno es diferente. Por ello, hemos decidido usar un
parametro que sea independiente del grosor del dosimetro usado. En primera
aproximacion, el valor de la LET promedio dentro del dosimetro deberia ser

independiente de t, para dosimetros no muy diferentes y alcances R >>t. Definimos

LET , la LET promedio de la particula adentro del dosimetro, por:

—dx

- d
LET (keV | yam) = 0", (3.9)

de
0

LdE
]

donde dE/dx (keV/um) es la transferencia lineal de energia en agua, x y t tienen los

mismos significados que en la ecuacion 3.7.

En el capitulo V se muestran resultados que confirman la conveniencia de haber

usado la LET promedio.

Para realizar los calculos, primero se usaron las tablas de poderes de frenado
generadas por el programa para Windows de pérdida de energia por particulas
cargadas pesadas en la materia llamado “SRIM” (Stopping and Range of lons in Matter)
version 2000, el cual es la ultima versién del programa basado en DOS llamado “TRIM”
(Transport of lons in Matter) propuesto por Ziegler y colaboradores desde 1980 [116]. Al
comparar los valores calculados con las observaciones nos dimos cuenta que, en
algunos casos, el ultimo dosimetro en el paquete durante la irradiacion, que segun el

programa no iba ser irradiado debido a que el alcance en LiF (seccion 2.1.3) de la
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Figura 3.18 Diferencia entre los alcances para iones de hidrégeno, helio y carbono obtenidos
con el SRIM 2003 y el SRIM 2000 [116].

particula era menor que la distancia atravesada hasta el ultimo dosimetro, siempre si
emitia luz. Entonces, cuestionamos el calculo de pérdida de energia en el material v,
para entonces ya habia salido otra version del programa llamada SRIM 2003.26 [116]
que traia correcciones de hasta 20% en la exactitud del calculo de poder de frenado y el
alcance. Hemos comparado los alcances proporcionados por las dos versiones,
encontrando una diferencia del orden de 2.5% (mas de 100 um) para un protén de 40
MeV en LiF entre los valores de SRIM 2003.26 con respecto de los del SRIM 2000. La
diferencia entre los alcances usando los dos programas se muestra en la figura 3.18.
Ademas, esta diferencia es mas grande para particulas mas ligeras. Basado en
nuestras observaciones, hemos decidido hacer uso de las tablas de poder de frenado
del SRIM 2003.26 [116].

Se escribié un programa en lenguaje Fortran para evaluar la energia impartida, la

LET promedio en cada dosimetro y la dosis absorbida en LiF. Para cada ion, la tabla
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3.3 muestra las energias incidentes, las energias en la superficie de cada dosimetro en
el paquete, el poder de frenado y el alcance en LiF, la LET de entrada y promedio en
agua. El apéndice B contiene este programa. La densidad del material fue determinada
experimentalmente por picnometria como 2.58 g cm’, ligeramente mas baja que la
densidad nominal del LiF (p = 2.64 g cm™) [84], consistente con el procedimiento de

sinterizacién seguido para fabricar el dosimetro.

Tabla 3.3. Datos utilizados en este trabajo para la irradiacion con iones, calculados usando las
tablas del SRIM 2003. Los grosores de los TLD usados eran 0.098 y 0.23 g cm™.

lones Energia LET (LiF) LET (agua) Alcance
MeV MeV cm? g’ keVum'' gcm?
Nominal Entrada Promedio
H 40 E1 39.996 12.05 1.51 1.55 1.8397
E2 37.168 12.78 1.60 1.66 1.6126
E3 34.155 13.68 1.72 1.78 1.3858
E4 30.911 14.83 1.86 1.95 1.1580
25 E1 24.999 17.58 2.21 2.28 0.7881
E2 23.274 18.65 2.34 2.55 0.6954
E3 18.645 22.31 2.81 3.23 0.4658
E4 12.812 30.15 3.81 6.01 0.2383
3.45 E1 3.399 81.98 10.56 17.02 0.0258"
0.944 E1 0.822 222.47 26.99 43.11 0.0025"
*He 120 E1 119.985 48.03 6.01 6.11 1.385
E2 115.296 49.66 6.22 6.49 1.290
E3 103.436 54.18 6.79 7.16 1.061
E4 90.360 60.34 7.57 8.13 0.831
E5 75.530 69.94 8.79 9.71 0.603
75 E1 74.978 70.36 8.84 9.18 0.595
E2 67.968 75.99 9.56 10.88 0.497
E3 48.191 100.45 12.68 13.94 0.269
P Peletron
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E4 37.599 122.51 15.50 18.34 0.172

E5  23.715 177.55 22.58 40.32 0.076

2c 480 E1  479.86 427.51 53.53 55.52 0.6312
E2  437.31 460.80 57.74 60.35 0.5360

E3  391.10 503.88 63.19 66.56 0.4391

480 E1  479.86 427.51 53.53 59.02 0.6312

E2  371.61 524.44 65.82 77.37 0.4011

E3  231.23 757.33 97.11 180.06 0.1706

300 E1  297.40 610.79 77.39 85.70 0.2683

E2 23279 753.09 96.53 117.00 0.1727

E3  146.51 1113.12 147.68 257.54 0.0764

300 Ef1 297.4 610.79 77.39 113.04 0.2683

180 E1 179.69 940.24 122.27 181.11 0.1089

E2 48.91 2573.23 336.71 517.16 0.0129

180 E1 179.69 940.24 122.77 220.85 0.1089

0 400 E1 396.43 1119.00 141.79 157.32 0.2010
E2  227.81 1430.21 183.80 281.6 0.1211

400 E1  396.43 1119.00 141.79 259.12 0.2010

2Ne 800 E1  799.61 1197.98 149.94 160.34 0.3795

E2 676.76 1370.65 171.87 186.99 0.2855
E3 533.95 1606.38 203.00 235.37 0.1883
800 E1 799.61 1197.98 149.94 180.09 0.3795
E2 470.22 1767.09 224.31 411.47 0.1504

Para cuantificar la forma de la curva de brillo, se usaron tres métodos. En el
primero, se evalua la contribucion relativa, CR, de cada pico individual con respecto de

la sefal TL total mediante la siguiente ecuacion:

crR="7 (3.10)

donde Ap; y A7 son las areas del i-ésimo pico y de la sefal TL total, respectivamente.

Este parametro se evalua como una funcion de la LET para cada ion.
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Segundo, siguiendo un trabajo previo reportado por Massillon-JL y colaboradores

[50], se obtiene el cociente entre las alturas de los picos, CAP, definido por:

cap = ALr1. (3. 11)

ALps

donde ALp; y ALps son las alturas de los picos 7 (maximo de la region de alta
temperatura en la curva de brillo) y 5, respectivamente, obtenidas directamente de la
curva de brillo después de haber sustraido la sefal de fondo. Para eliminar el efecto de
las fluctuaciones estadisticas, se obtiene una intensidad TL promedio sobre 6 a 10°C (3
a 5 canales) alrededor de las temperaturas maxima de los picos. Se impuso una
diferencia constante de 64°C entre el pico 5 y el maximo de la region de alta

temperatura (asi en efecto, el maximo coincide con el valor mas alto del pico 7)

Como un tercer método para cuantificar la evolucion de la forma de la curva de

brillo, se obtiene un cociente de areas, CA, definido como siguiente:

4 = rar (3. 12)
AS

donde Agrar €s el area de la region de alta temperatura compuesto por la suma de las

areas de los picos 6b, 7 y 8 mientras que As es el area del pico 5 (ver figura 1.2).

En dos estudios reportados previamente [50, 64], se ha visto que el CAP y el CA
son equivalentes debido a la alta contribucion del pico 7 en la region de alta
temperatura de la curva de brillo. Por ello, se evalu6 el CAP solamente para la

irradiacion con rayos gamma, mientras que CA se obtiene para ambas irradiaciones.

Finalmente, hemos cuantificado la evolucién de la forma de la curva de brillo

inducida por iones con respecto a la inducida por rayos gamma de ®°Co, utilizando el

a4



parametro HTR [72] usado actualmente por Vana y colaboradores para medir LET
promedio y dosis absorbida en la dosimetria espacial, tal como se describié en la

introduccion. EI HTR esta definido por la siguiente ecuacion:

HTR =@, (3.13)

c4,

donde CApcp y CA, son los cocientes de area medidos para particulas cargadas

pesadas y rayos gamma, respectivamente. Segun las refs. [72-77], esta cantidad sélo

depende de la LET para todas las particulas cargadas pesadas.
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CAPITULO IV

4 RESPUESTA DE LiF:Mg,Ti A RAYOS GAMMA

Este capitulo se divide en 2 partes. La primera, presenta los resultados de la
irradiacion de LiF:Mg,Ti con rayos gamma de °°Co, mostrando curvas de brillo
obtenidas a diferentes dosis, donde se puede observar la evolucion de la region de alta
temperatura como una funcion de la dosis absorbida. También se muestra la respuesta
TL como una funcion de la dosis, el grado de supralinealidad de cada uno de los picos
en la curva de brillo, y la evolucién de la forma de la curva de brillo como una funcién de
la dosis. Luego, se interpretan los resultados en términos de la teoria de estructura de
trazas, TST, para obtener los parametros necesarios para el calculo posterior de la
eficiencia relativa. La segunda parte presenta la discusion de los diferentes temas

tratados en la primera parte.
4.1 RESULTADOS

411 Curvade brillo y linealidad

Curvas de brillo tipicas (después de haber sustraido la sefal de fondo),
normalizadas con respecto al maximo del pico 5 son presentadas en la figura 4.1a, en
donde se puede apreciar la creciente contribucidn relativa de la region de alta
temperatura como una funcion de la dosis. La figura 4.1b muestra una vista amplificada
de la region de alta temperatura para las dosis mas bajas. Se puede notar que la senal
TL como funcién de la dosis en esta region crece mas rapido que el pico 5 para dosis
mayores que o iguales a 84 mGy. La deconvolucion de la curva de brillo en sus 8 picos

se muestra en la figura 4.2 para la dosis mas alta de 8.32 kGy.
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Figura 4.1. (a) Curvas de brillo de TLD-100 para diferentes valores de dosis en orden creciente:
2.06x10", 4.18x10", 8.36x10", 1.67x10% 4.18x10% 8.36x10% 4.18x10° 7.86x10° 1.21x10°%
4.18x10%, 8.39x10% 4.31x10°, 8.36x10°, 4.22x10°, 8.32x10° mGy. Las curvas se normalizan al
maximo valor del pico 5. (b) Vista amplificada de la estructura de alta temperatura (normalizada
a la altura del pico 5) 20.6, 41.8, 83.6 y 167 mGy.
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Figura 4.2. Deconvolucién de la curva de brillo de TLD-100 para una dosis alta de 8.32 kGy.

Los simbolos tienen los mismos significados que en la figura 3.14.
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La representacion en escala semi-log de la deconvolucion de las curvas de brillo en sus
picos 3 a 9 para dosis bajas ya se habia mostrado en la figura 3.14. Hemos escogido
estas curvas para indicar como fue sustraida la sefal de fondo y apreciar la débil

presencia de los picos de alta temperatura a los valores de dosis bajas.

10

-4

Sefial TL (u.a.)

10
10°
10°

-10
10° 10" 10° 10’ 10* 10° 10° 10" 10°

Dosis (mGy)

10

Figura 4.3. Sefial TL como una funcién de la dosis de rayos gamma para la sefal total y para
los picos 4 a 9. Las lineas punteadas corresponden a una respuesta lineal. Las series de datos
han sido divididas por un numero arbitrario para claridad en la grafica. Las flechas en la parte
baja de la grafica muestran el uso de 2 fuentes diferentes de *°Co. Las barras de errores son

explicadas en el texto.
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Figura 4.4. Funcion de dosis-respuesta f(D) para la sefal total, y para los picos 4 a 6a.
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Figura 4.5. Funcion de dosis-respuesta f(D) para los picos 6b a 9.
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La respuesta TL (area integrada) como una funcién de la dosis absorbida para la
sefal total y los picos individuales se presenta en la figura 4.3. Como se puede
apreciar, hay una buena concordancia entre las irradiaciones usando dos fuentes de
®0Co. Las lineas punteadas indican una dependencia lineal con la dosis, consistente con
el comportamiento observado a las dosis mas bajas. La respuesta muestra, en general,
un comportamiento lineal-supralineal-sublineal para todos los picos. Los picos 4 y 5 son
lineales hasta 1-5 Gy y después son supralineales, mientras que el inicio de la
supralinealidad para todos los picos de alta temperatura ocurre alrededor de los 200

mGy.

