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Introduccion

Los dosimetros termoluminiscentes (TLD) son ampliamente utilizados en aplicaciones
médicas, industriales, monitoreo ambiental, investigaciones en el espacio, etc. donde las
caracteristicas como tamafo pequefio, alta sensibilidad, nimero atomico efectivo cercano al
agua lo hacen de un sistema de deteccidon optimo.

Los TLD son materiales cristalinos que contienen impurezas, del orden de partes por millon,
que pueden asociarse a trampas, centros luminiscentes o ambos, en donde son atrapados los
electrones y huecos liberados durante su exposicion a la radiacion ionizante. Tales portadores
de carga pueden ser liberados de la estructura cristalina mediante calentamiento. La relacion
entre portadores de carga y su liberacion fue establecida en 1945 por Randal-Wilkins. El
TLD mas utilizado es el LiF con dopantes como Mg, Ti, Cu, P.



Una caracteristica importante de los TLD es la eficiencia intrinseca, pues solo una parte de
la dosis absorbida en el TLD es emitida como luz cuando se calienta el material. El cociente
entre la respuesta termoluminiscente (RTL) del TLD por unidad de masa entre la dosis
absorbida en el dosimetro se conoce como eficiencia termoluminiscente intrinseca. Para el
caso del LiF (TLD-100) tal valor es del orden de 0.4%.

La teoria de cavidad de Burlin establece una relacion entre dos medios homogéneos, con
condiciones bien definidas, mediante la cual la dosis medida en un medio puede servir para
determinar la dosis en el otro. Teniendo en cuenta que se pueden realizar mediciones, con un
dosimetro, del kerma en aire en un punto determinado del campo de radiacién bajo las
condiciones establecidas, es posible determinar la dosis recibida en la cavidad de interés.

Actualmente varios grupos de investigacion se dedican a comprender los mecanismos
mediante los cuales las radiaciones ionizantes interaccionan con las estructuras cristalinas de
los TLD para luego relacionar las sefiales obtenidas con la energia depositada en el cristal.
La eficiencia relativa requiere del conocimiento de la respuesta relativa definida como la
RTL por unidad de kerma en aire medida para la radiacion de interés entre el mismo cociente
obtenido para una radiaciéon de referencia.

Para calcular la eficiencia relativa se usa la microdosimetria que investiga el depdsito de la
energia de la radiacion ionizante a nivel microscopico, en objetos de dimensiones que van
desde alrededor de 1 nm a 10 micras. En microdosimetria, se define un volumen de interés
(volumen blanco), donde se consideran los eventos de depdsito de energia por una particula
ionizante. En el dosimetro irradiado la distribucion de la energia depositada en diferentes
volumenes no es uniforme ya que la energia de la radiacion se transfiere a la materia en forma
de eventos discretos espacialmente correlacionados, como ionizaciones y excitaciones. La
energia depositada en el volumen blanco durante un solo evento, normalizada por la masa,
se llama la energia especifica, z, (analogo estocastico de la dosis absorbida) y la normalizada
por la longitud promedio de la cuerda del volumen sensible se llama energia lineal, y. Como
z e y son magnitudes estocasticas, se utilizan las distribuciones de frecuencias y de energia
especifica de un evento simple.

Antecedentes

Si se sigue de manera general la idea de los libros especializados en dosimetria o fisica de
radiaciones, no se esperarian diferencias entre las respuestas energéticas de los TLD
LiF:Mg,Ti y LiF:Mg,Cu,P. Sin embargo, los datos experimentales muestran diferencias en
el intervalo de energia de fotones de 20 a 250 keV, teniéndose que la microdosimétrica brindo
explicaciones coherentes en funcion de la densidad promedio de ionizacion en blancos de 24
micras de espesor.

Para radiacion de baja LET (fotones y electrones), los modelos microdosimétricos han sido
desarrollados y aplicados para calcular la respuesta como funcion de la dosis, la respuesta
como funcion de la energia del haz incidente y la eficiencia relativa de dosimetros TL
(LiF:Mg,Ti) después de su exposicion a rayos X y gamma de diferente calidad, explicando
la discrepancia entre la respuesta medida y calculada de tales detectores.



Se ha visto que disminuir el didmetro del blanco de LiF de 40 a 8 nm produce un incremento
en la energia promedio especifica de 50 a 3040 Gy, pasando de la parte supralineal a la region
de saturacion, donde la energia depositada es perdida en parte en produccion de la sefal TL
disminuyendo la eficiencia relativa. Procedimientos similares pueden aplicarse para predecir
la respuesta en energia del detector LiF:Mg,Ti en un campo de fotones.[1-3]

Para rayos X de baja energia se producen trazas pequefias de electrones que depositan de
manera local una alta dosis lo que conlleva a una respuesta supralineal, que no se ha visto en
LiF:Mg,Ti sensibilizados, donde no se cuenta con respuesta supralineal después de
irradiarlos con rayos gamma a dosis mayores que 1Gy. Al utilizar las curvas medidas de la
RTL como funcion de la dosis para el LiF después de ser irradiado con gammas y los calculos
de dosis locales obtenidas con simulaciones Monte Carlo ha sido posible predecir la
eficiencia relativa para rayos X de diferentes energias.[4]

Motivacion

Varios grupos alrededor del mundo se han dedicado a estudiar la respuesta relativa de los
dosimetros termoluminiscentes irradiados con particulas cargadas pesadas, electrones y
fotones. Encontrando que en caso de las particulas con carga son generadas trayectorias en
la direccion inicial que producen electrones secundarios responsables del depdsito de energia
de manera local. En el caso de los fotones se supone un campo homogéneo que permita
irradiar el volumen completo, para este caso se necesita encontrar un equivalente de la
distribucion radial de dosis utilizada con particulas con carga. En el estudio a niveles
microscopicos se conoce a dicha funcion como la distribucion de frecuencias de energia
especifica. De la literatura consultada se ve claramente que hacen falta estudios en el campo
de la microdosimetria empleando haces de fotones a diferentes energias. Por ello el objetivo
central del trabajo versa sobre la simulacion de materiales termoluminiscentes y su respuesta
a diferentes campos de radiacion ionizante.

