INVESTIGACION REVISTA MEXICANA DE FISICA 55 (5) 354—358 OCTUBRE 2009

Reconstruccbn de dosis a partir del efecto pre-dosis del cuarzo: procedimiento
combinado de dosis aditiva y activa@n multiple

V. Correcher, J.M. Gomez-Ros y A. Delgado
Centro de Investigaciones Enétiras Medioambientales y Tecaglcas,
Av. Complutense 22. Madrid 28040. Efpa
e-mail: v.correcher@ciemat.es; jm.gomezros@ciemat.es; antonio.delgado@ciemat.es

J. Garcia-Guinea
Consejo Superior de Investigaciones Ciéoas,
Museo Nacional de Ciencias Naturales, CB@utérrez Abascal 2. Madrid 28006. Eiji,
e-mail: mcnjg44@mncn.csic.es

Recibido el 29 de agosto de 2008; aceptado el 20 de agosto de 2009

El efecto pre-dosis del pico de termoluminiscencia (TL) de°Cl@el cuarzo da lugar a la utilizaimi de €cnicas muy sensibles para

la estimadbn retrospectiva de dosis bajas. Sin embargo, se pudo observaiauaas de la misma fradm mineral presentaban distintos
cambios de sensibilidad, por lo que se desanati nuevo protocolo de medida basado en el mencionado efecto pre-dosis. Este procedimiento
permite determinar de forma simaiftea: (i) cambios de sensibilidad inducidos por la actra&rmica y (ii) dependencia de lafsd TL con

la dosis, con una secuencia de medida donde se combindtiasas de dosis aditiva (DA) y activaa miltiple (AM). La dosis estimada

se obtiene por interpolamn lo que permite una mayor predcisiy exactitud del resultado.

Descriptores: Termoluminiscencia; cuarzo; efecto pre-dosis; dosis aditiva; adbiwamiltiple.

The pre-dose effect of the 110 thermoluminescence (TL) peak of quartz gives rise to the use of a sensitive technique to estimate of low-level
doses under retrospective conditions. However, one can appreciate how aliquots of quartz, from the same mineral fraction, display different
sensitivities. In this sense, we herein report on a new measurement protocol based on the aforementioned pre-dose effect. Such procedure
includes additive dose (DA) and multiple activation (MA) steps and allows us to determine simultaneously (i) the sensitivity changes induced

by the thermal activation and (ii) the TL dose dependence. This behaviour let us calculate the field accrued dose by interpolation thus
permitting an increase of both precision and accuracy.

Keywords:Thermoluminescence; quartz; pre-dose effect; additive dose; multiple activation.
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1. Introduccion El efecto pre-dosis en cuarzo &sklacionado con los
cambios de sensibilidad observados en el pico de TL de
. - L 110°C como consecuencia de la absércde radiadin ioni-
L?S propledadgs Ium|n|scentes_d_e materialesroes, ff_i_ses zante a temperatura ambiente seguido de un calentamiento
mmer'ales u ob!etos de usp got|d|ano, son dg gran utilidad et[};\pido (conocido como activam trmica) a temperaturas
datacon geobgica, arquedigica y en dosimeta retrospec- normalmente superiores a 5@ El incremento de la sen-

tva [1-3]..La sensibilidad a la radism ionizante .deI cuar - gipilidad es proporcional a la dosis que previamente ha ab-
20, mate_:rlal emplea}do_habltualmente, P_“eP'e variar de Mane&d hido el material [6]. El proceso que tiene lugaadsisa-
S!J?[am"?l qle una cmica a otra en funon (i) de la COMPO- 4o en la informadin obtenida por resonancia de &splec-
sicion qumica del cuarzo y (ii) del proceso de fabridati 4 nicy (RSE) [7] y consiste en una recombiecradiativa

de la ceamica (donde se emplean calentamientos a partir d8
: e electrones, procedentes de centros (GeQcon huecos
800-900C para ladrillos y del orden de 1000-12@en por- H50,)° cuya er?ﬂs’nn dominante. a 380 n(g \gcrsu sensibi-

celanas) [4]. Conviene resaltar que pese a alcanzar estas effad durante el proceso de la pre-dosis. Paralelamente se ori-

peraturas el Si@habitualmen_te_ se_zparado de, .IO.S ladrillos tie'gina una recombina@n electbn-hueco [atrapados en centros
ne estructura cuarzo y no tr|(_j|m|ta (la transrm_lde_fase se (Al0)°] que produce luminiscencia a 470 nm; sin embargo
pro'dupe a 87‘((:),, esto es debido a que el enfnam,ento de Iaesta emigin mantiene constante su sensibilidad, siendo inde-
celamica se ef(_eua Ientamen.te. La Va”eda?' @:mcas lu- endiente del tratamiento de pre-dosis al que la muestra se
miniscentes existentes permite tener la posibilidad de comp laya sometido.