Tabla 4.1. Inicio de la supralinealidad y maxima supralinealidad para los picos 4 a 9.

Donset (MGY)  Dmax (MGy) H(D) max
4 ~5000 4.3E+05 2.3+0.1
5 ~1000 4.3E+05 3.6+0.3
62 ~100 4. 3E+05 23+4
6b ~200 4.3E+05 24 +4
7 ~100 8.4E+05 31+8
8 ~50 8.4E+05 210+ 50
9 ~100 4.2E+06 90 £ 30

Los valores de f(D) evaluados con la ecuacion 2.8 para los picos 4 — 9 y la sefial
total, son presentados en las figuras 4.4 y 4.5. La respuesta TL de los picos de alta
temperatura es lineal hasta una dosis de alrededor de 200 mGy, donde se observa un
cambio brusco, mientras que para los picos 4 y 5, el punto de interseccion entre la
linealidad y la supralinealidad es muy suave. La tabla 4.1 muestra la dosis, Dgnset, dOnde
empieza la supralinealidad, y la dosis, Dmax, donde la funcion de supralinealidad alcanza
su valor maximo, f(D)max. La supralinealidad maxima de los picos 4 y 5 es
aproximadamente 2 y 4, respectivamente y para el pico 8 es de alrededor de 200. El
decrecimiento en f(D) después del valor maximo es atribuido a efectos de saturacion o

de dafios en el cristal [62].
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41.2 Forma de la curva de brillo

Como se menciond en el capitulo Ill, para cuantificar la forma de la curva de brillo
hemos usado tres métodos, pero en el caso de la irradiacion con rayos gamma
solamente hemos considerado dos. Primero, se determina el cociente entre las alturas
de los picos, CAP, con la ecuacion 3.11. La figura 4.6a muestra la dependencia de este
cociente con la dosis. El incremento monotonico de CAP refleja el hecho de que el pico
7 presenta una supralinealidad mucho mas alta que el pico 5 para todas las dosis. Se
observan tres regiones: Para las dosis menores que 200 mGy, el CAP incrementa
débilmente con la dosis debido al inicio muy temprano de la supralinealidad del pico 7
con respecto del pico 5. Entre 200 mGy y 100 Gy, el CAP presenta una “joroba”,
comportamiento que puede ser atribuido al aumento rapido de f(D) para el pico 7
comparado con el pico 5. Finalmente, para valores de dosis mas grandes que 100 Gy,
el CAP crece mucho mas rapido que antes con la dosis, porque el f(D) para el pico 5 ya

supero su maximo valor (ver figura 4.4).

Como un segundo método, usando la ecuacion 3.12, se obtuvo el cociente de
area, CA,, como una funcion de la dosis absorbida. La figura 4.6b presenta estos
resultados. La dependencia del CA, con la dosis es similar a la del CAP en la figura
4.6a. EI CA, empieza siendo constante, dentro de un 4%, para valores de dosis mas
bajos que 200 mGy. Arriba de este valor el CA, crece fuertemente con la dosis,
reflejando el inicio de la supralinealidad para el pico 6b a aproximadamente 200 mGy y
el incremento abrupto de f(D) para el pico 7 a la misma dosis. El pico 8 contribuye muy
poco al area integrada para valores de dosis mas bajos que 200 mGy, y asi, aunque es
supralineal desde 50 mGy, su efecto en el CA, es débil o despreciable. El
comportamiento a las dosis mas altas (> 100 Gy) se explica por la disminucion de la

supralinealidad del pico 5.

La similitud en la dependencia general con la dosis observada para los
parametros CAP y CA, puede ser atribuida al papel dominante del pico 7 en la region de

alta temperatura. Las restricciones en el ancho y la posicion de cada uno de los picos
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Figura 4.6 (a) Cociente de alturas de picos, CAP, evaluado con la ecuacion 3.11 como funcion
de la dosis y (b) Cociente de areas, CA,, evaluado con la ecuacion 3.12 como funcién de la

dosis de rayos gamma.
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durante la deconvolucion explica la equivalencia entre las alturas y las areas de los
picos. Sin embargo, debido a la estadistica, la evaluacion del cociente de area, CA,, es

mas precisa que la de las alturas de los picos, CAP.
41.3 Respuesta normalizada

Como se ha mencionado en la seccion 2.4.1, la teoria de estructura de traza
(TST) de Butts y Katz [78] ha descrito fenomenologicamente la respuesta de un sistema
irradiado como una combinacion lineal de estructuras de c-golpes, cada una
caracterizada por la dosis de rayos gamma E,, la cual causa un promedio de un golpe
por elemento sensible. Para un sistema de 1-golpe, la respuesta de un sistema después

de haber sido expuesto a una dosis uniforme D de rayos gamma esta descrita por una

distribucion de Poisson de acuerdo con Waligorski y Katz [38]:

Plc=1,4)=1-¢", (4.1)

y para una componente de 2-golpes o mas la respuesta esta descrita por la siguiente

ecuacion:

Plc=2,A)=1-(1+A)e”, (4. 2)

donde P(c, A) es la probabilidad de que ¢ 0 mas golpes son observados en un blanco,
A(=D/Ey) es el numero promedio de golpes por blanco. Entonces, la respuesta total

normalizada con respecto del valor maximo esta dada por:
TL(D) = RP(C = CI’D/EOI) + (I—R)P(C = Cz,D/Eoz) y (4. 3)

donde R es la contribucion relativa de cada componente.
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Figura 4.7. Respuesta a rayos gamma normalizada con respecto del valor maximo para los
picos 4 a 9. Las lineas sélidas representan la suma de las contribuciones de los diferentes

blancos de acuerdo con los calculos de TST. Las lineas punteadas representan la contribucion
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de los componentes individuales 1-golpe y 2-golpes, respectivamente, para el pico 8.

Tabla 4.2. Valores ajustados de la dosis caracteristica Ey y la contribucién relativa R para los

componentes de 1-golpe y 2-golpes representando los diferentes picos en LiF:Mg,Ti.

1-golpe 2-golpes 2-golpes
Pico R(%)  Eo(Gy) R(%)  Eo(Gy) R(%)  Eo(Gy)
10 1.45E+02 90 2.16E+02
6.58 1.45E+02 9342 1.60E+02
6a 0.131  5.00E+01 1.660 3.85E+01 98.209 5.50E+02
6b 0.088 5.00E+01 2.373 2.85E+01 97.539 5.50E+02
7 0.088 5.00E+01 2.373 2.85E+01 97.539 5.50E+02
8 0.0107 1.00E+02 1.4450 5.50E+01 98.5443 1.00E+03
9 0.017  9.00E+01 3.800 1.10E+02 96.183 1.20E+03
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Usando las ecuaciones 4.1 —4.3, hemos descrito nuestros datos de la respuesta
TL a rayos gamma de ®°Co presentados en la seccion anterior con este modelo,
encontrando dos patrones diferentes: los picos 4 y 5 pueden ser descritos como si
fueran compuestos por una componente de 1-golpe (la sefial TL es lineal con la dosis) y
otra de 2-golpes (la sefal TL depende cuadraticamente con la dosis), mientras que los
picos de alta temperatura requieren componentes de (1+ 2 + 2)-golpes. La tabla 4.2
muestra los parametros ajustados a los datos y la figura 4.7 presenta la respuesta
medida para rayos gamma, normalizada con respecto del valor maximo y el célculo
usando la TST con los parametros de la tabla 4.2. También mostramos en la figura 4.7
la descomposicion de la respuesta del pico 8 en sus 3 componentes para ilustrar como,
a pesar del valor relativamente pequefio de R para dos de las contribuciones, las tres

componentes son necesarias para describir los datos.

4.2 Discusion de los resultados de este capitulo

4.21 Supralinealidad

Como muestra la figura 4.4, la supralinealidad observada para el pico 5 empieza
a dosis mas bajas que la reportada previamente [58-59, 61-62]; esto puede ser
interpretado como una consecuencia de las diferentes condiciones experimentales. En
particular, aunque hemos seguido el mismo procedimiento de horneo y usado un
protocolo de deconvolucion rutinario, la supralinealidad medida en este trabajo empieza
a una dosis mas baja que la reportada en la ref. [61]. Esta discrepancia pudiera ser
debida a la rapidez de calentamiento (1°C s en la ref. 61y 8 °C s™ en este trabajo) o0 a
una diferencia entre los lotes. En este trabajo, la f(D)max para el pico 5 es igual a 3.6 +
0.3, en la ref. 61 se reportd, 3.1 + 0.3, un valor de aproximadamente 4 (usando la altura
del pico) fue observado en la ref. 56 a 10°C s™', y se midi6 3.9 a 2°C s™' en la ref. 58.
Estos valores son similares y no se ve que presentan una dependencia clara y definida
con la rapidez de calentamiento. La dosis Dnax, donde la funcién supralineal para el pico

5 alcanza su maximo es similar a la reportada previamente [52, 58].
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Para la region de los picos de alta temperatura, en la ref. 58 se reporta que la
f(D)max €s igual a 13, mientras que en la ref. 61 se ha medido 10 para el pico individual
7. Nuestros valores son 31 para el pico 7 y hasta 207 para el pico 8, mucho mas alto
que las medidas previas. Esta diferencia importante implica que la supralinealidad
medida para el pico 7 (y mas altos) pudiera estar relacionada con la rapidez de
calentamiento o la composicién del lote. Un estudio previo realizado por nuestro grupo
[30] ha mostrado que la regién de alta temperatura presenta una f(D)nax Similar para
protocolos de deconvolucién ligeramente diferentes, y basado en esto, no creemos que

esto pudiera explicar la discrepancia tan grande observada en la (D) nax.

4.2.2 Curvas de brillo inducidas por rayos gamma

Este estudio ha mostrado que la intensidad de los picos de alta temperatura
relativa al pico 5 es independiente de la dosis hasta aproximadamente 200 mGy,
usando los métodos de CAP y de CA,. Para dosis mas grandes, la intensidad relativa
depende fuertemente de la dosis, esto es, la forma de la curva de brillo no es constante.
Esto tiene una consecuencia practica para la aplicacion del método del HTR [72-75]
para extraer la LET promedio de la intensidad de los picos de alta temperatura, para un
campo de radiacion desconocido. Como se ha discutido en el capitulo I, este método
depende de la independencia de la forma de la curva de brillo con la dosis,
simultdneamente para particula cargada pesada asi como para irradiacion con gamma
del mismo material dosimétrico. Nuestro resultado limita, en principio, la aplicacién de
esta técnica a dosis menores que o iguales a 100 mGy tipicamente, si el protocolo
experimental fue el usado en este trabajo. Las rapideces de dosis encontradas en el
espacio (orbita baja: LEO), donde los astronautas estan expuestos a particulas
cargadas pesadas, son de 0.05 a 2 mGy/dia, dependiendo de la altitud orbital y de la
inclinacion de la nave [71]. El limite superior de esta técnica para obtener informacion
sobre LET promedio, y a su vez, dosis equivalente [111], podria ser entonces para

exposiciones entre 50 y 2000 dias en una LEO.
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4.2.3 Respuesta Normalizada

Como se puede observar en la figura 4.7, los datos experimentales asi como el
célculo, usando la TST, para los picos 4 y 5 muestran una respuesta lineal extendida,
hasta aproximadamente 2 Gy, seguida por una supralineal, y entonces saturacion a
alrededor de 500 Gy. Por el otro lado, para los picos 6a, 6b, 7 y 9 la region lineal se
extiende sdélo hasta 0.20 Gy, seguida por una supralineal, terminando en saturacion. El
valor maximo de la funcién de supralinealidad para los picos 6a, 6b, 7 y 9 es mucho
mayor que el obtenido para los picos 4 y 5. El pico 8 presenta la supralinealidad mas
alta. El analisis de los parametros presentados en la tabla 4.2 muestra el resultado
interesante de que algunas contribuciones de los diferentes picos tienen valores de Eg y
¢ similares, lo cual sugiere que se originan de una estructura comun. El pico 4 comparte
la componente de 1-golpe con el pico 5, los picos 6b y 7 pueden ser descritos por las
mismas componentes, y el pico 6a comparte dos de sus componentes con los picos 6b

y 7. La descripcion de los datos por el modelo es excelente.
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CAPITULO V

5 RESPUESTA DEL LiF:Mg,Ti A IRRADIACION CON IONES

En este capitulo, se muestran los resultados obtenidos al irradiar LiF:Mg,Ti con
iones. Se presentan datos para la linealidad, la forma de la curva de brillo, la eficiencia
relativa y luego, se discuten los resultados obtenidos. Para una aplicacion practica de
los resultados, se presenta un analisis del método del HTR, usado normalmente en

dosimetria espacial.
5.1 RESULTADOS

5.1.1 Curva de brillo y linealidad

Las figuras 5.1, 5.2 y 5.3 presentan curvas de brillo tipicas (después de haber
sustraido la sefial de fondo) como una funcion de la dosis, normalizadas con respecto al
maximo del pico 5, para iones de hidrégeno, helio, carbono, oxigeno y neodn. El
recuadro en cada grafica muestra una vista amplificada de la region de alta temperatura
para diferentes valores de dosis. Se puede notar en la amplificaciéon que la sehal TL
como funcion de la dosis en la region de los picos de alta temperatura crece mas rapido
que el pico 5, a partir de un cierto valor de dosis dependiendo de la particula y de la

densidad de ionizacion.