Objetivo General

Estudiar la respuesta de dosimetros termoluminiscentes expuestos a rayos X de baja energia,
para entender los procesos microscopicos de interaccion de los fotones con la materia.

Objetivos particulares

1. Calcular la dosis impartida al dosimetro y el kerma en aire en el seno de aire por los haces
de fotones utilizados en el experimento, simulando las condiciones experimentales en las que
se realizaron las medidas.

2. Calcular la respuesta relativa como funcion de la energia efectiva.

3. Calcular la distribucion de energia en las regiones de nm o micras en las que se divide un
dosimetro.



4. Calcular la eficiencia relativa como funcion de la energia usando un modelo
microdosimétrico.

5. Comparar los resultados experimentales con los calculos Monte Carlo para determinar si
el modelo microdosimétrico explica la respuesta y eficiencia relativas para los materiales
dosimétricos estudiados.

Material e infraestructura

Para el desarrollo del proyecto se cuenta con los programas MCNP 4B y PENELOPE basados
en codigo Monte Carlo. Para la parte de la simulacion de la respuesta relativa, se cuenta con
acceso a un servidor del mismo instituto dedicado a la simulacion con varios programas con
codigos Monte Carlo empleando varios nucleos que facilitan la carga de trabajo.
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Discusion general

La mayoria de los dosimetros termoluminiscentes presentan efectos no lineales en su
respuesta termoluminiscente (RTL) como funcién de la dosis como se muestra en la Figura
1 (McKeever 1995). En particular, el dosimetro de fluoruro de litio con impurezas de Mg y
Ti (LiF:Mg,Ti) tiene una region de respuesta lineal, seguida de una supralineal y después de
una sublineal conforme la dosis aumenta.
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Figura 1 Respuesta termoluminscente como funcion de la dosis del LiF:Mg,Ti. La curva
discreta corresponde a una respuesta lineal. Adaptada de (McKeever 1995).

Durante la interaccion de la radiacién ionizante con la materia, los electrones liberados
generan electrones secundarios alrededor de la trayectoria de la radiacion incidente. A la
region en la que se distribuyen los electrones se le denomina traza.

Cuando las dosis son bajas la energia absorbida en el blanco se debe a los electrones
generados en la traza de un solo fotdn en este caso la respuesta es lineal. Al aumentar la dosis
las trazas de los fotones estan mas cerca de manera que a la energia absorbida también
contribuye la energia depositada por electrones liberados en la traza de otros fotones, en este
caso la respuesta es supralineal.

Respuesta y eficiencia relativas

A lo largo del tiempo se han realizado experimentos para analizar el comportamiento de la
respuesta de los dosimetros termoluminiscentes como funcién de la energia efectiva del haz
de rayos X que incide sobre ellos. Para el LiF:Mg,Ti se tiene que en el intervalo de energia
entre 10 y 100 keV es muy notable la dependencia, teniéndose una respuesta relativa maxima
de alrededor de 1.4 a una energia efectiva de ~30 keV.



La respuesta relativa, S"(E), que es la respuesta por unidad de kerma en aire determinada
para el haz de rayos X de energia efectiva Eef dividida por la misma cantidad para una
radiacion de referencia, ref, se determina a partir de la relacion (1).

RTL )

Kaire E 1

(RTL)
Kaire ref
donde RTL es la respuesta termoluminiscente del volumen sensible en la region de respuesta

lineal y Kaire es el kerma en aire en el mismo volumen.

S'(E) =

Para la determinacion de la S"(E) de LiF:Mg, Ti se han utilizado como radiacion de
referencia rayos gamma de Co-60 (Davis 2003) (Gonzalez 2007) (Nunn 2008) (Tedgren
2011), rayos gamma de Cs-137 (Olkob 2006a) (Olkoc 2006b) (Carinou 2008) o rayos X de
4 MV (Das 1996) obtenida en la region de respuesta lineal,

Una aproximacion tedrica de la respuesta relativa se obtiene mediante el cociente de los

coeficientes masicos de absorcion de energia, (“’%) del dosimetro, DTL, y el medio de

interés, aire, para la radiacion X con respecto al cociente obtenido para la radiacién de
referencia ref.
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Dado que el dosimetro no es puntual se puede considerar la atenuacion del haz dentro de él
multiplicando la ecuacion 2 por:

(E)
_1—e{%r

kar =
P

) (p)pTL
DTL

)DTL (pt)prL

Donde p y (pt) pr., SoN la densidad y el espesor masico del DTL

Entonces
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La respuesta relativa simulada con codigos Monte Carlo se determina via el cociente de la
energia absorbida en el dosimetro, Dpy;, Y €l kerma en aire, K,;;-., a partir de

(7). .