rar, de forma consistente, la evalu@tde la dosis utilizando

procedimientos distintos basados en la respuesta termolumi- En este trabajo se describe un nuevo protocolo de medi-
niscente (TL) de dos de los picos caraidtcos del cuarzo: da basado en el efecto pre-dosis del pico d€C1&n este

el pico de 110C (utilizando el efecto pre-dosis) y el que apa- nuevo procedimiento se combinan lasticas de dosis aditi-
rece a 210C (utilizando la &cnica de la regenerd@ci de la  va (DA) y activacon miltiple (AM) pudiendo determinar, de
sdial en una misma &uota) [5]. forma simuléinea,
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(i) cambios de sensibilidad inducidos por la acti@aci 9635QA. La emigin de las muestras fue registrada utilizan-

térmicay do un filtro azul fabricado por Melles-Griot (FIB002), donde
. . N ) el maximo de transmisin esé situado en 400 +25 -0 nm, su
(i) dependencia de laBal TL con la dosis. FWHM (Full Width at Half Maximum) es 8816 y el mini-
La evaluaddn de la dosis se calcula por interpotatio que MO de transmitancia es del 60 %. Las muestras se molieron
implica una mayor preciéh y exactitud del resultado. cuidadosamente para evitar un posibledfeeno de tribolu-

miniscencia [10]. Las &uotas en cantidades de £@.1mg

se dispusieron sobre planchetas de acero inoxidable para lle-
var a cabo las medidas de TL que se efectuaron en presencia
de nitbgeno gas.

2. Materiales y métodos

Los diez materiales camicos empleados para la realizaci
de este estudio prockah de la zona afectada por el accidente 1
de Chernobyl (ocho muestras, una de Ucrania y siete de R¢:1-

sia) y de Espia (dos muestras). El procedimiento empleadgz; oe procedimiento, y debido a las carast®as intinse-

para la separaoh de la fracan de cuarzo consistien: cas de las muestras de cuarzo, es preciso hacer un estudio
(i) tratamiento me&nico consistente en la molturanide ~ detallado de las propiedades individuales de cada una de las
la muestra y posterior tamizado seleccionando la fracalicuotas empleadas. Para desarrollar este protocolo son ne-
cion correspondiente a un taffmde 90-125:m; y cesarias un imimo de 9 dlcuotas (3 grupos de 3ialotas) y,
por razones fcticas, un raximo de 24 dtuotas (6 grupos
(ii) tratamiento gimico donde la fracéin molturada se su-  de 4), dado que el lector utilizado en este trabajo tiene capa-
merge en HCl 1M durante 30 minutos con el fin decjdad naxima de 24 posiciones. En el trabajo desarrollado se

eliminar la presencia de carbonatos y posteriorment@an utilizado 20 atuotas (5 grupos de 4). La secuencia de
se ataca con HF concentrado (48 %) durante 45 minumedida es muy similar a la descrita por Bailiff [6];

tos para eliminar los aluminosilicatos presentes en la

muestra. (1) Medicion de la sensibilidad inicial (3 del pico
de 110C suministrando una dosis de referengia
(25mGy) y calentamiento posterior hasta 18& una
tasa de calentamiento de@'s.

Protocolo de medida

La composidbn minerabgica de cada una de las diez mues-
tras se caracteriz por difraccon de rayos X empleando
un difracbmetro autoratico Siemens D-5000 con radiéni

CuK,. Los espectros fueron obtenidos desde 2 aZ4en (2) Activacion ttrmica de la d€uota consistente en un ca-
pasos de 0.020cada uno de ellos y 6 s de acumuatide lentamiento apido espéifico para cada tipo de mues-
sdial. Se comprob que las muestras utilizadas en este estu- tra individualmente (55CC).

dio corresponthn a fracciones de cuarzo puro (Fig. 1). L o
Las medidas de luminiscencia se realizaron en un equipo (3) Medicion de la sensibilidad de la muestray Sen las
de TL/OSL automatizado modelo TL-DA-12 desarrollado mismas condiciones que se han descrito en el paso (1).