La senal TL total como una funcion de la energia depositada (ecuacién 3.6) para
los 5 iones estudiados se muestra en la figura 5.4, mientras que las figuras 5.5, 5.6 y
5.7 presentan la respuesta TL para los picos 4 a 9 como una funcion de la energia
depositada para el valor de LET mas bajo (energia maxima) de los iones de hidrégeno,
helio, carbono, oxigeno y neén. Como se puede observar en la figura 5.4, la senhal TL
total medida es una funcion lineal de la energia depositada y depende de la LET y /o del

tipo de particula.
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Para todos los iones estudiados, las figuras 5.5, 5.6 y 5.7 muestran que la sefial TL
para los picos 4, 5, 6a, 6b y 7 es una funcion lineal de la energia depositada. La
respuesta TL para el pico 9 es lineal con la energia depositada para los iones de
hidrogeno, helio y carbono dentro del intervalo de fluencia explorado en este trabajo, y
deja de ser lineal desde aproximadamente 2 x 10” MeV para los iones de oxigeno y 3 x

10" MeV para los iones de nedn.

Por otro lado, el pico 8 presenta una respuesta supralineal para todos los iones y
el inicio del comportamiento supralineal ocurre a una energia depositada mayor cuando
la LET aumenta. Las figuras 5.8 y 5.9 muestran la funcion f(D) del pico 8 evaluada con
la ecuacion 2.8 para irradiacion con los cinco iones (para los otros picos, como la
respuesta es lineal, f(D) es trivialmente igual a 1). Se puede observar que, el inicio y el
grado de la supralinealidad es una funcion de la LET. Tipicamente, la supralinealidad
empieza en 40 mGy para 'H y en casi 200 mGy para *He. También, para determinar
una posible dependencia de la supralinealidad con la identidad de la particula, se
evalué f(D) para iones con valores de LET similares. La figura 5.10 presenta este
resultado. La figura 5.10a muestra una independencia de f(D) con la identidad del ion
(hidrégeno y helio) en este intervalo de dosis, mientras que la figura 5.10b no presenta
un comportamiento claro para los iones de carbono, oxigeno y neon debido a la débil

supralinealidad observada y la estadistica.

5.1.2 Evolucion de la forma de la curva de brillo

Como se ha mencionado en el capitulo I, la evolucién de la forma de la curva de
brillo inducida por iones fue cuantificada mediante dos métodos. Primero, se ha
evaluado, en la region lineal de la curva de respuesta TL como funcion de la energia
depositada, la contribucion relativa, CR, definida por la ecuacion 3.10, como una
funcién de la LET para los iones estudiados. Las figuras 5.11 y 5.12 presentan estos
resultados. Hay una diferencia notable entre la CR para los picos 4 y 5 y el resto. Como
la figura 5.11 muestra, para los picos 4 y 5 la CR disminuye cuando la LET aumenta,

mientras que para los picos 6a a 9, la CR crece con la LET.
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También, se observa que la CR para los picos 4 y 5 parece ser independiente de la
particula, mientras que para los picos de alta temperatura la CR es una funcion de la

identidad de la particula.

Segundo, al igual que en la caso de la irradiaciéon con rayos gamma, se estudia
la dependencia de la forma de la curva de brillo con la dosis absorbida usando el
meétodo del cociente de areas, CA, definido por la ecuacion 3.12. La dosis absorbida en
LiF expuesto a iones fue evaluada usando la ecuacion 3.8. Las figuras 5.13 y 5.14
presentan estos resultados para los 5 iones estudiados. Como se puede observar, para
los valores de LET bajos, el CA generalmente crece débilmente con la dosis para las

dosis mayores que 200 mGy.

5.1.3 Eficiencia relativa

La eficiencia relativa, ER fue evaluada usando la ecuacion 2.9. La figura 5.15
muestra la ER para la sefial TL total como una funcién de la LET de entrada a la
superficie del dosimetro para iones de carbono. Se puede observar que la ER depende
del espesor del dosimetro y este hecho (desafortunado) es interpretado como una
consecuencia de la variacion de la densidad de ionizacion a lo largo de la trayectoria del
ion dentro del cristal. Esto nos ha llevado, como se mencioné en la seccién 3.5, a usar
un parametro que represente mejor la densidad de ionizacién en todo el volumen
irradiado. Si se usa la LET promedio, definida por la ecuacién 3.9, se consigue un
resultado similar para ambos espesores de LiF. Las figuras 5.16 y 15.17 presentan la
ER medida como una funcioén de la LET promedio dentro del cristal, para la sefial total y

los picos 4 a 9.

Existe una diferencia notable entre las eficiencias relativas de los picos 4 - 5y los
picos 6a - 9. Como las figuras 5.16b y 5.16¢c muestran, para un ion dado, la eficiencia
TL para los picos 4 y 5 es una funcién monoténicamente decreciente de la LET, desde

un valor maximo de 1 mostrado a los valores de LET mas bajos.
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Figura 5.15. Eficiencia relativa, ER, (ecuacion 2.9) medida para la sefial TL total como funcion
de la LET de entrada en la superficie del dosimetro expuesto a iones de carbono, mostrando la

diferencia no-deseada en la ER para dosimetros de diferentes espesores.
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La ER para todos los iones muestra en general un comportamiento similar, y no se

unifica como una funcién de la LET.

Un resultado completamente diferente se obtiene para los picos de alta
temperatura (PAT). Las figuras 5.16d, y 5.17 muestran que las ER son mayores que 1
(alcanzando hasta = 3 para el pico 6a, 4 para el pico 6b, 5 para el pico 7, 20 para el pico
8, y = 7 para el pico 9), mostrando un maximo amplio de aproximadamente 20-300

keVum™, dependiendo del pico.

5.2 Discusion de los resultados de la seccion 5.1

5.2.1 Linealidad

Como se menciondé en la capitulo Ill, se cree que la energia depositada es el
mejor parametro para evaluar el efecto inducido por los iones porque, a fin de cuentas,
el numero de ionizaciones que conducen al mecanismo termoluminiscente, es
directamente proporcional a la energia depositada por el ion [84]. Los resultados de las
figuras 5.5, 5.6 y 5.7 muestran que la luz emitida para la sefial total y todos los picos
individuales, excepto el pico 8, es proporcional a la energia depositada para todos los
iones y energias estudiados. La supralinealidad observada para el pico 8 después de la
irradiacion con iones indica que, entre los picos de alta temperatura, comiunmente
supralineales a niveles de dosis y/o de fluencia mas bajos que los picos de baja
temperatura [9, 17-19, 28, 64], este pico tiene una estructura diferente que lo hace mas
sensible a la radiacion densamente ionizante por lo que el inicio de su comportamiento
supralineal ocurre a dosis todavia mas bajas. Este comportamiento corrobora lo
observado después de la irradiacion con rayos gamma y confirmado por la TST como lo

muestran las figuras 4.5 y 4.7, respectivamente.
El comportamiento supralineal del pico 8 observado en las figuras 5.8, 5.9y 5.10

ha permitido obtener informacién importante sobre el inicio de la supralinealidad y de la

funcién f(D). Los resultados muestran que la dosis a la cual la respuesta TL deja de ser
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lineal, Donset €S Mas baja cuando la LET disminuye. En este trabajo, se observa que
para un valor de LET de alrededor de 6 keVum'1, la respuesta TL del pico 8 deja de ser
lineal a aproximadamente 200 mGy mientras que, para LET mayores que 150 keme'1,
la respuesta es débilmente supralineal a partir de aproximadamente 400 mGy. Este
comportamiento concuerda con la sistematica observada por nuestro grupo para
irradiaciones con iones de bajas energias [18-19]. Por ejemplo, Gamboa-deBuen y
colaboradores [18-19] han estudiado la respuesta supralineal de LiF:Mg,Ti inducida por
protones con energias de 0.7, 1.5 y 3 MeV, mostrando que la respuesta TL para el pico
8 deja de ser lineal a aproximadamente 1 x 10°, 3 x 10° y 5 x 10° protones cm™, para 3,

1.5y 0.7 MeV, respectivamente.

Hemos observado que el grado de supralinealidad disminuye cuando la LET
aumenta. Este comportamiento concuerda con los resultados obtenidos para irradiacion
con rayos X o gamma [50, 58, 60-61] y para irradiacion con iones de bajas energias
[17, 19]. Por ejemplo, para un valor de LET de alrededor de 6 keVum™, la f(D) es igual
a 1.6 para una dosis de casi 375 mGy. Para LET mayores que 150 keVum™, la f(D) es
igual a 1.12 para una dosis aproximada de 500 mGy. También la figura 5.10 muestra
que para un mismo valor de LET, la f(D) es (dentro de la incertidumbre estadistica) igual
para dos iones diferentes, lo cual indica que el fendmeno supralineal, al menos en este
intervalo de dosis, es una funcion independiente de la identidad de la particula y
depende solamente de la densidad de ionizacion. Tal resultado no habia sido
observado antes. Para confirmar lo observado, se requiere una medida de la funcion
f(D) sobre un intervalo amplio de dosis para obtener el comportamiento lineal-

supralineal-sublineal con diferentes iones de misma LET.

Por otro lado, de acuerdo con la teoria de interaccidén de trazas, TIM, [3, 23], la
supralinealidad se asocia al alcance de los electrones secundarios a lo largo de la traza
del ion, los cuales pueden alcanzar, a alta fluencia, otra traza vecina resultando en un
incremento de la senal TL durante la etapa de recombinacién (calentamiento) [3, 28].
En este trabajo, la fluencia maxima fue de 5 x 10 iones cm™? y la maxima energia

estudiada fue de 40 MeV/A. Para un ion de 40 MeV/A, el alcance maximo de un
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electron secundario es del orden de 60 um. Si consideramos una distribucién uniforme,
la distancia promedio entre las trazas para una fluencia de 10° iones cm™ es de
aproximadamente 10 um, lo cual significa que las trazas estan superpuestas para las
fluencias estudiadas, por lo tanto el efecto de saturacion deberia ser observado [21].
Pero, como se puede observar, no se ha observado efecto de saturacion para ninguno
de los picos y ni para la sefial TL total. Por otro lado, el incremento rapido con la LET de
la contribucion relativa del pico 8 en la curva de brillo (figura 5.11) y la relacion
mostrada entre la supralinealidad (figuras 4.5 y 4.7) y la eficiencia relativa (figura 5.17)
sugieren que la supralinealidad observada refleja el llenado de las trampas en la etapa
de irradiacién durante la cual ocurre mas de una ionizacion en un blanco sensible, como

lo predice la TST.

Ademas, la concordancia obtenida para el inicio de la supralinealidad del pico 8
para la irradiacidn con iones de energia baja e intermedia, sugiere que el fenémeno de
supralinealidad estd asociado a la densidad de ionizacion producida en el medio

durante el proceso de irradiacion.

5.2.2 Forma de la curva de brillo

La figura 5.11 muestra un resultado interesante, posible de interpretar como si
algunos picos se originaran en una estructura comun. Por ejemplo, para valores de LET
< 6 keV/um, el pico 4 disminuye de manera paralela con el pico 5, lo cual sugiere que
compartiran alguna estructura. Los picos 6b y 7 siempre aumentan juntos como funcién
de la LET, lo que ocurriria si estos picos se originaran en una misma estructura. Del
mismo modo, el pico 6a aumenta paralelamente con los picos 6b y 7 hasta
aproximadamente 10 keV/um, sugiriendo que el pico 6a compartiria algunas estructuras
con los picos 6b y 7. Lo interesante es que esta observacion cualitativa a partir de la
sistematica para iones corresponde a las coincidencias observadas en los parametros

Eo de la respuesta normalizada a rayos gamma.
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Otro resultado importante es la separacion en dos patrones tan diferentes
observada en una misma curva de brillo inducida por los iones: Para los picos de baja
temperatura la CR disminuye como una funcién de la densidad de ionizacion y para los
de alta temperatura la CR aumenta con la LET. Ademas, la CR para los picos de alta
temperatura muestra una dependencia con la identidad de la particula (ver figura 5.12).
Estos resultados indican que la forma de la curva de brillo podria usarse para
determinar la LET e identificar el tipo de particula en un campo de radiacion

desconocido.

