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Streszczenie

Jednym z najbardziej rewolucyjnych osiggni¢¢ ostatnich lat w dziedzinie dozymetrii
luminescencyjnej bylo przedstawienie przez firm¢ Landauer fluorescencyjnych detektorow
Sladow czastek jadrowych (FNTD) z krysztatow tlenku glinu (Al203:C,Mg). Technika ta
wykorzystuje fotoluminescencje centrow barwnych, ktore wytwarzane sg w materiale detektora
w wyniku oddziatywania z promieniowaniem jonizujagcym. Wzbudzenie tych centrow §wiatlem
0 odpowiedniej dtugosci fali pozwala na obserwacj¢ $ladow pojedynczych czastek przy

zastosowaniu mikroskopu fluorescencyjnego.

Przez dlugi czas tlenek glinu byl jedynym materialem z powodzeniem stosowanym jako FNTD.
Dopiero niedawno zesp6t naukowcoéOw z Instytutu Fizyki Jadrowej PAN w Krakowie byt
W stanie uzyska¢ wysokiej jakosci obrazy mikroskopowe z uzyciem krysztalow fluorku litu
(LiF). Chociaz technika ta ma ogromny potencjat, a detektory FNTD z powodzeniem zostaly
wykorzystane do obrazowania $ladéw takich czastek jak czastki alfa, jony oraz elektrony,

dalszy rozwoj metodyki pomiaru oraz analizy jest niezbedny.

W ramach rozprawy doktorskiej opracowano metodyke umozliwiajacg ilosciowa analizg
I porownywanie ze sobg Sladow czastek jadrowych zmierzonych dla obrazéw zarejestrowanych
w roznych warunkach. Opracowano formuly korekcyjne pozwalajace na uniezaleznienie
jasnos$ci §ladow od takich parametrow, jak gleboko$¢ w krysztale, na ktorej prowadzony jest

pomiar oraz czas akwizycji.

Druga cz¢s$¢ pracy skupiala si¢ na badaniu efektéw temperaturowych wystepujacych we fluorku
litu 1 probie wykorzystania ich w celu zwigkszenia mozliwosci pomiarowych
fluorescencyjnych detektorow sladow czastek jadrowych z LiF. Niski stosunek sygnatu do tta
jest jedng z najwigkszych przeszkod utrudniajgcych dalszy rozwdj techniki FNTD. Wykazano,
ze zastosowanie odpowiedniego procesu grzania dla wczesniej napromienionych detektorow

moze prowadzi¢ do zwigkszenia sygnatu fotoluminescencji.

Prowadzenie pomiarow w podwyzszonych temperaturach (z zakresu od 60 do 100°C)
pozwolito po raz pierwszy na rejestracj¢ obrazow mikroskopowych $ladow czastek alfa

w zielonym zakresie widma emisyjnego.

Za najwigksze osiagniecie pracy mozna uzna¢ odkrycie efektu wzmocnienia jasnosci sladow

w wyniku wygrzewania detektorow do temperatury z zakresu 200°C — 300°C. Wzmocnienie,



a takze szeroko$¢ warstwy powierzchniowej, w ktorej efekt wystepuje, zalezy od procesu
grzania wysokotemperaturowego (temperatura 840°C), ktory stosowany jest standardowo
podczas preparatyki probek. Dzieki optymalizacji tych dwdch procesow grzania mozliwe byto
osiggniecie az czterokrotnego wzmocnienia jasnosci obserwowanych sladow. Zjawisko to jest
niezwykle obiecujace i moze prowadzi¢ do zwigkszenia mozliwosci pomiarowych metody
FNTD. Dodatkowo procedura grzania jest szybka i fatwa, co sprawia, ze mozne zosta¢ bez

problemu wprowadzona do standardowej metodyki pomiaru.



Abstract

One of the most revolutionary achievements in the field of luminescence dosimetry in recent
years was the introduction of Fluorescent Nuclear Track Detectors (FNTDs) from aluminum
oxide (Al203:C,Mg) crystals by the scientist from Landauer. This technique exploits the
photoluminescence of color centers which are produced in the material as a result of interaction
with ionizing radiation. Such centers, when excited by light of an appropriate wavelength, emit
photons which make it possible to see the tracks of single particles while using a fluorescence
microscope. For a long time, aluminum oxide was the only material successfully used as FNTD.
Only recently, a team of scientists from the Institute of Nuclear Physics Polish Academy of
Sciences in Krakéw was able to obtain high-quality microscopic images using lithium fluoride
(LiF) crystals. Although this technique has great potential, and FNTD detectors have been
successfully used to image traces of particles such as alpha particles, ions and electrons, further

development of measurement methodology and image analysis is necessary.

Within this doctoral dissertation, a methodology was developed to enable quantitative analysis
and comparison of nuclear particle tracks measured for images acquired under different
conditions. Correction formulas have been developed to make the brightness of the tracks
independent of such parameters as the depth in the crystal at which the measurement is carried

out and the acquisition time.

The second part of the work focused on the study of temperature effects occurring in lithium
fluoride in an attempt to use them to increase the measurement capabilities of fluorescent
nuclear track detectors based on LiF. The low signal-to-noise ratio is one of the biggest
obstacles hindering the further development of the FNTD technique. Within the conducted
studies it has been shown that the usage of an appropriate heating process after prior irradiation

of FNTD detectors can lead to an increase in the photoluminescence signal.

Performing measurements at elevated temperatures (from 60 to 100 °C) allowed, for the first
time, to acquire microscopic images of alpha particles tracks in the green range of the emission

spectrum.

The discovery of the effect of track intensity enhancement after heating of the detectors to the
temperature ranging from 200 to 300 °C can be considered the greatest achievement of this
doctoral dissertation. The strength of the effect as well as the width of the surface layer in which

the effect occurs depends on the high-temperature heating process (temperature of 840°C),



which is routinely used during sample preparation. Thanks to the optimization of these two
heating processes, it was possible to achieve a four-time increase in the brightness of the
observed tracks. This phenomenon is extremely promising and may lead to an increase in the
measurement capabilities of the FNTD method. In addition, the heating procedure is quick and

easy, which means that it can be easily introduced into the standard measurement methodology.
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Wykaz skrotow

FNTD Fluorescencyjny detektor §ladow czastek jadrowych (ang. Fluorescent
Nuclear Track Detector)

HIMAC Heavy lon Medical Accelerator in Chiba

HIT Heidelberg lon-Beam Therapy Center

IFJ PAN Instytut Fizyki Jadrowej Polskiej Akademii Nauk
LET Liniowy przekaz energii (ang. Linear Energy Transfer)
LUT Lookup table

MIP Projekcja maksymalnej intensywnos$ci (Maximum Intensity Projection)
OSL Optycznie stymulowana luminescencja

PL Fotoluminescencja

RPL Radiofotoluminescencja

TL Termoluminescencja

TLD Detektor termoluminescencyjny






1. Wstep

1.1. Wprowadzenie

Promieniowanie jonizujace towarzyszy cztowiekowi od poczatkdéw jego istnienia. Wsrod
naturalnych jego zrodel mozna wymieni¢ pierwiastki promieniotworcze wystepujace
w skorupie ziemskiej, glebie czy w innych organizmach zywych, a takze promieniowanie
kosmiczne. Wraz z rozwojem technologii ludzie coraz czgéciej wykorzystuja promieniowanie
jonizujace takze do wilasnych celow. Wsérod najwazniejszych obszaréw jego zastosowan
Z pewnos$cig nalezy wymieni¢ medycyne. Promieniowanie jonizujgce wykorzystywane jest
obecnie w diagnostyce (rentgenodiagnostyka, tomografia, scyntygrafia), radiologii zabiegowej,
jak i w radioterapii. Inne obszary, w ktorych wykorzystuje si¢ promieniowanie jonizujgce to
m.in. energetyka, liczne galezie przemyshu, geologia, czy ochrona $rodowiska. Mimo
niewatpliwych zalet, jakie ptyna ze stosowania promieniowania jonizujacego, nalezy pamietac,
ze nadmierna ekspozycja moze nie$¢ ze sobg negatywne skutki dla zdrowia i zycia cztowieka.
Wszechobecne wykorzystanie sztucznych zrédel promieniowania jonizujacego daje wobec
tego motywacje¢ do wprowadzania nowych, iulepszania juz istniejacych, metod jego

wykrywania, mierzenia oraz obrazowania.

Wsrdd licznych metod detekcji  promieniowania jonizujacego wykorzystywanych we
wspolczesnej dozymetrii 1 ochronie radiologicznej jednymi z najpopularniejszych sa metody
oparte na zjawisku luminescencji. Stowo ,,Juminescencja” zostato po raz pierwszy uzyte przez
niemieckiego fizyka Eilharda Wiedemanna w roku 1888 [1] aby opisa¢ proces emisji §wiatta
spowodowany czynnikami innymi niz podgrzanie materiatu do wysokiej temperatury. Zjawiska
luminescencyjne obserwowane byty jednak duzo wczesniej. Juz w 1603 roku wtoski alchemik
Vincenzo Cascariolo podczas proby wytworzenia ztota w wyniku podgrzania brytek barytu
zauwazyl emisj¢ Swiatta widzialnego [2]. W roku 1663 Robert Boyle zaobserwowat i opisat
$wiecenie diamentu podgrzanego do temperatury ciata czlowieka [3]. Od tego czasu
wystepowanie réznych typow luminescencji wykryto w niezliczonych materiatach, zar6wno
wystepujacych naturalnie, jak 1 wytwarzanych przez cztowieka. Obecnie detektory oparte na
termoluminescencji, optycznie stymulowanej luminescencji oraz radiofotoluminescencji sa
wykorzystywane na calym §wiecie w celu monitorowania poziomu narazenia 0osob pracujacych

Z promieniowaniem jonizujacym.



Jednym z najbardziej rewolucyjnych osiggni¢¢ ostatnich lat w dziedzinie dozymetrii
luminescencyjnej byto przedstawienie przez naukowcow z firmy Landauer nowego rodzaju
detektorow z krysztalow tlenku glinu domieszkowanego weglem i magnezem (Al203:C,Mg)
nazwanych fluorescencyjnymi detektorami $ladow czastek jadrowych (ang. Fluorescent
Nuclear Track Detector, FNTD) [4], [5]. Zasada ich dziatania opiera si¢ na fotoluminescencji
centrow barwnych wytwarzanych w krysztalach pod wplywem dzialania promieniowania
jonizujacego. Wzbudzenie powstalych w ten sposob centréw barwnych $wiattem
0 odpowiedniej dtugosci fali pozwala na obserwacj¢ sladow pojedynczych czastek jadrowych
dzigki uzyciu mikroskopu fluorescencyjnego. Tym, co wyr6znia detektory FNTD sposrod
wczesniej stosowanych detektorow $ladowych, takich jak np. emulsje jadrowe, jest brak
koniecznos$ci stosowania skomplikowanej obrobki chemicznej po ekspozycji, a takze
mozliwo$¢ wielokrotnego wykorzystania jednego detektora. Przez ponad 10 lat tlenek glinu
pozostawat jedynym materialem z powodzeniem stosowanym jako FNTD. Dopiero niedawno
zespot naukowcow z Instytutu Fizyki Jadrowej Polskiej Akademii Nauk w Krakowie (IFJ
PAN) byt w stanie uzyska¢ wysokiej jakosci obrazy mikroskopowe z uzyciem krysztatow
fluorku litu (LiF) [6]. Co wigcej, obrazy te zarejestrowane zostaty przy uzyciu mikroskopu
szerokiego pola, znacznie tanszego ipowszechniej dostepnego niz dotychczas

wykorzystywany mikroskop konfokalny.

Fluorek litu jest jednym z najbardziej znanych materiatéw optycznych i luminescencyjnych.
Pierwsze prace prowadzace do wykorzystania tego materiatu w celu detekcji promieniowania
jonizujacego rozpoczely sie juz w latach 40-tych ubieglego wieku [7]. Obecnie detektory
termoluminescencyjne (TLD) oparte na fluorku litu domieszkowanym magnezem i tytanem
(LiF:Mg,Ti) oraz magnezem, miedzig i fosforem (LiF:Mg,Cu,P) naleza do najczesciej
stosowanych detektor6w w dozymetrii promieniowania jonizujacego. Tym, co wyrdznia
fluorek litu w perspektywie wykorzystania tego materiatu jako detektora FNTD, jest fakt, ze
jedynie stosujagc promieniowanie jonizujace mozna wytworzy¢ W nim centra barwne [8].
Chociaz technika fluorescencyjnej detekcji Sladow czgstek jadrowych z wykorzystaniem
krysztalow LiF rozwijana jest dopiero od kilku lat, jej potencjat jest niezaprzeczalny. Z jej
pomoca udato si¢ z powodzeniem zarejestrowac slady jondow takich jak hel, neon, krzem czy
zelazo [9]. Detektory te moga takze by¢ uzywane do detekcji i pomiarow dawek
promieniowania neutronowego [10] lub do okreSlenia energii czastek alfa oddziatujacych
z krysztatem [11]. Jednym z najbardziej obiecujacych zastosowan detektorow FNTD z LiF jest

ich wykorzystanie do rejestrowania i1 obrazowania sladow promieniowania kosmicznego.



Liczne perspektywy wykorzystania detektorow FNTD daja motywacje do dalszego rozwoju tej
metody, w tym optymalizacji i usystematyzowania odczytu i analizy rejestrowanych obrazoéw
mikroskopowych. Obecnie, mimo mozliwosci obrazowania §ladéow wielu réznych rodzajow
czastek jadrowych o roznych energiach, uzyskanie ilosciowych informacji na temat pola
promieniowania nie jest mozliwe. Dalszy rozwoj tej techniki utrudnia takze w znacznym
stopniu niski stosunek sygnatu do szumu. Zwigkszenie sygnalu fotoluminescencji (PL)
pochodzacego od $ladow czastek jest niezwykle wazne, poniewaz mogloby pozwoli¢ na
rozwini¢gcie nowych zastosowan detektorow FNTD. Jednym 2z nich jest rejestracja

wysokoenergetycznych §ladéw protonow, ktore wykorzystywane sa w radioterapii.

1.2. Cel pracy

Ogodlnym celem niniejszej pracy byt dalszy rozwoj opracowanej w Instytucie Fizyki Jadrowej
PAN w Krakowie metody pomiaru z zastosowaniem fluorescencyjnych detektorow sladow
czastek jadrowych z krysztatow LiF. Jego realizacja odbywata si¢ na dwa sposoby: poprzez
optymalizacje procesu rejestracji oraz analizy obrazoéw mikroskopowych, oraz przez prébe
wykorzystania efektow temperaturowych wystepujacych w LiF w celu zwigkszenia

rejestrowanego sygnatu PL.

Glownym celem pierwszej czeSci pracy bylo opracowanie metodyki umozliwiajacej
iloSciowa analize¢ i porownywanie mikroskopowych obrazéw sladow czastek, nawet gdy
warunki napromieniania lub rejestracji obrazow byly roézne. Intensywnos¢
fotoluminescencji oraz jasno$¢ obserwowanych $ladow dostarcza szeregu informacji na temat
czastek, ktore oddziatujg z materialem detektora (takich jak liniowy przekaz energii, LET), co
moze umozliwi¢ ich identyfikacje. Niestety, na rejestrowany sygnat luminescencyjny, poza
wlasciwo$ciami czastek, ma takze wplyw szereg czynnikow zwigzanych z warunkami
napromieniania i rejestracji obrazow. Do najwazniejszych z nich zaliczy¢ mozna czas pomigdzy
zakonczeniem napromieniania a rozpoczeciem pomiaru, gigbokos$¢ pod powierzchnig probki,
na ktorej prowadzone sg obserwacje mikroskopowe, czas ekspozycji na $wiatto niebieskie
podczas akwizycji oraz moc wykorzystywanego oswietlacza. Rowniez kat, pod ktorym czastki
padaja na krysztal, moze mie¢ istotne znaczenie w kontek$cie pomiaru jasnosci §ladow. Prace
skupialy si¢ na badaniu wptywu wybranych parametréw pomiaru na jasno$¢ obserwowanych

sladow 1 wprowadzeniu odpowiednich procedur lub wspotczynnikow poprawkowych



majacych na celu uniezaleznienie otrzymywanych wartosci od warunkow, w jakich

wykonywane sa napromieniania i prowadzone sg pomiary.

Celem drugiej czesci pracy bylo zbadanie efektéw temperaturowych we fluorku litu, pod
katem ich wykorzystania do zwi¢kszenia mozliwosci pomiarowych fluorescencyjnych
detektorow sladowych. Mimo iz LiF jest materialem badanym od dziesigcioleci, w wiedzy na
jego temat nadal wystepuja pewne luki. Jedng z nich jest wptyw temperatury na koncentracje
i fotoluminescencje centrow barwnych. Temperatura moze mie¢ wptyw zar6wno na ksztatt
widma fotoluminescencji LiF, jak i na jej intensywno$¢. Chociaz wiadomym jest, ze takie
zalezno$ci wystepuja, stosunkowo nieliczne publikowane na ten temat prace podaja czgsto
sprzeczne ze sobg wyniki. Dodatkowo skupiajg sie one tylko na efektach wystepujacych po
napromienianiu duzymi dawkami promieniowania. W przypadku techniki FNTD fluencje
czastek muszg by¢ na tyle mate, zeby mozliwe byto obserwowanie pojedynczych §ladow. Przy

tak niskich dawkach efekty wystepujace w wyniku wygrzewania moga by¢ zupehie inne.

W niniejszej pracy podjeto sie przeprowadzenia badan nad wplywem wygrzewania detektorow
FNTD z LiF po napromienianiu. Badania prowadzone byly zaréwno dla niskich, jak i wysokich
dawek promieniowania jonizujacego i obejmowaly zardwno pomiary widm emisyjnych
i absorpcyjnych, jak i analize¢ obrazow mikroskopowych. Gtéwng motywacja przeprowadzenia
wyzej wymienionych badan byta perspektywa wykorzystania efektow temperaturowych
w standardowych pomiarach z detektorami FNTD. Aby bylo to mozliwe, opracowano
odpowiednie procedury grzania pozwalajace na uzyskanie jak najwigkszego wzmocnienia
sygnatu PL. Zbadano takze trwalo$§¢ obserwowanych efektoéw oraz ich zalezno$¢ od

indywidualnych wlasnos$ci poszczeg6dlnych krysztatow i detektorow.

Wiyniki pracy opisano tacznie w 7 rozdziatach. Rozdziat 2 stanowi oparty na literaturze opis
oddzialywania promieniowania jonizujacego z materia, a takze dziatania i1 zastosowania
detektorow pasywnych promieniowania jonizujacego. Szczegdlng uwage poswigcono
detektorom luminescencyjnym i detektorom $§ladowym, ktorych wihasciwosci taczg w sobie
fluorescencyjne detektory sladow czastek jadrowych, ktore wykorzystywane byly w pracy.
W rozdziale 3 opisane zostaly techniki, aparatura oraz materialy wykorzystane w ramach
prowadzonych badan. Rozdziaty 4 — 6 stanowig gtdéwna czes$¢ pracy, przedstawiajaca wyniki
wlasnych badan. Rozdzial 4 to opis badan prowadzonych w celu optymalizacji metody
pomiarowe] oraz umozliwienia wspdlnej analizy obrazéw rejestrowanych w réznych

warunkach. W rozdziale 5 i 6 skupiono si¢ na opisie efektow temperaturowych obserwowanych



we fluorku litu oraz ich wykorzystania w celu zwigkszenia sygnatu PL detektoréw FNTD z LIF.
W rozdziale 7 podsumowane zostaty najwazniejsze osiagni¢cia uzyskane w trakcie realizacji

opisanych badan, a takze przedstawione zostaty perspektywy dalszych prac badawczych.



2. Detektory promieniowania jonizujacego

2.1. Promieniowanie jonizujgce i jego oddzialywanie z materig

Mianem promieniowania jonizujacego okresla si¢ promieniowanie korpuskularne lub
elektromagnetyczne posiadajgce bezposrednia lub posrednig zdolno$¢ do jonizacji osrodka,
przez ktory przechodzi. Do promieniowania bezposrednio jonizujacego zalicza si¢
promieniowanie alfa, beta, strumienie protonéw oraz jondéw. Ws$réd promieniowania
jonizujgcego posrednio wyrdznia si¢ promieniowania X 1 gamma, a takze strumienie
neutronow. Poszczegolne rodzaje promieniowania wykazujg rézne mechanizmy oddzialywania
z materig [12]. Ponizej omowione zostaly najbardziej powszechne rodzaje promieniowania

jonizujacego.

Cigzkie czastki natadowane — do cigzkich czastek natadowanych zalicza si¢ m.in. protony lub

czgstki alfa. Czastki te, przechodzac przez materiat o$rodka, oddziatuja z nim gltoéwnie za
posrednictwem sity kulombowskiej. Dzigki niej czastka posiadajaca dodatki tadunek
elektryczny oraz elektrony atoméw osrodka majgce tadunek ujemny wzajemnie si¢ przyciagaja.
Przechodzac przez material, cigzka czastka natladowana oddziatuje z licznymi elektronami,
powodujac najczesciej jonizacje, ale takze wzbudzenie atoméw osrodka [13]. Czesto zdarza
si¢, ze energia przekazana przez czastke naladowang do wybitego elektronu jest na tyle duza,
ze umozliwia mu jonizacje¢ kolejnych atomow. Elektrony takie nazywane sg elektronami delta.
Ciezkie czastki natadowane moga takze przekazywac swoja energie w wyniku elastycznych
zderzen z jadrami atomowymi, jednak procesy te s3a znacznie rzadsze. Ze wzgledu na duza
roznice miedzy masg cig¢zkich czastek naladowanych a masg elektronow, z ktorymi oddziatuja,
w wyniku pojedynczych zderzen przekazuja one jedynie niewielka cze$¢ swojej energii.
Zmiany kierunku czastki wywolane takimi zderzeniami sa bardzo mate. W wyniku tego ci¢zkie
czastki natadowane poruszaja si¢ w zasadzie po linii prostej, a zmiana ich kierunku moze
nastgpi¢ jedynie w wyniku zderzen z jgdrami atomowymi. Taki sposob oddziatywania z materig
sprawia, ze ci¢zkie czastki natadowane majg okreslony zasigg, ktory zalezy od energii czastki,

a takze od wlasciwosci materiatu.

Czastki beta — czyli elektrony lub pozytony emitowane z jadra atomowego, tak jak cigezkie
czgstki natadowane, mogg oddziatywacé z elektronami atomowymi, powodujgc jonizacje
I ekscytacje. Poniewaz jednak masa spoczynkowa czastek beta jest taka sama jak masa

elektronow, z ktérymi oddziatuja, w wyniku takich zdarzen czastki tracg znacznie wigksza
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czg$¢ swojej energii 1 zmieniaja kierunek ruchu. Czastki beta moga takze rozpraszaé si¢
sprezyscie na jadrach atomowych, co rowniez powoduje zmiang ich kierunku. W wyniku tych
zjawisk tor czgstek beta jest wielokrotnie zakrzywiony w wielu roznych kierunkach.
Uniemozliwia to wyznaczenie okreslonego zasiegu czastki o danej energii, co mozliwe jest dla
cigzkich czastek natadowanych. Lekkie czastki natadowane, takie jak elektrony i pozytony,
moga takze traci¢ swoja energic w wyniku emisji promieniowania elektromagnetycznego
tzw. promieniowania hamowania. Jego emisja zwigzana jest z wytracaniem energii Kinetycznej

czgstek beta w wyniku oddziatywania z jgdrami i elektronami atomowymi [14].

Promieniowanie X i gamma — oddziatywanie tego promieniowania z materig opiera si¢ gtownie

na wytworzeniu wtornych czastek natadowanych takich jak elektrony. To interakcja tych
czastek z o$rodkiem powoduje jego jonizacje i ekscytacje. Oddziatywanie fotonow z materia
| wytworzenie czastek wtornych zachodzi glownie w wyniku nastepujacych zjawisk

fizycznych:

- zjawiska Comptona polegajacego na niekoherentnym rozpraszaniu na elektronach

walencyjnych;

- efektu fotoelektrycznego;

- koherentnego rozpraszania na jadrach i elektronach powtok wewnetrznych;
- tworzenia par elektronowo-pozytonowych [15].

Neutrony — neutrony, podobnie jak fotony, nie posiadaja bezposredniej zdolnosci do jonizacji
osrodka, przez ktory przechodza. Przekaz energii jest mozliwy za posrednictwem wtérnych
czastek natadowanych. Neutrony oddziatujg gldéwnie z jadrami atomowymi. W wyniku tych
oddzialywan neutron moze zosta¢ rozproszony sprezyscie (z zachowaniem catkowitej energii
kinetycznej uktadu) lub niesprezyscie (W wyniku reakcji jadra z neutronem zachodzi emisja
kwantu gamma). Neutrony mogg takze bra¢ udziat w reakcjach jadrowych prowadzacych do
powstania cigzkich czastek naladowanych takich jak protony czy czastki alfa, a takze
powodowaé reakcje rozszczepienia niektorych jader ciezkich. Kolejnym prawdopodobnym
zjawiskiem jest radiacyjny wychwyt neutronu, polegajacy na absorpcji neutronu przez jadro

I emisji jednego lub kilku fotonow, ktore nastgpnie oddziatuja z osrodkiem [15].