(Dpri\
(ﬁ)re f

Wy (E) =

La eficiencia relativa, que es la magnitud que proporciona la respuesta intrinseca del
dosimetro, esta dada por:

RTL
mm=é%ﬁi °

(Dor;)

Experimentalmente se determina a partir de las ecuaciones 1 y 3, obteniendo

ref

_S'(E)
n(E) _.U_’(E) 6

La eficiencia relativa se puede calcular con la convolucién de la respuesta como funcién de
la dosis medida, R(z), para un haz de rayos gamma de 60Co con la funcién de distribucion
por evento como funcidn de la energia especifica, f;(z), obtenida para regiones del orden de
micras o nm, usando (Olkoa 2002):

— [y R@fi ()

F
n(E) = —
ef

— [Rf (2)dz
Zp
donde E y z;ef son las energias especificas promedio por frecuencia para las calidades de
haz de interés y de referencia.

La energia depositada en el volumen blanco durante un solo evento, normalizada por la masa,
se llama la energia especifica, z, (analogo estocastico de la dosis absorbida) y la normalizada
por la longitud promedio de la cuerda del volumen sensible se llama energia lineal, y. Como
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z Yy y son magnitudes estocasticas, se utilizan las funciones de distribucion por evento y por
dosis como funcidn de la energia especifica de un evento simple (Attix 2008).

Las funciones de distribucién por evento y por dosis, d;(z), estan relacionadas mediante
(Kellerer 1975):

di(2) = ZZ:Ffl @) 8

Las funciones de distribucion f;(z) y d,(z) se pueden determinar a través de medidas en
vapor de agua y escalando a densidad 1 g/cm3 o usando cddigos Monte Carlo.

Se utilizan estructuras de dimensiones que van desde alrededor de 10 micras a 10 nm,
definiendo un volumen de interés (volumen blanco), donde se consideran los eventos de
depdsito de energia por una particula ionizante. En el dosimetro irradiado la distribucién de
la energia depositada en diferentes volimenes no es uniforme ya que la energia de la
radiacion se transfiere a la materia en forma de eventos discretos espacialmente
correlacionados, como ionizaciones y excitaciones.

Cddigos Monte Carlo

Con la ventaja de contar con computadoras cada vez mas veloces y con mayor capacidad de
memoria es posible realizar simulaciones con estructuras complejas o con un nimero muy
alto de particulas iniciales, del orden de 2x109, lo que disminuye la incertidumbre en los
registros obtenidos. El codigo Monte Carlo reproduce la fenomenologia de la interaccion del
campo de radiaciones mediante las secciones eficaces diferenciales de interaccion en cada
una de las historias generadas. Los codigos dan seguimiento a cada interaccion, calculando
la energia transferida a los electrones y la absorbida en el medio, la deflexion angular del
proyectil y la generacion de particulas secundarias de las cuales también se registra la
direccién y la energia transferida y absorbida para considerar su contribucion en cada region
del dosimetro. El primer programa utilizado es el MCNP (Monte Carlo Neutron-Transport)
atil en el transporte de fotones, electrones, neutrones y combinaciones de ellos (Briesmeister
2000). El segundo programa implementado es el PENELOPE (Penetration and Energy Loss
of Positrons and Electrons) el cual se enfoca en el transporte de electrones y fotones (Salvat
2008).

Monte Carlo es un cddigo de transporte de propdsito general, de energia continua, de
geometria generalizada y dependiente del tiempo, el cual es acoplado al tratamiento de varias
conjugaciones de particulas.

No resuelve la ecuacion de transporte, en su lugar obtiene informacion del comportamiento
promedio de la particula, siguiéndola desde su inicio en la fuente hasta el fin de su recorrido
en la simulacién.

Proporciona la corriente, el flujo y/o la energia depositada por las particulas en un registro
de salida normalizado por particula inicial.

11



Es de extrema importancia recordar que los intervalos de confianza se refieren
exclusivamente a la precision del cdédigo y NO a la exactitud del resultado comparado con el
valor fisico esperado.

Ponderacion de particula inicial

Si el Monte Carlo simulara exactamente el transporte de la particula desde el punto de vista
fisico, cada historia simulada representaria s6lo una particula fisica con ponderacion unitaria.
Lo que asigna el codigo es una ponderacion W que representa el nimero de particulas de la
fuente.

En lugar de simular W particulas fisicas lo que se hace es simular una historia que represente
esas W particulas. Pudiera entenderse que no es del todo una simulacién exacta, sin embargo,
el sentido de la simulacion se conserva pues cada historia es un promedio estadistico.

El cddigo Monte Carlo tiene dos modelos de interaccion de fotones: simple y detallado.

En el modelo simple no se contempla la dispersién coherente de Thompson, mientras que el
modelo detallado si se toma en cuenta. EI modelo simple esta disefiado, en principio, para
fotones de alta energia, pero no es de utilidad para materiales de alto nimero atémico Z.

Los procesos involucrados son:

Efecto fotoeléctrico: tratado como absorcion pura

Produccidn de pares: el foton desaparece

Proceso Compton: el objetivo es conocer la energia del foton dispersado y el angulo de
dispersion.

En el punto de la colision se registra la energia depositada y la nueva direccion del foton. La
seccion eficaz que toma en cuenta es la dada por Klein-Nishina.

Para el caso de electrones se toma en cuenta el cambio de energia en su trayectoria y se
registra el cambio en energia determinado a partir del poder de frenado. La dispersién angular
es tomada de la relacion Goudsmit-Saunderson.

Radiacion de frenado.

A cada subpaso del electron el cddigo revisa tablas de la probabilidad de produccién de
fotones y determina la generacién de radiacion de frenado. Para los electrones dispersados
por electrones se utiliza la seccion eficaz de Moller.

Para el andlisis del transporte de las particulas secundarias, se requiere que la energia
transferida sea mayor que una energia de corte.