5.2.3 Eficiencia relativa

Como muestran las figuras 5.16 y 5.17, la ER medida también ha reflejado dos
patrones distintos: la ER para los picos de baja temperatura (PBT) disminuye
monotdnicamente con la LET, mientras que para los de alta temperatura (PAT), la ER
se incrementa, alcanza un maximo, y luego disminuye como una funcién de la LET.
Ademas, se puede observar que los datos para los picos 6a, 6b, y 9 son
cualitativamente similares al pico 7, mientras que para el pico 8, la ER es mucho mas
alta. Los altos valores observados para las eficiencias relativas de los PAT implican que
estos picos son mucho mas excitados por la radiacion densamente ionizante que por

radiacion gamma.

El decrecimiento continuo de la ER como funcion de la LET observado para los
PBT ha sido previamente reportado por nuestro grupo para la ER medida a bajas
energias (alta LET) [14, 19] y es corroborado por las predicciones de la teoria de
estructura de trazas [38]. Por otro lado, la ER medida para los PAT tiene un
comportamiento similar a la eficiencia radiobiolégica (RBE) para la induccion de dafios
celulares con iones. Esto sugiere que los picos de alta temperatura en LiF:Mg,Ti

pueden imitar la respuesta de sistemas bioldgicos expuestos a irradiacion con iones.

En términos de un entendimiento global de una respuesta TL del material a

diferentes campos de radiacion, los datos en las figuras 4.7, 5.16 y 5.17 indican una
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fuerte correlacion entre el grado de supralinealidad en la respuesta a rayos gamma del
sistema y el incremento de la eficiencia inducida por iones. La respuesta de los picos 4
y 5 muestran la mas baja supralinealidad a rayos gamma y sus eficiencias son menores
que 1, mientras que los picos de alta-temperatura, fuertemente supralineales con rayos
gamma, son eficientemente mas excitados por particulas de alta LET que por gammas.
Este comportamiento ha sido predicho desde ~1980 por Robert Katz y sus
colaboradores mediante la TST [38-39, 78], asociando la respuesta supralineal a
gamma a las estructuras de blanco de mas que 1-golpe, las cuales son sensibles a la

densidad de ionizacion de los iones a lo largo de sus trayectorias.

Como se menciond en la seccion 2.2.4.1, se han asociado los picos identificados
en la curva de brillo de LiF:Mg,Ti con los dopantes de Mg y Ti [53, 65, 93], pero no se
tienen todavia conocimientos de sus propiedades [53, 54, 94]. Entonces, una
interpretacion del maximo observado en la ER para un cierto valor de LET podria estar
asociada a los complejos de defectos (dimeros, trimeros o tetrameros etc) dentro de los
cuales las trampas responsables de los picos de alta temperatura tienen una estructura
tal, que mas de un evento debe ser producido para que pueda ser activada por una

particula dada.
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5.3 Aplicaciéon de los resultados en la dosimetria espacial

5.3.1 El método HTR

Como se ha mencionado en el capitulo I, el TLD-100 y sus parientes isotopicos
TLD-600 y TLD-700, son comunmente usados en dosimetria espacial y el método HTR
(high temperature ratio) definido en la seccion 3.5 ha sido propuesto para estimar la
LET promedio y el factor de calidad en un campo de radiaciéon mixto. Esto se basa en la
supuesta independencia del HTR con la dosis. En este trabajo, hemos estudiado la
viabilidad de este método, mediante un analisis detallado de la dependencia de la forma

de la curva de brillo con la dosis absorbida, la particula y la LET.
5.3.1.1 Evaluacion del método

Basado en el hecho de que el método de cociente de area, CA, es el mas preciso
como se reporta en la seccion 4.1.2, hemos evaluado el HTR usando la ecuacion 3.13.
Las figuras 5.18 y 5.19 muestran la dependencia del HTR con la dosis absorbida para
los iones estudiados con diferentes valores de LET. Como puede darse cuenta, el HTR
disminuye fuertemente como funcion de la dosis absorbida para dosis mayores que 100
mGy, lo cual es una consecuencia de que a esta dosis la respuesta de los picos de alta
temperatura en la curva de brillo inducida por rayos gamma de ®°Co es supralineal
(figuras 4.4 y 4.5). También, se observa en las figuras 5.18 y 5.19 que para una dosis
dada, el HTR es una funcién creciente de la LET. Debido a la dependencia del HTR con
la dosis, se ha evaluado el HTR como una funciéon de la LET a una dosis fija de 100
mGy para cada uno de los iones. La figura 5.20 presenta este resultado. Se puede
notar que el HTR es una funcion fuertemente dependiente de la densidad de ionizacion

y de la particula.

116



[LET prom (keV/gmy T
w155 H-

L —e—1.66 ]
—a— 178 ?

10F v 195 .
[—e—2.8 \ ]

[ —<«—2.55

[—>—3.23

601 .q‘\‘\.
T B e

1 —e—43.1

| LET prom.( ) 34714
LET prom.(keV/um He

| —=—6.11
——6.49
10 —A—7.16

r —v—8.13 \
[ —6—9.18 = k
ID—: F —<—9.71 \
T

HTR

—>—109
L e 139
—*— 183
1F —*—403 .

10° 10' 10° 10° 10*
Dosis (mGy)

Figura 5.18. Cociente de alta temperatura, HTR, como funcién de la dosis para diferentes

valores de LET para 'H y *He.

117



0
R

20
15

10

HTR
()

20}

15

HTR
()]

204

15
10

HTR
()]

1

T T AL LI |

. LET prom.(keV/um)

—a—555
F—e—59.0
F——60.4
F—v— 66.6
t—e—774
[—<—85.7
F—>—113
[ —e— 117
[ —— 180
I —e— 181
[—o— 221
| —&— 258
| —— 517
1

10¢

E LET prom.(keV/um)
F—=— 157
E —e— 259
E —a—282

t LET prom.(keV/um)
F—=— 160
f—e— 180
F—a— 187
[ —v— 235
F—e—411

«

20

0’ 10'

10°

10°

10*

Dosis (mGy)

Figura 5.19. Cociente de alta temperatura, HTR, como funcién de la dosis para diferentes
valores de LET para C, "0 y ®“Ne.

118



18

F 100 mGy
16

|

<4

|

T
T
7

14

N

—A—"He
12

" e
> o
o0
| 2

e
| |

10

HTR

1
3
<

0 1 1 lllllll 1 1 1 llllll 1 L
10° 10°

LET promedio (keV/um)

N
(@)
©
N
o_\

Figura 5.20. Cociente de alta temperatura, HTR, como funcién de la LET para 'H, *He,"C y 'O

evaluado a 100 mGy. Las lineas sirven de guia al ojo.

119



5.3.1.2 Discusién de lo observado

A pesar de que el CA para los iones es mas o menos independiente de la dosis
para casi todo el intervalo de dosis estudiado, el HTR, que compara la excitacion
relativa de los picos de alta temperatura para iones con respecto de rayos gamma,
resulta ser una funcidon que decrece fuertemente con la dosis para valores de dosis
mayores que 100 mGy. Esto se debe a la supralinealidad de los picos de alta
temperatura a irradiacibn gamma para dosis mayores que 100 mGy. Ademas, los
resultados muestran que, para una dosis dada, el HTR aumenta cuando la LET
incrementa. La evaluacion del HTR como una funcién de la LET indica una
dependencia importante con el tipo de particula. En resumen, la dependencia del HTR
con la LET y la identidad del ion significa que la forma de la curva de brillo de LiF:Mg,Ti
puede proporcionar informacion, no solamente de la LET promedio, sino también de la
identidad de una particula dada en el campo de radiacion espacial, lo cual es contrario
a lo que se reporta en la literatura (ver figura 1.9) [72-75]. Basadas en las
observaciones surgidas de este trabajo relacionadas con la forma de la curva de brillo y
los diferentes patrones presentados entre los picos de baja y de alta temperatura de
LiF:Mg,Ti expuesto a iones, un método llamado método de contribucién relativa (MCR)
esta siendo analizado en nuestro laboratorio para evaluar dosis absorbida y LET

promedio y asi identificar la particula incidente en un campo de radiacién desconocido.
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CAPITULO VI

6 INTERPRETACION DE LA EFICIENCIA RELATIVA EN
TERMINOS DE LA TEORIA DE ESTRUCTURA DE TRAZA

En la seccidon 2.4.1, se describid detalladamente la fenomenologia de la teoria de
estructura de traza (TST), y en este capitulo se presenta la parte analitica del modelo.
Ademas, se muestran los resultados de los calculos hechos usando el modelo TST la
comparaciéon con los datos experimentales obtenidos en esta tesis y una discusiéon de

los resultados obtenidos.
6.1 Distribucion radial de dosis

La TST fue propuesta en 1965 para caracterizar el ancho de las trazas de iones
pesados en emulsiones nucleares expuestas a rayos cosmicos. Alli, la distribucion
radial de dosis depositada por los electrones secundarios (rayos deltas) fue identificada
como el criterio central para determinar la estructura de la traza. Mas tarde, en 1967, el
concepto de trazas fue utilizado para explicar la eficiencia relativa debida a la irradiaciéon
de sistemas fisicos y bioldgicos con particulas cargadas pesadas. La TST se basa en
un modelo paramétrico que relaciona la respuesta de los elementos sensibles (llamados
blancos) de un detector, inducida por los electrones secundarios generados por rayos
gamma, con la respuesta inducida por rayos delta generados por iones. La relacién se
obtiene a través de la distribucion radial de dosis alrededor de la trayectoria del ion, con
la idea de que estos blancos no podran distinguir de donde provienen los electrones
que los atraviesan. Por ello, el conocimiento de la distribucién radial de dosis y la
geometria del volumen blanco son cruciales para establecer una conexion entre la

respuesta de un detector a rayos gamma con su respuesta a iones.
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En este trabajo, el céalculo de la distribucién de dosis D(t) como funcién de la
distancia radial t de la trayectoria de un ion de carga Z y velocidad B fue definida de

acuerdo con Katz y colaboradores [105]:

24
e %N—Zfs(t)t%fL(t), (6. 1)

mc

donde N es la densidad electrénica, Z* es la carga efectiva del ion y esta definida por:

zZ" —le—exp[_lzzsﬁﬂ. (6. 2)
7/3

La funciéon fs modifica el comportamiento de la distribucién radial de dosis a

distancias cortas y se representa por:

t

07 )
fs(t):(—"'clJ , (6. 3)

con ¢ =0.6+1.75.

La funcion f. modifica el comportamiento a larga distancia de la trayectoria del ion y esta

dada por:

1) = exp[— (/037 ax )2J. (6. 4)

Tmax = r €s el alcance maximo de los electrones secundarios generados por los iones y
fue calculado mediante una expresiéon empirica basada en medidas experimentales de

acuerdo con Cucinotta y colaboradores [104]:
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r=a [al log(1+a,7) - a3r(1 —ayr )}
2

donde

2mc? p 2
m’ Wmax = W

b A b
a = 1%?25 ay =byZy, a3 = by —bsZy, ay = bs—brZ7, as = %?9

con by= 0.2335 + 0.0091, by= 1.290 + 0.015, bs= (1.78 + 0.36)x10™, bs= 0.9891 +
0.0010, bs= (3.01 + 0.35)x10™, bg= 1.468 + 0.090, b;= (1.180 + 0.097)x107?, bg= 1.232 +
0.067 y bg= 0.109 £ 0.017. m es la masa del electron.

= Wmax

: (6. 5)

La ecuacion 6.1 representa la dosis promedio depositada en un volumen sensible
de radio ap ~ 0, a grandes distancias donde t es mayor que 3ay. El uso de esta ecuacién
para calcular la seccion eficaz se llama “aproximacién de blanco puntual” valida donde
todos lo elementos sensibles, a través de los cuales pasa el ion, son activados. Para
distancias menores que 3ay, la dosis promedio, D (t, ao, B, Z), depositada por los rayos
delta en un elemento sensible de radio ap, cuyo centro esta a una distancia t de la
trayectoria del ion se calcula por medio de la siguiente ecuacion propuesta por Hansen
[117]:

D(t.ay.3.Z) = % [ ;gj:(;)D(t, B.Z)24 tdt
T ag

donde
(6. 6)
2 2
¢ =2arctan % para (ty+1) > ag
o~ 1) —ag
p=r para (tg+1) < ay
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fo se usa como la distancia variable de la trayectoria del ion al centro del elemento
sensible, mientras que t se mantiene como la distancia variable dentro del volumen
sensible. D(t, p,Z) esta definida en la ecuacion (6.1) y ¢ es una funcidn geométrica que
determina la forma del volumen sensible, el cual corresponde a un cilindro. El uso de la

ecuacion 6.6 se llama “aproximacion de blanco extendido”.