2.2. Podzial detektorow promieniowania jonizujacego

Detektorami nazywamy urzadzenia shizagce do wykrywania i mierzenia poziomu
promieniowania jonizujacego. Detekcja promieniowania jonizujacego jest mozliwa dzieki

oddzialywaniu promieniowania z materiatlem detektora [16].
Detektory mozemy podzieli¢ na dwie bardzo szerokie kategorie:

- detektory aktywne, ktore wymagaja zrodla zasilania do pracy. Pozwalajg one na uzyskanie
wyniku w czasie rzeczywistym. Do detektorow aktywnych nalezg m.in. detektory gazowe
(komory jonizacyjne, liczniki proporcjonalne, liczniki Geigera-Miillera), liczniki scyntylacyjne

I detektory potprzewodnikowe.

- detektory pasywne (bierne), nie wymagaja zrodla zasilania. Sygnat jest akumulowany
W materiale detektora przez caty czas jego uzytkowania. Nastepnie, po odpowiedniej obrobee
lub wzbudzeniu detektora, sygnat ten moze zostaé¢ odczytany [17]. Do detektoréw pasywnych
nalezg m.in. emulsje jadrowe, klisze rentgenowskie, dielektryczne detektory $ladowe oraz
detektory chemiczne. Bardzo wazng grupa detektoréw zaliczajaca si¢ do detektorow

pasywnych sa detektory luminescencyjne.

2.3. Dawkomierze luminescencyjne

Luminescencj¢ definiuje si¢ jako emisje promieniowania elektromagnetycznego o nat¢zeniu
wigkszym niz natezenie promieniowania cieplnego w danej temperaturze oraz czasie trwania
dhluzszym od okresu emitowanej fali §wietlnej [18]. Whasnosci luminescencyjne wykazuje
szereg substancji organicznych i nieorganicznych zaréwno wystgpujacych naturalnie, jak
I wytwarzanych  syntetycznie. W  zalezno$ci od sposobu pobudzenia materiatu

luminescencyjnego do emisji promieniowania mozemy wyrdzni¢ m.in.:

- fotoluminescencj¢ — materiat jest wzbudzany promieniowaniem elektromagnetycznym

z zakresu $wiatta widzialnego, ultrafioletu 1 podczerwient;

- termoluminescencje (TL) — wzbudzenie jest wywotane energig cieplng (poprzez podgrzanie

materiatu);

- optycznie stymulowang luminescencj¢ (OSL) — wzbudzenie jest wywotane $wiattem

0 okreslonej dtugosci;
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- elektroluminescencj¢ — wzbudzenie polem elektrycznym;

- radioluminescencj¢ — wzbudzenie promieniowaniem jonizujacym,;

- tryboluminescencje¢ — wzbudzenie energig naprezen mechanicznych;

- chemoluminescencje¢ — wzbudzeniec wywotane reakcjami chemicznymi;
- katodoluminescencj¢ — wzbudzenie strumieniem szybkich elektronow.

Zjawiska luminescencyjne, ktore wykorzystywane sa w dozymetrii promieniowania
jonizujacego to termoluminescencja, optycznie stymulowana luminescencja oraz
radiofotoluminescencja (RPL). Ponizej przedstawiono najogélniejsze opisy zjawisk TL i OSL.

Zjawisko RPL zostanie opisane bardziej szczegotowo w rozdziale 2.5.
Termoluminescencja

Detektory termoluminescencyjne sa najbardziej rozpowszechnianymi detektorami
luminescencyjnymi. Zasada ich dziatania opiera si¢ na emisji Swiatta podczas podgrzewania
materiatu uprzednio napromienionego promieniowaniem jonizujacym. W strukturze pasmowej
idealnego dielektryka wyrdzni¢ mozna trzy pasma: pasmo walencyjne, pasmo przewodnictwa
oraz oddzielajace je pasmo wzbronione o szerokosci kilku eV. W rzeczywistych krysztatach,
w sieci krystalicznej wystepuja jednak liczne defekty oraz domieszki, ktére prowadza do
powstawania dodatkowych poziomow energetycznych w pasmie wzbronionym. Nazywane sg
one putapkami elektronowymi i dziurowymi. To wtasnie istnienie tych poziomow umozliwia

zajScie zjawiska termoluminescencji, ktore sktada si¢ z dwoch etapow [19]:

1. W pierwszym etapie nastgpuje pochlonigcie promieniowania jonizujgcego przez
materiat dielektryka. Nastgpuje jonizacja atomoéw termoluminoforu. Powstale w ten
sposob elektrony 1 dziury sa wychwytywane przez putapki, co powoduje
»zapamigtanie” pochtonigtej dawki promieniowania.

2. Pierwszy i drugi etap moze oddziela¢ nawet bardzo dlug czas. W drugim etapie,
w wyniku podgrzania detektora, dostarczana jest energia pozwalajaca na uwolnienie

no$nikow tadunku, po czym nastepuje ich rekombinacja z emisja $wiatta.

Odczyt detektora TL polega na kontrolowanym (najczesciej liniowym lub wielostopniowym)
grzaniu detektora z rdGwnoczesng detekcja emitowanego $wiatta. Rejestrowane $wiatto jest
przetwarzane na impulsy pradowe. Grzejac liniowo detektor, otrzymujemy rézniczkowa

krzywg jarzenia bedaca zaleznoS$cig ilosci rejestrowanych zliczen (ktore odpowiadajg nat¢zeniu
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$wiecenia) od temperatury. Typowa Krzywa jarzenia sktada si¢ z kilku pikow odpowiadajacych
pulapkom o réznych glebokosciach. Jako miar¢ dawki zaabsorbowanej wczesniej przez

detektor najczesciej wykorzystuje sie scatkowang powierzchnie pod pikiem.

Wiasno$ci termoluminescencyjne wykazuje wiele materiatow. W praktyce dozymetrycznej
najczesciej] wykorzystywanymi s3: fluorek litu domieszkowany magnezem 1 tytanem
(LiF:Mg,Ti), fluorek litu domieszkowany magnezem, miedzig i fosforem (LiF:Mg,Cu,P),

a takze materiaty oparte na siarczanie wapnia i fluorku wapnia [20].
Optycznie stymulowana luminescencja

Zasada dzialania zjawiska optycznie stymulowanej luminescencji jest bardzo zblizona do
zjawiska termoluminescencji. Gtowna roznica migdzy zjawiskami TL i OSL jest sposob
wzbudzenia probki do $wiecenia. W przypadku OSL energia niezbedna do uwolnienia
elektronéw z putapek (spowodowania rekombinacji nos$nikéw tadunku) jest dostarczana
W postaci §wiatla o okreslonej dtugosci fali. Dhugos¢ fali emitowanej w wyniku optycznie
stymulowanej luminescencji moze by¢ zaréwno dtuzsza, jak i krétsza od diugosci fali
wzbudzajacej. Odczyt detektora polega na stymulacji $wiattem o wybranej dlugosci fali
i rejestracji $wiatla o innej dtugosci fali (odpowiadajacej $wiathu emitowanemu przez materiat)
[21]. Najbardziej standardowa metodg odczytu jest stymulacja §wiatlem o stalej intensywnosci
CW-OSL (ang. Continous Wave-OSL). Rejestrujgc luminescencj¢ bedacg wynikiem stymulacji
Swiatlem o statej intensywnosci, otrzymuje si¢ krzywa OSL (ang. Decay-curve) majaca
najczesciej charakter eksponencjalny. Najpowszechniej stosowanymi materiatami OSL sa

tlenek glinu domieszkowany weglem (Al203:C) [22] oraz tlenek berylu (BeO) [23].
Przyklady zastosowan detektorow luminescencyjnych

Materialy luminescencyjne s3 obecnie szeroko stosowane w dozymetrii promieniowania

jonizujacego. Gtowne obszary, w ktorych sa wykorzystywane to:

e Dozymetria indywidualna — gtéwnym celem dozymetrii indywidualnej jest kontrola
dawek, ktére otrzymuja pracownicy zatrudnieni w warunkach narazenia na
promieniowanie jonizujgce. Najpopularniejszymi dawkomierzami stosowanymi w tym
celu sg dawkomierze termoluminescencyjne [24], aczkolwiek detektory oparte na
zjawiskach optycznie stymulowanej luminescencji [23] oraz radiofotoluminescencji

[25] takze s powszechnie stosowane.
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Dozymetria $rodowiskowa — poza pomiarami indywidualnymi stosowanymi dla
pracownikow narazonych na duze dawki promieniowania jonizujgcego, w placowkach
wykorzystujacych promieniowanie jonizujagce wykonywane sa takze tzw. pomiary
srodowiskowe. Pomiary $rodowiskowe czgsto stosowane sg takze w okolicy takich
placowek, w celu okre$leniu ich wptywu na $rodowisko. W przypadku dozymetrii
srodowiskowej dawkomierze luminescencyjne cenione sg szczeg6lnie za ich niewielkie
rozmiary, brak koniecznosci zasilania, a takze duzg odpornos¢ na warunki zewnetrzne
[26].

Dozymetria awaryjna — zjawiska luminescencyjne sg takze wykorzystywane w celach
dozymetrii awaryjnej [27]. W sytuacjach naglego, niekontrolowanego zwickszenia
nat¢zenia promieniowania jonizujacego w Srodowisku, kiedy nieprowadzone sa
standardowe pomiary dozymetryczne, mozliwe jest wykorzystanie przedmiotow
codziennego uzytku w celu rekonstrukcji dawki [28]. Wtasciwosci luminescencyjne,
ktore moga zosta¢ wykorzystane w tym celu, wykazujg migedzy innymi cegly lub
dachowki [29], ale takze elementy smartfondéw takie jak szkta wyswietlaczy [30] czy
rezystory [31].

Medycyna — jeden =z najwazniejszych obszarow zastosowan detektorow
luminescencyjnych jest zwigzany z medycyng i fizyka medyczng [32]. Detekcja
promieniowania jonizujacego niezbedna jest zwlaszcza w przypadku medycyny
nuklearnej, radiodiagnostyki i radioterapii. Szczegélnie duze uznanie w tych
dziedzinach zdobyty detektory TL takie jak LiF:Mg,Ti oraz LiF:Mg,Cu,P [33]. Ich
zaletami sg male rozmiary, szeroki zakres pomiarowy, tkankorownowaznos¢, duza
odporno$¢ na zmienne warunki, mozliwo$¢ wielokrotnego stosowania i stosunkowo
duza doktadnos$¢ pomiaru. W ostatnich latach duzym zainteresowaniem cieszg si¢ takze
materiaty OSL takie jak Al20s:C czy BeO (tlenek berylu) [34]. W porownaniu
z detektorami TL posiadaja kilka zalet, jak np. szybszy i1 bardziej precyzyjny odczyt,
ktory w przeciwienstwie do detektorow TL moze by¢ wykonany wielokrotnie [35].
Pomiary kosmiczne — narazenie astronautOw na promieniowanie kosmiczne jest
istotnym problemem, ktory nalezy bra¢ pod uwage, przy planowaniu wszystkich misji
kosmicznych z udziatem cztowieka. Detektory luminescencyjne nie wymagaja uzycia
zrodla zasilania, maja male rozmiary, a takze odporne sa na zmienne warunki
srodowiskowe, co ma wplyw na ich czgste stosowanie w pomiarach kosmicznych [36],

[37]. Detektory TLD wykorzystane zostaty m.in. w projekcie ,,Matroshka”, w ramach
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ktorego umieszczone zostaly wewnatrz fantomu humanoidalnego, ktoéry zostat
nastgpnie poddany ekspozycji na zewnatrz i wewnatrz Miedzynarodowej Stacji

Kosmicznej na orbicie okotoziemskiej [38].

2.4. Detektory sladowe promieniowania jonizujacego

Detektory $§ladowe promieniowania jonizujacego to specjalny rodzaj detektorow, ktory
umozliwia nie tylko wykrywanie, ale takze obserwacje $ladow czastek jadrowych
przechodzacych przez materiat. Slady czastek obserwowane moga by¢ w czasie rzeczywistym
przy uzyciu detektoréw gazowych takich jak komora Wilsona czy komora pecherzykowa [39].
W ich przypadku $lady widoczne sg jednak jedynie przez krotki czas, a w celu permanentnego
ich udokumentowania konieczne jest wykonanie fotografii. Innym rodzajem detektorow
sladowych sa detektory oparte na ciele statym, takie jak dielektryczne detektory sladowe czy
emulsje jadrowe. Nie umozliwiajg one obserwacji w czasie rzeczywistym, ale zarejestrowane
W nich tory czastek jadrowych sa znaczenie trwalsze 1 po zastosowaniu odpowiedniej obrobki

chemicznej mogg by¢ wielokrotnie obserwowane.
Dielektryczne detektory sladowe promieniowania jonizujacego

Dielektryczne detektory sladowe promieniowania jonizujgcego (ang. Track Etch Detectors lub
Solid State Track Detectors) to w najwigkszym uproszczeniu materialy, ktore w wyniku
kontaktu z promieniowaniem jonizujagcym doznaja uszkodzenia, ktore nastgpnie moze zostac
wytrawione 1 obserwowane np. z uzyciem mikroskopu optycznego. W roku 1958 Young po raz
pierwszy zaobserwowal §lady wytworzone na powierzchni fluorku litu przez fragmenty
rozszczepienia i wytrawione w mieszance kwasu fluorowodorowego i octowego [40]. Rok
pézniej Slady powstale w wyniku oddzialywania z fragmentami rozszczepienia zostaty
zaobserwowane takze w mice [41]. Od tego czasu intensywne badania nad rozwojem tej metody

pozwolily na zastosowanie jej w wielu innych materiatach.

Kiedy ciezkie czastki natadowane przechodza przez detektor, powoduja jonizacj¢ materialu
wzdhuz swojego toru. Powoduje ona szereg reakcji chemicznych, w wyniku ktoérych powstaja
wolne rodniki i inne zwigzki chemiczne. Ten obszar o zwigkszonej aktywnos$ci chemiczne;j
nazywany bywa $ladem ukrytym. Kiedy material, w ktorym wystgpuja $lady ukryte, poddany
zostanie dziataniu roztworu agresywnego chemicznie, reakcje zachodzi¢ beda w ich obszarze

bardziej intensywnie. Proces ten nazywany jest wytrawianiem, a roztworami, ktore najczesciej
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stosowane sa w tym celu, sa wodne roztwory wodorotlenku sodu lub potasu. Wytrawianie
zachodzi na catej powierzchni detektora, natomiast jego predkos¢ jest wigksza w obszarze
uszkodzonym, czyli wzdtuz toru czastek. W ten sposob formowane sg $lady, ktére mozna

obserwowac przy uzyciu mikroskopu optycznego [42].

Jako detektory §ladowe stosowane sg jedynie dielektryki. W materiatach przewodzacych
| potprzewodnikach zachodzi rekombinacja, ktora sprawia, ze Slady ukryte nie sg stabilne.
Najbardziej popularnymi materiatami, ktore wykorzystywane sg jako detektory §ladowe, sg
réznego rodzaju poliweglany (np. popularny materiat znany pod nazwg CR39 oparty na
poliweglanie allilo-diglikolowym lub detektory Makrofol) i nitroceluloza (najbardziej
popularnym detektorem z tego materialu jest sprzedawany pod komercyjng nazwa LR 115)
[43]. Wsrod materiatow naturalnych, ktore moga by¢ wykorzystane do obserwowania §ladow,
wyr6znia si¢ migdzy innymi apatyt, mike i oliwin. Efekt wytwarzania §ladéw ukrytych, ktore
nastgpnie moga by¢ wytrawione, obserwowany moze by¢ takze w szktach polimorficznych

[44].
Emulsje jadrowe

Innym rodzajem detektorow, ktory rowniez pozwala na obserwacje sladow czastek, sa emulsje
jadrowe nazywane tez czasami detektorami filmowymi. Detektory produkuje si¢ zazwyczaj
W postaci filmow o przezroczystym podtozu z zywicy poliestrowej lub octanu celulozy.
Podloze powleczone jest warstwa emulsji jadrowej. Jest to rodzaj emulsji fotograficznej
specjalnie zmodyfikowanej w celu umozliwienia rejestracji $ladéw czastek natadowanych.
Sktada si¢ ona z czasteczek halogenkdéw srebra (najczesciej AgBr) umieszczonych w Zelatynie.
Emulsja jadrowa odroznia si¢ od standardowej emuls;ji fotograficznej przede wszystkim nawet
czterokrotnie wieksza koncentracja AgBr. Rozmiary ich krysztatow sg takze mniejsze (typowe
rozmiary ziaren rzedu 0.1 — 1 um) i dobrze rozdzielone [13]. W wyniku przechodzenia przez
emulsje jadrowa czastek jadrowych natadowanych, w bromku srebra zachodza procesy
chemiczne prowadzace do powstania obrazu utajonego. Nastepnie emulsja poddawana jest
obrobce chemicznej nazywanej wywotywaniem. W jego wyniku w krysztatkach odktadaja si¢
kompleksy wigzace srebro metaliczne (ziarna) [45]. Podczas procesu utrwalania z czesci
emulsji, ktora nie ulegta ekspozycji na promieniowanie jonizujace, srebro jest wyptukiwane.
Ziarna tworza w przezroczystej zelatynie §lady przechodzacych przez emulsje czastek. Na
podstawie stopnia zaczernienia emulsji jadrowej mozliwe jest wyznaczenie dawki pochtoniete;j

przez detektor [20].
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2.5. Fluorescencyjne detektory sladow czastek jadrowych

W ponizszym rozdziale przedstawione zostaty zasady dziatania fluorescencyjnych detektorow
sladow czastek jadrowych (ang. Fluorescent Nuclear Track Detectors, FNTD), ze szczegblnym
uwzglednieniem detektorow na bazie krysztatow fluorku litu, ktore wykorzystywane byty

podczas badan wykonanych w ramach rozprawy doktorskiej.

2.5.1. Fotoluminescencja

Wystapienie zjawiska fotoluminescencji nie wymaga, inaczej niz w przypadku
termoluminescencji i optycznie stymulowanej luminescencji, wcze$niejszej ekspozycji na
promieniowanie jonizujace. Istniejg jednak materiaty, dla ktoérych sygnat fotoluminescencyjny
zwigksza si¢ lub pojawia dopiero po absorpcji promieniowania. Oznacza to, ze centra, na
ktorych zachodzi fotoluminescencja, tworzone s3 w wyniku oddziatywania promieniowania
jonizujacego z materiatem. Zjawisko takie nazywane jest radiofotoluminescencja i podobnie

jak TL i OSL, wykorzystywane jest w dozymetrii.

Wzbudzenie §wiecenia, w przeciwienstwie do OSL 1 TL, nie wymaga jonizacji defektow
wytworzonych w wyniku dziatania promieniowania jonizujgcego. Emisja zachodzi w wyniku
wzbudzenia putapkowanego elektronu do stanu wzbudzonego, a nastgpnie jego relaksacji
Z rbwnoczesng emisja kwantu $wiatta. Tym, co odroznia fotoluminescencje od optycznie
stymulowanej luminescenciji, jest takze dtugo$¢ fali emitowanej w wyniku stymulacji $wiattem.
W przypadku fotoluminescencji dlugos$¢ fali emitowanej jest zawsze wigksza niz dtugos¢ fali
wzbudzajacej [46]. Odczyt fotoluminescencji, w przeciwienstwie do termoluminescencji
i optycznie stymulowanej luminescencji, jest nieniszczacy, co oznacza, ze mozliwe jest

wielokrotne odczytania detektora bez utraty sygnatu [47].

Wzbudzenie luminoforu powoduje przeniesienie elektronu do stanu wzbudzonego. Przejscia
energetyczne zachodzace w czasteczce, ktore moga prowadzi¢ do emisji fotoluminescenciji,

mozna zobrazowac przy uzyciu diagramu Jablonskiego [48].
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Rysunek 2.1. Diagram Jabtonskiego fluorescenciji i fosforescencji. Oznaczenia: So- Singletowy stan podstawowy,
Si2- Singletowe stany wzbudzone, Ty - Trypletowy stan wzbudzony, A- Przejscie do stanu wzbudzonego
w wyniku absorpcji $wiatta, F-Fluorescencja, P- Fosforescencja, IC- Konwersja wewngtrzna, VR- relaksacja
wibracyjna, ISC- Wewnetrzne przejscie interkombinacyjne.

Po absorpcji fotonu o energii rownej roéznicy migdzy singletowym stanem podstawowym (So)
a jednym z singletowych standw wzbudzonych elektron ulega ekscytacji do stanu
wzbudzonego. Po czasie relaksacji elektron przechodzi do najnizszego poziomu wibracyjnego
stanu S1 w wyniku bezpromienistych procesow relaksacji wibracyjnej oraz konwersji
wewnetrznej. Nastepnie wzbudzona czasteczka moze przejs¢ do stanu podstawowego, przy
jednoczesnej emisji fotonu o energii rownej réznicy energii mi¢dzy stanem podstawowym
a podstawowym stanem wibracyjnym poziomu wzbudzonego S:. Taka emisja, zwigzana
Z przejsciem miedzy wzbudzonym 1 podstawowym poziomem singletowym, nazywana jest
fluorescencja. Proces ten zachodzi bardzo szybko. Sredni czas pomiedzy ekscytacja
a powrotem do stanu podstawowego to ok. 10 ns [49]. Procesem znaczenie mniej
prawdopodobnym, ale nie niemozliwym jest fosforescencja. Zachodzi ona, kiedy elektron
z singletowego stanu wzbudzonego przejdzie do trypletowego stanu wzbudzonego w wyniku
wewnetrznego przejscia interkombinacyjnego. Nastepnie, po przejsciu do podstawowego stanu
wibracyjnego, elektron moze przej$¢ ze stanu trypletowego do podstawowego stanu
signletowego z emisja kwantu $wiatta. Poniewaz stan trypletowy charakteryzuje si¢ nizsza
energig niz energia pierwszego stanu wzbudzonego singletowego, widmo promieniowania
elektromagnetycznego wyemitowanego w procesie fosforescencji jest przesunigte w strone

dhuzszych dtugosci fali w stosunku do widma fluorescencji. Fosforescencja charakteryzuje sie
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takze dtuzszym czasem emisji promieniowania po ustaniu czynnika wzbudzajacego (rzedu

milisekund, a czasami nawet sekund) [48].

Wsrod materiatow wykazujacych radiofotoluminescencj¢ w praktyce dozymetrycznej na
szczegblng uwage zastuguja halogenki metali alkalicznych (gtownie fluorek litu LiF), tlenek

glinu domieszkowany weglem i magnezem (Al203:C,Mg) oraz szkta fosforanowe [50].

2.5.2. Podstawy dzialania fluorescencyjnych detektorow sladow czastek

jadrowych

Nazwa fluorescencyjnych detektorow sladoéw czastek jadrowych zostata wprowadzona przez
naukowcow z firmy Landauer, ktorzy w 2006 roku po raz pierwszy zaprezentowali t¢ technike
detekcji promieniowania jonizujacego, wykorzystujac w tym celu tlenek glinu domieszkowany
weglem i magnezem (Al203:C,Mq) [5]. Przez dlugi czas materiat ten byl jedynym, ktory
z powodzeniem wykorzystywano jak detektor FNTD. Dopiero stosunkowo niedawno zespot
z IF) PAN w Krakowie byt w stanie uzyska¢ wysokiej jako$ci obrazy mikroskopowe przy
uzyciu krysztatow fluorku litu [6]. Innym materiatem, ktory ostatnio udato si¢ wykorzystaé
w celu fluorescencyjnej detekcji $§ladow czastek jadrowych, sa szkla fosforanowe

domieszkowane srebrem [51], [52].

Fluorescencyjne detektory §ladowe to materialy, w ktorych wystepuje zjawisko
radiofotoluminescencji, ktére moze by¢ wykorzystane w celu obserwacji toréw czastek
jadrowych, ktore przeszly przez detektor. Dziatanie fluorescencyjnych detektoréw sladowych
jest $ciSle zwigzane z centrami barwnymi [53], [54]. Centra barwne to defekty sieci
krystalicznej, ktore zdolne sa do absorpcji $wiatta w zakresie widzialnym. Najprostsze centra
barwne to centra F (od niemieckiego Farbzentrum), ktore sktadajg si¢ z wakancji anionowe;j
putapkujacej elektron [55]. Promieniowanie jonizujace przechodzac przez fluorescencyjny
detektor §ladowy, powoduje wytworzenie w nim centrow barwnych (w przypadku krysztatow
LiF) [6] lub transformacje centrow, ktore sa juz obecne w materiale (w przypadku Al,Oz) [56].
Powoduje to wytworzenie dodatkowych pozioméw w strukturze pasmowej dielektryka, co
moze prowadzi¢ do powstania w widmie emisyjnym nowych pasm, ktore odpowiadajg centrom
barwnym wytworzonym w wyniku dziatania promieniowania jonizujacego. Wzbudzenie tych
centrow S$wiattem o odpowiedniej dtugosci fali moze prowadzi¢ do emisji fluorescencji
0 wyzszej dlugosci fali. Poniewaz czgstki jadrowe wytwarzaja centra barwne (lub powoduja

transformacje istniejagcych juz centréw) glownie wzdhuz toru swojego ruchu, dzigki

18



zastosowaniu mikroskopu fluorescencyjnego mozliwe jest wykonanie zdje¢ $ladow
pojedynczych czastek jadrowych. Materiaty, ktore wykorzystywane sg jako detektory §ladowe,
sg przezroczyste, co umozliwia obserwowanie torow czastek na réznych glebokosciach
w krysztale. Detektory najczes$ciej maja posta¢ matych probek o wymiarach rzedu kilku
milimetréw, dokladnie wypolerowanych. Duza zaleta fluorescencyjnych detektorow
sladowych, w porownaniu z innymi detektorami §ladowymi na ciele statym, takimi jak emulsje
jadrowe lub dielektryczne detektory §ladowe, jest brak koniecznos$ci stosowania czasochtonne;
obrobki chemicznej detektoréw po ekspozycji na promieniowanie jonizujgce. Dodatkowo
detektory te moga by¢ wielokrotnie uzywane. Po odczycie mozliwe jest caltkowite usunigcie
sygnatu przez wygrzanie krysztatow w odpowiednio wysokiej temperaturze. Proces odczytu
jest nieniszczacy, a ta sama probka mozne by¢ wielokrotnie odczytywana. Duzg zaletg
detektorow fluorescencyjnych jest mozliwo$¢ przechowywania ich przez dlugi czas bez utraty
sygnatu. Krysztaly nie muszg by¢ przechowywane w warunkach ciemni, nie sg takze wrazliwe

na niewielkie zmiany temperatury, ktore moga wystepowac podczas przechowywania.