por Risg National Laboratory de Roskilde, Dinamarca, [8]. (4) Suministro de una dosis de calibrachn (0.25-1Gy) a

Este lector consta de una unidad principal con portamuestras, ! : N
. ! . 0 la muestra y calentamiento posterior hasta°T8para
horno, irradiador provisto de una fuente HSrP’Y cuya g :
borrar la contribuén que ha generado la dosis dada.

tasa de dosis es 0.025 Gy/s calibrada con una fuente gamma
de%°Co en un laboratorio de calibréci de patrones secun- (5) Medida delquenchingo extincbn) por radiadin Sy’

darios [9] y un tubo fotomultiplicador EMI modelo THORN igual que en el paso (1).
(6) Nueva activadin ttrmica en similares condiciones
g a(2).
9 g (7) Medida de la sensibilidad dex§ g, como en (1).
©
3 La diferencia esencial radica en que a cada uno de los 5
grupos se le suministra, de partida, una dosgevia (g ),
\ diferente para cada grupo de 4cabtas, en un rango de O-
Lonelon bt et adeontened e tn bt Lot 1Gy. Ad pues, el protocolo implica dos irradiaciones en con-
0 10 20 30 40 50 60 70 diciones de laboratorio y dos activacionémicas.
. Una vez obtenidas las curvas, se toman los valores de las
Angulo 260

areas de § Sy, Sy’ Y Sy €n un rango de temperatura de
FIGURA 1. Anélisis obtenido por difracon de rayos X de unafrac- £30°C con respecto a la posir del maximo. Asumiendo
cion de ladrillo molturada (reducida a 90-}28) y tratada gimi- que:

camente (HCI 1M y posterior ataque con HF concentrado al 48 %).

(a) la temperatura de activasi trmica es la adecuada,
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(b) el cambio de sensibilidad de la muestra es lineal con laosis tras la primera activari trmica en la muestra C54,
pre-dosis, se aprecia un comportamiento sublineal con la dofpgd
i . ) i de todas las muestras estudiadas. El comportamiento exhibi-
(c) el cambio de sensibilidad por unidad de dosis para I3y, ooy |os valores medios de las muestras se ajusta muy bien
dosis natural y la dosis de calibranison similares; (r=0.9999) a una expresi polibmica con unérmino cua-
(d) los valores de sensibilidad inicial medidos en el labo-dratico negativo. Sin embargo, se puede deducir a la vista de
ratorio son los adecuados y los resultados mostrados en la Fig. 2, que la evohuceal
de la sensibilidad de la muestra con la dosis, tras la prime-
(e) los efectos de cambios de sensibilidad son atribuiblegg activacbn, corresponde probablemente a una exponencial
al cuarzo; la estimadn de la dosis absorbida {l2) se  saturante, aunque la satutise alcanza a dosis muy altas,
obtiene a partir de la exprési descrita por Bailiff [11]  nunca detectadas en el rango de dosis aplicado en este estu-
Ec. (1): dio.
Sn — S, En ambos casos, tanto si se utiliza una exprego-
(28, +8) = Bo+Bc (1)  linbmica o una exponencial saturante, se han obtenido ajus-
tes materaticos con muy buenos coeficientes de corrélaci
aunque los valores obtenidos para cada coeficiente de las
ecuaciones, aszomo el valor del punto de corte con el eje
ge abscisas, vean considerablemente en fuagide la dosis
ggitiva maxima suministrada a la muestiasta es la causa
por la que la estimaén de la dosis por extrapol#@ci no es
fiable y el protocolo de medida aigdescrito se basa en una
evaluacbn de la dosis por interpoldmi.
(1) Cambios de sensibilidad no deseados inducidos duran- A partir de los resultados obtenidos tras la segunda ac-
te la activadbn trmica. tivacion #rmica (cada atuota i€sima en un grupo ha reci-
bido una dosis3; diferente) se define la dependencia de la
(2) En algunas muestras, al aplicar la DA, se observa ungensibilidad con la dosis, para cada grupo por separado. Esta
dependencia no lineal con la dosis. diferencia en el tratamiento entre la primera y segunda acti-
vacion es debida a que en algunas muestras la vanate
la sensibilidad con la dosis se ve afectada por la dosis total
absorbida. Se observa que la var@acen la sensibilidad tras
Despiés de la primera activami ©rmica se determina la segunda activadn termica es inversamente proporcional a
S+ s¢ (donde N sém la dosis absorbida por la muestra an-1a dosis aditiva suministrada (Fig. 3)
tes de llegar al laboratorio§; la dosis aditiva dada al grupo En la Fig. 3 se han representadoicamente tres de
de alcuotas). La segunda dosis suministrada a la mugstra las cinco dosis aditivas suministradas, los otros dos valores
(paso cuarto del procedimiento utilizado en AM [6]), es dife- (Correspondientes en este caso a 0.2 y 0.35Gy) siguen la mis-
rente para cada una de las #abtas del grupo en un rango de Mma tendencia que los mostrados en la Fig. 3. Se aprecia que
0-1Gy. El criterio para la seledm de la dosis; es que el va- |0s valores correspondientes a 0Gy (la dosis aditiva menor)
lor medio de la diferencia de sensibilidad para caftzuata ~ Presentan un mayor incremento en la sensibilidad que los
tras la primera activaén #rmica (Sv+s¢ - S,); €S€ dentro
del rango comprendido por el valor medio de las diferencias