Una vez analizada la probabilidad de generacion de particulas secundarias, se asigna un valor
aleatorio de direccion y se registra en los resultados.
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1.1 Archivos de entrada de PENELOPE y MCNP

Como condicion general, en ambos cddigos es necesario un archivo de entrada que contenga
la informacion geométrica del problema, los materiales a utilizar, la descripcion del término
fuente, los registros de salida y las técnicas de reduccién de varianza.

Determinacion de la funcion R(Z)

Se realiz6 una simulacién MC en la que se calcul6 la distribucion de dosis en el irradiador
GammaBeam del ICN con el codigo MCNP y se compard con medidas en un plano para
determinar las posiciones dentro de la camara de irradiacion del GammaBeam en las que se
colocaron los dosimetros termoluminiscentes con los que se determind la respuesta como
funcion de la dosis medida, R(z) (ecuacion 9), utilizada para obtener la eficiencia relativa
dada por la ecuacion 7 (Leal-Acevedob 2019).

Una vez validado el Monte Carlo se determinaron los tiempos de exposicion y se irradiaron
los dosimetros termoluminiscentes de LiF:Ti,Mg junto con dosimetro Fricke para determinar
la dosis de manera precisa.

La funcion R(Z) obtenida esta dada por:

D
R(Z) = 0.36(1 — e~P/1000) 4+ 0.64 (1 — (1 + ﬁ) e-D/2°°> 9

Respuesta relativa

Para determinarla se utilizé el codigo PENELOPE, se consider6 un paralelepipedo de
LiF:Mg,Ti de 3x3x0.9 mm3 sostenido en aire expuesto a un haz paralelo monoenergético de
fotones. Como primer objetivo del proyecto se obtuvo la energia depositada en cubos con
dimensiones de decenas de nm de arista que fueron simulados mediante celdas unitarias
desplazadas en los 3 ejes coordenados. Para tener un comparativo de los resultados, se
utilizaron los registros de la energia depositada por cubo por fotén [MeV] y la energia
depositada por unidad de masa por cubo por foton [MeV/g] (Briesmeister 2000) (Salvat
2008) para un intervalo de energia que va de 20 keV a 2 MeV.

Como primer paso se calculd la respuesta relativa para compararla con las mediciones
realizadas para TLD-100 (LiF:Mg,Ti).

Después de definir los parametros geométricos y del haz de rayos X en los archivos de entrada
se calcularon la dosis absorbida en el TLD-100 y el kerma en aire para cada calidad de haz,
se obtuvo la respuesta relativa usando la ecuacion 4. Los resultados obtenidos se presentan
en la Figura 2 junto con medidas experimentales y el calculo analitico realizado con la
ecuacion 3.

13
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Figura 2 Respuesta relativa como funcién de la energia del haz de fotones calculada con el
cddigo PENELOPE y con la relacién analitica y medida (Ixquiac-Cabrera 2013).

Funciones de distribucidn por evento

Una vez validada la simulacion se realizo el calculo de las energias lineal y especifica (Leal-
Acevedo 2018) demostrandose que la disminucion de estas al aumentar el tamafio de blanco
desde 20 nm hasta 1 um no sigue un comportamiento geométrico. Esto puede deberse al
efecto de los electrones secundarios que dejan el blanco sin depositar energia en los blancos
més pequefios. En la Figura 3 se presentan las funciones de distribucion por evento, f(z),
obtenidas para tamafios de blanco de 20 y 60 nm utilizadas para calcular la eficiencia relativa
con la ecuacion 7.
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Figura 3 Funciones de distribucion por evento como funcién de la energia especifica para
tamarios de blanco de a) 20 nmy b) 60 nm.

Eficiencia Relativa

La eficiencia relativa (ecuacion 7) se determind a partir de la convolucién de las funciones
de distribucion de dosis obtenidas para cubos de 20, 40 y 60 nm (Figura 3) y la respuesta
como funcion de la dosis (ecuacion 9), no se consider¢ la atenuacion en el dosimetro.

En la Figura 4 se muestran las eficiencias relativas calculadas para tamafios de blanco de 20,
40y 60 nm También se presenta la eficiencia relativa obtenida para un conjunto de medidas
(Ixquiac-Cabrera 2013). Se observa que las medidas concuerdan con los calculos obtenidos
para 20 nm para energias entre 20 y 200 keV.
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Conclusiones

Con respecto a la respuesta relativa las medidas son mayores que los calculos, esto puede
deberse a que en estos s6lo se considera el proceso de interaccion de los fotones y no se toma
en cuenta el del calentamiento de los dosimetros. Los resultados concuerdan con los valores
reportados en la literatura (Davis 2003) (Nunn 2008) (Tedgren 2011).

El codigo MCNP no es el adecuado para realizar simulaciones de geometrias con tamafios
de micras o nandmetros. Esto se debe al tipo de seguimiento que hace el programa a todas
las particulas secundarias que se generan durante la colision de las particulas primarias con
el medio. Como principal desventaja se tiene que la incertidumbre en el valor promedio
reportado de la energia depositada no cumple con las 10 pruebas estadisticas que requiere el
codigo para validar la simulacién. Como desventaja secundaria es que el tiempo de
simulacion es tan grande que la generacion de pseudo nimeros aleatorios dejan de serlo. Lo
anterior ocasiona que no puedan construirse las funciones de distribucion para blancos del
tamafo que se necesitan.