2.5.3. Fluorescencyjne detektory $sladow czastek jadrowych oparte na fluorku litu

Fluorek litu jest jednym z najszerzej stosowanych materiatéw luminescencyjnych w dozymetrii
promieniowania jonizujacego. Zalicza si¢ on do grupy halogenkow metali alkalicznych.
Fluorek litu ma sze$cienny uklad krystaliczny $ciennie centrowany. W takiej strukturze kazdy
kation (w tym przypadku jon Li) otoczony jest przez sze$¢ sgsiadujgcych z nim aniondéw (jony
F). Fluorek litu posiada jedna z najwickszych przerw energetycznych wsérod wszystkich
materiatow dielektrycznych (jej szeroko$¢ wynosi ~14 eV), podczas gdy wspotczynnik

zalamania $wiatla jest jednym z najnizszych i wynosi 1.3912 [57].

Centra barwne we fluorku litu mogg zosta¢ wytworzone jedynie w wyniku napromienienia go
promieniowaniem jonizujacym [8]. Przechodzace przez krysztat czastki natadowane
wytwarzaja W nim defekty krystaliczne, takie jak defekty Frenkela sktadajace si¢ z jonu
halogenku (w przypadku LiF fluoru) w pozycji migdzyweztowej, oraz z wakancji anionowej
(F") posiadajacej tadunek dodatni [58]. Jony fluoru sg mobilne w temperaturze powyzej 50 K
I moga taczy¢ sie¢ z wakancjami, co eliminuje defekt [59]. Jezeli jednak dojdzie do rozdzielenia
pary, sktadajacej si¢ z wakancji i jonu w pozycji miedzyweztowej, na odlegtos¢ kilku statych
sieciowych, proces rekombinacji moze nie nastapi¢. Pomiedzy defektami sieci krystalicznej,

jak rowniez wolnymi elektronami (e), ktore takze powstaja w wyniku oddziatywania
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promieniowania z krysztalem, moga zachodzi¢ roézne procesy prowadzace m.in. do

powstawania centréw barwnych.

Procesy tworzenia i transformacji centrow barwnych sg silnie uzaleznione od temperatury
napromieniania i poézniejszej temperatury przechowywania napromienionych krysztatow. We
fluorku litu wakancje anionowe sg mobilne w temperaturze powyzej 270 K [59]. Jezeli
napromienianie zachodzi w wyzszych temperaturach, to w wyniku dziatania promieniowania
jonizujacego w krysztatach LiF wytwarzane sg glownie centra F (wakancje anionowe
pulapkujace jeden elektron). Centra te moga jednak taczy¢ si¢ ze soba nawzajem, a takze
Z innym rodzajami defektow wystepujacych w sieci krystalicznej i tworzy¢ bardziej ztozone
centra barwne [60]. Najliczniejszymi z nich sg centra F2 (dwie wakancje anionowe potgczone
z dwoma elektronami) oraz centra Fs3* (trzy wakancje anionowe polgczone z dwoma
elektronami). Bardziej zlozone centra tez mogg si¢ tworzy¢, jednak ich koncentracja jest
zazwyczaj bardzo niska. Ponizej przedstawione zostaty procesy prowadzace do powstania
centrow barwnych [59], [61] :

Ff+e—>F (2.1)
F+e—-F~ (2.2)
F~+F* >F, (2.3)
F,+e—>F; (2.4)
F+F* > F} (2.5)
Ff +e—-F, (2.6)
F, +Ft > F; (2.7)
F, +F - F; (2.8)
Ff+e-F; (2.9)

Jezeli jednak temperatura, w ktorej krysztaly sa napromieniane, jest nizsza od temperatury
mobilnosci wakancji (270 K), jedynymi procesami, ktére moga zachodzi¢ sa procesy (2.1)
i (2.2). Centra barwne bardziej ztozone niz centra F nie moga zosta¢ wytworzone w takich
warunkach. Dopiero podniesienie po napromienianiu temperatury powyzej 270 K, umozliwia

wytworzenie bardziej skomplikowanych defektow [62].
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Rysunek 2.2. Schemat centrow F, F2 i F3* we fluorku litu.

Wytworzenie centrow barwnych we fluorku litu zwigzane jest z generowaniem dodatkowych
podpoziomdéw energetycznych w pasmie wzbronionym, ktdre putapkuja elektrony. Poprzez
oswietlenie krysztalu $wiatlem o odpowiedniej diugosci fali elektrony te moga zostac
przeniesione do stanu wzbudzonego, z ktérego nastgpnie powracaja do stanu podstawowego
Z jednoczesng emisja luminescencji. W zwigzku z tym, wystepowanie w strukturze krysztalu
centrow barwnych prowadzi do wystgpowania w jego widmie absorpcyjnym i emisyjnym pasm

zwigzanych z konkretnymi centrami barwnymi.

Najliczniej wytwarzane w wyniku interakcji z promieniowaniem jonizujagcym w LiF centra F
zwigzane s3 z silnym pasmem absorpcyjnym z maksimum w okolicy 250 nm. Chociaz
teoretycznie przewidziane jest wystgpowanie stabej fotoluminescencji zwigzanej z centrami F
w okolicy 900 nm, nie udato jej si¢ do tej pory zaobserwowac [57]. Z tego powodu centra te
nie sg uzyteczne z punktu widzenia dozymetrii. Znacznie bardziej interesujace sg bardziej
zlozone centra F2 i F3*. Pasma absorpcyjne tych dwoch centréw naktadajg sie na siebie, tworzac
wspolnie tzw. pasmo M, ktorego maksimum znajduje si¢ w okolicy 445 nm [63]. Wzbudzenie
tych centrow $wiatlem niebieskim powoduje emisje silnej fotoluminescencji. W widmie
emisyjnym rozr6zni¢ mozna dwa piki. Silniejszy, w okolicy 670 nm zwigzany jest z centrami
F2, natomiast stabszy w okolicy 525 nm z centrami F3" [6]. Na Rysunku 2.3. przedstawione
zostalo widmo ekscytacyjne (PLE) oraz widmo emisji fotoluminescencji (PL). Widmo
absorpcyjne krysztatu fluorku litu poddanego wczesniejszej ekspozycji na promieniowanie
jonizujace (promieniowanie beta pochodzace ze zrodta Sr-90/Y-90) przedstawione zostato na

Rysunku 2.4.
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Rysunek 2.3. Widmo ekscytacyjne i widmo emisyjne fotoluminescencji dla krysztatu LiF po ekspozycji na
promieniowanie beta ze zrodta Sr-90/Y-90.
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Rysunek 2.4. Widmo absorpcyjne dla krysztatu LiF po ekspozycji na promieniowanie beta ze zrodta Sr-90/Y-90.
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W celu detekcji $ladow czastek jadrowych wykorzystuje si¢ gtownie fotoluminescencje
centrow F2 poniewaz jest ona silniejsza, a dodatkowo obserwacje dla wyzszych dlugosci fali

umozliwiajg lepsza separacje od §wiatta wzbudzajacego.

2.5.4. Potencjalne zastosowania detektorow FNTD z krysztalow fluorku litu

Chociaz metoda fluorescencyjnej detekcji $ladow czastek jadrowych z zastosowaniem
krysztatow fluorku litu jest stosunkowo nowa technika, posiada wiele zalet, ktére czynig ja
niezwykle atrakcyjng z punktu widzenia zastosowan w detekcji promieniowania jonizujgcego.
Z jej wykorzystaniem z powodzeniem udato si¢ zaobserwowac $lady pochodzace od czastek
alfa, beta, jondéw, a takze czastek powstajacych w wyniku interakcji z materialem detektora
neutronéw oraz promieniowania X 1 gamma. Przyklady obrazéw mikroskopowych

przedstawione zostaty na Rysunku 2.5.

Rysunek 2.5. Przyktady zdj¢¢ mikroskopowych uzyskanych dla detektoréw wykonanych z krysztatow LiF po
napromienieniu: a) 50 mGy promieniowania gamma ze zrodta Cs-137; b) czastkami alfa ze zrodta Am-241
o fluencji 1.6*10% cm™; ¢) jonami Fe-56 o fluencji rzedu 10° cm?; d) neutronami ze zrodta Pu-Be o fluencji rzedu
106 cm2.
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Ponizej opisane zostalo kilka z potencjalnych obszaréw, w ktorych uzyteczno$¢ detektorow

FNTD z LiF zostata wykazana.
e Detekcja neutronéw

Fluorek litu jest szczegolnie interesujagcym materiatem w konteks$cie detekcji neutronow,
poniewaz zawiera izotop °Li, ktory ma wysoki przekrdj czynny na reakcje z neutronami

termicznymi:
®Li+n - 3H + *He

W wyniku tej reakcji powstaje jadro trytu oraz czastka alfa. Mimo iz nie jesteSmy w stanie
zarejestrowaé $ladow neutrondw, S$lady produktéw powyzszej reakcji mozemy nie tylko
zaobserwowag, ale takze tatwo zidentyfikowa¢. Slad powstajacy w wyniku takiej reakcji sktada
si¢ bowiem z dwoch czesci: krotszej 1 jasniejszej pochodzacej od czastki alfa oraz dtuzszej, ale

mniej intensywnej pochodzacej od jadra trytu (patrz Rysunek 2.6.) [10].

Rysunek 2.6. Przyktad $ladu zarejestrowanego po napromienieniu probki LiF neutronami termicznymi o fluencji
ok. 10% cm2. Na obrazie zaznaczono $lady pochodzace od czgstki alfa oraz od jadra trytu.

Liczba sladow, ktore mozna zaobserwowaé po napromienianiu probek krysztatu LiF, jest

wprost proporcjonalna do pochtoni¢tej dawki. Przy zastosowaniu detektoréw z naturalnego LiF
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udato si¢ zmierzy¢ dawki rzedu ok. 1 mSv [10]. Limit detekcji mozna jednak znaczaco obnizy¢,
wzbogacajac naturalny fluorek litu w izotop °Li [64]. Na Rysunku 2.7. przedstawiona zostata
zalezno$¢ liczby obserwowanych w polu widzenia $ladow od indywidualnego réwnowaznika
dawki pochodzacej od neutronéw. Zastosowanie 8Li zwigksza okoto dziesieciokrotnie liczbe

obserwowanych $ladow.
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Rysunek 2.7. Zalezno$¢ liczby $ladow w polu widzenia od indywidualnego rownowaznika dawki pochodzacej od
neutronéw dla detektoréw z naturalnego LiF oraz LiF wzbogaconego izotopem SLi [64].

Stosowanie detektorow sladowych z LiF pozwala takze na skuteczne 1 tatwe rozroznienie dawki
pochodzacej od neutronéw oraz promieniowania gamma, ktore w praktycznej dozymetrii

zawsze im towarzyszy [10].
e Spektrometria czastek alfa

Wykorzystanie fluorescencyjnych detektorow sladowych z fluorku litu pozwala na okres§lenie
energii czastek alfa, ktore zatrzymuja si¢ w materiale detektora. Zasigg czastki alfa w danym
materiale jest $cisle zwigzany z jego energig. Obserwujac $lad w trzech wymiarach, mozemy
wyznaczy¢ jego dtugo$¢ 1 nastepnie powigza¢ ja z energig konkretnej czastki alfa. Na

Rysunku 2.8. przedstawiono widma energetyczne czgstek alfa pochodzacych ze zrodet Gd-148,
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Am-241 oraz Cm-244 wyznaczone z wykorzystaniem detektoréw $ladowych oraz detektorow
potprzewodnikowych. Dobra zgodno$¢ wynikéw dla obu metod udowadnia, ze zaproponowana
metoda wyznaczenia energii czastek przy uzyciu FNTD jest poprawna i moze by¢ stosowana
[11].
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Rysunek 2.8. Widmo czgstek alfa wyznaczone na podstawie rozktadu dlugosci sladow czgstek z dopasowanymi
krzywymi Gaussa. Na gornej czesSci wykresu przedstawione zostalty widma zmierzone przy uzyciu detektorow
potprzewodnikowych [11].

e Pomiary ci¢zkich jonow

Detektory z LiF z powodzeniem zostaty takze wykorzystane w pomiarach cigezkich jonoéw. Z ich
uzyciem udato si¢ wykona¢ zdjecia mikroskopowe torow takich jonow jak: hel, neon, wegiel
krzemy czy zelazo. Udowodniono, Ze intensywno$¢ rejestrowanych $ladow wykazuje liniowa
zalezno$¢ od wspotczynnika liniowego przekazu energii (LET) danej czastki. Umozliwia to
uzyskanie pewnych informacji spektrometrycznych na temat pola promieniowania, jakim
napromieniona jest probka. Na Rysunku 2.9. przedstawione zostaly przykladowe obrazy
uzyskane po napromienieniu krysztatow LiF jonami o réznych warto$ciach LET. Pozornie

$lady na kolejnych obrazach réznig si¢ rozmiarem. Rzeczywiste rozmiary $ladow sa jednak
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duzo mniejsze (rzgdu nanometrow) niz rozdzielczo$¢ mikroskopu, a widoczna réznica wynika

jedynie z roznic w intensywnosci fotoluminescencji poszczeg6lnych sladow [9].

20 ym

Neon 31 keV/pm Neon 77 keV/pm Zelazo 199 keV/pm Zelazo 372 keV/um

Rysunek 2.9. Obrazy mikroskopowe zarejestrowane po napromienieniu krysztatéw fluorku litu jonami o r6znych
warto$ciach LET. Kolory obrazéw wynikaja z zastosowania odpowiedniego LUT (ang. lookup table) w celu
lepszego zobrazowania roéznic migdzy jasnosciami poszczegdlnych §ladow. Jasnosé, kontrast i inne parametry
graficzne obrazow sg takie same dla wszystkich obrazow [9].

e Pomiary promieniowania kosmicznego

Pomiary promieniowania kosmicznego sg jednym z najbardziej perspektywicznych zastosowan
detektorow FNTD. Wraz z rozwojem metody, detektory sladowe moglyby zosta¢ wykorzystane
nie tylko w celu wyznaczenia dawki pochtonigtej przez detektor w trakcie przebywania
w przestrzeni kosmicznej, ale takze identyfikacji §ladow pochodzacych od roéznego rodzaju
promieniowania. Detektory z fluorku litu byly wykorzystywane w ramach projektu DOSIS 3D
polegajacego na serii pomiarow prowadzonych na Migdzynarodowej Stacji Kosmicznej [65].
Znalazly si¢ takze na pokladzie pojazdu kosmicznego Orion, ktory wramach misji
ARTEMIS 1, odbyt pod koniec 2022 roku lot na orbite Ksiezyca.

27



Rysunek 2.10. Przyktady sladow zarejestrowanych przy pomocy krysztatow LiF po trwajacej pot roku ekspozycji
na orbicie okotoziemskiej, na poktadzie Miedzynarodowej Stacji Kosmicznej. Kolory obrazu wynikaja
z zastosowania odpowiedniego LUT (ang. lookup table).
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3. Wykorzystywane materialy, aparatura i metody pomiarowe

3.1. Krysztaly fluorku litu
3.1.1. Wytwarzanie krysztalow w Instytucie Fizyki Jadrowej

Niemal wszystkie krysztalty wykorzystane w badaniach zawartych w pracy doktorskiej
wyhodowane zostaly w IFJ PAN w Krakowie. Na terenie Instytutu znajduje si¢ aparatura
umozliwiajaca wysokotemperaturowy wzrost monokrysztatdw metodami mikrowyciggania
oraz Czochralskiego. W sktad stanowiska produkcji firmy Cyberstar wchodzi hermetycznie
zamykany piec indukcyjny wraz z generatorem TruHeat MF 3020 firmy Huttinger Elektronik
o mocy 20 kW 1 czestotliwo$ci pradu 5 — 15 kHz. Urzadzenia te umozliwiajg osiagnigcie
temperatur powyzej 2000°C. Proces wzrostu monokrysztatu moze zachodzi¢ w prozni (do ok.
3*10° bara) lub w dowolnej atmosferze gazowej (np. argonu lub azotu). Urzadzenie
wyposazone jest takze w system automatycznej kontroli procesu wzrostu krysztatu na
podstawie przyrostow masy. Krysztaty fluorku litu moga by¢ produkowane zar6wno metoda
Czochralskiego, jak i mikrowyciggania. Jako material wsadowy stosuje si¢ czysty proszek

fluorku litu.

W metodzie Czochralskiego materiat startowy roztapiany jest w tyglu platynowym badz
irydowym, o ksztalcie zblizonym do cylindrycznego, umieszczonym wewnatrz pieca
indukcyjnego. Proces wzrostu krysztatu rozpoczyna si¢ przez zanurzenie zarodka w roztopie.
Nastepnie zarodek jest powoli unoszony do gory, co powoduje rozpoczecie procesu
krystalizacji roztopionego materialu na styku z zarodkiem. Wycigganiu czgsto towarzyszy
takze ruch obrotowy. Krysztat, wraz ze wzrostem, jest rozszerzany najpierw do postaci stozka,
a nastepnie walca. Srednica krysztatu jest kontrolowana przez dobranie odpowiedniej mocy
grzania oraz predkosci wyciggania i rotacji krysztatu [66]. Predkosc¢ liniowa wzrostu krysztatu
metoda Czochralskiego zazwyczaj wynosi okoto kilku mm na godzing, natomiast predkos¢
obrotow to od kilku do kilkudziesieciu obrotow na minute [67]. Koncowe wymiary krysztatu

(w kazdej ptaszczyznie) wynosza do kilku centymetrow.

W przeciwienstwie do metody Czochralskiego, przy zastosowaniu metody mikrowyciagania,
krysztat wyciggany jest w dot, a nie do gory. Materiat wsadowy roztapiany jest

W Umieszczonym w piecu indukcyjnym tyglu, ktéry ma w swoim dnie otwor tzw. mikrokanat.
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Roztopiony materiat wsadowy utrzymuje si¢ we wnetrzu tygla dzigki napieciu
powierzchniowemu. Dopiero kontakt zarodka z tyglem umozliwia przeptyw roztopu. Po
rozpoczeciu wyciggania krysztalu jego ksztatt moze by¢ korygowany przez zapewnienie
odpowiedniej temperatury tygla (poprzez kontrolg mocy generatora) oraz predkosci
wyciggania [68]. Metoda ta jest zacznie szybsza od metody Czochralskiego. Typowe szybkosSci
wzrostu z jej zastosowaniem to kilka mm/min, a dodatkowo krysztat nie musi by¢ obracany.
Krysztaly wyprodukowane tg metodg majg jednak znacznie mniejszg srednice [69]. Krysztaty
wyhodowane metodg mikrowyciggania majg ksztatt precikow o $rednicy rzedu 3 mm i dtugosci
do kilku cm. Z tego powodu wigkszos¢ uzytych w ramach pracy krysztatow LiF byta
wyhodowana metoda Czochralskiego. Wigksze wymiary krysztatow ulatwiajg ich pdzniejsza
obrébke, umozliwiaja wigkszg swobode w doborze rozmiaru wytwarzanych probek, a takze
umozliwiajg uzyskanie duzej ilosci probek z tego samego krysztatu, co pozwala na zapewnienie
lepszej powtarzalnosci wlasciwosci fizycznych probek. Metoda mikrowyciggania jest
natomiast pomocna w przypadku kiedy nie jest dostgpna duza ilo$¢ materialu wsadowego.
Przyktadem krysztatow badanych w pracy, wyhodowanych ta metoda, sa krysztaly LiF

wzbogacone w SLi.

3.1.2. Preparatyka prébek z krysztalow fluorku litu

Aby wyhodowane krysztaly fluorku litu mogly zosta¢ wykorzystane jako fluorescencyjne
detektory $ladow czastek jadrowych nalezy poddaé je szeregowi proceséw. W pierwszej
kolejnosci krysztaly cigte sg na plastry o grubosci ok. 1 mm przy uzyciu pity tarczowe;j
Z ostrzem pokrytym pylem diamentowym. Nastepnie, stosujac diamentowg pite drutowa,
plastry te cigte sa na probki o ksztalcie prostopadtoscianu. Standardowy wymiar jednej probki
to 4x4x1 mm, mozliwa jest jednak wykonanie probek zarowno wigkszych, jak i mniejszych.
Po cigciu probki sg polerowane z uzyciem papieréw $ciernych o gradacji P2500 oraz P4000.
Po polerowaniu probki myte sg w myjce ultradzwickowej, w acetonie, przez 5 min. Po
osuszeniu probki sa gotowe do uzycia. Wigkszos¢ probek wykorzystywanych w pomiarach
poddawana jest jednak dodatkowo procesowi wygrzewania w temperaturze zblizonej do
temperatury topnienia fluorku litu (ok. 840°C) przez 10 min. Zabieg ten zdecydowanie polepsza
jakos¢ powierzchni probek. Eliminuje czg$¢ zarysowan, ktore powstaly w  trakcie
wczesniejszego polerowania. Jest to szczeg6lnie wazne przy stosowania krysztalow LiF jako

detektorow S$ladowych. Wszelkie zanieczyszczenia i1 uszkodzenia powierzchni prébek
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wptywaja niekorzystnie na jako$¢ otrzymywanych obrazoéw mikroskopowych, a w najgorszych

przypadkach catkowicie uniemozliwiajg zastosowanie danej probki w celu obserwacji sladow.

Rysunek 3.1. Zdjecia krysztatow LiF: a) krysztal wyhodowany metoda Czochralskiego; b) krysztaly wyhodowane
metoda mikrowyciggania; c) pocigte i wypolerowane probki krysztatu wyhodowanego metoda Czochralskiego.

Detektory sladowe na bazie krysztatow fluorku litu sg detektorami wielokrotnego uzytku. Po
ich napromienieniu mozliwa jest ich catkowita anilacja poprzez zastosowanie odpowiedniej
obrobki termicznej. Standardowa procedura anilacji krysztatow LiF polega na wygrzaniu ich
przez 30 min w piecu, w temperaturze 450°C. Krysztaly przebywajg w piecu na metalowej
ptytce, przykryte folig aluminiowa, ktora nie dotyka bezposrednio probek. Taka konfiguracja
ma na celu ostonienie probek przed ewentualnymi zanieczyszczeniami, ktore moglyby opas¢
na nie podczas grzania w piecu i obnizy¢ jako$¢ ich powierzchni. Po 30 min probki wyjmowane
sa na plytce z pieca i umieszczane na aluminiowej plycie w celu szybkiego schlodzenia do
temperatury pokojowej. Taka procedura umozliwia catkowite usunigcie wcze$niejszego

sygnatu i ponowne wykorzystanie probek.

3.2. Zrédla promieniowania jonizujacego

W ramach pracy doktorskiej badano krysztaty fluorku litu napromienione r6znymi rodzajami
promieniowania jonizujagcego. Najwiecej pomiardw przeprowadzono dla probek
napromienionych promieniowaniem alfa, ze wzgledu na to, ze $lady czgstek alfa wytwarzane

we fluorku litu sa wyraznie widoczne i tatwe do zmierzenia. Poza zrodtami promieniowania
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alfa wykorzystywane bylo takze promieniowanie beta, gamma, a takze wysokoenergetyczne
jony.
Zrédia promieniowania alfa

Do napromieniania probek wykorzystywane byty dwa zrodia promieniowania alfa Am-241.

Pierwsze z nich to zrodto AMRB5718 produkcji Eckert&Ziegler o aktywnosci 10.7 MBg.
W przypadku napromieniania probek LiF matymi fluencjami czastek alfa, w celu prowadzenia
obserwacji mikroskopowych §ladéw czastek, podczas napromieniania stosowany byt
kolimator. Sktada si¢ on ze specjalnej podstawki oraz naktadanych na nig pigciu metalowych
ptytek dystansujacych, z ktorych kazda miata grubo$¢ ok. 1 mm oraz otwor o $rednicy ok.
8 mm. Na ostatnig plytke dystansujaca naklejona zostata okragta blaszka o grubosci ok. 0.6 mm
z otworem o S$rednicy ok. 2 mm. Calkowita grubo$¢ kolimatora wynosila ok. 6 mm.
Zastosowanie kolimatora pozwolilo na uzyskanie duzej liczby §ladow w przyblizeniu
prostopadtych do powierzchni probki, a takze powtarzalne ustawienie zrodta promieniowania

I napromienianej probki. Zdjecia kolimatora przedstawione zostaty na Rysunku 3.2.

a)

Rysunek 3.2. a) Poszczegblne czgséci kolimatora; b) Probka z LiF napromieniana czastkami alfa ze zrodta Am-241
o aktywnoséci 10.7 MBq przy uzyciu kolimatora.