DTL =
SNt — SN/

3. Resultados y discugin

El disdio experimental del nuevo protocolo de medida se h
desarrollado para solventar algunas dificultades encontrad
en el laboratorio al aplicar los&odos de AM y DA por se-
parado:

(3) Variacion de la sensibilidad entreialiotas de la misma
muestra que afecta principalmente a DA.

L ers P . 707 T
de sensibilidad (%- Sy s¢) para cada grupo; & dosis se | BygrarbDen,D f
deter_mina por interpolan a partir de estas variaciones de < | -7, I
sensibilidad. = E‘=1§f$
Por tanto, en qada grupo de cuatr@cad)tgs, se cal.— 2 501 r-0.9999 7
culan valores mediosy¢) con sus respectivas desvia- 2
ciones esindar (by¢) a partir de los cuatro incrementos g 40 -
(Sn+p6-S)i- Cada valor, individualmente, es comparado § | .
con el valor medio para determinar la coherencia del resul-g 307
tado obtenido. A partir de los valores dey obtenidos de > | E
los cinco grupos, cada uno de los cuales congmadiferen- 207
te, se deterr_nina la de_zper_ldenci_a de la sensibilidad con lado g, 04 0.2 0.3 0.4 05 06
sis tras la primera activam trmica. Los valores se obtienen Dosis aditiva (Gy)

tras procesar conjuntamente los datos de todos los grupos. Figura 2. Dependencia de la sensibilidad con la dosis tras la pri-
En la Fig. 2, donde eatrepresentada la variéci de la  mera activadin termica del pico de 1T del cuarzo procedente
sensibilidad del pico de 12C del cuarzo en funbn de la  de la muestra C54 (fradm de 10mm).
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TaBLE |. Dosis acumulada natural calculada en diez muestras procedengeealafectada por el accidente de Chernobyl (8) y de ladrillos

espdioles (2). Las dosis de referencia de los ladrillos rusos y ucranianos ha sido calculada mediante los procedimientos de AM, DAy con el

pico de 210C del cuarzo. Las dosis naturales de los ladrillos Bsles fueron determinadas por AM y pico de 2CQla dosis de referencia

de estos ladrillos se toma a partir de la dosis natural + una dosis simulando la accidental de 500 mGy (suministrada en el laboratorio de

patrones secundarios del CIEMAT).

Muestra Dosis Absorbida (mGy)
Localizacbn Fraccdn (mm) Total Nuevo Protocolo

C42 10 403122 404£20

C54 10 85@-85 720+36

C55 20 18217 210t16

C56 40 17@-8 179+11

C57 10 1846 181+14

C58 10 28516 28313

C59 10 2232 210+12

C60 10 24317 243+15

SPV-01 10 (212+500424 673t16
SPG-01 10 (403+508)36 896+21
—~ 100 4 Sensibilidad/Dependencia con la dosis 0 1,24
i (22 activacion) D= atb e s
B = 104 @a=0,21 //%
S o b=1,52 e
o = e
2 T oal " 0,9996 /g
3 7 rs
o o 0,6 7 //'//
Q (72} 1 e
5 8 04- A
T T T T T T T 0’2 i //E
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4 ] ' ,

-0,1 0,0 0,1 02 03 04 05 0,6
Dosis aditiva inicial (Gy)

Dosis absorbida (Gy)