Con el codigo PENELOPE se pudieron obtener las funciones de distribucion en un intervalo

de tamafio entre 90 micras y 20 nanometros, observando que las incertidumbres con mayor
peso se obtienen para energias superiores a los 600 keV del haz primario. Con la variacion
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de las energias de corte, se pudo analizar el deposito de energia solo del haz primario y del
haz primario con los electrones secundarios, 1o que nos permite observar que

Las energias especificas y lineales, obtenidas para los fotones primarios y los electrones
secundarios al mismo tiempo, concuerdan con las reportadas para blancos de agua esféricos
(Villegas 2014). Como se esperaba, las energias especificas y lineales disminuyen con el
tamanio del blanco, pero no siguiendo un comportamiento geomeétrico. Esto puede deberse al
efecto de los electrones secundarios que abandonan el blanco sin depositar energia en los
blancos mas pequefios. Se recomienda analizar mediante el archivo de espacio-fase la
contribucion de las particulas de segunda generacion para comprender como se deposita la
energia en volimenes micro y nano meétricos.

La eficiencia relativa medida concuerda con la calculada para el tamafio de blanco de 20 nm,
esto puede deberse a que la energia especifica es mayor que la obtenida para blancos méas
grandes y a que el intervalo de las energias especificas aumenta conforme disminuye el
tamarfio de blanco como se observa en la Figura 3 de la referencia (Leal-Acevedo 2018).
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The specific and linear energy was calculated in target sizes of 10 pm, 5 um, 1 pm, 60 nm, 40nm
and 20 nm by taking into account the contribution of the primary photon beams and the electrons
generated by them in LiF: Mg, Ti (TLD-100). The simulations were carried out by the code

PENELOPE 2011. Using different histories of primary particles, for each energy beams the mean

Published online: August 6,2018

deposited energy is the same, but to achieve a statistical deviation lower than 1% the value of 10°

was fixed. We find that setting the values C1 = 0.1 C2 = 0.1 and W, = W_ = 50 eV the time of

Keywords:
Specific energy; Linear energy, PENELOPE

simulation decreases around the 25%. The uncertainties (1 SD) in the specific energy increases
with energy for all target sizes and decreases with target size, with values from 1.7 to 94% for 20

code nm and between 0.1 and 0.8% for 10 um. As expected, the specific and linear energies decrease with
target size but not in a geometrical behavior.
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1. Introduction

Inthe 70s Kellerer and Rossi [1, 2, 3] laid the groundwork
fortheICRUtoincludeasbasequantities, thespecificenergy
(z) and linear energy (y) to be used in microscopic structures
size, these quantities correspond to dose and LET in the
macroscopic world. The importance of these magnitudes is
useful in the fields where the size of the structures requires
the determination of the energy deposited in nanometer
volumes. For the physical systems some authors [4, 5]
calculated the specific energy and lineal energy where the
objective is to obtain the frequency distribution for several
sources and spherical water targets. In the last two decades
it has been studied with special interest the capabilities of
several programs using the Monte Carlo code, evaluating
the position of a single interaction and the energy deposited
by the secondary electrons with a lower energy threshold,
regardless of the primary particle beam targets with
micrometer or smaller sizes. This has been done by using
simulations called event-by-event, where the coordinates of
energy transfer and the energy deposited in the event are
obtained [6, 7, 8]. Olko et al. [9] used electron transport
in water vapor of unit density to determine the mean linear
energy and the relative TL efficiency for LiF:Mg,Cu,P
with a target sized of 60 nm and for Al,O,:C with target

sized of 170 nm. The aim of this work is to investigate the
interaction of monoenergetic low energy photons in the
TLD-100 chip using the PENELOPE code, considering the
geometry used in experiments performed to determine the
relative TL response and efficiency of TLD-100 for photons
beams, for different sizes of the target volume.

2. Materials and Methods

In this work we used PENELOPE (version 2011) [10]
where is necessary an input file that holds the geometrical
information of the problem, the material and the energy
and position of the source. In order to keep simple the
simulation we fix the geometry of the TLD chip, thebeam
(point parallel beam using a = 0) and the TLD material
(LiF:Mg, Ti). Tocalculate the specific energy (z) and linear
energy (y) photon energies from 10 to 1250 keV as the
primary beam were used. Toachieve CPE, around the TLD
was placed alayer of PMMA with thickness according to
X-ray beam energy. During this work was analyzed the
behavior of the statistical uncertainty in the absorbed energy
duetodifferent primary histories, from10°to10° primary
particles. The average and maximum specific energy (z) were
obtained in target sizes of 10 pm, 5 pm, 1 pm, 60 nm, 40
nm and 20 nm.
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To determine the values of the elastic scattering T T T
dimensionless parameters C1 and C2, the cutoff energy for 1 :
inelastic collisions for electrons W_and the bremsstrahlung 0 . ¢
. va c

cutoff energy W_, that will be use in the simulation, three
combinations of values were compared to allow us to obtain
the dose and kerma in LiE For dose, the primary photons
generated secondary electrons, which were followed by
the code, while for the kerma, photons deposited on the
first interaction all their energy. The deposited energy as a
function of depth from the source position to the last layer
of PMMA was obrained, which allowed us to analyze the
behavior of the beam in the different layers of materials. For
all the beams the cut-off energies were set up to 100 ¢V for
the case of photons and positrons and 50 eV for electrons,
Cl1 = C2 = 0.1 and the values for W _=W_= 50 eV. The
beam was at the center of the TLD impinging on an arrange
of 1 x 1 x 300 cubes (a raw of 300 cubes in the beam axis)
for 20 nm to 1 pm, 1 x 1 x 180 for the case of 5 um and
1 % 1 % 90 for 10 pm. From the calculation was obtained
the specific energy for each volume size and then, dividing
the energy imparted by the length cord, was calculated the
linear energy.