Nominalna energia czastek alfa ze zrodta Am-241 to 5.486 MeV. Konstrukcja zrodta, a takze
zastosowany kolimator spowodowaty degradacje tej energii. Czastki docierajace do probki LiF
mialy $rednig energie ok. 2 MeV co odpowiada $redniej dlugosci sladu (zasiggowi czastek alfa
w LiF) ok. 6 um. W podzniejszych rozdziatach zrédlo to bedzie nazywane ,,zrodlem Alfa 17,
Wszystkie napromieniania z uzyciem zrodta Alfa 1 (poza tymi gdzie w tekscie jasno
zaznaczono, ze nie stosowano kolimacji) byly prowadzone z wykorzystaniem opisanego

wczesniej kolimatora.
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Drugim zrédlem alfa wykorzystywanym w czasie badan byto zrédto AMR14 produkcji
Eckert&Ziegler. Jego aktywno$¢ wynosita 40 kBq. Rowniez w tym wypadku, przy
napromienianiu krysztatow fluorku litu w celu obserwacji §ladu, zastosowano kolimator majacy
na celu zapewnianie powtarzalnych warunkOw napromieniania oraz zapewnienie jak
najwigkszej liczby §ladow prostopadtych do powierzchni probki. Kolimator wykonany byt
Z metalu o grubosci 2.5 mm i otworze o $rednicy ok. 1 mm. W przypadku tego zrédta, ze
wzgledu na jego inng budowg, energia czastek docierajacych do detektora byla wigksza
I wynosita ok. 4 MeV, co odpowiada $redniej dtugosci $ladu ok. 14 pm. W pdzniejszych
rozdziatach zrodto to bedzie nazywane ,,zrodlem Alfa 2”. Wszystkie napromieniania z uzyciem
zrodla Alfa 2 (poza tymi gdzie w tekscie jasno zaznaczono, ze nie stosowano kolimacji)

z uzyciem zrodta Alfa 2 byty prowadzone z wykorzystaniem opisanego wczesniej kolimatora.

Rysunek 3.3. Probka z LiF napromieniana czastkami alfa ze zZréodta Am-241 o aktywnosci 40 kBq
z wykorzystaniem kolimatora.

Zrodlo promieniowania beta

Wykorzystane zostato zrodto beta Sr-90/Y-90. Moc dawki wynosita 0.324 kGy/h, a zrodto

zainstalowane byto w napromieniaczu (Rysunek 3.4).
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Rysunek 3.4. Napromieniacz wyposazony w zrodto promieniowania beta Sr-90/Y-90.

Jony

W czeSci  pomiar6w  wykorzystane  zostaty  krysztalty LiF  napromienione
wysokoenergetycznymi jonami. Napromieniania prowadzone byly w akceleratorze jondéw
HIMAC (Heavy lon Medial Accelerator in Chiba) w Japonii oraz w Heidelberg lon-Beam
Therapy Center (HIT) w Niemczech. Probki napromieniane byty jonami helu, wegla, tlenu,
neonu, krzemu i zelaza. Czg$¢ napromienian byla takze prowadzona z uzyciem specjalnych
absorberow z PMMA majacych na celu zmniejszenie energii czastek. W ramach pracy
doktorskiej wykorzystywane byly jedynie krysztalty napromienione jonami zelaza i krzemu
(napromieniania w akceleratorze HIMAC), oraz tlenu (napromieniania w centrum HIT).
Parametry wigzek jonow wykorzystanych do napromienienia probek zostaty przedstawione

w Tabeli 3.1. Zasig¢g czastek w LiF wyznaczony zostat za pomocg kodu SRIM [70].

Tabela 3.1. Parametry wigzek jonow wykorzystanych do napromienienia krysztatow LiF.

Jony ngrg?ggllia rzggzi;vglli?ta LET LiF LET HO  Zasieg w LiF
[MeV/n] [MeV/n] [keV/pm] [keV/pm] [mm]
28Gj 490 441.3 121.3 57.0 64.3
56Fe 500 4125 423.3 199.0 34.3
160 104 93.8 104.2 48.6 8.1
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Promieniowanie gamma

Napromieniania promieniowaniem gamma zostaly zrealizowane w akredytowanym
Laboratorium Wzorcowania Przyrzadéw Dozymetrycznych w Instytucie Fizyki Jadrowe;.
Laboratorium posiada trzy zrodta Cs-137. Aktywnos$¢ najsilniejszego z nich wynosi 2 TBqg.

Zakres mocy dawki, ktory mozliwy jest do uzyskania, wynosi od 1 uGy/h do 1 Gy/h.
Neutrony

Napromieniania neutronami realizowane byty przy uzyciu zrédta Pu-Be. Emisja w pelny kat
brytowy wynosita ok. 10° neutrondéw/s. Neutrony ze zrédta byly spowalniane dzicki

zastosowaniu warstwy polietylenu o grubosci okoto 5 cm.

3.3. Rejestracja obrazéw mikroskopowych

3.3.1. Mikroskop fluorescencyjny

Mikroskop fluorescencyjny to mikroskop $wietlny, ktorego dziatanie oparte jest na zjawisku
fluorescencji Iub fosforescencji. O$wietlenie obserwowanej probki $wiattem o odpowiedniej
dtugosci fali sprawia, Ze generuje ona wlasne §wiatto. Moze to wynika¢ z naturalnych wtasnosci
obserwowanego materiatu (jak np. w przypadku napromienionych promieniowaniem
jonizujacym krysztatow fluorku litu) lub by¢é wynikiem wprowadzenia do probki tzw.
znacznika fluorescencyjnego. Podstawowe elementy, z ktorych zbudowany jest mikroskop
fluorescencyjny pokrywaja si¢ z elementami tradycyjnego mikroskopu $wietlnego. Glownymi
réznicami sg natomiast zrodto Swiatla, ktére w przypadku mikroskopu fluorescencyjnego musi
emitowac §wiatlo o znacznie wigkszej intensywnosci, a takze zastosowanie specjalnych filtrow
emisyjnych 1 ekscytacyjnych majacych na celu rozroznienie §wiatta emitowanego przez probke

od $wiatta wzbudzajacego [71].

Wigkszos¢ mikroskopow fluorescencyjnych to tzw. mikroskopy epi-fluorescencyjne. W tym
ustawieniu wzbudzenie 1 obserwacja probki zachodza z tej samej strony (Swiatto emitowane
,podrozuje” w przeciwnym kierunku niz $wiatto wzbudzajace). Swiatto wzbudzajace
przechodzi przez filtr ekscytacyjny i1 zwierciadto dichroiczne, a nastgpnie jest skupiane na
probece przy uzyciu obiektywu (ktory peni role kondensora). Obiektyw jest uzywany takze
W celu zebrania 1 skupienia §wiatta emitowanego przez wzbudzong probke. Po przejsciu przez

zwierciadlo dichroiczne i filtr emisyjny $wiatlo trafia do detektora. Taki uktad, w porownaniu
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z mikroskopem trans-fluorescencyjnym, czyli takim, w ktorym s$wiatto przechodzi przez
probke i jest rejestrowane po jej drugiej stronie, zapewnia znacznie lepsza zdolno$¢ do

rozdzielenia $wiatla emitowanego i wzbudzajacego [71].

Schemat mikroskopu fluorescencyjnego zostat przedstawiony na Rysunku 3.5.

Detektor

(np. kamera
CCD)
Filtr
Filtr Ansyjny
ekscytacyjny
— 1 Z}viel'giadlo
dichroiczne
Zrodlo I
Swiatla Ll
Obiektyw
Probka
——————— - &

Rysunek 3.5. Po lewej stronie: schemat mikroskopu fluorescencyjnego szerokiego pola. Po prawej stronie:
mikroskop szerokiego pola Nikon Eclipse Ni w uktadzie z kamerg CCD DS-Qi2.

Wykorzystywany w ramach pracy doktorskiej mikroskop fluorescencyjny to mikroskop
szerokiego pola Nikon Eclipse Ni w uktadzie z kamerg CCD DS-Qi2. W mikroskopach
szerokiego pola jednoczesnie oswietlana jest duza czes$¢ probki (duze pole widzenia) lub nawet
cata probka. Pozwala to na szybkie 1 tatwe wykonanie zdje¢ mikroskopowych duzych
fragmentow probki. Dla poréwnania skanujace mikroskopy konfokalne oswietlaja w danym
momencie tylko bardzo maty punkt 1 w celu uzyskania obrazu konieczne jest skanowanie
wiekszego obszaru probki. Pozwala to na osiagniecie lepszego kontrastu oraz rozdzielczos$ci

przestrzennej. Z drugiej strony pomiary sg jednak czasochtonne i skomplikowane [72].

Jednym z najwazniejszych elementéw uktadu mikroskopu fluorescencyjnego jest zrodto
$wiatta. Musi ono zapewnia¢ promieniowanie $wietlne o duzej intensywno$ci w zakresie
dhugosci fali wzbudzajacej odpowiedniej dla danego materiatu. Zrédlo §wiatta powinno takze
zapewnia¢ roéwnomierne o$wietlenie probki w polu widzenia. Tradycyjnie, najczgsciej
stosowanymi zrodtami $wiatta stosowanymi w mikroskopach fluorescencyjnych byty

ksenonowe lub rteciowe lampy tukowe [73]. Maja one jednak wiele wad. Zalicza si¢ do nich
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miedzy innymi krotki czas pracy, niestabilnos¢ i konieczno$¢ stosowania filtrow w celu filtracji
niechcianej czgsci widma. Z tych powodow lampy tukowe coraz czg$ciej zastepowane sg przez
wysokowydajne diody elektroluminescencyjne (LED). Zrodta LED réwniez sa stabilnym
zrodlem $wiatta o wysokiej intensywnosci, ale pobierajg mniej energii i generujg mniej ciepta
od lamp ksenonowych lub rteciowych. Maja takze dtuzszy czas pracy oraz generuja $wiatto
w waskim zakresie dlugosci fali co znaczaco upraszcza proces filtrowania odpowiedniej
dhugosci fali wzbudzajacej [74]. Zrodlo $wiatla stosowane w uzywanym podczas badan
mikroskopie to system o$wietleniowy pE-100 wyposazony w LED o dlugosci fali 440 nm
(CoolLed).

Kolejnym elementem mikroskopu fluorescencyjnego jest uktad filtrow 1 zwierciadla
dichroicznego. Odpowiedni dobdr filtréw jest niezwykle wazny, poniewaz pozwala na
oddzielenie §wiatta emitowanego przez probke od swiatta wzbudzajacego. W przypadku filtrow
ekscytacyjnych najczesciej uzywa sie filtrow pasmowoprzepustowych. Jako filtrow emisyjnych
uzywa si¢ czasami filtrow gornoprzepustowych, ktére blokuja jedynie $wiatto w zakresie fali
wzbudzajacej, a pozwalaja na rejestracje catego §wiatta emitowanego przez probke w catym
zakresie. Bardzo czesto filtry emisyjne i ekscytacyjne wraz ze zwierciadlem dichroiczym
umieszczone s3 w jednym bloku optycznym, nazywanym czasem kostkg. Taki uktad zapewnia

stalg geometri¢ i zmniejsza rozpraszanie wigzki Swiatta [72].

Uzywane filtry oraz zwierciadto zostaty przedstawione w Tabeli 3.2.

Tabela 3.2. Elementy optyczne wykorzystywane w realizowanych w ramach pracy badaniach.

Rodzaj elementu

Nazwa Charakterystyka elementu optycznego
optycznego Yy PY J
,Filtr emisyjny ET 570 LP przepuszcza évx.riefﬂo o dlugosci fali
gornoprzepustowy powyzej 570 nm
Filtr emisyjny ET 515 Lp przepuszcza éwia%tlo o dhugosci fali
gornoprzepustowy powyzej 515 nm
Filtr emisyjn rzepuszcza swiatto w zakresie dtugosci
yiny HQ 535/30 przep Swiatowz 8
pasmowoprzepustowy fali 535 nm £ 30 nm
Filtr ekscytacyjny ET 445/30 przepuszcza.éwiatlo w zakresie dlugos$ci
pasmowoprzepustowy fali 445 nm £ 30 nm.
odbija swiatto o dtugosci fali krotszej niz
Zwierciadto dichroiczne FF506 — Di03 506 nm i przepuszcza $wiatto o dtugosci

fali dhuzszej niz 506 nm
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Podczas pomiarow bardzo wazny jest takze dobor odpowiedniego obiektywu. Ma on wptyw
nie tylko na rownomierne o$wietlenie catego pola widzenia, ale takze na powickszenie
i rozdzielczo$¢ obserwowanego obrazu. Podczas prowadzonych badan wykorzystywane byty

dwa obiektywy:
- 5x TU Plan (NA 0.15);
- 100x TU Plan ELWD (NA 0.80).

W uktad mikroskopu wchodzi takze specjalny, w petni zmotoryzowany stolik, na ktéorym
umieszcza si¢ szkietko z probkami, pozwalajacy na precyzyjny ruch w plaszczyznie poziomej.
Korpus mikroskopu umozliwia takze poruszanie stolikiem w ptaszczyznie pionowej. Ruchem
stolika w obu ptaszczyznach mozna sterowaé z poziomu oprogramowania komputerowego.
Dzigki temu mozliwa jest zmiana glteboko$ci ogniskowania oraz przesuwanie probki o zadang

odleglos¢ bez koniecznos$ci dotykania jej bezposrednio.

Mikroskop znajdujacy si¢ w IFJ PAN wyposazony jest w kamer¢ CCD DS-Qi2. Posiada ona
cyfrowa, monochromatyczng chtodzong matrycg CMOS formatu FX. 16.25-megapikselowy
sensor zostat zoptymalizowany pod katem obrazowania fluorescencyjnego i charakteryzuje si¢
wysokg czulo$cig oraz niskim poziomem szumow. Wraz z oprogramowaniem Nikon NIS-
Elements, kamera CCD DS-Qi2 umozliwia prowadzenie obserwacji w czasie rzeczywistym,

a takze zapis otrzymanych obrazow.

Poza rejestracja pojedynczych obrazow na okreslonej glebokosci, mozliwa jest takze rejestracja
tzw. stoséw obrazéw (z ang. stacks), czyli serii obrazéw uzyskanych z ostro$cig ustawiong na
roznej glebokosci w krysztale. Pierwsze zdjgcie w stosie robione jest zazwyczaj z ostroscia
ustawiong ponad powierzchnig probki, a kolejne z ostro$cia ustawiong na coraz wigkszej
glebokosci w probce, z zadanym krokiem. Rejestrujac stosy obrazéw mikroskopowych

mozliwa jest rejestracja catego Sladu.

Z zarejestrowany stosow obrazéw mozna sporzadzi¢ projekcje maksymalnej intensywnosci
(MIP). W MIP kazdej wartoséci XY przypisywana jest maksymalna warto$¢ piksela wzdhuz osi
Z (w glab probki). Czesci obrazu, ktore sg ostre, majg wigekszg jasnos¢ niz czeSci nicostre.
W zwigzku z tym, wykonanie MIP pozwala na uzyskanie rzutowania obrazu $ladu na

ptaszczyzng rownolegla do powierzchni detektora.
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3.3.2. Analiza obrazéw mikroskopowych — parametry sladéw

Korzystajac z oprogramowania Nikon NIS-Elements wykonywano tylko podstawowg analize
obrazow mikroskopowych. Dalsza analiza odbywata si¢ przy uzyciu oprogramowania Imagel
(z interfejsem Fiji). Jest to oprogramowanie typu open source umozliwiajgce przetwarzanie
I analizowanie obrazow naukowych. Oprogramowanie mozna rozszerza¢ poprzez pobieranie

lub tworzenie wiasnych pluginéw, makr i skryptow [75].

Obrazy z mikroskopu zapisywane sg w formacie nd2. Rozmiar obrazu to 1608x1608 pikseli.
Dla obrazow rejestrowanych z obiektywem 100x, kalibracja wynosi 0.074 um/piksel. Obrazy
rejestrowane sg w skali szarosci, a ich glebia bitowa to 14 bitéw. Oznacza to, ze kazdy piksel

moze przyjmowac warto$¢ z zakresu od 0 do 16383.

Ponizej przedstawiono algorytmy, wedlug ktorych wyznaczane byly najczgsciej

wykorzystywane w rozprawie doktorskiej parametry poszczegdlnych $ladow i catych obrazow.
e Wyznaczanie jasnoSci Sladu
W rozprawie wprowadzone zostaly nastepujace definicje dotyczace jasnosci sladow:

- maksymalna intensywno$¢ §ladu — to maksymalna warto$¢ piksela w $ladzie;

- tlo lokalne $ladu — to warto$¢ modalna intensywnosci w kole o promieniu 50 pikseli

(ok. 3.5 um) wokot $ladu (piksela o maksymalnej wartosci) — patrz Rysunek 3.6.a). Tto
wyznaczane jest lokalnie, a nie w caltym obrazie, ze wzgledu na wystgpujace niejednorodnosci,

ktore wynika¢ moga np. z uszkodzen 1 zabrudzen powierzchni;
- jasnos¢ §ladu — to réznica maksymalnej intensywnosci $ladu oraz tta lokalnego.

W poréwnaniach najczescie] wykorzystywana jest jasnos$¢ $ladu, poniewaz jest to wartos¢

niezalezna od niejednorodnosci tla.
e Wyznaczanie Sredniej jasnosci w polu widzenia

W przypadku kiedy nie jest mozliwe rozréznienie pojedynczych sladow, ze wzgledu na ich zbyt
duzg ilo$¢, zamiast jasno$ci $sladow wyznaczana jest $rednia jasno$¢ w polu widzenia. Warto$¢
ta jest wyznaczana jako $rednia intensywno$¢ w kole o $rednicy 90 pm (Rysunek 3.6.b).
Srednia jasno$¢ w polu widzenia jest takze wyznaczana w przypadku pomiarow tha i jest wtedy

nazywana $rednim ttem.
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Rysunek 3.6. a) Powigkszony obraz pojedynczego $ladu z zaznaczonym obszarem, z ktorego wyznaczane jest tto
lokalne; b) obraz, na ktérym pojedyncze $lady nie sg rozrdznialne, z zaznaczonym obszarem, z ktorego
wyznaczana jest $rednia jasnosc.

e Wyznaczanie dlugosci sladu

W celu wyznaczenia dhlugosci $ladu wykorzystano metode przedstawiong w artykule

dotyczacym spektrometrii czastek alfa przy uzyciu FNTD z krysztatow fluorku litu [11].

Aby zmierzy¢ dlugos¢ sladu, konieczne jest zobrazowanie go w trzech wymiarach. Takie
obrazowanie jest mozliwe przy wykorzystaniu detektorow FNTD z LiF dzigki matej glebi
ostrosci stosowanego w mikroskopie obiektywu (100x TU Plan ELWD), wynoszacej okoto
1 um. Aby wyznaczy¢ dlugos¢ sladu, rejestrowano stosy obrazow. Pierwsze zdjecie w stosie
robione bylo z ostro$cig ustawiong ponad powierzchnig probki, a kolejne z ostroécig ustawiong
na coraz wigkszej glebokosci w probee, z krokiem co 1 um, az do momentu, Kiedy slady nie
byty widoczne. Liczba obrazéw w stosie, na ktorych §lad jest wyrazny, pozwala na estymacje
jego dlugosci w plaszczyznie prostopadlej do powierzchni probki. Wyznaczong liczbe
(oznaczang dalej jako z) nalezy pomnozy¢ przez wspétczynnik zatamania dla fluorku litu

wynoszacy n = 1.39.

Dhugos$¢ sladu w ptaszczyznie rownolegltej do powierzchni §ladu wyznacza si¢ poprzez
sporzadzenie projekcji maksymalnej intensywnosci (MIP) z zarejestrowanych stosow obrazow.
Otrzymany w ten sposob rzut $ladu mozna bezposrednio zmierzy¢. Diugos¢ $ladu
W plaszczyznie XY oznaczana bedzie jako r. Caltkowitg dtugos$¢ §ladu (R) mozna wyznaczy¢

z warto$ci Z i 1 korzystajgc z rownania Pitagorasa:
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R=[r2+(z-n)?] (3.2)

Mozliwe jest takze wyznaczenie kata padania czastki na detektor, mierzonego jako kat
pomigdzy $ladem czastki, a normalng do powierzchni detektora (®).

® = arctan (L)

— (3.2)
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Rysunek 3.7. Schematyczne przedstawienie w 3D pojedynczego $ladu czastki alfa z zaznaczonymi parametrami
z,7 oraz 0. Obraz fluorescencyjny zostat przedstawiony z odwrotnym kontrastem.

3.4. Pozostala aparatura

3.4.1. Stolik grzewczy

Stolik grzewczy Linkam THMS600 wykorzystywany byt w czesci badan dotyczacej efektow

temperaturowych wystepujacych w krysztatach fluorku litu. Pozwala on na uzyskanie

temperatur od -196°C do 600°C z maksymalng szybkoscig grzania 150°C/min. Do stolika
podiaczona jest pompa obiegowa wody ECP. Stosowanie jej jest szczegodlnie wazne przy
grzaniu powyzej 300°C przez dtuzszy czas i mana celu uniknigcie przegrzewania si¢ metalowej
obudowy stolika. Stolik THMS600 umozliwia takze chtodzenie probek ponizej temperatury

pokojowej. W tym celu konieczne jest podlaczenie do stolika pompy cieklego azotu LNP9S.
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Rysunek 3.8. Stolik grzewczy Linkam THMS600

Stolik grzewczy moze zosta¢ zamontowany w uktadzie mikroskopu zamiast standardowego
ruchomego stolika. Umozliwia on wtedy obserwacj¢, W czasie rzeczywistym, probki
W podwyzszonych lub obnizonych temperaturach. Konstrukcja stolika zapewnia w pewnym
stopniu mozliwo$¢ poruszania probka, jest ona jednak znacznie bardziej ograniczona i nie tak
precyzyjna jak w przypadku standardowego stolika mikroskopu Nikon. Mozliwe jest takze
wykorzystanie stolika poza uktadem mikroskopu. Sterowanie stolikiem grzewczym odbywa si¢
z poziomu oprogramowania mikroskopu Nikon NIS-Elements, w ktorym mozliwe jest
wybranie temperatury, szybkosci grzania oraz wlaczenie, wytacznie lub chwilowe zatrzymanie

procesu grzania.

3.4.2. Spektrometr

Do pomiaréw widm emisyjnych wykorzystywano spektrometr Ocean Optics QE65 PRO.
Podczas pomiarow spektrometr byt montowany w uktadzie mikroskopu zamiast kamery.
Urzadzenie taczone bylo z uktadem mikroskopu za pomoca $wiattowodu. Zamontowanie
spektrometru w ten sposob pozwala na przeprowadzenie pomiarow widmowych w takiej same;j
geometrii, w jakiej wykonywane sg zdj¢cia mikroskopowe $ladow. Zmniejsza to ilos¢
czynnikow, ktore moga mie¢ wptyw na réznice miedzy wynikami uzyskiwanymi przy uzyciu
tych dwoch technik pomiarowych. Do obstugi spektrometru wykorzystywano komputer
z zainstalowanym dedykowanym oprogramowaniem OceanView.
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Spektrometr Ocean Optics QE65 PRO wyposazony jest detektor FFT-CCD Hamamatsu
z dwuwymiarowym uktadem pikseli (1044 w poziomie na 64 w pionie). Umozliwia on pomiar
w zakresie dlugosci fali od 200 nm do 1100 nm z maksimum wydajno$ci

kwantowej wynoszacym okoto 90% (wydajnos¢ kwantowa dla 250 nm to 65%).

3.4.3. Spektrofotometr absorpcyjny

Spektrofotometr absorpcyjny to urzadzenie, ktorego zadaniem jest zmierzenie iloSci $wiatla
absorbowanego przez probke w danym zakresie dtugosci fali. Wigzka $wiatta przechodzi przez
monochromator, ktory z emitowanego §wiatta wybiera waskie pasmo o wybranej dtugosci fali.
Nastgpnie $wiatlo to przechodzi przez probke i1 pada na detektor. W przypadku
spektrofotometréw dwuwigzkowych §wiatto rozdzielane jest na dwie wiazki i przechodzi przez
probke badana, a takze przez probke wzorcowa. W takim przypadku detektor wskazuje roznice

absorbancji miedzy tymi dwoma probkami.

Pomiary widm absorpcyjnych odbyty sie przy uzyciu spektrofotometru Varian Cary 5000
UV-Vis-NIR znajdujacego si¢ w Instytucie Fizyki PAN w Warszawie. Urzadzenie wyposazone
jest w dwa zrodta $wiatta: lampe wolframowa i deuterows. Detektor z technologia PbSmart
umozliwia pomiary w zakresie dtugosci fali od 175 nm do 3300 nm. Spektrofotometr ma
mozliwo$¢ zmiany szerokos$ci szczeliny do warto$ci tak niskich jak 0.01 nm. Do urzadzenia
dolaczone jest oprogramowanie WinUV pozwalajace na analize oraz eksport uzyskanych

wynikow.

3.4.4. Miernik mocy $wiatla

W celu pomiaru mocy $wiatla i irradiancji stosowany byt miernik mocy 1 energii $wiatta
Thorlabs, PM100 USB. Urzadzenie to wyposazone jest w fotodiod¢ pozwalajaca na pomiary
w zakresie dtugosci fali od 350 nm do 1100 nm. Maksymalna mierzalna przez miernik moc

Swiatta wynosi 150 mW.