10° g
10° ——1.48 MeV 'H
1025 - - <40 MeV 'H
10" k
10°
10"
107
10
10
10®
10°
10"
10
107
10-10

10" 10° 10" 10* 10° 10" 10°

Distancia radial (nm)

a,= 10 nm

Dosis radial (Gy)

Figura 6.1. Distribucion radial de dosis calculada para dos energias de protones en un blanco

sensible con radio de 10 nm, de acuerdo a las predicciones de la TST.
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La figura 6.1 muestra la distribucion radial de dosis en LiF en un cilindro de radio
ao = 10 nm, para iones de hidrogeno de 40 MeV y de 1.48 MeV, calculada segun la
TST.

6.2 Secciodn eficaz de activacion y la respuesta TL

Como se ha visto en la seccion 4.1.3, hemos determinado los componentes
asociados a cada uno de los picos presentes en LiF:Mg,Ti usando las curvas de dosis
respuesta TL a rayos gamma de ®0Co, encontrando que los picos estan compuestos por
una combinacion de componentes de 1 y 2-golpes. Entonces, hay que calcular la
respuesta TL para la componente de 1-golpe y para la de 2-golpes. El material que

sigue proviene de las refs. [38-39].

Para un elemento sensible de 1-golpe, la sefial TL inducida por un haz de iones

esta dada por la siguiente ecuacion:

—-o F -oD; /L
ky=1-¢ 1" =1-¢ 1P , (6.7)

donde F es la fluencia de particulas, D; es la dosis depositada por una particula dada, L
es la LET de la particula y o7 es la seccion eficaz de activacion por una particula,

calculada como una funcion de Z, B, ag y Eo1 por la siguiente ecuacion:

o :_[Tm"x+a027z t P c=l,w dt
1 Tmin EOI

(6. 8)

donde P(c=1, D(t,ao,p,Z)/Eps) tiene el mismo significado que la ecuacion 4.1, t es la
distancia radial a la trayectoria del ion, 7,,.x €s el alcance maximo de los rayos delta en
el medio, D(t, ay, B, Z) es la dosis promedio calculada con las ecuaciones 6.1y 6.6 y Ey

es la dosis caracteristica cuyo valor se presenta en la tabla 4.2.
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La seccidn eficaz de activacion para la componente de 2-golpes esta dada por:

(6. 9)

o Z'[Tm“x+a°2 7 tP c=2,M dt
2 Tmin EOZ .

Los simbolos tienen los mismos significados que en la ecuacion (6.8).

Para la respuesta de una componente de 2-golpes, hay que incluir los modos
ion-Kill y gamma-kill para que el elemento sensible no sea activado, como se menciono

en la seccion (2.4.1).

La fraccion de dosis depositada por el haz que contribuye al modo ion-kill (accidon

directa del ion) esta dada por:

_02
Py = AO, (6. 10)

donde oo =1.18 ay? es la seccion eficaz de saturacion, la cual corresponde a la seccion
eficaz geométrica multiplicada por un factor que toma en cuenta el efecto de los rayos

delta alrededor de la trayectoria del ion.

La probabilidad de que un elemento sensible sobreviva en el modo ion-kill

después de una fluencia F esta definida como:
[, =e 92, (6. 11)

La fraccion de dosis que contribuye para que el elemento sensible no sea
activado en el modo gamma-kill es entonces (1-P))FL y la probabilidad de que un
elemento sobreviva en este modo esta dada de la distribucién de Poisson acumulativa

de 2-golpes como:
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I, :1_1{6:2, MJ 6.12)

Entonces, la fraccion total de elementos sensibles que sobreviven después de
una fluencia F es el producto de las probabilidades de sobrevivencia en los modos ion-
kill y gamma-kill, respectivamente; es decir I; I1,, por lo que la probabilidad de que un
elemento sensible sea activado es (1-I1; I1,) y corresponde a la contribucion del otro

componente en la respuesta del detector:
ky =1-1L; 11, , (6. 13)

En este trabajo hemos calculado dos valores de k; para los picos de alta
temperatura debido a que tienen 2 componentes de 2-golpes (esto, determinado en la

seccion 4.2.3, por la respuesta a los rayos gamma).

Finalmente, la respuesta TL total de un detector expuesto a un haz de particulas

de fluencia F es obtenida como la suma de todos las componentes:
TL(D;) = Rky + (1= R )k, (6. 14)

R tiene el mismo significado que en el caso de la ecuacion 4.3, es decir la contribucion

relativa de cada componente.
6.3 Evaluacién de la eficiencia relativa

La eficiencia relativa (ER) se evaltua usando las ecuaciones 4.3 y 6.14, como el

cociente entre la respuesta a iones y a rayos gamma para una dosis especifica Dy:
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TLpcp(Dy)
R = LYV 6. 15
1L, (Do) (6.19)

Se escribié un programa en lenguaje Fortran para calcular la distribucion radial
de dosis, las secciones eficaces de activacion y las eficiencias. El apéndice C presenta
este programa. Se hicieron los calculos en pasos de 0.25 um a lo largo de la trayectoria

del ion dentro del dosimetro.

Como se puede ver en las ecuaciones 6.8 y 6.9, la seccidn eficaz de activacion
depende del alcance de los rayos delta relativo al tamafno del blanco sensible. Los
calculos fueron realizados variando el tamafio del blanco sensible, ap, y la dosis

especifica, Dy. La figura 6.2 presenta la ER del pico 7 de LiF:Mg,Ti para protones,

calculada para ap = 30 nm y ap = 2 nm a una dosis Dg igual a 2 Gy. La figura 6.3

muestra la ER calculada para ap = 2 nm, a dosis Dy iguales a 0.2 y 2 Gy. Se puede
observar en la figura 6.2 que para valores de LET mayores que aproximadamente 40
keV um'1, la ER calculada para ap igual a 30 nm decrece en una manera abrupta. Esto
se debe a que a estas energias, el alcance de los rayos delta es menor que el tamafo
del blanco sensible ap y consecuentemente, el modelo falla. Antes que el modelo falle,
se observa una débil dependencia de la ER con ap. La disminucién de la ER observada
en la figura 6.3 cuando se aumenta la dosis especifica, Dy, se debe a que, a esta dosis
la respuesta a los rayos gamma es altamente supralineal (figura 4.7). Los calculos son

fuertemente dependientes del valor de Dy escogido.

Las curvas mostradas en la figura 6.4 son las predicciones de la TST calculadas
para la ER inducida por los cinco iones estudiados en este trabajo tomando en cuenta
los parametros para irradiacion con rayos gamma presentados en la tabla 4.2 y usando
200 mGy como la dosis especifica Dy, requerida por el modelo. Este valor corresponde

al limite observado de la respuesta lineal bajo irradiacion con rayos gamma de *°Co.
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m  Datos experimentales
r TST:a,=30nm
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LET (keV/um)

Figura 6.2 Eficiencia relativa, ER, calculada de acuerdo con las predicciones de la TST para
dos tamanos de blanco sensible a; a una dosis Dy = 2 Gy, comparada con las medidas

experimentales obtenidas en este trabajo.

m  Datos experimentales
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- - - TST:D,=2Gy

10-1 N N N PR | P
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Figura 6.3. Eficiencia relativa, ER, calculada de acuerdo con las predicciones de la TST para
dos valores de dosis a un tamafno de blanco sensible a; = 2 nm, comparada con las medidas

experimentales obtenidas en este trabajo.
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—
Q

LET (keV/um)

Figura 6.4 ER medida para los picos 4, 5 7 y 8 como una funcién de la LET. Las curvas
representan las predicciones de la TST como esta explicado en el texto para dos valores de ag

para cada pico. El valor de D, es de 0.20 Gy.
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Como se puede observar, el modelo reproduce las caracteristicas globales de los datos,
y se describe correctamente el decrecimiento monotdénico de la eficiencia como una
funcién de la LET para los picos de baja-temperatura, asi como el incremento de la ER

para los picos de alta-temperatura.

6.4 Discusion de los resultados de este capitulo

El modelo TST contiene como un parametro el tamafo del blanco estructurado
asociado a cada pico en la curva de brillo, apg. Calculos exploratorios han mostrado que
ap determina débilmente la magnitud de la ER y la posicion del maximo. Como una
ilustracion, la figura 6.4 muestra calculos para dos valores diferentes de ap para cada
pico. Los valores escogidos, 2 y 30 nm son una estimacién razonable [38, 54] para el

tamano de los posibles sitios sensibles responsables de los picos TL en LiF:Mg,Ti.

Waligérski y Katz [38] esperaban que la ER para el pico 5 en LiF:Mg,Ti excediera
1, alcanzando hasta = 2 para irradiacion con protones de 1-2 keme'1, proveyendo asi
una indicacion clara del tamafio del blanco. Tal resultado no es observado
experimentalmente. Ademas, la calidad de la concordancia entre la TST y los datos

para los iones individuales no permite una determinacién experimental de ao.

La figura 6.4 muestra que el modelo sobrestima la ER medida de los picos de
alta temperatura para los iones ligeros, limitacidn que ha sido reportada recientemente
después de estudios realizados con un sistema bioldgico, tal como muestra la figura 2.7
[100].
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CAPITULO VII

7  CONCLUSIONES

71 Respuesta de LiF:Mg,Ti a rayos gamma

7.1.1 Linealidad

Este estudio fue realizado para determinar el inicio y la magnitud de la respuesta
supralineal de los picos 4 a 9 en LiF:Mg,Ti (TLD-100) después de haber sido expuesto a
irradiacion gamma de ®Co. Los picos de alta-temperatura (después del pico 5) son
mucho mas supralineales que los picos 4 y 5. Los maximos valores observados de
f(D)max son del orden de 2 - 4 para los picos 4 y 5, y = 200 para el pico 8. Hemos
encontrado que los picos 4 y 5 son lineales hasta =1000 - 5000 mGy, mientras que los
picos individuales de alta-temperatura son lineales solamente hasta = 50- 200 mGy. Las
dosis en donde se pierde estrictamente la respuesta lineal son mas bajas que las
establecidas previamente [59] pero, dado que estudios independientes han identificado
la influencia que las condiciones experimentales pueden tener en los puntos especificos
del abandono de la linealidad, una aplicacion precisa de estos resultados a medidas de

dosis requiere su propia calibracion.
7.1.2 Forma de la curva de brillo

Hemos investigado la evolucion de la estructura de alta-temperatura con
respecto al pico 5 como una funcién de la dosis. Como una consecuencia de la
dependencia lineal con la dosis de todos los picos hasta aproximadamente 100 mGy, la
intensidad relativa de los picos es una constante para valores de dosis mas bajos que
100 mGy. Después, los diferentes comportamientos supralineales se reflejan en la
forma de la curva de brillo. Hemos probado dos métodos alternativos para cuantificar la

evolucion de la forma de la curva de brillo, uno basado en el cociente entre las alturas
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de los picos y uno basado en el cociente de areas. Este ultimo método da resultados
mas precisos, al precio de requerir un protocolo de deconvolucién muy estricto. Ambos
métodos indican un cambio abrupto de la forma de la curva de brillo a los valores de
dosis donde los picos 6b y 7 dejan de ser lineales. En vista de estos resultados,
cualquier comparacion entre los cocientes de los picos requiere una evaluacion previa
de la constancia de la forma de la curva de brillo bajo condiciones idénticas de
horneado, lectura de la sefal TL y lote de dosimetros.

7.2 Respuesta de LiF:Mg,Ti a irradiaciéon con iones

7.2.1 Linealidad

Hemos realizado un estudio sistematico de la respuesta TL inducida por bajas
fluencias de iones de 'H, *He, '°C, "0 y ?°Ne con energias desde 1 hasta 40 MeV/A en
un intervalo amplio de LET desde 1.55 hasta 517 keV/um. Los resultados indican que la
intensidad de la luz emitida es una funcion lineal de la energia depositada, excepto para
el pico 8. También hemos encontrado que la respuesta TL es una funcion de la
densidad de ionizacion y de la particula, lo cual sugiere que se podria determinar
simultaneamente mas de una variable del campo de radiacion a partir de la medida de

la curva de brillo.