3. Results

Using different histories of primary particles, for each energy
beam the mean deposited energy is the same, but to achieve
a statistical deviation lower than 1% the value of 10 was
fixed. The statistical difference increases as function of the
energy beam. The values of C1, C2, W _and W analyzed
include the recommendation of the manual that implies
that C1 and C2 have value of 0.1 and W_ and W needs
to be an energy two orders lower than the energy of the
primary beam. In table 1 it is shown the combinations of
values for these parameters for the case of cubes of 60 nm
and a 1250 keV beam. From figure 1 it can be seen that the
variation of those parameters from table 1 do not modify
the absorbed dose in the volume of interest but the time of
simulation decreases around the 25% for the case of C1 =
C2=0.1and \W(x = W”= 50 eV.

Table 1. Values of the mean free path berween hard elastic events,
maximum average fractional energy loss, cutoff energy for inelastic
collisions for electrons and bremsstrahlung cutoff energy used to
optimized the simulacion time.

Cl1 C2 W (eV) W, (eV) Nomenclature
0.1 0.1 12500 12500 a
0.1 0.10 50 50 b
0.2 0.2 0 0 S
0 0 0 0 d

Dose (eV/g)
3

10k o

1 1 1 1 4
0.0 1.0x10*  20x10* 3.0x10* 4.0x10* 50x10° 6.0x10*
Depth (cm)
Figure 1. Dose as a function of depth for cubes of 60 nm and
a 1250 keV beam for the combination of the parameters values
shown in Table 1.

‘The average and the maximum specific energies as a
function of beam energy are shown in figure 2, where for
all target sizes, the maximum specific energy decreases, has
a minimum value at about 70 keV and then increases with
energy and decreases with the size of the target. This behavior
takes place because, although the probability of interaction
decreases with the beam energy, the range of secondary
electrons increases with energy, so it is more probably that
electrons released by higher energy beams in a given volume
deposit their energy into another, increasing the maximum
specific energy. The same behavior is observed for the average
specific energy, except for target sizes greater than 1 mm and
at low energies where Z_ is lower for 10 keV' than forl5
keV due to beam attenuation. The uncertainties (1 SD) in
the specific energy increases with energy for all target sizes
and decreases with target size, with values from 1.7 to 94%
for 20 nm and between 0.1 and 0.8% for 10 mm.

As can be seen in figure 3, the maximum specific energy
decreases rapidly, with target size (TS). The geometrical
behavior is proportional 1/TS3, meanwhile the Z . goes
about 1/TS2.4, this might be because the probability of
secondary electrons scattered away from the incident direction
without depositing energy in the smallest targets. In this
work we calculate the specific energy by taking into account
the contribution of the primary beam and at the same time
the contribution of secondary electrons, as a comparison we
get the same behavior (Z decreases with TS with a power
lower than 3) than that obtained by Olko [11] for the case of
photons of Cs-137 striking spherical water targets.

In figure 4 it is shown the lineal energy decreases a
function of the targer size as seen in calculations in spherical
water targets [11]. The difference between the geometric
behavior (inversely proportional to 21/3) can also be due
to the effect of the secondary electrons that leave the target.
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4. Conclusions

The specific and linear energies, obtained for both the
primary photons and secondary electrons at the same time,
are in good agreement with those reported for spherical

water targets [11].

As expected, the specific and linear

energies decrease with target size but not in a geometrical

behavior. This can be due to the effect of the secondary

clectrons that leave the target without depositing energy in

the smallest targets. It is recommended to analyze by means

of the space-phase file the contribution of second generation

particles to understand the way of how energy is deposited

in micrometric volumes.
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By comparing the data obtained experimentally, the flux density calculations and simulation results using MCNP
we can correlate all the results to ensure that the dose imparted to industrial products is appropriate. We have
characterized the 3 fields of the irradiator to maximize the volume of irradi Per age discrepanci

below 15%, between the data, are due to parameters such as activity per unit length and by comparing line

o

sources (theoretical calculation) and volume sources (simulations). The results allow us to evaluate the dose
uniformity ratio (DUR) in the simulation of material with densities from 0.1 to 1.0 g/cm®.

1. Introduction

The use of cobalt-60 in industrial irradiators is widely accepted in
the field of medical device sterilization, food processing, agriculture,
and research, as a quality control procedure. To establish a suitable
dose range for each product, each country refers to national regulations
and/or international specifications and/or specific studies for a parti-
cular product (George and Pradhan, 2008). A problem faced by all in-
dustrial irradiators is the density of the product to be treated since
deposited dose in the volume of interest depends strongly on this. To
evaluate the absorbed dose nonhomogeneity in the material the dose
uniformity ratio (DUR) which is the ratio of maximum dose to
minimum dose deposited in the same volume is evaluated. This para-
meter depends directly on the arrangement of the material and its
density and nominal activity in the irradiator (Biju et al., 2009).

In industrial irradiators, Co-60 sources are in one plane, that mea-
sures 230 x 211 cm, with a nominal activity range from 280kCi to
5 MCi, which generates a radiation field approximately homogeneous in
the irradiation plane of the material to sterilize. In the simulation of an
industrial irradiator, with coplanar sources, the complexity is only the
number of sources since they are placed side by side and, in many cases,
they have the same activity. In industrial irradiators, according to their
reload configuration, there are DUR values up to approximately 3. For
example, the DUR varies from 1.2 to 1.7 for the irradiator JS-10000 and
from 1.6 to 2.3 for the 2P Pallet in the density range of 0.05-0.4 g/cm®
(Nordion Sotera Health, 2018) which implies that the dose in-
homogeneity in the materials can be up to 230%.