Najczgsciej wykorzystywanym w pracy parametrem zwigzanym z mocg $wiatla jest irradiancja,
czyli moc promieniowania $wietlnego przypadajaca na jednostk¢ powierzchni, przez ktorg
przechodzi. Obszar o$wietlany przez oswietlacz LED ma ksztalt quasi-okragly i jest

ograniczany jest przez wykorzystywany obiektyw, a takze $rednice przystony. Irradiancja
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| wyznaczana jest jako zmierzona przy pomocy miernika moc §wiatta moc P podzielona przez

powierzchni¢ pola widzenia mikroskopu, gdzie S to srednica pola widzenia:

=1 (3.3)

Rysunek 3.9. Miernik mocy $wiatta Thorlabs PM100USB.

3.5. Standardowe procedury pomiarowe

Pomiary mikroskopowe oraz pomiary widm emisyjnych stanowity gtowne zrodto informacji
w badaniach prowadzonych w ramach niniejszej pracy. Ponizej opisane sg standardowe
warunki pomiaru, ktore zazwyczaj byly stosowane. Jezeli przy opisie poszczegolnych
prowadzonych pomiardw nie zaznaczono wyraznie, ze stosowane byly inne parametry, oznacza
to, ze zastosowano standardowe procedury. Szereg parametrow pomiarowych nie mogt by¢
jednak zestandaryzowany, gdyz koniecznym bylo dostosowanie go do kazdego z licznych
eksperymentdow 1 pomiarow (np. czas akwizycji obrazu mikroskopowego czy dawka

promieniowania). Parametry te podane bgdg przy opisie poszczegdlnych pomiarow.
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3.5.1. Pomiary mikroskopowe

Wszystkie pomiary $ladow czastek jadrowych prowadzone byty z wykorzystaniem systemu
o$wietleniowego, wyposazonego w LED o dlugosci fali 440 nm, oraz filtru ekscytacyjnego
pasmowoprzepustowego ET 445/30. Standardowo wykorzystywano filtr emisyjny
gornoprzepustowy o progu 570 nm (ET 570 LP). Obrazy rejestrowano z obiektywem
0 powigkszeniu stukrotnym (100x TU Plan ELWD). Srednica pola widzenia wynosita 90 pm.
Obrazy prawie zawsze rejestrowane byly na glgbokosci rownej lub wiekszej niz 3 um pod
powierzchnig detektora. Blizej powierzchni rejestrowane byty tylko obrazy bedace czescig
stosOw obrazdw rejestrowanych na roznych glgbokosciach. Ze wzgledu na réznice wystgpujace
dla poszczegdlnych eksperymentow, gleboko$¢ rejestracji, a takze czas akwizycji
pojedynczego zdjecia podawane bgda w pdzniejszych rozdziatach. Niepewno$¢ S$redniej

jasnosci sladow wyznaczana byta jako odchylenie standardowe.

3.5.2. Pomiary widm emisyjnych

Pomiary widm emisyjnych odbywaty si¢ dla spektrometru zamontowanego zamiast kamery
CCD w uktadzie mikroskopu fluorescencyjnego. W celu wzbudzenia emisji probek fluorku litu
wykorzystywane byto zrodto $§wiatta znajdujace si¢ w ukladzie mikroskopu, czyli system
oswietleniowy wyposazony w LED o dtugosci fali 440 nm. Dodatkowo zastosowany zostat filtr
ekscytacyjny pasmowoprzepustowy ET 445/30 oraz filtr emisyjny gérnoprzepustowy o progu
515 nm (ET 515 LP). Dzi¢ki zastosowaniu filtru emisyjnego mozliwe byto odcigcie z widma
czegsci pochodzacej od §wiatla wzbudzajacego. Pomiary prowadzone byty z uzyciem obiektywu

z powigkszeniem pigciokrotnym (5x TU Plan Epi).
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4. Rozwoj metodyki fluorescencyjnej detekcji Sladow czastek

jadrowych przy pomocy krysztalow LiF

Technika FNTD z zastosowaniem LiF powstala stosunkowo niedawno. Z tego powodu, mimo
1z mozliwe jest otrzymanie dobrej jakos$ci obrazéw mikroskopowych wielu rodzajow czastek
jadrowych, uzyskanie ilo$ciowych informacji na temat rejestrowanego promieniowania jest
nadal bardzo trudne. Dobrym tego przyktadem sa krysztaly LiF eksponowane na
promieniowanie kosmiczne (patrz Rysunek 2.10.). Promieniowanie kosmiczne jest niezwykle
ztozone i sktada si¢ z wielu rodzajow czastek o réznych energiach. To sprawia, ze na obrazach
mikroskopowych widoczne sg rézne rodzaje $Sladow, jednak bezposrednie powigzanie ich
z okre§lonym rodzajem promieniowania, czy wyznaczenie zdeponowanej dawki jest
niemozliwe na obecnym etapie rozwoju techniki FNTD z uzyciem krysztatéw LiF. Dodatkowo
nawet w przypadku omdowionych wczesniej zastosowan detektoréw sladowych z LiF, badania
prowadzone byly w $cisle kontrolowanych warunkach (np. napromieniowania prowadzone
byty pod Scisle okreslonymi katami, obrazy mikroskopowe rejestrowane byly zawsze na tej
samej glebokosci w krysztale, unikano dlugich czaséw akwizycji, aby nie dopusci¢ do

wybielania obrazu) co nie zawsze jest mozliwe w praktycznej dozymetrii.

Aby dalej rozwija¢ technike FNTD z wykorzystaniem krysztalow LiF konieczne jest
sprawdzenie jakie parametry napromieniania i rejestracji obrazéw majg wplyw na sygnat
fotoluminescencyjny 1 czy mozliwe jest zastosowanie wlasciwej korekty lub dobor
odpowiednich warunkéw, ktore zniweluja roznice w otrzymywanych warto$ciach.
W ponizszym rozdziale opisane zostaty badania przeprowadzone w celu zoptymalizowania
metody pomiarowe] fluorescencyjnej detekcji $ladow czastek jadrowych przy pomocy

krysztalow fluorku litu.
4.1. Badanie powtarzalnos$ci pomiaru

Detektory fluorescencyjne na bazie krysztalow fluorku litu sa detektorami wielokrotnego
uzytku. Zastosowanie odpowiedniego procesu anilacji, czyli wygrzewania w wystarczajaco
wysokich temperaturach prowadzi do catkowitego usunigcia sygnatu PL. Procedurg anilacyjna,
standardowo stosowang podczas pracy z krysztatami LiF w IFJ PAN, jest wygrzewanie

krysztalow przez 30 min w piecu, W temperaturze 450°C. Nastepnie probki wyjmowane s3
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z pieca i szybko chtodzone poprzez umieszczenie na ptycie z aluminium. W ramach pracy
przeprowadzono badania majace na celu sprawdzenie, czy wielokrotnie powtarzane procesy
anilacji nie majg wplywu na jasno$¢ $ladow fluorescencyjnych, a takze na tlo probek

nienapromienionych.

Trzy nieuzywane wczesniej probki z krysztatu LiF zostaly poddane cyklowi kolejnych
napromienian i anilacji. Krysztaly napromieniane byty przy wykorzystaniu zrodta Alfa 1
(fluencja czastek 1.6*10° cm™2). Wykonano pigé cykli napromieniania probek. Przed kazdym
procesem napromienienia, dla wszystkich probek rejestrowane byty trzy obrazy mikroskopowe,
w roznych obszarach krysztatu, i na ich podstawie wyznaczano S$rednie tlo. Obrazy
rejestrowano na glebokos$ci 3 um pod powierzchnig probki. Czas akwizycji kazdego z obrazoéw
wynosit 7 s. Po kazdym procesie napromieniania, dla kazdej probki rejestrowano po 5 obrazow
mikroskopowych. Zastosowano takg samg gleboko$¢ pomiaru oraz czas akwizycji jak
w przypadku pomiaréw tla. Sposrod wszystkich obserwowanych na obrazach $§ladéw wybrano
te 0 ksztalcie jak najbardziej zblizonym do okragtego, ktore pochodzg od czastek padajacych
niemal prostopadle do powierzchni probki (aby zniwelowa¢ mozliwy wptyw kata padania
czastki na jasnosc¢ $ladu). Zmierzono maksymalng intensywno$¢ sladow oraz tto lokalne $ladu
I na tej podstawie wyznaczono $rednig jasno$¢ sladu (zgodnie z opisem w rozdziale 3.3.2). Dla

kazdego pomiaru, dla kazdej z probek, zmierzono od 50 do 75 sladow.

Znormalizowane do warto$ci uzyskanych przed pierwszym napromienieniem (odczyt 1)

wartosci sredniego tta, dla poszczegolnych probek, zostaty przedstawione na Rysunku 4.1.
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Rysunek 4.1. Srednie tlo wyznaczone dla kolejnych odczytow. Wartoéci znormalizowane do $redniego tla
zmierzonego przed pierwszym napromienianiem.

Czerwone linie na wykresie wyznaczaja odchylenie od pierwszej zmierzonej warto$ci
sredniego tta wynoszace +£7%. Mozna zauwazy¢, ze dla wszystkich probek $rednie tlo zmienia
si¢ po kolejnych procesach anilacji tylko w nieznacznym stopniu. R6znica miedzy kolejnymi
odczytami nie wynosi wigcej niz kilka procent. Najwieksze odchylenie od S$redniego tla
wyznaczonego dla probki przed pierwszym uzyciem, zostalo zaobserwowane dla probek

krysztalu oznaczonych jako 830 2022 11830 2022_2 i wynosito 6%.

Na Rysunku 4.2. przedstawiono $rednig jasnos¢ sladow po kolejnych cyklach napromieniania

i anilacji znormalizowang do wartosci wyznaczonej dla probki przed pierwsza anilacja

(odczyt 1).
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Rysunek 4.2. Srednia jasno$é¢ §ladéw wyznaczona dla kolejnych odczytow. Wartoéci znormalizowane do $redniej
jasnosci §ladow zmierzonej po pierwszym napromienieniu probek.

Tak jak w przypadku $redniego tta, odchylenie $redniej jasnosci §ladow, zmierzonych dla
obrazow mikroskopowych po kolejnych cyklach napromieniania i anilacji, nie przekracza £8%
w stosunku do $redniej jasnosci $ladéw zmierzonej po pierwszym napromienieniu probek.
Najwigksze odchylenie od Sredniej jasnosci sladow zmierzonej dla odczytu 1 zaobserwowano
dla probki 830 2022 2 i wynosito ono 7%.

Przedstawione wyniki wyraznie potwierdzaja, ze kolejne cykle anilacji nie majg istotnego
wptywu ani na $rednie tlo, obserwowane dla nienapromienionych probek, ani na srednig jasnos¢
sladow, zmierzong po napromienieniu probek. Obserwowane roznice nie przekraczaja kilku
procent w stosunku do wartos$ci uzyskanych dla probek odczytywanych po raz pierwszy
(niepoddanych wczesniej procesowi anilacji). Tak niewielkie rdznice mogg wynikac
z niewystarczajacej statystyki pomiarowej, a takze z doboru obserwowanego pola widzenia na
probce. Powierzchnia probek krysztaldéw nie jest idealnie jednorodna, znajduja si¢ na niej
drobne rysy i zabrudzenia. Te niedoskonalosci moga prowadzi¢ do powstawania niewielkich
réznic w jasnosci tla, a nawet do roéznic w jasno$ci sladow. Poniewaz nie zaobserwowano

zadnego wyraznego trendu w zmianach obserwowanych dla sredniej jasnosci sladow, ani dla
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sredniego tla, mozna stwierdzi¢, ze nie s3 one spowodowane kolejnymi procesami anilacji.
Oznacza to, ze detektory FNTD z LiF moga by¢ z powodzeniem stosowane wielokrotnie, przy

uzyciu omawianego powyzej procesu anilacji.

Zauwazono jednak, ze kolejne procesy wygrzewania detektorow w piecu moga prowadzi¢ do
zwigkszenia zanieczyszczen powierzchni probek krysztatow przez osadzanie si¢ nie niej
pytkow. Aby zminimalizowa¢ to zjawisko, anilacj¢ prowadzi si¢ umieszczajac detektory na
plytce aluminiowej oraz ostaniajac je od gory folig aluminiowa, w taki sposob aby folia nie

stykata si¢ z powierzchnig probek.

4.2. Wplyw czasu po napromienianiu na jasno$¢ sladow

We fluorku litu, tak jak w niektorych innych materiatach luminescencyjnych, zaobserwowano
zjawisko narastania intensywnosci fotoluminescencji w czasie po zakonczeniu napromieniania
[76], [77]. Proces ten moze trwa¢ od kilku minut do nawet kilkunastu godzin. Jest on
spowodowany reakcjami zachodzacymi miedzy defektami, takimi jak tgczenie si¢ ze sobg
defektow oraz putapkowanie 1 uwalnianie elektronow. Czas, po ktorym sygnat
fotoluminescencyjny stabilizuje si¢, zalezy od rodzaju materialu, a takze od koncentracji

centrow barwnych oraz od temperatury [50].

Sprawdzono, jak czas pomig¢dzy zakonczeniem napromieniania detektorow FNTD z LiF,
a rejestracjg obrazow mikroskopowych, wptywa na $rednig jasno$¢ sladow czastek jadrowych.
W tym celu trzy probki krysztaldow zostaty napromienione czastkami alfa ze zrodta Alfa 1
(fluencja czastek 1.6%10° cm). Nastepnie, dla kazdej probki wykonywano zdjecia z uzyciem
mikroskopu fluorescencyjnego. Obrazy rejestrowane byly bezposrednio po napromienieniu
oraz po uplywie zadanego czasu od zakonczenia napromieniania. Pomigdzy kolejnymi
pomiarami, probki przechowywane byty w warunkach normalnych, w temperaturze pokojowe;j.
Najdluzszy czas, pomigdzy zakonczeniem napromieniania, a rejestracjg obrazow wynosit 48 h
(czas wybrano na podstawie wczesniej publikowanych badan [76]). W przypadku
kazdorazowej obserwacji mikroskopowej rejestrowano 5 obrazow w réznych obszarach probki.
Zdjecia wykonywane byty na glgbokosci 3 um, a czas akwizycji wynosit 2 s. Ze wszystkich
obserwowanych sladow, przy wyznaczaniu $redniej jasnosci sladow, uwzgledniano jedynie
slady pochodzace od czastek padajacych niemal prostopadle do powierzchni probki. Dla kazde;j

z probek, dla kazdego z wybranych czaséw po zakonczeniu napromieniania zmierzono
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ok. 60 — 70 §ladow. Srednia jasnos¢ dla kazdej probki zostata znormalizowana do wynikow

uzyskanych po 48 h. Wyniki otrzymane dla trzech probek zostaty nastepnie usrednione.

Wyniki przedstawione zostalty na Rysunku 4.3. Fragment wykresu, przedstawiajacy zmiany
zachodzace w czasie trzech pierwszych godzin po zakonczeniu napromieniania (zaznaczony

czerwong przerywang linig na wykresie) zostat dodatkowo powigkszony.
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Rysunek 4.3. Zmiany $redniej jasnosci $ladow w czasie po zakonczeniu napromieniania. Wyniki znormalizowane
do wartoséci uzyskanych po 48 h. Fragment wykresu zaznaczony czerwong linig, na ktorym przedstawione sg
zmiany zachodzace w ciggu pierwszych 3 h, zostat dodatkowo powigkszony.

W ciagu pierwszych kilku godzin po zakonczeniu napromieniania wyznaczona Srednia jasnosé¢
sladow znaczaco wzrasta. Zaraz po zakonczeniu napromieniania jasnos¢ wynosita niecate 50%
jasnosci po 48 h, natomiast po uptywie 3 h wzrosta do 86%. Po uptywie tego czasu szybkos¢
wzrostu sygnatu fotoluminescencyjnego znaczaco spada. Zmiana jasno$ci sladow pomigdzy

obrazami zarejestrowanymi po 24 h i 48 h miesci si¢ w zakresie btgdu pomiarowego.

Uzyskane wyniki jednoznacznie potwierdzaja wystgpowanie efektu narastania sygnatu PL wraz
z uptywem czasu po zakonczeniu napromieniania. W przypadku obserwacji wykonywanych na

r6znych probkach zaobserwowano dos¢ duze roéznice w szybkos$ci narastania jasnosci sladow.
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Dodatkowo duzy wzrost jasnosci w pierwszych kilku godzinach sprawia, ze nawet obrazy
zarejestrowane w jednej serii pomiarowej moga znaczaco roéznic si¢ od siebie, ze wzglgdu na
uptyw czasu pomiedzy akwizycja kolejnych obrazow. Z tego wzgledu nie zdecydowano si¢ na
wprowadzenie wspoétczynnikéw poprawkowych, ktore, poprzez znormalizowanie uzyskanych
jasno$ci $rednich, pozwalatyby na prowadzenie obserwacji mikroskopowych w dowolnym
czasie po zakonczeniu napromieniania. Zamiast tego, przyjeto jako zasade, aby pomiedzy
napromienieniem krysztalow LiF, a przystgpieniem do pomiaréw, odczekaé co najmniej
kilkanascie godzin. W niemal wszystkich badaniach przedstawionych w niniejszej pracy czas

pomi¢dzy napromienianiem a pomiarem wynosit co najmniej 20 h.

4.3. Zalezno$¢ jasnosci Sladow od kata padania czgstek

Jasno$¢ obserwowanych $ladow wykazuje zalezno$¢ od kata, pod jakim czastka pada na
detektor FNTD [78], [79]. Wynika to z tego, ze mikroskop rejestruje nie tylko $wiatto
docierajace z glgbokos$ci, na ktoérej jest zogniskowany, ale takze z warstw lezacych ponizej
i powyzej. Podczas obserwacji sladow prostopadtych do powierzchni, fotoluminescencja
emitowana spoza glgbokosci ogniskowania mikroskopu dodaje si¢ do rejestrowanego obrazu
sladu, zwigkszajac jego jasnos¢. Im bardziej tor czastki jest oddalony od kierunku
prostopadtego, tym mniejszy jest przyczynek od $wiatla docierajacego do kamery spoza
obszaru ustawionej ostro$ci. Z tego powodu nie mozna poréwnywac ze sobg bezposrednio

jasnosci sladow pochodzacych od czastek padajacych na detektor FNTD pod r6znymi katami.

Podczas napromienian czgstkami alfa, wykonywanych w ramach niniejszej pracy, stosowane
byly kolimatory, ktérych zadaniem byta zarowno eliminacja czgstek, ktére padalyby na
detektor pod duzymi katami, jak i zapewnienie powtarzalnej geometrii napromieniania
i dystansu miedzy zrodtem anapromienianym krysztalem, oraz zmniejszenie strumienia

czastek.

Sprawdzono, czy stosowanie kolimatorow umozliwia wybor czastek w stopniu niwelujacym
wplyw kata na $rednia jasno$¢ §ladow. W tym celu, trzy probki z krysztatu fluorku litu
napromieniono czastkami alfa ze zrodta Alfa 2 z zastosowaniem kolimatora opisanego
w rozdziale 3.2. Fluencja czastek wynosita ok. 5.5%10° cm?. Dla kazdej z probek
przeprowadzono trzy serie napromieniania, odczytu z uzyciem mikroskopu fluorescencyjnego
i anilacji przez po6t godziny w 450°C (sekwencja taka sama jak w przypadku badania

powtarzalnosci). Dla kazdego detektora, po kolejnym napromienianiu rejestrowano 9 lub 10
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stosOw obrazow mikroskopowych w réznych miejscach na probee. Kazdy stos sktadat sie z 17
zdje¢. Pierwsze zdjecie wykonywano z ostro$cig ustawiong ponad powierzchnig detektora,
a nastepnie dla kolejnych zdje¢ ostro$¢ ustawiana byta z krokiem co 1 um w glab probki. W ten
sposob mozliwe bylo zarejestrowanie calych §ladow. Czas akwizycji pojedynczego zdjecia
wynosit 7 s. Zmierzono dtugos$¢ sladéw 1 kat pod ktérym czastka padata na detektor, przy

uzyciu metody opisanej w rozdziale 3.3.2.

Lacznie dla wszystkich probek zmierzono 2137 §ladéw, pochodzacych od czastek padajacych
na detektory pod katami z zakresu od 2.5° do 28°. Kat mierzony byt jako kat pomiedzy torem
ruchu czastki (lub kierunkiem $ladu), a normalng do powierzchni detektora. Slady
pogrupowane zostaly ze wzgledu na kat padania. Dla sladow, ktorych nachylenie wynosi mniej
niz 5° bardzo ci¢zko jest wyznaczy¢ rzeczywistg dtugos¢ sladu w ptaszczyznie réwnolegtej do
powierzchni krysztatu ($lad jest w przyblizeniu punktem), a co za tym idzie, doktadnie
wyznaczy¢ kat padania. Z tego wzgledu wszystkie slady pochodzace od czastek padajacych
pod katem mniejszym niz 5° zostaly zgrupowane razem. Kolejne grupy byly dzielone
co 2 stopnie (czyli od 5° do 7°, od 7° do 9° itd.) az do 21°. Ze wzgledu na zastosowanie
kolimacji, liczba $ladow nachylonych pod katem wickszym niz 21° byla niewielka, a kat
nachylenia zazwyczaj nie przekraczal 23°. Wobec tego postanowiono wszystkie §lady

pochodzace od czastek padajacych pod katem wigkszym niz 21° zebra¢ w jedng kategorie.

Jasno$¢ $ladu mierzona byta na jednej, ustalonej glebokosci pod powierzchnig detektora,
wynoszacej 5 um. Dla wszystkich probek wyznaczono oddzielnie $rednie jasnosci sladow dla
poszczegolnych grup katéw padania, ktére znormalizowano do jasnosci wyznaczonej dla
sladéw o kacie nachylenia <5°. Nastepnie wyniki usredniono dla trzech probek. Niepewno$¢
pomiaru uwzglednia odchylenie standardowe od $rednich wartosci jasnosci uzyskanych dla
kolejnych kategorii dla roznych probek, a takze niepewnos¢ zwigzang z wykorzystaniem trzech

réznych probek.

Na Rysunku 4.4. przedstawione zostaly $rednie jasno$ci §ladow dla kolejnych grup katow.
Kolejne punkty przedstawiaja Srednie jasnosci Sladow dla poszczegdlnych grup katow,
znormalizowane do $redniej jasnosci dla grupy <5°. Warto$ci punktoéw na osi X odpowiadaja
warto$ciom $rednim kata nachylenia dla kolejnych grup $ladéw. Dla grup z zakresu katow od
5° do 21° byt to zawsze $rodek przedziatu (czyli np. przedzial od 5° do 7° zostat zaznaczony
na osi X jako 6°). Dla grupy <5° $rednie nachylenie wynosito 4°, natomiast dla grupy >21°,

23°.
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Rysunek 4.4. Zalezno$¢ $redniej jasnosci $ladow od kata padania czastki. Wyniki znormalizowane do $redniej
jasnosci sladow o kacie nachylenia <5°.

Do danych pomiarowych dopasowana zostata funkcja eksponencjalna o nastgpujacym wzorze:

y = 0.448 + 0.698 - exp(—0.059 - ©) (4.1)

Zauwazy¢ mozna, ze zwigkszenie kata padania czastek na detektor powoduje znaczne
zmniejszenie Sredniej jasnosci §ladow. Przy $rednim kacie padania wynoszacym 20° $rednia
jasno$¢ sSladéow wynosi mniej niz 70% S$redniej jasnosci $ladéw czastek padajacych
W przyblizeniu prostopadle do powierzchni. Mozna wobec tego stwierdzi¢, ze nawet po
zastosowaniu kolimatora, $lady widoczne na obrazach mikroskopowych moga mie¢ rdzna
jasno$¢ ze wzgledu na kat padania. Z tego powodu nie mozna bezposrednio pordwnywac

jasnosci $ladow pochodzacych od czastek padajacych po roznymi katami.

Aby uniezalezni¢ $rednig jasnos¢ sladow od kata padania czgstek mozna zastosowaé jedna

Z dwoch opisanych ponizej metod:

1. Zastosowanie wspotczynnikéw poprawkowych

Zastosowanie tej metody pozwala na wykorzystanie do pomiaréw wszystkich (lub wigkszo$ci)

sladow widocznych na zarejestrowanych obrazach mikroskopowych, niezaleznie od kata pod
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jakim padaja czastki. Aby méc z niej skorzysta¢ konieczne jest jednak wyznaczenie kata
nachylenia kazdego z mierzonych §ladow. W zwigzku z tym, niezbgdne jest zarejestrowanie
stosu obrazow w glgb probki, tak by obja¢ caly Slad. Nastepnie nalezy zmierzy¢ $lad
W plaszczyznie prostopadiej 1 rownolegtej do powierzchni krysztatu 1 wyznaczy¢ kat padania
czastki na powierzchni¢. Po wyznaczeniu katéw padania czastek i zmierzeniu ich jasnosci na
wybranej gltgbokosci, nalezy wyznaczy¢ $rednig jasno$¢ w poszczeg6lnych kategoriach katow
(takich jak opisano powyzej) i zastosowac krzywa dopasowang na Rysunku 4.4. aby uzyskaé
wspoétczynnik poprawkowy. W Tabeli 4.1. podano wartosci, przez ktore nalezy pomnozy¢
jasnos¢ sladow o nachyleniu z poszczegolnych grup, aby otrzymaé wartos¢, ktéra odpowiada

sladowi w przyblizeniu prostopadtemu do powierzchni detektora (nachylenie < 5°).