Por otro lado, la supralinealidad observada en la respuesta del pico 8 revela que,
para esta estructura particular, el fendbmeno supralineal no es una funcion de la
particula en el intervalo de fluencia explorado en este trabajo. Tal resultado no habia

sido reportado antes.
7.2.2 Forma de la curva de brillo
La evaluacion de los picos individuales en la curva de brillo como una funcion de

la LET ha proporcionado informacion importante sobre la estructura microscépica de los

defectos en LiF:Mg,Ti, revelando dos patrones totalmente diferentes: Para los picos
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llamados de baja temperatura (menor que 225 °C) su presencia relativa disminuye con
la LET y para los picos llamados de alta temperatura (arriba de 225 °C) cuya presencia
relativa en la curva de brillo se incrementa cuando la LET aumenta. Los resultados

indican que algunos picos (trampas) se originarian en estructuras comunes.

Por otro lado, los resultados indican que la forma de la curva de brillo inducida
por iones es una funcién de la dosis absorbida para dosis mayores que 100 mGy y es
una funcién de la LET y de la identidad de la particula incidente, lo cual concuerda con
la sistematica reportada previamente a bajas energias [19, 66]. Esto indica que la LET
no es el unico parametro para describir la respuesta TL inducida por iones, como se ha
reportado previamente. Por ello, ademas de la identidad de la particula, es necesario un
conocimiento independiente de la dosis para extraer la LET promedio usando el método
HTR.

La contribucion relativa de los picos de alta temperatura indica que la forma de la
curva de brillo puede parametrizarse como una funcion de la Z del ion incidente.
Aprovechando este resultado y la dependencia de la curva de brillo con la LET,
estamos analizando un método para evaluar la LET promedio y la dosis absorbida e

identificar las particulas en un campo de radiacion desconocido.

7.2.3 Eficiencia relativa

El incremento observado de la ER como una funcién de la LET para los picos de
alta temperatura sugiere que la respuesta TL de LiF:Mg,Ti podria imitar la respuesta de
sistemas bioldgicos expuestos a irradiacion de iones, permitiendo el uso de este
material para determinar, no solamente la dosis absorbida, sino también el equivalente
de dosis [118], al precio de una deconvolucion cuidadosa y un analisis minucioso de la
curva de brillo. Ademas, las grandes diferencias entre los picos de baja y de alta
temperatura indican que, en principio, el LiF:Mg,Ti puede ser considerado como un
sistema compuesto de varios detectores independientes que permiten medir la LET

promedio e identificar las particulas en campos de radiacion desconocidos.
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7.3 Conclusiones generales

Como se habia planteado al inicio de este trabajo, hemos realizado un estudio
amplio de la respuesta TL de LiF:Mg,Ti (TLD-100) expuesto a 5 iones con 41 valores de
LET, cuidando todos los detalles que podrian influir en el resultado final. Esto ha

permitido obtener informacidon que no habia sido reportada antes.

El resultado mas importante de este trabajo ha sido descubrir en los picos de alta
temperatura de LiF:Mg,Ti una eficiencia TL a particulas altamente ionizantes (iones)
mucho mayor que la de rayos gamma. Creemos que es la primera vez que se observa
tal comportamiento sistematico para un sistema fisico. Siendo el LiF:Mg,Ti un material
dosimétrico, este descubrimiento puede tener consecuencias practicas de interés pues

asemeja al comportamiento de los sistemas bioldgicos.

La forma de la curva de brillo inducida por iones revela informaciéon relacionada
con la estructura microscopica de los defectos en el cristal, teniendo dos patrones
diferentes dependiendo del intervalo de temperatura de estimulacion térmica. Ademas
la forma de la curva de brillo puede usarse para determinar la LET promedio e
identificar las particulas simultaneamente en un campo de radiaciéon mixto, debido a su
dependencia con la LET y la particula. Estos nuevos resultados son consistentes con lo

observado a bajas energias en el Peletron.

En lo que se refiere a la dosimetria espacial, hemos analizado el método HTR
encontrando que, al menos bajo las condiciones experimentales de nuestro trabajo,
este método esta limitado a dosis de rayos gamma menor o igual que 100 mGy.
Propondremos, en el futuro, un método alternativo de contribucion relativa, basado en la
forma de la curva de brillo inducida por iones, donde la respuesta es lineal en un

intervalo de dosis mas amplio.

Creemos que esta tesis entrega resultados experimentales que aumentan

nuestro conocimiento sobre la generacion del proceso TL en LiF:Mg,Ti por particulas
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débil y altamente ionizantes. Al mismo tiempo, se plantean nuevas preguntas tales
como el reflejo de estos procesos microscopicos dependientes de la LET en la
respuesta TL a radiacién electromagnética de baja energia, en que los electrones
secundarios se pueden considerar altamente ionizantes en buena parte de su
trayectoria. Este estudio podria tener consecuencia directa en la dosimetria clinica

asociada al uso de fuentes de rayos X y gamma en tratamientos de braquiterapia.

Finalmente, los dos patrones observados en la respuesta de los picos de la curva
de brillo del LiF:Mg,Ti expuesto a iones ofrecen evidencias de que los centros de
trampa responsables de los picos de baja temperatura tienen propiedades diferentes de
los de alta temperatura, es decir, habria dos tipos de estructuras de defectos formados
durante la irradiacion que incluyen a los dopantes (Mg y Ti) en el cristal. Ademas, el
maximo observado en la eficiencia relativa podria ser el reflejo de la estructura de las
trampas responsables de los picos de alta temperatura dentro de los complejos de
defectos (dimeros, trimeros o tetrameros etc). Este resultado puede jugar un papel
importante en la investigacion de los mecanismos de recombinacion electron-agujero en
la materia condensada, es decir, en el estudio de las estructuras espaciales y
electronicas de los defectos en sdlidos. Para confirmar esta hipotesis se requiere un
analisis fenomenologico que tome en cuenta la estructura de los defectos a nivel

atomico.
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9 APENDICE A

9.1 Programa para obtener los picos después de la deconvolucion
c***** Guerda Massillon Abril de 2006

Program Curva de brillo
***+* Datos de entrada
***** T=temperatura de la curva
***** T0= la temperatura del maximo del pico

*rex - A= altura maximo del pico

c

c

c

c

c = energia de activacion del pico

Khkkkk E d t d I

c***** w= ancho de la curva de brillo a la mitada de la altura
= z

c***** B= constante de Boltzmann

c***** X=variable independiente

c

***xx x0= posicidn del pico
IMPLICIT NONE

real*4 A(20),Tm(20),w(20),E(20),suma(400),D(20,400)
real*4 B,P(20,400),alfa1(20),alfa2(20),T2(400),q(400)
real*4 FWHM(20),Signal(400)

integer*2 i,n,var1,var2,var3

Character*25 entrada

Character*50 salida

Character*60 curva

write(*,*)'¢, qué curva quiere?'
READ(*,19) curva

19 format(A60)
write(*,*)'¢ cual es el archivo de entrada?'
READ(*,18) entrada

18 format(A25)
write(*,*)'¢ cual es el archivo de salida?’
READ(*,35) salida

35 format(A50)

open(unit=15,name=curva,status="old")

open(unit=10,name=entrada,status="'old")
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300

200

open(16,file=salida)

var3=0

do i=1,400

read (15,*,end=300) T2(i),Signal(i)
var3=var3+1

q(i)=Signal(i)/16000

end do

continue

var1=0

do n=1,20

read(10,*,end=200) A(n),FWHM(n),Tm(n)
var1=var1+1

end do

continue

var2=var1

do n=1,var2
w(n)=2.44/FWHM(n)

doi=1,var3
D(n,i)=w(n)*(T2(i)-Tm(n)+6)
P(n,i)=A(n)*exp(1+D(n,i)-exp(D(n,i)))
suma(i)=P(n,i)+sumai)
end do
end do
do n=1,var2

do i=1,var3

write(16,80) T2(i),P(n,i),suma(i),q(i)

80

format(12f14.7)
end do

end do
close(15)
close(10)
close(16)

end program
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10 APENDICE B

10.1 Programa para calcular el depésito de energia en LiF

10.1.1 Irradiacion en Texas
c***** Guerda Massillon Abril de 2006

Program LET promedio
12 Este programa calcula la dosis absorbida y la LET(keV/micra) promedio, equivalente en agua,
de una particula mientras penetra en un dosimetro de espesor t1
***** Datos de entrada
e AA=tipo de particula
***** ene(0)= energia inicial del ion en MeV

*hkkkk

t1=espesor del dosimertro en g/cm2

*hkkkk

c
c
c
c
c t2= espesor del mylar
c***** dx=diferencial de espesor
c***** rd=densidad del dosimetro en g/cm3
c**** letMY=LET en mylar
c**** Un archivo de datos con el poder de frenado en LiF(MeV/g/cm*2) y en agua(keV/micra) y el
alcance (g/cm*2) de las
c***** partjculas en el dosimetro
C***** Un archivo de datos con el poder de frenado en mylar(MeV/g/cm*2) de las particulas utilizadas
C***** Un archivo de Fluencias de particulas en cm-2

114

IMPLICIT NONE

real*4 ene(33000),slif(33000),letmy,t2,t1,Smy(133),E5(133)

real*4 sagua(33000),alcalif(33000),ee(133),51(133),dx,ene0,prom3
real*4 S2(133),R(133),pend,prom1,prom2,sumal,suma2,suma3,b1(8001)
real*4 a1(8001),a2(16000),a3(24000),b3(24000),a,b,c,b2(16001)

real*4 E1,E2,a4(32000),b5,d,prom4,suma4,E4

real*4 E3,pend1,b4(32000),F(15),D1(15),D2(15),D3(15),D4(15)

integer*2 j,m,i,n,k,var1,var2,var3
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30

22

18

27

35

40

39

Character*25 entrada
Character*50 salida
Character*38 promedio
Character*55 mylar
Character*65 fluencia

Character*68 dosis

write(*,*)'¢, Cual es la energia inicial?'
READ(*,*) ene0

write(*,*)'¢, Cual es el archivo de LET en mylar?'
READ(*,22) mylar

format(A55)

write(*,*)'¢ Cual es el espesor del mylar en g/cm*27?'
READ(*,*) t2

write(*,*)'¢ cual es el archivo de LET en liF?'
READ(*,18) entrada

format(A25)

write(*,*)'¢,Cual es el archivo de fluencia?'
READ(*,27) fluencia

format(A65)

write(*,*)'¢ cual es el archivo de LET que sale?'
READ(*,35) salida

format(AS50)

write(*,*)'¢ donde se guardan los valores de LET promedio?'

READ(*,40) promedio

format(A38)

write(*,*)'¢ donde se guardan los valores de dosis?'
READ(*,39) dosis

format(A68)

write(*,*)'¢, cual es el espesor del dosimetro en g/cm*2?'