Van Hung and An (2010), Portugal et al., (2010) and Oliveira et al.,

(2000) performed Monte-Carlo simulations of industrial irradiators
(Van Hung and An, 2010) reporting percentage differences between
measured and calculated doses between 3 and 15%.

The design of our facility was intended to meet the research needs of
various disciplines and at the same time provide a semi-industrial ser-
vice, for this reason, the geometry of the rack form an “L-shaped” ir-
radiator, generating 3 different iso-dose rate fields. This arrangement
limits the maximum volume of the product within the irradiation
chamber.

After cobalt-60 replenishment, we measure the dose rate in each
field using radiochromic films and/or Fricke solution to calibrate some
irradiator spots. To make a comparison between experimental data
from the last two replenishments we used the Monte-Carlo code (MC)
MCNP 4A to simulate the irradiator in the same conditions, and when
the results showed good agreement, we simulate different densities. At
the same time, we use the Sievert integral to estimate the photon flux
density for the case of one, two or several sources to compare them to
simulation results with the same cases (George and Pradhan, 2008; Kase
and Nelson, 1972).

In the past, because of the non-standardize product dimensions, the
deposited dose was obtained by extrapolation of experimental data,
making so difficult to evaluate the DUR. For this reason, now we are
using the same box dimensions for all the product, setting all the
variables (length, width, and height), except the density, fixed.

The objective of this work is to compare the measured and calcu-
lated dose rate distributions (analytical and simulation) for the general
source arrangement, determining the optimal irradiation volume, the
maximum density of the material to be irradiated and the DUR.
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Fig. 3. Schematic diagram and cell repeated structure representation.

2. Materials and methods

The GammaBeam 651 PT irradiator is a semi-industrial irradiator
built both for research and to sterilize industrial material. Unlike an
industrial irradiator, it has 9 independent L-shaped modules with two
sources each as shown in Fig. 1, with the sources located between
Y = 23cm and 100 cm. Cobalt-60 pencils are steel cylinders 1 cm dia-
meter by 45 cm long containing therein radioactive material in several
pellets. The modules are separated 4 in and the sources are separated 1
in and do not have the same activity. The axis of the sources is parallel
to the Z axis and its center is located 47 cm from the floor (X-Y plane).
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The original idea is to be able to generate complex fields using different
configurations of the modules that will be placed in the irradiation
position.

The purpose of the irradiator is to achieve a high dose rate near the
sources, where for safety, there are aluminum plates to prevent sources
to come out of their modules and get out of control (AECL, 1986).

The irradiator is designed for low-density products (0.1-0.5 g/cm®)
requiring a dose range from 0.1 to 10 kGy.

There are 18 sources with activities from 55 to 400 TBq, distributed
symmetrically with respect to the vertex, with a total activity of 3.15
PBq. The dose rate at the position where the industrial materials are
irradiated is of the order of 4 kGy/h.

2.1. Experimental dosimetry

Doses at different points were measured with FWT-60 radiochromic
films (Far West Technology®). 120 films were placed, two per position,
in an area of 120 x 130cm? on side A of the irradiator with a se-
paration of 20 cm between each measured point.

The films were irradiated for 3 h and read between 24 and 48 h after
irradiation in a Cary 100 spectrophotometer at a wavelength of 604 nm
in absorption mode to obtain the increase in optical density of the ir-
radiated film with respect to the not irradiated.

The films were calibrated in the irradiator placing them in positions
with dose rates previously determined with Fricke solution exposing
them at doses between 1 and 13 kGy obtaining a linear-quadratic re-
lationship between the increase in optical density and the dose.
Uncertainty in dose measurements is about 10%.

2.2. Monte-Carlo simulation

We define the Co-60 source as two photons with an energy of
1.25MeV per disintegration, instead of a spectrum with two lines of
1.17 and 1.33 MeV due to percental differences between absorbed doses
calculated considering the average energy instead of the two lines are
lower than 1%. We use the Average Energy Deposited in each cell (Tally
x F8) in MeV per photon per cell of interest (Briesmeister, 1997). The
repeated structure lattice of 10 x 10 x 10 cm is shown in Fig. 3 to-
gether with the coordinate system used where X and Y are in the plane
of the floor, perpendicular to the sources and Z corresponds to the
height and is parallel to the sources axes. Side A is parallel to the Y axis.

The material in structure lattice is water, which varies in density
from 0.1 to 1.0 g/cm® The literature reports a density of 0.5 g/cm® as
the maximum value for an acceptable DUR; however, our facility ac-
cepts aqueous material with a density of 1.0 g/cm® with well-estab-
lished dimensions.

Due to the uncertainty of the source’s activities (about 10%) and the
lack of precise geometric details of sources and some irradiator com-
ponents, we cannot reduce this uncertainty making analytical calcula-
tions and simulation data.

2.3. Analytical calculation

For calculating the photon flux density is assumed that the dis-
tribution of radioactive material in the source is homogeneous, not
considering neither a build-up factor nor a self-attenuation process. In
the case of a line source it defines the source intensity per unit length as
S;. [photons/cm s], h as the perpendicular distance from the axis of the
source to the point of interest, y; as the heights and 6; as angles from the
floor to the height as shown in Fig. 2, the photon flux density for
homogeneous linear source is obtained by equation (1) (Kase and
Nelson, 1972).

S pdy S % sec? St

= S T 6= —(6,-6)
4 T 4 LA R sec® € 4rch @
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Fig. 5. Results from a) MCNP simulation and b) analytical calculation in units of MeV/g per photon.