Zaproponowano wspotczynniki poprawkowe dla poszczegdlnych zakresow katow padania,
zamiast wprowadzenia poprawki dla $cisle wyznaczonej wartosci kata, ze wzgledu na dos¢
duza niepewno$¢ w wyznaczeniu kata padania czastki. Pomiar dlugosci $ladu (zwlaszcza
W plaszczyznie Z) w pewnej mierze zalezy od subiektywnej oceny osoby mierzacej, co moze
przektadac sie na bledy lub niedoktadnosci w dlugosci §ladu, a co za tym idzie zastosowanym

niedoktadnym wspotczynniku poprawkowym.

Tabela 4.1. Wspotczynniki poprawkowe dla jasno$ci $ladéw z réznych grup katéw nachylenia.

Grupa katow Wspolczynnik poprawkowy
<3° 1.00
od 5° do 7° 1.07
od 7° do 9° 1.13
od 9° do 11° 1.20
od 11° do 13° 1.26
od 13° do 15° 1.33
od 15° do 17° 1.39
od 17° do 19° 1.45
od 19° do 21° 151
221° 1.59

Znajac katy nachylenia poszczegolnych $ladow, mozna takze zdecydowaé o wykorzystaniu
tylko czesci z dostgpnych $ladéw. Najczesciej wybiera sie §lady z najbardziej licznych grup
katow nachylenia (np. od 5° do 15°), co pozwala na uzyskanie dobrej statystyki pomiarowej,
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lub §lady pochodzace od czastek padajacych pod jak najmniejszymi katami, co pozwala na

niestosowanie wspotczynnikow poprawkowych [78].

Metoda ta jest szczegolnie uzyteczna, jesli nie dysponujemy duzg liczbg §ladow, ktére mozna
zmierzy¢. W takiej sytuacji zastosowanie jej pozwala na uzyskanie dobrej statystyki dzieki
porownywaniu ze soba jasnosci sladéw pochodzacych od czastek padajacych pod réznymi
katami. Niestety metoda ta jest dos¢ czasochtonna, wymaga bowiem zmierzenia $ladu w trzech
wymiarach, a co za tym idzie rejestracji stosu obrazéw obejmujgcego catg dtugosé sladu. Takie
podejscie zwicksza czas pomiaru, a przy dlugich $ladach lub przy koniecznosci zastosowania
dhugich czasow akwizycji moze prowadzi¢ do znaczgcego wybielania sygnalu w czasie
odczytu. Z tych wzgledow, jezeli mozliwe jest wykonanie wigkszej liczby zdjeé¢
mikroskopowych lub zmierzenie wigkszej liczby sladow, w praktyce stosowana jest czesciej

metoda druga.

2. Selekcja sladéw prostopadtych do powierzchni

Zaletg tej metody jest brak koniecznosci rejestrowania stoséw obrazoéw. Slady rejestrowane na
jednej, zadanej glebokosci majg rozne ksztatty w zaleznosci od kata pod jakim czgstka pada na
detektor. Slady pochodzace od czastek padajacych w przyblizeniu prostopadle do powierzchni
detektora maja okragly ksztalt. W miar¢ zwickszania kata padania, ksztatt sladu zmienia sig,
staje si¢ bardziej wydluzony w jednym kierunku [80]. Wybdr do analizy jedynie $ladow
okragtych, pozwala na odrzucenie §ladow pochodzacych od czastek padajacych na detektor pod
duzymi katami. Zastosowanie tej metody pozwala na wybodr sposroéd wszystkich §ladow, tych,
ktore pochodzg od czastek padajacych na detektor pod katem <10°. Kolimacja nie zatrzymuje
czastek wychodzacych ze zrddha pod katami z tego zakresu. Z tego powodu rozktad sladow
pochodzacych od tych czastek jest rownomierny. Przy odpowiednio duzej liczbie mierzonych

sladow, w tym zakresie wptyw kata padania na jasnos$¢ sladow usrednia sie.

Glownag wada tej metody jest wptyw subiektywnej oceny osoby mierzacej. Dodatkowo, ze
wzgledu na wybodr do analizy tylko czg$ci sposrod wszystkich obserwowanych §ladow, w celu
uzyskania dobrej statystyki konieczna jest analiza duzej liczby obrazow (ich liczba uzalezniona
jest od fluencji czastek). Poniewaz jednak metoda ta jest zdecydowanie szybsza, a takze nie
wymaga wykonywania stosow zdje¢ 1 mierzenia dlugosci $ladéw, w pozniejszych badaniach
na temat efektow temperaturowych byta ona czesciej stosowana jako sposob na redukcje

wplywu kata padania czastki na jasnos¢ sladu.
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4.4. Zjawisko wybielania

Jak wspomniano weczesniej, pomiar fotoluminescencji LiF jest zasadniczo procesem
nieniszczacym i moze by¢ wielokrotnie powtarzany dla tej samej probki. Niemniej jednak,
dhugotrwata ekspozycja na $wiatto niebieskie o duzej mocy moze powodowaé zmniejszenie
intensywnosci PL, co nazywane jest procesem wybielania (ang. bleaching). Jednym z procesow
odpowiedzialnych za wyst¢powanie wybielania jest fotojonizacja centrow F», prowadzaca do
powstania centréw Fo" [81]. Udzial w procesie wybielania majg takze inne reakcje zwigzane
Z oddziatywaniem ze sobg réznych centrow barwnych oraz no$nikow tadunku. Centra F2 moga
by¢ ponownie wytwarzane w wyniku ponownego putapkowania uwolnionych elektronow.
W przypadku kiedy koncentracja centrow F3 jest wieksza niz koncentracja centrow Fo,
mozliwe jest takze zachodzenie procesu putapkowania uwolnionych elektrondw przez centra
F3*. Jesli jednak koncentracja centrow F3* jest znaczgco mniejsza niz centrow Fo, (tak jak w
przypadku omawianych detektorow z krysztatdéw LiF) proces ten jest mato prawdopodobny
[63]. Sita wybielania zalezy wigc od wielu czynnikow, w tym od mocy $wiatta i dtugos¢ fali,

a takze od koncentracji poszczeg6élnych defektow [82].

W pracy zbadano zalezno$¢ $redniej jasno$¢ §ladow od czasu ekscytacji przy wykorzystaniu
standardowo uzywanego systemu o$wietleniowego LED o dlugosci fali 440 nm. Moc
oswietlacza ustawiona byla na 100%. Irradiancja zmierzona w uktadzie mikroskopu, przy
zastosowaniu obiektywu ze stukrotnym powigkszeniem wynosita ok. 130 mW/mm?2.
Przeprowadzone zostaty dwie serie pomiarowe: pierwsza, dla probek napromienionych jonami
zelaza Fe-56 o energii 412.5 MeV/n i zasiegu w LiF wynoszacym 34.5 mm (napromieniania
przeprowadzone w akceleratorze HIMAC w Japonii) oraz druga, dla probek napromienionych
czastkami alfa ze zrodta Alfa 2. Fluencja czastek wynosita odpowiednio ok. 10° cm dla jonow
zelaza i ok. 5.5%10° cm™ dla czastek alfa. Czas akwizycji pojedynczego obrazu wynosit 10 s
dla prébek napromienionych jonami Zelaza i 5 s dla probek napromienionych czastkami alfa.
Dzigki zastosowaniu odpowiedniej geometrii napromieniania, wszystkie slady pochodzace od
jonéw zelaza byly w przyblizeniu prostopadle do powierzchni krysztalu. Pozwala to na
niestosowanie zadnych poprawek na kat nachylenia §ladow. W przypadku napromieniania
Z uzyciem zrddla alfa analiza zostala przeprowadzona tylko dla $ladéw o ksztatcie okragtym

(czyli pochodzacych od czastek padajgcych niemal prostopadle do powierzchni).

Pierwsza seria pomiarowa zostala wykonana dla probki napromienionej jonami Zzelaza.

Catkowity czas, przez ktory probka byla eksponowana na $wiatto niebieskie, wynosit 200 s.
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W ciggu tego czasu, bez zmieniania gltgbokosci i pola widzenia, co 10 s rejestrowany byt obraz.
Obrazy rejestrowane byly na 4 roznych glgbokosciach pod powierzchnig probki: 5, 10, 15 oraz
20 um. Lacznie zmierzono ponad 130 sladow. Jasnos¢ poszczegolnych sladow mierzona byta
dla kolejnych obrazéw iporownywana z jasnoscig tego samego Sladu wyznaczong dla

pierwszego zdj¢cia. Wyniki dla wszystkich analizowanych $§ladow zostaty usrednione.

Czas pojedynczej akwizycji lub serii pomiaréw rzadko wynosi wigcej niz 200 s. Zastosowanie
takich czas6w pomiaru moze by¢ jednak niezbedne dla stabo widocznych S$ladow,
np. pochodzacych od jonow helu. Z tego powodu zdecydowano si¢ na sprawdzenie dalszego
spadku jasnosci $ladéw, przy wykorzystaniu krysztatu LiF napromienionego czastkami alfa.
Analiza $ladow pochodzacych od innych czastek podyktowana byta mata dostepnoscia
krysztalow napromienionych jonami zelaza. Zdjecia dla probek napromienionych czastkami
alfa wykonano przed ekspozycja na §wiatto niebieskie, a nastepnie co 5 s, dla czasu ekspozycji
od 200 s do 580 s, na glgbokosci 5 um. Tak jak w przypadku probek napromienionych jonami
Fe-56 jasnos¢ poszczegdlnych sladéw dla kolejnych zdje¢ zostata poréwnana z poczatkowsa

jasnoscia, a wyniki zostaly usrednione. W tej serii pomiarowej zmierzono 30 sladow.

Na Rysunku 4.5. porownane zostaly 2 obrazy mikroskopowe zarejestrowane dla probki
napromienionej czastkami alfa. Obraz przedstawiaja to samo pole widzenia przed i po
ekspozycji na §wiatto niebieskie trwajacej 580 s. Mozna zauwazy¢ wyrazny spadek jasno$ci

sladow widocznych na obrazach.

Rysunek 4.5. Obrazy mikroskopowe tego samego pola widzenia zarejestrowane dla probki napromienionej
promieniowaniem alfa: a) przed, b) po ekspozycji na $wiatto niebieskie trwajacej 580 s. Obraz zarejestrowany na
glebokosci 5 um, czas akwizycji 5 s. Jasno$¢, kontrast i inne parametry graficzne obu obrazow sa takie same.
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Na Rysunku 4.6. przedstawiona zostala zalezno$¢ $redniej jasnosci §ladéw od czasu ekspozycji
na silne §wiatto niebieskie. Wartosci znormalizowane zostaty do poczatkowej wartosci $redniej

jasnosci sladow. Do danych dopasowana zostata funkcja eksponencjalna o wzorze:

y = 0765 - exp - +0.235 (42)

t
443.850)

gdzie y to znormalizowana jasno$¢ $ladu mierzona dla zdjgcia wykonanego po czasie t od
rozpoczgcia ekspozycji na $wiatlo niebieskie. Aby zachowal czytelno$¢ wykresu, nie

zaznaczono niepewnosci pomiarowych.
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Rysunek 4.6. Wptyw czasu ekspozycji na silne $wiatto niebieskie na $rednig jasno$¢ sladow.

Na podstawie otrzymanych wynikow mozna bezsprzecznie stwierdzi¢, ze dlugotrwata
ekscytacja krysztatow LiF §wiattem o dlugosci fali 440 nm powoduje znaczacy spadek jasnosci
obserwowanych $ladow. Juz akwizycja trwajaca zaledwie 1 min powoduje spadek poczatkowo
obserwowanej jasnosci $ladow o 10%. Po 3 min jasno$¢ $ladow spada do 75% wartoSci
poczatkowej. Dodatkowo stwierdzono, ze rdznice w stopniu Wybielania mierzone na r6znych

glebokosciach pod powierzchnig probki sa zaniedbywalne.

Dhuzsze czasy ekspozycji (kilka minut) czesto sg wykorzystywane podczas rejestracji stosow
obrazéw na roznych glebokosciach pod powierzchnig krysztatu, w tym samym polu widzenia.

W takich przypadkach, jezeli porownywane sg ze sobg jasno$ci $ladow, obserwowanych po
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réznym czasie ekspozycji na $wiatto niebieskie, niezbgdne jest zastosowanie odpowiedniej
poprawki na wybielanie. Poprawka ta, wyznaczana jest na podstawie rownania krzywej

dopasowanej do punktéw pomiarowych przedstawionych na Rysunku 4.6.

Istotnym zagadnieniem zwigzanym ze zjawiskiem wybielania, jest wybielanie poza obszarem
ostro$ci. Podczas pomiaru, zdjecie wykonywane jest na okreslonej glebokosci pod
powierzchnig. Oznacza to, ze $wiatlo pochodzace z oswietlacza jest ogniskowane na tej
glebokosci 1 jego moc jest najwigksza. Obszar probki ponizej 1 powyzej, oswietlany jest
Z mniejszg mocg, co moze prowadzi¢ do tego, ze wybielanie jest tam mniejsze. Pomiary,
w ktorych czas ekscytacji probki jest bardzo diugi to zazwyczaj serie krotszych pomiarow
wykonywanych na réznych gl¢bokosciach. Szczegolnie istotne jest wobec tego ustalenie, czy
konieczne jest wprowadzenie dodatkowej poprawki uwzgledniajacej roznice glebokosci
migdzy warstwg, na ktorej skupione jest $wiatto, a warstwa na ktorej nastepnie mierzona jest

Zmiana jasnos$ci po dtuzszej ekspozycji na swiatto niebieskie.

W tym celu wykonano seri¢ pomiaréw polegajaca na wyznaczeniu zmiany jasnosci sladow
zmierzonych na glebokosci 5 um przed i po ekspozycji na $wiatto niebieskie, ktore skupione
bylo na giebokosciach 10 um, 15 um oraz 20um. Czas ekspozycji wynosit 200 s. Pomiary
przeprowadzono dla probek napromienionych jonami zelaza Fe-56. Czas akwizycji zdjec
wykonywanych na glebokosci 5 um wynosit 10 s. Dla kazdej wybranej glebokosci zmierzono
okoto 30 sladow. Wyznaczony zostat Sredni stosunek jasnosci sladow przed 1 po ekspozycji na
$wiatto niebieskie dla wszystkich gltebokosci, a nastgpnie zostat on poréwnany ze stosunkiem
wyznaczonym z funkcji eksponencjalnej (rownanie 4.2), opisujacej wybielanie $ladu po
ekspozycji na $wiatlo, ktore skupione bylo na tej samej glgbokosci na ktorej prowadzono
pomiar. Warto$§¢ wyznaczona z funkcji eksponencjalnej wynosita 0.72. Wyniki zostaty
przedstawione w Tabeli 4.2.

Tabela 4.2. Réznice migdzy wybielaniem dla $wiatta skupionego na glebokosci pomiaru (wyznaczone z funkcji
eksponencjalnej) i dla $wiatta skupionego na réznych glebokosciach.

Stosunek jasnosci Sladow

Glebokos¢ na ktorej ) . Odchylenie od wartosci
. o przed i po ekspozycji na ]
skupione bylo Swiatlo . L wyznaczonej
.. swiatlo niebieskie na i .
podczas ekspozycji [um] . Z rownania 4.2 [%]
glebokosci 5 pm
10 0.69 4.39
15 0.70 2.54
20 0.73 -1.08
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Poréwnanie wybielania wyznaczonego po trwajacej 200 s ekspozycji na glebokosci innej niz
glebokos¢ rejestracji obrazu z warto$cig wyznaczong z roOwnania 4.2 (dla ktorej rejestracja
i ekspozycja sa prowadzone na tej samej gtgbokosci) wykazato, ze rdznice nie przekraczaja 5%
przy maksymalnej roznicy w glebokos$ciach wynoszacej 15 um. Zauwazono, ze sita wybielania
zmniejsza si¢ wraz ze wzrostem roznicy miedzy glebokoscia skupienia $wiatta a glebokoscia
pomiaru. Rdznice te sa jednak bardzo mate. Trzeba takze zauwazy¢, ze przedstawione wyniki
dotycza ekstremalnych przypadkow, w ktorych dlugotrwata ekspozycja prowadzona jest na
jednej glebokos$ci, a nastepnie obraz rejestrowany jest na innej, zadanej glebokosci. Podczas
standardowych rejestracji stosoéw obrazow mikroskopowych gteboko$¢ zmienia si¢ po kazdym
zdjeciu, a czas akwizycji zazwyczaj jest znacznie krotszy. Z tych powodoéw uznano, ze wptyw
roznicy pomiedzy glebokosciag pomiaru a gltgbokoscia skupienia Swiatta na wybielanie jest na
tyle matly, ze moze zosta¢ pominigty. Zdecydowano, ze poprawka na wybielanie wyznaczana
bedzie jedynie na podstawie dopasowanej wczesniej funkcji eksponencjalnej (patrz wykres na
Rysunku 4.6.).

4.5. Zalezno$¢ miedzy glebokoscia obserwacji a jasnoscia sladéw

Kolejnym parametrem, ktory ma wptyw na jasno$¢ sladow obserwowanych po napromienianiu
krysztatow LiF promieniowaniem jonizujacym, jest glebokos¢ pod powierzchnig probki, na
jakiej rejestrowane sg obrazy. Przechodzac przez krysztal, $wiatto ulega czeSciowemu
pochtanianiu, co moze prowadzi¢ do zmniejszenia jasnosci obserwowanych §ladow wraz ze

zwigkszaniem glgbokosci, na jakiej rejestrowane sg obrazy mikroskopowe.

Przeprowadzono pomiary, majaca na celu okreslenie jak duzy wplyw na zmiang jasno$ci
sladow ma glebokos¢, na ktorej sa one mierzone. W tym celu wykorzystano probki LiF
napromienione jonami zelaza Fe-56 (energia 412.5 MeV/n, zasigg W LiF 34.3 mm) i krzemu
Si-28 (energia 441.3 MeV/n, zasieg w LiF 64.3 mm). Do analizy wybrano $lady pochodzace
od tych czastek, poniewaz ich wspotczynnik LET w catej objgtosci probki jest w przyblizeniu
staly. Fluencja czastek wynosita ok. 10° cm™. Dla napromienionych probek prowadzone byty
pomiary polegajace na rejestrowaniu stosu obrazow mikroskopowych. Aby zredukowaé wptyw
wybielania, pomiary byty prowadzone w dwoch seriach: pierwsza, na gltebokosciach od 5 um
do 29 um z krokiem co 1 pum, oraz druga, od powierzchni krysztalu do glgbokosci 15 um,
réwniez z krokiem co 1 um. Zastosowano takze korekte wybielania wyznaczong na podstawie

rownania 4.2. Pomiary prowadzone byty zawsze od gtebokosci najblizszej powierzchni, w glab
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probki. W zalezno$ci od jasnosci obserwowanych $ladow, czas akwizycji dla jednego zdjecia

wynosit 5 s lub 10 s.

Dla kazdego zmierzonego $ladu wyznaczonO i porownano jasnos¢ sladow na kolejnych
glebokosciach. Nast¢pnie wyniki dla obu serii pomiarowych zostaty wspolnie znormalizowane
do jasnosci sladu na powierzchni. Jako powierzchni¢ (oznaczong jako gleboko$¢ 0 um) uznano
glebokos¢, na ktorej slad jest juz wyraznie widoczny, a $rednia jasnos¢ sladow jest najwigksza.
Wyznaczono warto$ci srednie dla wszystkich zmierzonych $§ladow na danej glebokosci.
W przypadku glebokosci, ktore powtarzaty si¢ dla pierwszej i drugiej serii pomiarowej (od
5um do 15 um), usrednione zostaty wszystkie dostgpne wartosci. Dla kazdej glebokosci
z mierzonego zakresu zmierzono ponad 170 §ladéw dla 6 roznych probek LiF. W ostatecznej
niepewnosci uwzgledniono rowniez odchylenie standardowe od $redniej jasnos$ci na danej
glebokosci wynikajace z réznic we wlasnosciach poszczegdlnych probek. Zalezno$é Sredniej
jasno$ci $ladow od glebokosci, na ktorej wykonywane jest zdjecie mikroskopowe,
znormalizowana do S$redniej jasno$ci $ladow na powierzchni, przedstawiona zostata na

Rysunku 4.7.
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Rysunek 4.7. Zalezno$¢ sredniej jasnosci $ladéow od glebokosci pod powierzchnig probki LiF. Wyniki
znormalizowane do $redniej jasno$ci zmierzonej na powierzchni probki.
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Do uzyskanych wynikow dopasowana zostata krzywa eksponencjalna opisujgca spadek

jasnosci sladow wraz ze zwigkszaniem gltebokosci obserwacji:
y = exp(—0.015-z) (4.3)

We wzorze, y oznacza jasnos$¢ §ladu na okreslonej gltebokosci z, znormalizowang do jasno$ci

wyznaczonej na powierzchni.

Na podstawie przeprowadzonych pomiarow stwierdzono, ze S$rednia jasnos¢ $ladow
W znaczacym stopniu zalezy od glebokosci, na ktorej rejestrowane sg obrazy mikroskopowe.
W przypadku kiedy konieczne jest porownywanie ze sobg jasnosci $ladéw, zmierzonych na
roznych glebokosciach, niezbednie jest zastosowanie odpowiedniego wspotczynnika

korekcyjnego.

Wyznaczone wspotczynniki poprawkowe, zwigzane z glebokos$cig obrazu i czasem ekspozycji
na silne S$wiatlo niebieskie, mozna takze zastosowa¢ bezposrednio do obrazow
mikroskopowych. Na Rysunku 4.8.a) przedstawiony zostal obraz uzyskany poprzez
sporzadzenie projekcji maksymalnej intensywnos$ci dla stosu obrazéw zarejestrowanych od
powierzchni do glebokosci 20 pm z krokiem co 1 um. Czas akwizycji pojedynczego obrazu
wynosit 30 s. Od obrazéw numerycznie zostato odj¢te tlo. Obrazy zarejestrowane byty dla
probki napromienionej jonami krzemu, padajacymi réwnolegle do powierzchni detektora.
Slady czastek znajdowaly sie na Kilku roznych gtebokosciach (na powierzchni, na gtebokosci
15 wm oraz 17 um), w zwiazku z czym na obrazie projekcji maksymalnej intensywnos$ci
(Rysunek 4.8.a) majg one r6zng jasnos¢ (ze wzgledu zarowno na wybielanie, jak i na glebokos¢
obserwacji). Kazdy z obrazow w stosie obrazow pomnozono przez odpowiedni dla danej
glebokosci 1 czasu wybielania wspotczynnik. Nastgpnie sporzadzona zostala projekcja
maksymalnej intensywnos$ci. Na Rysunku 4.8.b) przedstawiony zostat obraz po zastosowaniu
tylko poprawki na gleboko$¢ obserwacji, natomiast na Rysunku 4.8.c) po zastosowaniu
poprawki na glebokos¢ obserwacji i wybielanie. Jasnos$¢ jednego ze sladow (znajdujacego si¢
na $rodku obrazu) nie ulegla zmianie, poniewaz $lad ten znajdowat si¢ na powierzchni
detektora. W przypadku dwoéch pozostatych sladow, po zastosowaniu poprawek, ich jasnos$¢
znaczgco wzrosta i jest porownywalna z intensywnoscig sladu obserwowanego na powierzchni.
Oznacza to, ze roznica w jasnosci, ktora byla bardzo wyrazna w przypadku Rysunku 4.8.a)
wynika jedynie z roznic w parametrach rejestracji obrazow, a nie z rdznic we wtasciwos$ciach
poszczegdlnych czgstek, ktorych $lady obserwujemy. Przedstawione na Rysunku 4.8. obrazy

wyraznie pokazujg, jak istotne jest wprowadzenie poprawek na zmienne warunki pomiaru.
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Rysunek 4.8. Projekcja maksymalnej intensywnoéci dla stosow obrazdéw, z odjetym numerycznie ttem,
zarejestrowanych dla detektora napromienionego jonami krzemu: a) bez stosowania wspotczynnikow
poprawkowych, b) po zastosowaniu wspotczynnika poprawkowego na gleboko$¢ rejestracji obrazéw, c) po
zastosowaniu wspotczynnika poprawkowego na gltebokosc¢ rejestracji obrazow oraz wybielanie. Kolory na obrazie
wynikajac z uzycia odpowiedniego LUT. Jasno$¢, kontrast i inne parametry graficzne obrazow sg takie same.

4.6. Pomiary tla

Jednym z najwigkszych probleméw zwigzanych z wykorzystaniem krysztatow LiF jako FNTD
jest niski stosunek sygnatu do tta. Tto czgsciowo pochodzi od rozproszonej fluorescencji ze
sladow znajdujacych si¢ poza obszarem ogniskowania mikroskopu. Oprocz tego wystepuje
takze tlo aparaturowe, na ktore sktada si¢ wiele czynnikow, takich jak szumy kamery CCD,
swiatto pochodzace spoza uktadu optycznego mikroskopu, $wiatto wzbudzajace przeciekajace
przez filtry optyczne, a takze fluorescencja elementow uktadu optycznego. Tto aparaturowe
mozna podzieli¢ na dwie cze$ci: stalg, niezalezng od czasu trwania pomiaru i obecnosci §wiatta
wzbudzajacego, ktorej zrodtem sg szumy uktadu detekcyjnego oraz zmienng, zalezng od czasu
trwania pomiaru, zwigzang ze $wiatlem niepochodzacym od fotoluminescencji mierzonych

sladow.