FIGURA 3. Dependencia de la variari de sensibilidad con la do-
sis total absorbida tras la segunda actiéadermica en la fracéin FIGURA 4. Dosis total (Dv4s¢) estimada a partir de la dosis adi-
de 40mm de la muestra C54. Se han representado tres valores diféiva inicial. La buena linealidad, dada por el coeficiente de corre-
rentes de dosis aditiva inicial (0, 0.25 y 0.5Gy) de los cinco sumi- lacion (r) indica la independencia del factor de calibbacton la
nistrados. dosis. El valor de la pendiente (b) es el inverso del factor de cali-
bracbn; a partir delérmino independiente (a) se puede estimar el
obtenidos para dosis aditivas mayores (siempre teniendo é@lor_ de la dosis de campo acumulada a partir del procedimiento de
cuenta que se comparan los valores obtenidos a partir de uApdida.
misma dosig? de calibraddn). Una de las ventajas que supo-
ne la aplicadn de este @todo es la deteozn de muestras
anbmalas por sus caractsticas luminiscentes y no, como se
hace habitualmente en el caso de la evalraaipartir de una
Unica alcuota, por discrepancias notables en el valor medio
de la estimadin de la dosis. :
, . S sis N+3¢;
Un padmetro importante que afecta a la estirbadie la
dosis y que con el protocolo que age describe se puede (3) los valores de\ y¢ Y
solventar, es el cambio de sensibilidad que en ocasiones se . .
induce entre la primera y la segunda actiGadermica. Para (4) la c_lepevnde'nmg con la dosis calculada tras la segunda
confirmar si se ha producido una variatien la sensibilidad activacbn termica [Ec. (2)].
del material, basta comparar los incrementos que se prodixsi
cen en la skal de TL obtenidos a las mismas dosis en las dos
etapas de activamn trmica. En el protocolo de medida se

obtiene la dosis total absorbida {Qs¢) por interpoladdn,
a partir de:

(1) los resultados de la primera activagj

(2) lavariacbn de la sensibilidad correspondiente a las do-

Dnisa = Fo(Anc), 2
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donde k es una fundn de segundo orden, dependiente de la  En general, se obsd&wna buena correlam entre los re-

dosis, obtenida a partir de los resultados de la segunda actultados obtenidos por el nuevo procedimiento y losaem

vacion termica. Las maximas discrepancias se observaron para las muestras
Las dosis aditivas iniciales se utilizar como dosis de de las localizaciones C54 (donde la dosis calculada con el

calibracbn, por lo que al representar los valores de la dosisiuevo protocolo se subestima en un 13 %) y C55 (la dosis se

estimada absorbida frente a la dosis aditiva dada, es posibé®breestima en un 15 % respecto al valor de referencia).

determinar, por una parte el factor de calibbacpara cada

muestra en particular y por otra parte el valor de N (Fig. 4).

En todas las muestras estudiadas, el comportamiento de ash- Conclusiones

bos valores de dosis (B s¢ ¥ B¢) Se ajusta a una ecuaci

lineal [Ec. (3)] del tipo: Con este procedimiento basado en el efecto pre-dosis del
D B b 3 cuarzo y donde se combinan datos de varimsiatas, se ob-
N+sc =a+b- Ba, ) tiene informaddn sobre la variadin de la sensibilidad de las

donde b es el valor de la pendiente de la recta y que se puedriestras con la dosis y se detectan posibles cambios induci-
interpretar como el factor de conveiside la dosis inicial es- dos por las activacione8rmicas que necesariamente han de
timada por el procedimiento de medida o lo que es lo mism@mplearse en el protocolo de medida. La dependencia de la
el inverso del factor de calibrami. sensibilidad con la dosis permite evaluar, por interpolaci

En la Tabla | se presentan los resultados obtenidos al enfa dosis acumulada por la muestra a partir de las dosis sumi-
plear este procedimiento en 10 muestras de las que se caistradas a las muestras en el laboratorio.
nodan los valores de la dosis acumulada (estimados al apli-
car, de forma individual, lagtnicas de AM, DA y la rege-
neracon de séal del pico de 210C [5]). Las dos muestras Agradecimientos
espdiolas (SPV-01 y SPG-01), a8 antiguas que las rusas y
ucranianas, fueron irradiadas (simulando una dosis accidefFste trabajo ha sido financiado por la CICYT con
tal) en el laboratorio de patrones secundarios del CIEMATel proyecto FIS2007-61823 y CAM (MATERNAS-S-

con una dosis de 500mGy utilizando una fuentéd€s. 0505/MAT/000094).
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