3. Results and discussion
3.1. Comparison between MC and analytical results

As a first case, we varied the radii of a single simulated source to
observe the self-attenuation factor, where the Z axis is 23 cm from the
source parallel to its axis and Z = 0 corresponds to the middle of the
source. Analytical calculation of the photon flux density at a point
against the data obtained with the cylindrical volumetric source si-
mulation show a discrepancy percentage of 4% at source center and 7%
at the ends in the case of a 0.5 cm radius source, see Fig. 4a. As expected
in the case of a 2 cm radius source percentage discrepancy reaches 37%.
We simulated the different thicknesses of the source capsule to see how
the photon flux density is affected. From Fig. 4b, we observe a dis-
crepancy of 6% if it is not considered the steel capsule.

As can be seen in Fig. 5 simulation and analytical calculation of
photon flux density in side A shows the same behavior. The maximum
dose is located at 47 cm from the floor. The elliptical behavior because
the most intense sources, three per side, were placed in modules 2, 3, 4,
6, 7 and 8 to have a greater dose rate and a more homogeneous field.
Analytical calculations values are greater than Monte-Carlo data si-
mulation by 15%. Recall that Sievert integral is solved for the case of a

linear source and in the simulations, we use volumetric sources if cor-
rected for this effect the percentage difference decreases to 7%.

3.2. Comparison b dose rates and simulated

Fig. 6 shows the comparison between FWT-60 film dosimetry in side
A (Fig. 6a) and the dose rate obtained by Monte-Carlo code (Fig. 6b) in
kGy/h observing the same behavior. Dose rate distributions are ellip-
tical as in Fig. 5.

At floor level, measured doses are between 5 and 19% greater than
those simulated with Monte-Carlo, probably due to the dispersion of
primary photons in the floor that are not considered in the simulation.
In general, measured dose rates are lower than that calculated for Z
values between 10 and 90 cm, possibly since in the simulation two steel
structures in the apex of the aluminum walls were not considered so the
attenuation of the photons is lower in the simulation. The average
percentual difference between the measurement and the calculation is
of 12% with a greater difference of 30% for Y = 120cmand Z = 90 cm.

For heights greater than 90 cm measured doses are between 10 and
30% lower than simulated.

It should be noted that the behavior of the other two sides have the
same trend, allowing us to confidently modify parameters such as
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Fig. 7. Iso-dose rates curves are perpendicular to sources in Gy/h.

volume and density of the material to evaluate different dose uni-
formity ratios.

3.3. Comparison between single and double irradiation faces

The advantage to simulate a repeated structure volume allows us to
know the energy deposited by photon per second in each cell, counting
not only the entrance dose in the material but also the behavior of the
deposited dose in every plane within the material. Fig. 7 shows the MC

dose rate in kGy/h in a plane X-Y perpendicular to the sources axis at
the point of maximum dose (Z = 47 cm) as a function of material depth
in the case of a material with a density of l.Og/cmg. In the Fig. 7a, it is
shown the behavior of attenuation within the material assuming one
face irradiated only. When the cycle is complete, i. e. material is rotated
180° with respect to the Z-axis (Fig. 7b), the dose deposited in the
material increases. On the surface, the dose increases between 4 and
18% and in the center of the 48-200% with increasing the value of Y.
Given the above, the material to be sterilized is rotated 180°. When the
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complete cycle is used, the dose on the surface increases between 4 and
18% and in the center from 48 to 200% when increasing the value of Y.
Given the above, the material to be sterilized is rotated 180°.

3.4. Dose uniformity ratio

The advantage of understanding previous simulations become im-
portant when calculating the dose uniformity ratio, which will allow us
to define the useful regions of the irradiator to ensure dose uniformity
requested by customers. While the theoretical value of DUR is unity,
industrial irradiators work with values between 1.5 and 3. Considering
this DUR range, results allow us to establish that the maximum di-
mensions of the irradiation region are 80c¢m in height (from
Z =0-80cm), 100cm in width (from Y =0 to 100) and 40 cm in
thickness (X = —40 to 0 cm). If dimensions greater than established are
used we can obtain a DUR greater than 7 and 20 for densities of 0.1 g/
em® and 1.0 g/em?®, respectively.

The density of 0.5 g/cm® is taken as the maximum upper limit to
provide an optimum irradiation service.

4. Conclusions

In the case of caleulating photon flux density is necessary to con-
sider the case of volume sources, not just linear attenuation using self-
attenuation values in the Sievert integrals.

In the irradiation area determined in the YZ plane, for values of DUR
between 1.5 and 3 and densities lower than or equal to 0.5 g/cm®, the
percentual difference varies between 1 and 20% with the greatest dif-
ference near the vertex of the irradiator with an average value of 9%.
Given the complexity of our irradiator and considering that the differ-
ence between the measured and simulated doses for industrial irra-
diators is up to 15%, we consider that the MC calculation is adequate
and meets the needs of the irradiator to determine the irradiation time
required for each product as a function of its density. In addition,
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absorbed doses in the material are verified experimentally and the
clients verify that their products pass the quality control with respect to
the microbial count.

The differences found between the dose rates measured and calcu-
lated with Monte-Carlo simulation may be because the simulation did
not include iron components, generating greater values than those re-
sults obtained by measurements. However, the behavior is the same
allowing us to ensure that phenomenology is preserved.

Based on results obtained, the geometry of the Monte-Carlo simu-
lation is being improved considering steel structures in the apex of the
aluminum walls, with which it is expected that the discrepancies be-
tween the measured and MC calculated doses will be reduced because
the calculated doses will be lower due to attenuation in steel structures.
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