Aby wyznaczy¢ jasno$¢ tta przeprowadzono seri¢ pomiarow mikroskopowych probek
nienapromienionych. Obrazy rejestrowane byly z r6znymi czasami akwizycji od 100 ps do 40 s,
bez o$wietlenia oraz z o$wietleniem. Wyznaczone zostato $rednie tlo. W tym przypadku,
$rednia jasno$¢ tta mierzona byla dla catego zdjecia, a nie tylko dla okrggu 0 $rednicy 90 pm
wyznaczonego przez pole widzenia. Przyczyna jest bardzo niska jasnos$¢ zdje¢, ktéra jedynie
dla bardzo dilugich czaséw akwizycji (powyzej 10 s) z uzyciem oswietlenia pozwala na
zaobserwowanie obszaru pola widzenia. Srednie tlo wyznaczone na glebokosci 5 um dla

nienapromienionej probki krysztatu LiF przedstawione zostato w Tabeli 4.3.
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Tabela 4.3. Zaleznoé¢ $redniego tta od czasu akwizycji dla probki nienapromienione;.

Srednie tlo

Czas akwizycji [s] Ze $wiatlem wzbudzajacym
Bez Swiatla wzbudzajacego 240 nm
0.0001 351.7 350.7
0.0002 349.9 349.1
0.0005 349.2 346.9
0.001 349.5 348.4
0.05 347.3 352.9
0.1 349.3 362.2
0.5 351.1 421.8
1 354.5 495.9
5 379.0 1113.4
10 408.8 1887.6
20 468.8 3440.2
40 586.8 6544.1

Wartos$ci $redniego tla, dla najnizszych czaséw akwizycji (do 0.05 s) sa w przybliZeniu state
| takie same w przypadku braku $wiatta wzbudzajacego i przy oswietleniu probki §wiatlem
0 dtugosci fali 440 nm. Tto to wynosi ok. 350 i jest to jego cze$¢ stata, wynikajgca z szumow
kamery. Wystepowanie tta statego i znajomos$¢ jego warto$ci jest bardzo istotna w przypadku,
kiedy niezbgdne jest znormalizowanie wyznaczonej intensywnosci $ladow lub $redniej
intensywnosci PL do czasu akwizycji. Normalizowa¢ nalezy wtedy jedynie jasnos¢ sladow (juz
po odjeciu tta od maksymalnej intensywnosci), a w przypadku kiedy normalizujemy $rednig
jasno$¢ w polu widzenia, nalezy pamigtac¢, ze wartos$¢ tta statego nie zalezy od czasu pomiaru

(1 nie powinna w zwigzku z tym by¢ normalizowana).

Pozostata czg$¢ tha, zalezna od czasu pomiaru, zostata wyznaczona dla czasu akwizycji od 1 s
do 40 s. Od zmierzonej wartos$ci ta $redniego odjeto tto state (niezalezne od czasu akwizycji),
a nastgpnie uzyskany wynik podzielony zostal przez czas akwizycji. Wyznaczona zostala
srednia z wynikdéw uzyskanych dla czaséw akwizycji wynoszacych 1s,5s, 10 s, 20 s oraz 40 s.
W ten sposob otrzymano warto$¢ Sredniego tta zaleznego od czasu akwizycji, znormalizowang
do czasu trwania pomiaru. Warto$¢ ta wynosi 6 s™* dla pomiaréw bez zastosowania o$wietlacza,

i 154 s dla pomiaréw z o$wietlaczem.
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Wzér na tlo dla probki nienapromienionej, w zalezno$ci od czasu akwizycji wyrazonego

w sekundach (ta), dla pomiaréw bez o$wietlacza (Tno):

Tho = 350 + 6 - t, (4.4)

Natomiast wzor na obliczenie tta probki nienapromienionej dla pomiarow z o$wietlaczem (To):

T, = 350 + 154 - t,, (4.5)

Zbadano takze, jak na warto$¢ $redniego tta zaleznego od czasu akwizycji wptywa zmiana
glebokosci obserwacji. W tym celu zarejestrowano stosy obrazéow mikroskopowych probki
nienapromienionej, przy uzyciu swiatta wzbudzajacego o dlugosci fali 440 nm, dla glebokosci
obserwacji zmieniajacej si¢ od powierzchni probki do 30 pm z krokiem co 1 um. Stosy obrazéw
wykonano dla czterech roznych czasow akwizycji: 1's, 5's, 10 s 120 s. Dla wszystkich obrazow
zmierzono $rednie tlo, od ktoérego odjeto tlo state (wynoszace 350), a otrzymang wartosé¢
podzielono przez czas akwizycji. Zalezno$¢ sredniego tla, zaleznego od czasu akwizycji, od
glebokosci, na ktorej rejestrowany jest obraz, dla réznych czasow akwizycji, zostata
przedstawiona na wykresach na Rysunku 4.9. Wyniki znormalizowane zostaty do wartosci

$redniego tta zmierzonego na powierzchni probki.
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Rysunek.4.9. Zalezno$¢ $redniego tta probki nienapromienionej od gleboko$ci pomiaru.

Jak mozna zauwazy¢ na powyzszych wykresach, zmiana $redniego tta wraz ze zmiang
glebokosci pod powierzchnig probki jest bardzo mata. W przypadku pomiaru z czasem
akwizycji wiekszym niz 1 s nie przekracza ona 1%. Dla krotszych czasow akwizycji
wyznaczone warto$ci maja najwiekszy rozrzut, co prawdopodobnie spowodowane jest wicksza
niepewnoscig pomiaru, zwigzang z bardzo mata mierzong jasnoscig. Co ciekawe, wraz ze
wzrostem glebokosci, srednie tlo probki nienapromienionej wzrasta, w przeciwienstwie do
omoéwionego wezesniej spadku Sredniej jasno$ci Sladow wraz z glebokoS$cig rejestracji obrazu.
Ten efekt najprawdopodobniej zwigzany jest z faktem, iz w przypadku probki
nienapromienionej, sygnatem mierzonym nie jest, jak w przypadku $ladoéw, fotoluminescencja
emitowana przez probke. Glownym zrodlem sygnatlu mierzonego jako tto jest odbite lub
rozproszone $wiatto wzbudzajace. Kiedy pomiary wykonywane s3a na coraz wigkszej
glebokosci pod powierzchnig detektora, obiektyw znajduje si¢ coraz blizej krysztatu, co

powoduje zwigkszenie intensywnos$¢ rejestrowanego sygnatu.
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4.7. Zaleznos¢ jasnosci sladow od mocy oSwietlacza

Zrédlem $wiatta w uktadzie mikroskopu fluorescencyjnego wykorzystywanego w ramach
pracy doktorskiej jest system o§wietleniowy LED, ktory pozwala na kontrolg mocy o$wietlacza
od 0% do 100% z krokiem co 1%. Podczas standardowych pomiaréw moc ustawiona jest na
100%. Moze jednak zdarzy¢ sie, ze w przypadku probek o bardzo wysokim sygnale
fotoluminescencji korzystne jest zmniejszenie irradiancji. Zmierzono, jak zmiana mocy

o$wietlacza wptywa na $rednig jasno$¢ sladéw obserwowanych z uzyciem krysztatlow LiF.

W pierwszej kolejnosci sprawdzono, czy pomiedzy ustawiong procentowa mocg lampy
a zmierzong w uktadzie mikroskopu rzeczywistg irradiancja wystepuje liniowa zaleznos¢.

Wyniki przedstawione zostaly na Rysunku 4.10.

Zmierzona irradiancja [mW/mm?]
N (o)) 0] '5
o o o o
1 1 1 1
|
1 1 1 1

N
o
1
]

1

0 T T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100

Ustawiona moc oswietlacza [%]

Rysunek 4.10 Zalezno$¢ migdzy ustawiong mocg o$§wietlacza a zmierzong irradiancja.

Okazuje si¢, ze zalezno$¢ miedzy ustawiong mocag oswietlacza a rzeczywista, zmierzong
irradiancjg nie jest liniowa w caltym zakresie mocy oswietlacza. Mozna natomiast, z dobrg
doktadnoscia, dopasowac prosta do zakresu powyzej 50% mocy o$wietlacza. W przypadku

pomiarow z uzyciem detektoréw FNTD z LiF nie stosuje si¢ mniejszych mocy ze wzgledu na
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bardzo niski sygnat fotoluminescencyjny. Wobec tego, mozna stwierdzi¢, ze zalezno$¢ migdzy
rzeczywistg irradiancja a ustawiong mocg oswietlacza w stosowanym zakresie mocy jest
liniowa. Oznacza to, ze wraz ze wzrostem ustawionej mocy, ilo$¢ $wiatta wzbudzajacego
docierajacego do probki zwigksza si¢ liniowo, co powinno powodowaé zmiany w jasnosci

obserwowanych $ladow.

Aby wyznaczy¢ zalezno$¢ pomigdzy Srednig jasnoscig Sladow a irradiancjg (ustawiong moca
o$wietlacza) wykonano seri¢ pomiardw na trzech probkach napromienionych czastkami alfa
ze zrédla Alfa 2 (fluencja 5.5*10° cm™). Po napromienieniu probek zarejestrowano stosy
obrazéw mikroskopowych na takich glebokosciach, aby mozliwe byto zmierzenie catych
Sladow. Zdjecia dla dwoch probek wykonywano przy ustawieniu réznych mocy lampy
Z najczescie] stosowanego zakresu: od 80% do 100% z krokiem co 5%. Dla trzeciej probki
wykonano zdjecia przy ustawieniu mocy lampy od 50% do 100% z krokiem co 10%.
Zmierzono diugos¢ 1 kat padania obserwowanych $ladow, a nastgpnie zastosowano
odpowiednie wspdtczynniki poprawkowe na kat padania czastki z Tabeli 4.1. Ze wzgledu na
matg ilo§¢ $ladow padajacych pod katami ponizej 5° i powyzej 15°, zdecydowano si¢ na
wykorzystanie do analizy tylko §ladow o kacie nachylenia z zakresu 5° — 15°. Dla kazdej
z probek, dla kazdej wybranej mocy o$wietlacza, zmierzono okoto 150 §ladéw. Wyznaczono
$rednig jasno$¢ sladéw zmierzong dla wszystkich probek, dla poszczegdlnych ustawien mocy
lampy, a niepewno$¢ wyznaczona zostala jako odchylenie standardowe od $redniej. Na
Rysunku 4.11. przedstawiono zalezno$¢ migdzy $rednig jasnoscig $ladow a ustawiong moca
oswietlacza. Wyniki znormalizowane zostaly do wartosci $redniej jasnosci sladow

wyznaczonej dla 100% mocy oswietlacza.
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Rysunek 4.11. Zaleznos¢ $redniej jasnosci sladow od ustawionej mocy oswietlacza. Wyniki znormalizowane do
$redniej jasnosci zmierzonej dla mocy o$wietlacza wynoszacej 100%.

Okazuje sig, ze w uzywanym zakresie mocy o$wietlacza, zalezno$¢ sredniej jasnosci sladow od
ustawionej mocy oswietlacza mozna z dobrg doktadnos$cig opisaé przy pomocy funkcji liniowe;j

0 nastepujacym wzorze:

y = 0.0065 * P + 0.3445 (4.6)

Gdzie P to moc oswietlacza wyrazona w procentach. Oznacza to, ze liniowy wzrost irradiancji

powoduje liniowy wzrost jasnosci sladow.
4.8. Zalezno$¢ jasnoSci sladow od Srednicy przystony

W uktadzie optycznym mikroskopu, pomigdzy zrédlem Swiatta (osSwietlaczem LED)
a obiektywem, znajduje si¢ przystona polowa o quasi-okraglym ksztalcie 1 regulowanej
srednicy. Przystona ta wyznacza pole widzenia obserwowane na obrazach mikroskopowych.
Na Rysunku 4.12. przedstawiony zostat obraz mikroskopowy zarejestrowany dla probki

krysztalu LiF napromienionej czastkami alfa o fluencji ok. 6¥10° cm?. Zdjecie zostato
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wykonane przy ustawieniu $rednicy przystony na 90 um. Na obrazie zaznaczona zostala

$rednica pola widzenia.

Rysunek 4.12. Zdjecie mikroskopowe wykonane ze $rednicg przystony ustawiong na 90 pm dla probki krysztatu
LiF napromienionej czastkami alfa (fluencja ok. 6*10° cm?). Na obrazie zaznaczono $rednice pola widzenia.

Najczesciej wykorzystywanym ustawieniem $rednicy przystony jest 90 um. Ze wzgledu na
umiejscowienie regulacji przystony, mozliwym jest przypadkowe zmienienie ustawienia, co
skutkuje zmiang $rednicy pola widzenia. Przystona polowa reguluje rozmiar pola widzenia, nie
powinna natomiast wptywa¢ na irradiancj¢ o$wietlanego obszaru. Aby upewni¢ sig, ze
zmniejszanie Srednicy przystony w uktadzie uzywanego mikroskopu nie powoduje kolimacji
swiatla (zwigkszenia irradiancji), ktore skutkowaloby zwigkszeniem jasnosci obserwowanych
na obrazach mikroskopowych §ladow czastek jadrowych, zmierzono irradiancj¢ przy uzyciu
obiektywu ze stukrotnym powiekszeniem, zmieniajac srednice przystony od 70 um do 100 pm
z krokiem co 10 um. Warto$¢ 100 pm to maksymalna warto$¢ $rednicy przystony, dla ktorej
rejestrowany obraz miesci si¢ jeszcze w polu widzenia kamery. Pola widzenia o S$rednicy

mniejszej niz 70 um nie sg stosowane ze wzgledu na maty obszar obserwacji, a co za tym idzie
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matg liczbe $ladow na pojedynczych obrazach. W przypadku sladow o duzym kacie nachylenia

male pole widzenia moze skutkowac takze niemieszczeniem si¢ $ladow na obrazie.

Otrzymane wyniki zaleznosci irradiancji od S$rednicy przystony przedstawione zostaty
w Tabeli 4.4.

Tabela 4.4. Zalezno$¢ irradiancji od $rednicy przystony.

Srednica przyslony Irradiancja [mW/mm?]
100 125
90 130
80 127
70 129

Analizujac otrzymane wyniki, mozna stwierdzi¢, ze roznice irradiancji zmierzonych dla
poszczeg6lnych $rednic przystony sa niewielkie i mogg wynikaé z niepewnosci w pomiarze
mocy $wiatlta i ustawieniu przystony. Wobec tego ustawiona $rednica przystony nie powinna

mie¢ wptywu na jasnos¢ sladow.

Aby potwierdzi¢ to zatozenie, probke krysztalu LiF napromieniono czastkami alfa ze zrodia
Alfa 2 (fluencja ok. 5.5*10° cm™). Nastepnie zarejestrowano stosy obrazéw mikroskopowych,
pozwalajace na zmierzenie dlugosci §ladow i wyznaczenie kata padania czastki na detektor.
Jasno$¢ §ladow mierzona byla na statej glgbokosci 5 um pod powierzchnig detektora,
W zwigzku z czym zastosowanie poprawki na glebokos¢ pomiaru nie bylo konieczne. Czas
akwizycji pojedynczego obrazu w stosie wynosit 7 s. Poniewaz czas o§wietlania wybranego
pola widzenia byt krotki i w przyblizeniu taki sam dla wszystkich obrazéw na glebokosci 5 um,
nie stosowano takze poprawki na wybielanie. Do analizy wybrano natomiast tylko $lady o kacie
nachylenia od 5° do 15° 1 dla wyznaczonej $redniej jasnos$ci sladow zastosowano wspotczynniki
poprawkowe wyznaczone dla poszczegolnych grup nachylenia katow (zawarte w Tabeli 4.1).
Po zastosowaniu wspotczynnikow jasnos¢ wszystkich §ladow, zmierzonych dla kolejnych
wartosci Srednicy przystony, zostala usredniona. Dla kazdego z punktdw pomiarowych
zmierzono okoto 150 sladow. Na Rysunku 4.13. (wykres a) przedstawiona zostata zalezno$¢
sredniej jasnosci $ladow od $rednicy przystony. Dodatkowo dla poréwnania na wykresie
b) przedstawiona zostata zmiana $redniego tla lokalnego $ladu wraz ze zmiang Srednicy

przystony. Wartosci przedstawione na obu wykresach zostaty znormalizowane do wartosci
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uzyskanych dla $rednicy przystony wynoszacej 100 um. Dla ulatwienia interpretacji uzyto tej

samej skali.
a) b)
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Rysunek 4.13. Zaleznos¢ a) sredniej jasnosci $ladow i b) sredniego tta lokalnego $ladu od $rednicy przystony.
Wartosci znormalizowane do warto$ci zmierzonych dla $rednicy przystony wynoszacej 100 um.

Zauwazono, ze wraz ze zmniejszaniem $rednicy przystony wzrasta $rednia jasnos$¢ sladow.
Mimo iz wzrost jest niewielki 1 zmiany $§redniej jasnos$ci przy zmianie Srednicy przystony
0 30 um nie przekraczaja 10%, efekt ten jest niespodziewany, poniewaz irradiancja nie zmienia
si¢ wraz ze zmiang $rednicy oswietlanego pola. Okazuje si¢ natomiast, ze wraz ze zmiang
srednicy przystony w znaczacym stopniu zmienia si¢ srednie tto lokalne $ladu. Zmniejszenie
srednicy przystony ze 100 um do 70 um powoduje spadek tta lokalnego do okoto 60% wartosci
poczatkowej. Zmniejszenie Srednicy przystony powoduje nie tylko zmniejszenie o§wietlanego
obszaru, ale takze obszaru, z ktorego zbierany jest sygnat. Poniewaz tlo zalezy takze od
czynnikow niezwigzanych bezposrednio z fotoluminescencja sladow czgstek jadrowych (jak
np. zewnetrzne zrodla $wiatta, Swiattlo wzbudzajace odbite 1 rozproszone na powierzchni
probki), zmniejszenie mierzonego obaszaru powoduje jego znaczacy spadek. Prawdopodobnie
wlasnie duze roznice w tle lokalnym dla $ladéw mierzonych dla obrazow mikroskopowych

zarejestrowanych przy ré6znym ustawieniu przystony powodujg roznice w ich $redniej jasnosci.

Chociaz zmierzone réznice w $redniej jasnosci §ladéw sa niewielkie w zakresie $rednicy
przystony od 70 um do 100 um, dobrg praktyka jest stosowanie jednej, ustalonej srednicy pola
widzenia w przypadku wykonywania zdje¢, ktore sa pozniej poréwnywane. Obrazy
wykorzystywane w ramach pracy doktorskiej rejestrowane byly ze $rednicg przystony

wynoszacg 90 pm.
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4.9. Podsumowanie

Opisane w rozdziale 4 badania przyczynity si¢ do rozwoju i zwickszenia mozliwoS$ci
pomiarowych metody fluorescencyjnej detekcji sladow czastek jadrowych z wykorzystaniem

krysztalow fluorku litu.

Udowodniono, ze wtasciwa anilacja detektorow z LiF pozwala na wielokrotne stosowanie tych
samych probek krysztalu. Wygrzewanie w 450°C przez po6t godziny jest dobrym sposobem na
catkowite usuniegcie sygnatu fotoluminescencyjnego i nie wpltywa ani na $rednie tlo, ani na
jasno$¢ §ladow obserwowanych po kolejnych anilacjach. Potwierdzono takze, ze w czasie
pierwszych kilkunastu godzin od zakonczenia napromieniania fotoluminescencja LiF narasta.
Zmiang S$redniej jasnosci $ladow obserwowano przez pierwsze 24 h po napromienianiu
krysztatow. Z tego wzgledu nie zaleca si¢ prowadzenia obserwacji mikroskopowych, zwlaszcza
w celu pdzniejszej analizy ilosciowej, w ciagu pierwszych kilkunastu godzin po zakonczeniu

napromieniania krysztatow.

Wyznaczona zostala zalezno$¢ $redniej jasnosci $ladow od kata padania czastek na
powierzchni¢ detektora (rozdziat 4.3), czasu ekspozycji na $wiatlo wzbudzajace (rozdziat 4.4)
oraz gleboko$ci prowadzenia pomiaru (rozdzial 4.5). Wpltyw wymienionych czynnikéw na
sygnat fotoluminescencyjny okazat si¢ na tyle duzy, ze w wigkszosci przypadkoéw konieczne
jest uwzglednienie go podczas iloSciowej analizy obserwowanych §ladow. Wszystkie trzy
z powyzszych zalezno$ci opisa¢ mozna za pomocg funkcji eksponencjalnych. Na ich podstawie
zastosowa¢ mozna odpowiednie wspotczynniki poprawkowe pozwalajace na pordwnywanie ze
sobg $§ladow mierzonych w r6znych warunkach (np. zmierzonych dla obrazow rejestrowanych
na roznej glebokosci lub z ré6znymi czasami akwizycji) oraz pochodzacych od czastek
padajacych pod ré6znymi katami. Zaproponowano takze uproszczong metod¢ selekcji §ladow
pochodzacych tylko od czastek padajacych z przyblizeniem prostopadle do powierzchni (patrz

rozdziat 4.3) opartg na réznicach w ksztalcie sladow mierzonych na jednej glebokosci.

W rozdziale 4.6 skupiono si¢ na pomiarach tta. Wyznaczono wartos¢ tta statego, niezaleznego
od czasu akwizycji ani obecno$ci $wiatta wzbudzajacego. Jego warto§¢ wynosi 350 a jego
obecnos$¢ spowodowana jest szumami kamery CCD. Wyznaczone zostaty takze wartosci tta
zmiennego w zalezno$ci od czasu pomiaru. W przypadku braku obecnosci $wiatla
wzbudzajacego tlo zmienne na 1 s wynosi 6, natomiast przy oswietlaniu probki

nienapromienionej $wiattem niebieskim: 154. Zrédlem tej czesci tha jest §wiatto rozproszone
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I odbite od probki, zewnetrzne zrodla §wiatla, nieszczelnos¢ stosowanych filtrow, a takze
fotoluminescencja elementow uktadu optycznego mikroskopu. Znajomos¢ wartosci tha jest
szczegoOlnie istotna przy porownywaniu obrazow o réznym czasie akwizycji (kiedy konieczna

jest normalizacja uzyskanych wynikéw do czasu pomiaru).

Na podstawie przeprowadzonych badan, stwierdzono, ze w zakresie od 50% do 100% mocy
stosowanego oswietlacza LED S$rednia jasnos$¢ sladow zalezy w sposob liniowy od ustawionej
przez uzytkownika mocy (rozdziat 4.7). Zmiana S$rednicy przystony (pola widzenia)
W znaczacym stopniu wplywa na zmian¢ tla lokalnego $ladow czastek jadrowych.
Zmniejszenie $rednicy przystony ze 100 um do 70 pm powoduje spadek sredniego tla
lokalnego o niemal 40%. Tak duzy zwiazek pola widzenia z ttem lokalnym prawdopodobnie
jest przyczyng zaobserwowanego wzrostu $redniej jasnosci §ladow wraz ze zmniejszaniem
$rednicy przystony. Mimo iz wzrost ten jest znacznie mniejszy niz w przypadku spadku tta
lokalnego $ladu i nie przekracza 10%, zaleca si¢ stosowanie ustalonej, statej $rednicy pola

widzenia.
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5. Wplyw wygrzewania napromienionych krysztaléw LiF naich
fotoluminescencje @

Jednym z najwigkszych problemow, ktoéry w znacznym stopniu ogranicza rozwoj metody
FNTD, jest bardzo niski stosunek sygnalu do szumu. Nawet w przypadku najbardziej
wyraznych $sladow, takich jak slady jonow zelaza, sygnat tta wynosi az ok. 20% maksymalnej
intensywnos$ci w $ladzie. Niektore publikacje [61], [85] sugeruja, ze zwigkszenie sygnatu
pochodzacego od fotoluminescencji centrow barwnych moze by¢ zrealizowane poprzez
zastosowanie odpowiedniej obrobki cieplnej. Jedng z mozliwosci jest poddanie

napromienionych juz probek grzaniu przed odczytem.

Mimo iz badania dotyczace wpltywu wygrzewania krysztatow LiF po napromienianiu na
koncentracje centrow barwnych byty juz prowadzone, ich wyniki nie sa jednoznaczne. Niektore
badania wskazuja, ze centra F zanikaja w nizszych temperaturach niz centra F [86], natomiast
w innych publikacjach opisywany jest zupetnie odwrotny efekt [87], [88]. Dodatkowo
dotychczas opublikowane badania skupiajg si¢ jedynie na krysztatach LiF napromienionych
bardzo duzymi dawkami promieniowania (Mm.in. fluencjami cig¢zkich jondéw rzedu
101 — 10 cm™ [61], dawkami promieniowania gamma rzedu 10° Gy [89] lub strumieniami
neutronéw 0 fluencjach rzedu 10 cm? [90]). Efekty zachodzace dla detektorow
napromienionych tak wysokimi dawkami moga nie mie¢ przelozenia na efekty obserwowane
dla matych dawek badz fluencji czastek, ktéore wykorzystywane sg podczas stosowania

krysztatow LiF jako detektory FNTD.

Podczas poprzednio opisanych pomiar6w stosowano anilacje przez pot godziny w temperaturze
450°C jako proces catkowicie usuwajacy sygnat PL. W tym rozdziale opisane zostang wyniki
badan nad efektami temperaturowymi zachodzacymi w nizszych temperaturach (gtownie od

temperatury pokojowej do 400°C).