READ(*,*) t1
open(unit=10,name=entrada,status="old")
open(unit=15,name=mylar,status='old")
open(unit=19,name=fluencia,status="old")
open(16,file=salida)
open(17.file=promedio)

open(18,file=dosis)
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200

300

var1=0
do n=1,131
read(15,*,end=200) E5(n),Smy(n)
var1=var1+1
end do
continue
do n=2,var1
if((ene0.1t.E5(n)).and.(ene0.ge.E5(n-1))) then
pend1=(Smy(n-1)-Smy(n))/(E5(n-1)-E5(n))
b5=Smy(n)-pend1*E5(n)
letmy=pend1*ene0+b5

ene(1)=ene0-(letmy*t2)
endif

end do

dx=11/6000

var2=0

do j=1,131

read(10,*,end=300) ee(j),S1(j),S2(j),R()

var2=var2+1

end do

continue

Do m=1,24000

do j=2,var2
if((ene(m).lt.ee(j)).and.(ene(m).ge.ee(j-1))) then

pend=(S1(j-1)-S1(j))/(ee(j-1)-ee(j))
b=S1(j)-pend*ee())
slif(m)=pend*ene(m)+b

pend=(S2(j-1)-S2(j))/(ee(j-1)-ee(j))

b=S2(j)-pend*ee(j)

sagua(m)=pend*ene(m)+b

pend=(R(j-1)-R(j))/(ee(-1)-ee()))
b=R(j)-pend*ee(j)
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alcalif(m)=pend*ene(m)+b

ene(m+1)=ene(m)-(slif(m)*dx)
endif

end do
end do

do m=1,24000

if(ene(m).gt.0) write(16,20) ene(m),slif(m),sagua(m),alcalif(m)

end do

20 format(4f14.4)

var3=0
do k=1,15
read(19,*,end=400) F(k)
var3=var3+1
end do
400 continue
a=0
b=0
c=0
d=0
suma1=0
sumaz2=0
suma3=0

suma4=0

do i=1,24000
if(i.1le.6000) then
a1(i)=slif(i)*dx
b1(i)=sagua(i)*dx
sumail=a1l(i)+suma1
a=b1(i)+a
prom1=a/t1

E1=ene(1)-suma

if(E1.le.0.01.and.i.eq.6000)then
prom1=a/alcalif(1)

if(i.le.6000) write(*,*) 'no pase el dosimetro uno
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write(17,70) ene(1),prom1

endif
endif

if(i.gt.6000.and.i.le.12000) then
a2(i)=slif(i)*dx
b2(i)=sagua(i)*dx
suma2=a2(i)+suma2
b=b2(i)+b
prom2=b/t1
E2=E1-suma2

if(E2.le.0.01.and.i.eq.12000)then

prom2=b/alcalif(6001)
if(i.9t.6000.and.i.le.12000) write(*,*) 'no pase el dosimetro dos'

write(17,70)suma1,E1,prom1,prom2
endif

endif

if(i.gt.12000.and.i.le.18000)then
a3(i)=slif(i)*dx
b3(i)=sagua(i)*dx
suma3=a3(i)+suma3
c=b3(i)+c
prom3=c/t1
E3=E2-suma3
if(E3.le.0.01.and.i.eq.18000)then
prom3=c/alcalif(12001)

if(i.gt.12000.and.i.le.18000) write(*,*)'no pase el dosimetro tres'
write(17,70)suma1,suma2,E2,prom1,prom2,prom3

endif

endif

if(i.gt.18000.and.i.le.24000)then
a4(i)=slif(i)*dx
b4(i)=sagua(i)*dx
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sumad=a4(i)+suma4
d=b4(i)+d
prom4=d/t1
E4=E3-suma4
if(E4.le.0.01.and.i.eq.24000)then
prom4=d/alcalif(18001)
if(i.gt.18000.and.i.le.24000)write(*,*)'no pase el dosimetro 4'

write(17,70)suma1,suma2,suma3,E3,prom1,prom2,prom3,prom4

endif
endif

50 Do k=1,var3

D1(k)=(1.6022E-7*F(k)*suma1)/t1

if(E1.le.0.01.and.k.le.var3.and.i.eq.6000)then
D1(k)=(1.6022E-7*F (k)*ene(1))/alcalif(1)
write(18,80)F(k),D1(k)
if(E1.le.0.01.and.k.ge.var3.and.i.ge.6000)stop
endif

D2(k)=(1.6022E-7*F (k)*suma2)/t1
if(E2.le.0.01.and.k.le.var3.and.i.eq.12000)then
D2(k)=(1.6022E-7*F(k)*E1)/alcalif(6001)
write(18,80)F(k),D1(k),D2(k)
if(E2.le.0.01.and.k.ge.var3.and.i.ge.12000)stop
endif

D3(k)=(1.6022E-7*F(k)*suma3)/t1
if(E3.le.0.01.and.k.le.var3.and.i.eq.18000)then
D3(k)=(1.6022E-7*F (k)*E2)/alcalif(12001)
write(18,80)F(k),D1(k),D2(k),D3(k)
if(E3.le.0.01.and.k.ge.var3.and.i.ge.18000)stop
endif

D4(k)=(1.6022E-7*F(k)*suma4)/t1
if(E4.le.0.01.and.k.le.var3.and.i.eq.24000)then

D4(k)=(1.6022E-7*F (k)*E3)/alcalif(18001)
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write(18,80)F(k),D1(k),D2(k),D3(k),D4(k)
if(E4.1e.0.01.and.k.ge.var3.and.i.ge.24000)stop
endif
end do
end do
do k=1,var3
write(18,80) F(k),D1(k),D2(k),D3(k),D4(k)
end do
write(17,70)suma1,suma2,suma3,suma4,prom1,prom2,prom3,prom4
80 format(8f14.3)
70 format(4f14.5)

close(10)
close(15)
close(16)
close(16)
close(18)
close(19)

end program
10.1.2 Irradiacion en el Peletron
c***** Guerda Massillon Abril de 2006

Program Rutherford y LET
12 Este programa calcula la dosis absorbida y la LET(keV/micra) promedio, equivalente en agua, de
una particula mientras penetra en un dosimetro de espesor t1 usando dispersion de Rutherford

***** Datos de entrada

*kkk

AA=tipo de particula

*hkkkk

ene(0)= energia inicial del ion en MeV

*hkkkk

t1=espesor del dosimertro en g/cm2

*kkkk

t2=espesor del mylar  en g/cm2

*kkkk

t3=espesor del blanco de oro g/cm2
**x* thet=angulo del blanco

***** rlif=distancia blanco-LiF en cm

*hkkkk

rdet=distancia blanco-detector en cm

*hkkkk

c
c
c
c
c
c
c
c
c
c rcol=radio del colimador en cm
c

*hkkkk

theta=angulo del detector
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*hkkkk

*kkkk

*kkkk

F*kkkk

F*kkkk

*hkkkk

*hkkkk

O O o o o o o

cuent=cuentas en el detector
mp=masa del proyectil en uma
mb=masa del blanco en uma
dx=diferencial de espesor
rd=densidad del dosimetro en g/cm3
letMY=LET en mylar

Un archivo de datos con el poder de frenado en Oro, en mylar y en LiF(MeV/g/lcm*2) y en

agua(keV/micra) y el alcance en LiF (g/cm*2) de las

dekkkk
C

dekkkk
C

Kk
C

partjculas en el dosimetro
Un archivo de datos con los angulos

Un archivo de datos con las cuentas en el detector,distancia blanco-LiF, distancia blanco-detector,

radio del colimador,

*hkkkk

C

angulo del detector, masa del proyectil, masa del blanco, el espesor del blanco, el espesor del

mylar y el espesor del dosimetro

114

30

IMPLICIT NONE

real*4 ene(13000,10),slif(13000,10),letmy(15),t2,t1,Smy(133)

real*4 E4(15),t3,ene0,letau

real*4 sagua(13000,10),alcalif(13000),ee(133),S1(133),dx

real*4 S2(133),R(133),pend,suma1,b4(13000,10),prom(15),b,b1,b2,b3
real*4 a1(13000,10),a(10),E1,cuent,rlif,rdet,rcol,theta,thet,mp,mb
real*4 pend2

real*4 E3(15),pend1,F(15),D(15),E2(15),pend3,t4(15),letau1(15)
real*4 sen(15),cose(15),fack(15),fack1(15),senlif(15),angulo(15)

real*4 ang,Sau(133),Pl,ang1,sendbs,cte,cose1

integer*2 j,m,i,n,k,I,max,var
Character*25 entrada
Character*50 salida
Character*38 promedio
Character*55 angle
Character*65 datos

Character*68 dosis

write(*,*)'¢ Cual es la energia inicial?'
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36

18

27

35

39

400

READ(*,*) ene0

write(*,*)'¢ Cual es el archivo de los angulos?’
READ(*,36) angle

format(A55)

write(*,*)'¢ cual es el archivo de LET en Oro,mylar y liF?'
READ(*,18) entrada

format(A25)

write(*,*)'¢ Cual es el archivo de datos de entrada?'
READ(*,27) datos

format(A65)

write(*,*)'¢ cual es el archivo de LET que sale?'
READ(*,35) salida

format(A50)

write(*,*)'¢ donde se guardan los LET promedio y las dosis?'
READ(*,39) dosis

format(A68)

open(unit=10,name=entrada,status="old")
open(unit=19,name=datos,status="'old")
open(unit=12,name=angle,status="'old")
open(16,file=salida)

open(18,file=dosis)

read(19,*) cuent,rlif,rdet,rcol,theta,thet,mp,mb,t3,t2,t1

PI=4.0*ATAN(1.0)

ang1=pi*thet/180

cose1=cos(ang1)
cte=(cuent*rdet*rdet)/(pi*rcol*rcol*rlif*rlif)
sendbs=sin(pi*theta/360)**4
dx=t1/12000

var=0

do n=1,200

read(10,*,end=400) ee(n),Sau(n),Smy(n),S1(n),R(n),S2(n)
var = var +1

end do

continue
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do n=2,var
if((ene0.lt.ee(n)).and.(ene0.ge.ee(n-1))) then
pend1=(Sau(n-1)-Sau(n))/(ee(n-1)-ee(n))
b1=Sau(n)-pend1*ee(n)

letau=pend1*ene0+b1

E1=ene0-((letau*t3)/2*cose1)
endif

end do

max =0

do k=1,100
read(12,*,end=500) angulo(k)

max = max + 1

end do

500 continue

do k=1,max
ang=pi*angulo(k)/180
sen(k)=sin(ang)
cose(k)=cos(ang1-ang)
senlif(k)=sin(ang/2)**4
F(k)=sendbs*cte/senlif(k)
fack1(k)=((mb*mb-mp*mp*sen(k)*sen(k))**0.5+mp*cose(k))/(mp+mb)
fack(k)=fack1(k)*fack1(k)
E2(k)=E1*fack(k)
t4(k)=t3/(2*cose(k))
do n=2,var
if((E2(k).It.ee(n)).and.(E2(k).ge.ee(n-1))) then
pend2=(Sau(n-1)-Sau(n))/(ee(n-1)-ee(n))
b2=Sau(n)-pend2*ee(n)
letau1(k)=pend2*E2(k)+b2
E3(k)=E2(k)-(letau1(k)*t4(k))
goto 100
endif
end do
100 do i=2,var
if((E3(k).It.ee(i)).and.(E3(k).ge.ee(i-1))) then
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pend3=(Smy(i-1)-Smy(i))/(ee(i-1)-ee(i))
b3=Smy(i)-pend3*ee(i)
letmy(k)=pend3*E3(k)+b3
E4(k)=E3(k)-(letmy(k)*t2)
goto 150
endif
end do
150 do j=2,var
if((E4(k).It.ee(j)).and.(E4(k).ge.ee(j-1))) then
pend3=(R(j-1)-R(j))/(ee(j-1)-ee(j))
b3=R(j)-pend3*ee())
alcalif(k)=pend3*E4(k)+b3
D(k)=(1.6022E-7*F(k)*E4(k))/alcalif(k)
goto 200
endif

end do
200 ene(1,k)=E4(k)
a(k)=0

do m=1,12000

do I=2,var

if((ene(m,k).lt.ee(l)).and.(ene(m,k).ge.ee(l-1))) then

pend=(S1(I-1)-S1(1))/(ee(l-1)-ee(l))
b=S1(I)-pend*ee(l)
slif(m,k)=pend*ene(m,k)+b

pend=(S2(I-1)-S2(1))/(ee(I-1)-ee(l))
b=S2(l)-pend*ee(l)
sagua(m,k)=pend*ene(m,k)+b
b4(m,k)=sagua(m,k)*dx

ene(m+1,k)=ene(m,k)-(slif(m,k)*dx)

endif

end do

a(k)=b4(m,k)+a(k)
prom(k)=a(k)/alcalif(k)
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end do

end do

do k=1,max
write(18,80)E4(k),alcalif(k),F (k),D(k),prom(k)
do m=1,12000
if(ene(m,k).gt.0)write(16,70) ene(m,k),slif(m,k),sagua(m,k)
end do
end do
80 format(5f16.5)
70 format(4f14.5)

close(10)
close(12)
close(16)
close(18)
close(19)

end program
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1.1

APENDICE C

Programa para calcular la eficiencia relativa usando TST

c***** Guerda Massillon Abril de 2006

12

Program Dosis radial

Este programa calcula la dosis (Gy) radial a lo largo de las trazas de una ion que penetra en un

dosimetro de espesor t1, la seccion eficaz de activacion y la eficiencia relativa

*kkkk
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F*kkkk

*hkkkk

*hkkkk

*hkkkk

*hkkkk

O o O o o o o o O

*kkkk

Datos de entrada

A=masa atomica de la particula en uma
Z3=numero atémico de la particula
Z=numero atomico del blanco
e9=densidad electronica del medio (e/kg)
e10=carga del electron a la cuarta (Jnm)**2
e11=masa del electron (J)
e1=una constante (Gynm**2)

Un archivo de datos con la energia incidente (MeV) poder de frenado en LiF(MeV/g/cm*2), en

agua(keV/micra)

12

IMPLICIT NONE
real*4 ene(15),LET(15),w(15),21(15),c1(15),fac02(15)
real*4 beta(15),r(15),b1(15),b2(15),b3(15),b4(15),fac3(15)

real*4 dt1,t1(33000,15),c2(33000,15),alfa(33000,15),fac2(15)

real*4 f2(33000,15),f4(33000,15),D01(33000,15),D02(33000,15),a2,a3
real*4 e2,e3(33000,15),e4(33000,15),e5(33000,15),sigma0,23,e1
real*4 £1(33000,15),b6(15),D02(0:350,500),D0(350,500)

real*4 Z2(33000,15),dt2,D5(33000,15),Imax,Imin,P10(15)

real*4 €9,e10,e11,D3(33000,15),010(33000,15),P1(15),TL1(15)
real*4 d,a4,a5,Z4,b7(15),c6,den,pend1,pend2,R1(5),E01(5),fac1(15)
real*4 f5(33000,15),D8(33000,15),D9(33000,15),D4(33000,15)

real*4 D6(33000,15),D7(33000,15),D13(33000,15),P2(15),TL(15)
real*4 D11(33000,15),D12(33000,15),phi(350,500),P9(15),P8(15)

real*4 f7(350,500),b5(15),A,Z,a1,a01,a02,area(350,500)

real*4 sigma3(0:33000,15),sigma2(0:33000,15),P3(15),fac0(15)

real*4 P4(15),slif(15),dos,pico(5),TLp,sigma1(0:33000,15)
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45

18

40

35

42

real*4 x1(350,500),x2(350,500),x3(350,500),x4(350,500)
real*4 x5(350,500),e15(350,500),fac5(15),dx1,f9(350,500)
real*4 fac4(15),cotainf,x8(33000,15),x0(350,500),P5(15),P6(15)

real*4 f8(350,500),fac6(15),pic1(5),pic2(5),fac01(15),P7(15)

integer*2 i,j,m,n,l,var1,var2,var3,var6
Character*25 entrada

Character*50 salida,seccion
Character*38 respuesta

Character*58 medio

write(*,*)'¢ Cual es el masa atomica (uma) de la particula?'
READ(*,*) A

write(*,*)'¢ cual es el numero atomico de la particula?'
READ(*,*) Z3

write(*,*)'¢ cual es el archivo de datos del medio?'
READ(*,45) medio

format(A58)

write(*,*)'¢, cual es el archivo de energia de las particulas?'
READ(*,18) entrada

format(A25)

write(*,*)'¢ cual es el archivo de respuesta?'

READ(*,40) respuesta

format(A38)

write(*,*)'¢ cual es el archivo de eficiencia que sale?'
READ(*,35) salida

format(A50)

write(*,*)'¢ cuales son los radios volumen sensible (nm) a01,a02?'
READ(*,*) a01,a02

write(*,*)'¢,cual es la dosis (Gy)?'

READ(*,*) dos

write(*,*)'¢ donde quieres guardar la seccion eficaz?'
READ(*,42) seccion

format(A50)

open(unit=19,name=medio,status='old")

open(unit=10,name=entrada,status='old")
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open(unit=17,name=respuesta,status='old")
open(16,file=salida)

open(18,file=seccion)

read(19,%) Z,Z4,d,den
a1=((0.2426)*Z4)/(Z**(1.3050))

a2=(2.14e-4)Z
a3=(0.9901)-((3.36e-4)*2)
a4=(1.558)-((1.28e-2)*2)
a5=(1.299)/(Z2**(0.1260))
cb6=al/a2
€9=d*1e26
€10=(-4.80e-10)**4
e11=0.511*1.6022e-13
e1=(e9*e10)/e11
e2=A*1.6605e-27

pend1=3*a01

pend2=3*a02

sigma0=1.18*3.14159*(a02**2)

var2=0
do I=1,5
read(17,*,end=250) R1(1),E01(l)
var2=var2+1
end do

250 continue

pic1(1)=dos/E01(1)

pic1(2)=dos/E01(2)

if(E01(3).gt.0.0)then

pic1(3)=dos/E01(3)

else

pic1(3)=0.0

end if

pic2(1)=exp(-pic1(1))

pic2(2)=(1+pic1(2))*exp(-pic1(2))

pic2(3)=(1+pic1(3))*exp(-pic1(3))
pico(1)=1-pic2(1)
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pico(2)=1-pic2(2)
pico(3)=1-pic2(3)
TLp=R1(1)*pico(1)+R1(2)*pico(2)+R1(3)*pico(3)

var1=0
do n=1,15
read(10,*,end=200)ene(n),slif(n),LET(n)
vari=var1+1
end do
200 continue
do n=1,var1
b5(n)=2*ene(n)*1.6022e-13
b6(n)=(b5(n)/e2)**(0.5)
beta(n)=b6(n)/3e8
b1(n)=1.7*beta(n)
b2(n)=beta(n)*beta(n)
c1(n)=0.6+b1(n)
w(n)=(2*b2(n)*0.511003)/(1-b2(n))
b3(n)=w(n)/0.511
b4(n)=log((a2*b3(n))+1)
b7(n)=b3(n)**a5
r(n)=((c6*b4(n))-(a1*a3*b3(n))+(a1*a3*a4*b3(n)*b7(n)))*1e7/den
Z1(n)=23*(1-exp(-(125*beta(n))/(Z3**2/3)))

t1(1,n)=r(n)
c2(1,n)=c1(n)
Z2(1,n)=Z1(n)
alfa(1,n)=beta(n)
€5(1,n)=0.37*t1(1,n)
x8(1,n)=(Z2(1,n)/alfa(1,n))**2
dt1=0.1
dt2=2.5
if(t1(1,n).gt.500)then
var3=5000+int2((t1(1,n)-500)/dt2)
else
var3=int2(t1(1,n)/dt1)
end if
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do m=1,var3
if(m.ge.1.and.m.le.5000)then
dt1=0.1
e3(m,n)=(m)*dt1
else
dt1=2.5
e3(m,n)=500+((m)-5000)*dt1
end if
if(e3(m,n).lt.pend1)then
dx1=0.1
e15(1,m)=e3(m,n)
Imax=e15(1,m)+a01
Imin=e15(1,m)-a01
cotainf=max(0.1,Imin)
var6=int2(2*a01/dx1)

do j=1,var6

area(j,m)=3.14159*(a01**2)
x0(j,m) =Imin +(j-1)*dx1
if(x0(j,m).lt.cotainf) then
DO0(j,m)=0.0

goto 275
else
x1(j,m)=x0(j,m)
x2(j,m)=1/x1(j,m)
x3(j,m)=1/(x2(j,m)+c2(1,n))
x4(j,m)=(x1(j,m)/e5(1,n))**2
x5(j,m)=exp(-x4(j,m))
if(x1(j,m)+e15(1,m)).le.a01)then
phi(j,m)=3.14159
else
f7(j,m)=(a01**2)-((e15(1,m)-x1(j,m))**2)
f8(j,m)=((e15(1,m)+x1(j,m))**2)-(a01**2)
fo(j,m)=(f7(j,m)/f8(j,m))**(0.5)
phi(j,m)=2*atan(f9(j,m))
end if

DO(j,m)=(phi(j,m)*x3(j,m)*x5(j,m)*x2(j,m)*dx1)/area(j,m)
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end if
275 end do
D2(0,m)=0.0
do I=1,var6
D2(I,m)=DO0(l,m)+D2(I-1,m)
end do

D01(m,n)=2*e1*x8(1,n)*D2(var6,m)

else

e4(m,n)=1/e3(m,n)
f4(m,n)=(e3(m,n))**2
f1(m,n)=1/(e4(m,n)+c2(1,n))
f5(m,n)=(e3(m,n)/e5(1,n))**2
f2(m,n)=exp(-f5(m,n))
D01(m,n)=(e1*f1(m,n)*f2(m,n)*x8(1,n))/f4(m,n)
end if

if(e3(m,n).lt.pend2)then
dx1=0.1
e15(1,m)=e3(m,n)
Imax=e15(1,m)+a02
Imin=e15(1,m)-a02
cotainf=max(0.1,Imin)
var6=int2(2*a02/dx1)

do j=1,var6

area(j,m)=3.14159*(a02**2)
x0(j,m) =Imin +(j-1)*dx1
if(x0(j,m).lt.cotainf) then
DO0(j,m)=0.0

goto 285
else
x1(j,m)=x0(j,m)
x2(j,m)=1/x1(j,m)
x3(j,m)=1/(x2(j,m)+c2(1,n))
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x4(j,m)=(x1(j,m)/e5(1,n))**2
x5(j,m)=exp(-x4(j,m))
if(x1(j,m)+e15(1,m)).le.a02)then
phi(j,m)=3.14159
else
f7(j,m)=(a02**2)-((e15(1,m)-x1(j,m))**2)
8(j,m)=((e15(1,m)+x1(j,m))**2)-(a02**2)
f9(j,m)=(f7(j,m)/f8(j,m))**(0.5)
phi(j,m)=2*atan(f9(j,m))
end if
DO(j,m)=(phi(j,m)*x3(j,m)*x5(j,m)*x2(j,m)*dx1)/area(j,m)
end if
285 end do
D2(0,m)=0.0
do I=1,var6
D2(l,m)=D0(I,m)+D2(I-1,m)

end do

D02(m,n)=2*e1*x8(1,n)*D2(var6,m)

else

e4(m,n)=1/e3(m,n)
f4(m,n)=(e3(m,n))**2
f1(m,n)=1/(e4(m,n)+c2(1,n))
f5(m,n)=(e3(m,n)/e5(1,n))**2
f2(m,n)=exp(-f5(m,n))
D02(m,n)=(e1*f1(m,n)*f2(m,n)*x8(1,n))/f4(m,n)

end if

D3(m,n)=D01(m,n)/E01(1)

D4(m,n)=D02(m,n)/E01(2)

if(E01(3).gt.0.0)then

D5(m,n)=D02(m,n)/E01(3)
else

D5(m,n)=0.0

end if
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D6(m,n)=exp(-D3(m,n))
D7(m,n)=exp(-D4(m,n))
D8(m,n)=exp(-D5(m,n))

D9(m,n)=(1+D4(m,n))*D7(m,n)

D10(m,n)=(1+D5(m,n))*D8(m,n)
D11(m,n)=2*3.14159*(1-D6(m,n))*e3(m,n)*dt1
D12(m,n)=2*3.14159*(1-D9(m,n))*e3(m,n)*dt1
D13(m,n)=2*3.14159*(1-D10(m,n))*e3(m,n)*dt1

end do

sigma1(0,n)=0.0
sigma2(0,n)=0.0
sigma3(0,n)=0.0

do m=1,var3
sigma1(m,n)=D11(m,n)+sigma1(m-1,n)
sigma2(m,n)=D12(m,n)+sigma2(m-1,n)
sigma3(m,n)=D13(m,n)+sigma3(m-1,n)

end do

facO(n)=sigma1(var3,n)*1e-14*dos/(1.6022e-10*slif(n))

fac01(n)=sigma2(var3,n)*1e-14*dos/(1.6022e-10*slif(n))

fac02(n)=sigma3(var3,n)*1e-14*dos/(1.6022e-10*slif(n))
fac1(n)=exp(-facO(n))

fac2(n)=exp(-fac01(n))

fac3(n)=exp(-fac02(n))

P1(n)=sigma2(var3,n)/sigma0

if(P1(n).lt.1)then
P3(n)=(1-P1(n))*pic1(2)

else

P3(n)=0.0

end if

P2(n)=sigma3(var3,n)/sigma0

if(P2(n).It.1)then
P4(n)=(1-P2(n))*pic1(3)
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else
P4(n)=0.0
end if
P5(n)=1-((1+P3(n))*exp(-P3(n)))
P6(n)=1-((1+P4(n))*exp(-P4(n)))
P7(n)=1-P5(n)
P8(n)=1-P6(n)
P9(n)=fac2(n)*P7(n)
P10(n)=fac3(n)*P8(n)
fac4(n)=1-fac1(n)
fac5(n)=1-P9(n)
fac6(n)=1-P10(n)
TL1(n)=(R1(1)*fac4(n))+(R1(2)*fac5(n))+(R1(3)*fac6(n))
TL(n)=TL1(n)/TLp

write(16,70)LET(n),TL(n),TL1(n),sigma1(var3,n),sigma2(var3,n),sigma3(var3,n)

end do
do i=1,var3
write(18,90)(e3(i,n),D01(i,n),D02(i,n),n=1,1)
end do
c80 format(3E14.4)
70 format(6E14.4)
90 format(4E14.4)

write(*,*)'Sali del programa’
close(unit=10)
close(15)
close(16)
close(17)
close(18)

close(19)

end program
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