! Przedstawione wyniki zostaty cze$ciowo opublikowane w dwéch artykutach naukowych dotyczacych wptywu
temperatury na fotoluminescencj¢ krysztatow fluorku litu: ,,Thermal enhancement of the intensity of fluorescent
nuclear tracks in lithium fluoride crystals” [83] oraz ,,Influence of elevated temperature on color centers in LiF
crystals and their photoluminescence” [84].
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5.1. Widma absorpcyjne i emisyjne

Widma absorpcyjne oraz emisyjne stanowig najwazniejsze zrodlo wiedzy na temat zmian
zachodzacych w koncentracjach centréw barwnych. Zmierzenie ich wymaga jednak znaczaco
wyzszych dawek, niz moga dostarczy¢ pojedyncze czastki, ktorych §lady mozemy
obserwowac¢. W celu wykonania pomiarow spektralnych probki wykonane z krysztatéw LiF
zostaly napromienione promieniowaniem beta ze zrddia Sr-90/Y-90 (dawka 30 kGy) oraz
promieniowaniem alfa Am-241 przy uzyciu zrodta Alfa 1 bez zastosowania kolimatora
(fluencja czastek 3.4*1012 cm).

Po napromienieniu, probki poddane zostaly wygrzewaniu w zakresie temperatur od

temperatury pokojowej (oznaczanej pozniej jako 23°C) do 400°C z krokiem co 20°C.

Widma absorpcyjne zostaly zmierzone w Instytucie Fizyki PAN w Warszawie z uzyciem
spektrofotometru Varian Cary 5000 UV-Vis-NIR. Pomiary odbywaly si¢ zgodnie

Z nastepujacym schematem:

1. Umieszczenie napromienionej probki w czytniku TL i podgrzanie do zadanej
temperatury z szybko$cig grzania 300°C/min;

2. Grzanie probki w zadanej temperaturze przez 3 min;

3. Wylaczenie grzania i wyjecie probki z czytnika;

4. Pomiar widma absorpcyjnego w temperaturze pokojowe;j.

Po zarejestrowaniu widma proces byt powtarzany dla kolejnej wartosci temperatury, az do

temperatury 400°C.

Widma emisyjne zmierzono w IFJ PAN w Krakowie z uzyciem spektrometru QE65 PRO,
Ocean Optics zamontowanego w uktadzie mikroskopu fluorescencyjnego Nikon Eclipse.

Pomiary widm emisyjnych odbywaty si¢ zgodnie z nast¢pujacym schematem:

1. Umieszczenie napromienionej probki na stoliku grzewczym Linkam THMS600
w temperaturze pokojowej;

2. Wlacznie stolika grzewczego z szybkoscia grzania 150°C/min do zadanej temperatury;

3. Grzanie probki w zadanej temperaturze przez 3 min,

4. Wylaczenie grzania i powolne chtodzenie probki na stoliku grzewczym przez kolejne 3 min;

5. Zdjecie probki ze stolika i zmierzenie widma emisyjnego w temperaturze pokojowe;.
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Po zarejestrowaniu widma emisyjnego probka ponownie byta podgrzewana do kolejnej

warto$ci temperatury i przeprowadzany byl kolejny pomiar.

Roznice pomiedzy schematami pomiaréw widm absorpcyjnych i emisyjnych wynikaty
Z r6znego wyposazenia i mozliwosci dwoch laboratoriow wykonujacych pomiary. Procedury
grzania ipomiaru starano si¢ dobra¢ tak, aby widma byly mierzone w jak najbardziej

zblizonych do siebie warunkach.

5.1.1. Widma absorpcyjne

Na Rysunkach 5.1. i 5.2. przedstawione zostaly widma absorpcyjne zmierzone dla probek
napromienionych odpowiednio promieniowaniem beta i alfa, i poddanych grzaniu do kolejnych
temperatur. W celu zapewnienia przejrzystoSci prezentowanych wynikoéw, na wykresach
przedstawione zostaly widma zmierzone po grzaniu w wybranych temperaturach.
Najwyrazniejsze piki wystepujace w widmach zostaly oznaczone symbolami centrow
barwnych, z ktorymi sa zwigzane. Najbardziej intensywny pik, znajdujacy si¢ w okolicy
250 nm, pochodzi od centrow F. Drugie pod wzglgdem intensywno$ci pasmo, z maksimum
w okolicy 445 nm, to pasmo M, ktore sktada si¢ z dwoch naktadajacych sie na siebie pasm
absorpcyjnych zwigzanych z centrami F» oraz Fs*. Maksimum absorbancji dla pasm F i M
zostato zmierzone dla dtugosci fali odpowiednio 249 nm i1 446 nm. Absorbancja dla tych
dhugoséci fal bedzie wykorzystywana w pordéwnaniach przedstawionych w pozniejszych
czgsciach analizy widm absorpcyjnych. Na wykresach zostaly oznaczone takze znacznie
stabsze pasma pochodzace od centrow F3 oraz Fs, jednak ze wzgledu na ich maty udziat

w calkowitej absorpcji nie beda one uwzgledniane w dalszej dyskusji.
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Rysunek 5.1. Widma absorpcyjne dla probki LiF napromienionej 30 kGy promieniowania beta (Sr-90/Y-90)
i poddanej grzaniu do kolejnych temperatur. Pomiary w temperaturze pokojowej.
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Rysunek 5.2. Widma absorpcyjne dla probki LiF napromienionej czastkami alfa o fluencji 3.4*10*2 cm? (Am-241)
i poddanej grzaniu do kolejnych temperatur. Pomiary w temperaturze pokojowe;j.

Poréwnujac wykresy przedstawione na Rysunku 5.1. i 5.2. mozna zauwazy¢, ze catkowita
absorbancja w przypadku probki napromienionej promieniowaniem beta jest zdecydowanie
wyzsza. Stosunek intensywnosci maksimum pasma M do pasma F jest jednak wyzszy dla
probki napromienionej promieniowaniem alfa. Dla widm zmierzonych bez zastosowania
dodatkowej obrobki termicznej stosunek ten wynosi 0.151 dla probki po napromienieniu
promieniowaniem alfa, natomiast dla probki napromienionej promieniowaniem beta jest to
tylko 0.026. Wynika to prawdopodobnie ze sposobu, w jaki czastki alfa i beta deponujg energie
w probce krysztalu LiF. Czastki beta w niemal jednorodny sposob deponuja swoja energie
w catej objetosci probki. Czastki alfa pochodzace ze Zzrédta Am-241 (bez uzycia kolimatora)
maja natomiast energi¢ ok. 3 MeV. To sprawia, ze ich zasigg we fluorku litu to tylko ok. 9.3 um.
Warstwa, w ktorej czastki alfa mogg deponowal energie, jest zatem bardzo cienka
W pordéwnaniu z catkowitg gruboscig probki (wynoszaca ok. 1 mm). Przeksztalcajac fluencje
czastek alfa wynoszaca 3.4*10'2 cm™ na $rednig dawke zaabsorbowana w warstwie krysztatu
LiF o grubos$ci 9.3 um otrzymuje si¢ warto$¢ 224 kGy. Jest to zdecydowanie wigksza dawka

niz dawka promieniowania beta, ktdrg napromieniona zostata druga prébka. Wyzsza dawka
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promieniowania powoduje, ze koncentracja centréw barwnych wytworzonych w danej
objetosci krysztalu jest wigksza. Wyzsza koncentracja centrow F sprzyja ich grupowaniu

i taczeniu w bardziej ztozone defekty, w tym centra F2 i Fs™ [58].

Na Rysunku 5.3. przedstawiono zmiany, jakie zachodza w absorbancji zwigzanej z pasmami F
(dla dlugosci fali 249 nm) oraz M (dla dtugosci fali 446 nm) w wyniku podgrzewania probek

do coraz wyzszych temperatur.
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Rysunek 5.3. Zmiany w absorbancji (znormalizowane do wartosci przed podgrzaniem probek) zmierzone dla
dwoch najwyrazniejszych pikow w widmie (dla 249 nm i 446 nm) dla probki napromienionej promieniowaniem
beta (dawka 30 kGy, Sr-90/Y-90) i probki napromienionej czgstkami alfa (Am-241, fluencja 3.4*10%2 cm?).

Dla probki napromienionej czastkami alfa nie zauwazono wzrostu w absorbancji po
zastosowaniu omowionej wcezesniej procedury grzania. Zar6wno absorbancja zmierzona dla
dtugosci fali 446 nm (pasmo M), jak i dla 249 nm (zwigzana z centrami F) pozostawata na
podobnym poziomie do temperatury grzania ok. 150°C, po czym stopniowo spadata az do

temperatury ok. 380°C, powyzej ktorej catkowicie zanika.

Dla prébki napromienionej promieniowaniem beta widoczny jest niewielki wzrost absorbancji
zwigzanej z centrami F2 i F3* po grzaniu w temperaturach od 100°C do 160°C. Jego maksimum

wystepuje dla temperatury grzania ok. 140°C. Dodatkowo spadek absorbancji dla dtugosci fali
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249 nm jest w tym przypadku znaczenie szybszy niz w przypadku prébki napromienionej
promieniowaniem alfa. Spadek absorbancji w tym zakresie dtugo$ci fali jest zwigzany ze
spadkiem koncentracji centrow F. Moze zatem $wiadczy¢ o przeksztalceniu czesci centrow
F w bardziej ztozone centra takie jak F2 badz Fs* (w wyniku tgczenia si¢ centréw i innych

defektow sieci krystalicznej), czego efektem moze by¢ wzrost absorbancji w pasmie M.
5.1.2. Widma emisyjne

Na Rysunkach 5.4. oraz 5.5. zostaly przedstawione widma emisyjne zmierzone po
napromienieniu probek promieniowaniem alfa lub beta, a nastgpnie grzaniu ich do zadanych
temperatur. Podobnie jak w przypadku widm absorpcyjnych, w celu zapewnienia przejrzystosci
prezentowanych wynikow, na wykresach przedstawione zostaly widma jedynie dla wybranych
temperatur. Na wykresach oznaczone zostaly piki zwigzane z centrami F2 (z maksimum dla 670
nm) oraz F3* (z maksimum dla 525 nm). Ze wzgledu na zastosowany filtr gérnoprzepustowy

515 LP cz¢$¢ widm w zakresie nizszych dtugosci fali zostata odcieta.
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Rysunek 5.4. Widma emisyjne dla probki LiF napromienionej 30 kGy promieniowania beta (Sr-90/Y-90)
i poddanej grzaniu do kolejnych temperatur. Pomiary w temperaturze pokojowe;j.
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Rysunek 5.5. Widma emisyjne dla probki LiF napromienionej czastkami alfa o fluencji 3.4*10%? cm (Am-241)
i poddanej grzaniu do kolejnych temperatur. Pomiary w temperaturze pokojowe;j.

Réwniez w przypadku pomiaréw emisyjnych mozna zaobserwowaé pewne roznice migdzy
widmami uzyskanymi dla probki napromienionej promieniowaniem alfa 1 probki
napromienionej promieniowaniem beta. Przed zastosowaniem jakiejkolwiek obrobki
termicznej (na wykresach widmo oznaczone jako 23°C) stosunek intensywnosci PL zmierzonej
dla dlugosci fali 525 nm (centra F3") do intensywnosci zmierzonej dla dlugosci fali 670 nm
(centra F2) jest wyzszy dla probki napromienionej promieniowaniem alfa (wynosi 0.22) niz dla
probki napromienionej promieniowaniem beta (wynosi 0.14). Moze to wynika¢ ponownie, tak
jak w przypadku réznic obserwowanych dla widm absorpcyjnych, z réznic w dawce
zaabsorbowanej przez probki. Czastki alfa deponuja lokalnie wigkszg energig, co sprzyja
tworzeniu si¢ bardziej skomplikowanych centréw barwnych. Innym wyjasnieniem moze by¢
fakt, iz czastki alfa deponuja swoja energie tylko w przypowierzchniowej czgsci probki
z krysztalu LiF. Koncentracja dyslokacji w warstwie przypowierzchniowej przed poddaniem
probki napromienieniu jest wyzsza niz w pozostatej czeSci krysztatu [91]. To sprawia, ze
prawdopodobienstwo wytworzenia wakancji jest wicksze. Dodatkowo czastki natadowane

wytworzone w wyniku promieniowania jonizujagcego w krysztale maja tendencj¢ do
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przemieszczania si¢ z glebi krysztalu do jego powierzchni. Duza liczba wakancji zwigksza
prawdopodobienstwo tworzenia centrow F3* (ktore powstaja w wyniku taczenia si¢ centréw Fa
z wakancjami anionowymi F*) [91]. W przypadku prébki napromienionej czgstkami alfa, centra
barwne tworzone s3 tylko w cienkiej przypowierzchniowej warstwie krysztatu, co moze by¢
przyczyng wyzszego stosunku centrow F3* do F2 niz w przypadku promieniowania beta, ktore

jest w stanie wytwarzac centra barwne w catej objgtosci probki.

Na Rysunku 5.6. przedstawione zostaty zmiany w intensywnosci fotoluminescencji zmierzone
dla dtugosci fali odpowiadajacej centrom F2 (670 nm) i F3* (525 nm) po poddaniu probek
napromienionych promieniowaniem beta i1 alfa grzaniu w temperaturach od temperatury
pokojowej do 400°C.
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Rysunek 5.6. Zmiany w intensywnos$ci fotoluminescencji (znormalizowane do wartosci przed podgrzaniem
probek) zmierzone dla dlugosci fali 525 nm (centra Fs*) i 670 nm (centra F) dla probki napromienionej
promieniowaniem beta (30 kGy Sr-90/Y-90) i probki napromienionej czgstkami alfa (Am-241, fluencja 3.4*10*2
cm?),

Najwyrazniejszym efektem zachodzacym w wyniku wygrzewania krysztatow LiF w coraz
wyzszych temperaturach jest wyrazny wzrost intensywnos$ci PL dla dtugosci fali 525 nm (centra

F3"). Wystepuje on dla prébki napromienionej promieniowaniem beta, w zakresie temperatur
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od ok. 100°C do 220°C. Maksymalny wzrost sygnalu wynoszacy ok. 1.7 zostat zaobserwowany
dla temperatury grzania wynoszacej 140°C. W przypadku probki napromienionej
promieniowaniem alfa, wzrost sygnalu jest prawie niezauwazalny. Dla temperatury 140°C

mozna zauwazy¢ jedynie bardzo stabe maksimum lokalne.

Intensywnos$¢ fotoluminescencji, mierzona w czerwonym zakresie widma, spada wraz ze
wzrostem temperatury grzania do ok. 200°C i spadek ten jest bardziej wyrazny dla probki
napromienionej promieniowaniem beta. Powyzej tej temperatury, dla probki napromienionej
promieniowaniem beta, zaobserwowa¢ mozna niewielki wzrost w emisji z maksimum
lokalnym dla 260°C. Dla probki napromienionej czastkami alfa, w podobnym zakresie
obserwujemy plateau zaleznosci wzglednej intensywnosci PL od temperatury grzania. Trzeba
zaznaczy¢, ze w zadnym z tych przypadkéw obrobka termiczna po napromienieniu probek nie
spowodowata zwigkszenia sygnalu fotoluminescencji w czerwonym zakresie widma. Poniewaz
jest to zakres, w ktorym sygnat jest najwickszy, i w ktérym zazwyczaj prowadzone sa
obserwacje, oznacza to, ze dodatkowe grzanie detektoréw nie niesie ze sobg zadnych korzysci

w stosunku do standardowego pomiaru.

W przypadku probek napromienionych oboma rodzajami promieniowania fotoluminescencja
zwigzana z centrami F3* zanika catkowicie po poddaniu probek grzaniu do temperatur powyzej
220°C. Fotoluminescencja zwigzana z centrami F2 (z maksimum intensywnos$ci zmierzonym
dla dtugosci fali 670 nm) zanika dopiero po zastosowaniu temperatury 360°C. Mozna zatem

wnioskowac, ze centra F» sg bardziej odporne na dzialanie temperatury niz centra F3*.

5.1.3. Porownanie widm absorpcyjnych i emisyjnych
Na Rysunku 5.7. a) i b) zaprezentowane zostaly pordwnania zmian w absorbancji i emisji PL
dla najwazniejszych pasm zwigzanych z centrami barwnymi F2 i F3* zachodzacych w wyniku

grzania napromienionych probek do coraz wyzszych temperatur. Na wykresach poréwnano

osobno zmiany dla probki napromienionej promieniowaniem beta i alfa.
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Rysunek 5.7. Zmiany w absorbancji i emisji PL w wyniku grzania probek do coraz wyzszych temperatur.
Zmierzone dla probek LiF napromienionych uprzednio: a) 30 kGy promieniowania beta ze zrodta Sr-90/Y-90;
b) czastkami alfa o fluencji 3.4*10%> cm? (Am-241).

Poréwnujac ze soba zmiany w absorbancji zmierzonej dla pasma M oraz zmiany
w emisji fotoluminescencji zmierzonej dla dtugosci fali 525 nm, dla probki napromienionej
promieniowaniem beta, mozna stwierdzi¢, ze temperatura grzania, po ktorej obserwujemy
maksimum absorbancji, zgadza si¢ z temperaturg, dla ktorej obserwowane jest maksimum
emisji PL. Taka zalezno§¢ moze wskazywaé na to, ze wzrost w emisji zwigzany jest ze
wzrostem liczby centrow Fs™ w probce po zastosowaniu obrobki termicznej w temperaturach
bliskich 140°C. W przypadku probki napromienionej czastkami alfa zarowno absorbancja, jak
1 emisja pozostaja na bardzo zblizonym poziomie az do temperatury grzania ok. 160°C.

Powyzej tej temperatury ich warto$¢ stopniowo spada.

5.2. Wplyw wygrzewania na jasnos¢ sladow

Jak wspomniano wcze$niej, pomiary spektralne zostaly wykonane dla dawek znacznie
wyzszych, niz te, dla ktérych mozliwe jest zastosowanie krysztalow LiF jako detektorow
Sladowych. Aby zaobserwowa¢ zmiang¢ intensywno$ci pojedynczych §ladow czastek
jadrowych, probki z krysztalow LiF zostaty poddane napromienianiu przy uzyciu zrodta Alfa 1.
Zdecydowana wigkszo$¢ obrazow mikroskopowych, ktore zostang przedstawione w dalszej
cze¢$ci rozdziatu 5, zostata wykonana dla probek LiF napromienionych czastkami alfa o fluencji
okoto 1.6*10° cm. Odpowiada to dawce ok. 0.1 Gy, czyli ponad 2*10° razy mniejszej, niz

dawka promieniowania alfa zastosowana w przypadku pomiaréw spektralnych.
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5.2.1. Efekt wzmocnienia jasnos$ci Sladéw

Pomiary intensywnos$ci $§ladu wykonywane byly dla obrazéw mikroskopowych
zarejestrowanych na glebokosci 3 um pod powierzchnig probki. Wybdr takiej glebokosci
pozwala na wyeliminowanie tzw. ,fatszywych §ladow”, czyli $wiecacych punktow
pochodzacych od zabrudzen i uszkodzen powierzchni, ktore moga zosta¢ omytkowo uznane za
slady czastek alfa. Dodatkowo pomiary ponizej powierzchni wykazuja nizsze wartos$ci tla, ze
wzgledu na mniejszy wktad od zanieczyszczen. Nie zdecydowano si¢ na pomiary na wiekszych
glebokosciach ze wzgledu na stopniowe zanikanie sladow (ze wzgledu na zasieg czastek alfa
w LiF). Aby dodatkowo zapewnié¢ niezalezno$¢ jasnosci sladow od kata, pod ktorym czgstka

pada na detektor, mierzono jasnos$¢ tylko sladow o ksztalcie w przyblizeniu okragtym.

Dla kazdej badanej probki (w konkretnych warunkach, np. po grzaniu do zadanej temperatury)
wykonywane byto od 3 do 5 zdje¢ mikroskopowych, co tacznie dawato od ok. 45 do 80

zmierzonych $ladow.

Rysunek 5.8. Fragment typowego obrazu mikroskopowego probki napromienionej promieniowaniem alfa
(fluencja 1.6*10° cm?). Czas akwizycji wynosit 2 s. Na obrazie zaznaczono $lady, ktére zostaly uznane za
pochodzace od czastek padajacych prostopadle do powierzchni detektora. Wokot jednego ze $ladow zostat
narysowany okrag ilustrujacy obszar z ktorego wyznaczane jest tto lokalne.
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Dla kazdej badanej temperatury grzania $rednia jasno$¢ sladow byta porownywana do $redniej

jasnosci sladoéw przed zastosowaniem jakiejkolwiek obrobki termiczne;.
Sekwencja napromieniania i pomiarow wygladata nastepujaco:

1. Napromienienie probki czastkami alfa;

2. Odczekanie co najmniej 20 h ze wzgledu na zmiany w intensywnosci sladow;

3. Rejestracja obrazow mikroskopowych dla probki przed grzaniem i wyznaczenie $redniej
jasnosci sladow;

4. Zastosowanie procedury grzania,;

5. Rejestracja obrazow mikroskopowych po grzaniu 1 wyznaczenie $redniej jasnosci §ladow;

6. Porownanie jasnosci sladéw po i przed zastosowaniem grzania.

Aby moc poréwnaé otrzymane wyniki ze zmierzonymi wcze$niej widmami emisyjnymi
zastosowano takg samg procedur¢ grzania (z zastosowaniem stolika grzewczego Linkam
THMS600). Napromieniona probka grzana byta do coraz wyzszych temperatur od temperatury
pokojowej (23°C), z krokiem co 20°C, az do momentu, w ktérym $lady byty niewidoczne. Czas
grzania i chtodzenia na stoliku grzewczym wynosit 3 min, a szybko$¢ grzania 150°C/min.

Zdjecia mikroskopowe wykonywane byty w temperaturze pokojowe;.

Na Rysunku 5.9. przedstawione zostaty obrazy mikroskopowe zarejestrowane dla tej samej
probki LiF po podgrzaniu jej do wybranych temperatur. Zauwazono, ze dla temperatury grzania
wyzszej niz 200°C nastepuje wzrost w intensywnosci zarowno obserwowanych $ladow, jak

i tla.

Przed grzaniem

Rysunek 5.9. Obrazy mikroskopowe zarejestrowane dla tej samej probki LiF po napromienieniu promieniowaniem
alfa (fluencja 1.6*106cm) i grzaniu do coraz wyzszych temperatur. Czas akwizycji 2 S. Jasnoé¢, kontrast i inne
parametry graficzne wszystkich obrazow sa takie same.
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Na Rysunku 5.10. przedstawiono zmiany w s$redniej maksymalnej intensywnosci §ladow, tle
lokalnym oraz jasnos$ci $ladow jakie nastepuja po poddaniu krysztatéw LiF grzaniu w coraz
wyzszych temperaturach. Niepewno$¢ pomiaru zaznaczona na wykresie zostata obliczona jako
odchylenie standardowe $redniego stosunku jasnosci $ladu lub tta zmierzonego po i przed

grzaniem.
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Rysunek 5.10. Zmiana $redniej jasno$ci w funkcji temperatury grzania. Probka napromieniona promieniowaniem
alfa (Am-241, fluencja 1.6*106 cm).

Jasnos$¢ §ladow (a takze tla) pozostaje na podobnym poziomie az do osiggni¢cia temperatury
grzania ok.200°C. Grzanie krysztalu LiF powyzej tej temperatury powoduje zmiang
W jasnosci. Dla temperatury grzania z zakresu od 200°C do 320°C zastosowanie obrobki
termicznej prowadzi do wzrostu jasnosci sladow. Efekt ten bedzie w dalszym ciagu pracy
nazywany ,.efektem wzmocnienia”. Najwicksze wzmocnienie wystepuje dla temperatur
okoto 280 — 300°C. Stosunek jasnosci $ladéw po grzaniu do jasnosci przed grzaniem wynosi

prawie 2.5. Ten wspotczynnik nazywany bedzie wspotczynnikiem wzmocnienia W:

max — tlo
W = temp temp (5' 1)
max23 - t}023
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gdzie:

W — wspolczynnik wzmocnienia;

MaXemp — Srednia maksymalna intensywnos¢ sladu po grzaniu w zadanej temperaturze;
ttotemp — $rednie tto lokalne $ladu po grzaniu w zadanej temperaturze;

maxz3 — $rednia maksymalna intensywno$¢ $ladu przed grzaniem;

tto23 — $rednie tlo lokalne przed grzaniem.

Grzanie probek do temperatur wyzszych niz 300°C powoduje bardzo szybkie zanikanie efektu
wzmocnienia. Po wygrzewaniu w temperaturze 340°C $lady sg mniej intensywne niz przed

grzaniem, a dalsze grzanie krysztatu prowadzi do catkowitego zaniku fotoluminescencji.

Wystgpienie duzego wzmocnienia jasnosci $ladow po grzaniu krysztatow do temperatur tak
wysokich jak 300°C jest interesujacym i zaskakujacym efektem. Zwigkszenie sygnatu
fotoluminescencyjnego w tym zakresie temperatur jest odwrotnym zachowaniem niz to, ktore
mozna byto zaobserwowac dla krysztaldow napromienionych duzymi dawkami promieniowania
alfa lub beta. Porownanie zmian w fotoluminescencji wyznaczonych na podstawie pomiarow
widm emisyjnych oraz analizy obrazow mikroskopowych zostalo przedstawione na
Rysunku 5.11. W przypadku pomiaréw spektralnych, po zastosowaniu temperatur
ok. 280 — 300°C emisja fotoluminescencji w czerwonym zakresie widma spada do okoto 50%
zaréwno dla probki napromienionej promieniowaniem alfa, jak 1 beta. W przypadku probki
napromienionej promieniowaniem beta mozna zaobserwowa¢ maksimum lokalne dla
temperatur grzania ok. 220-280°C. Wystepuje ono jednak dla nizszych temperatur niz
w przypadku zwiekszenia jasnosci sladow. Grzanie w tym przypadku nie powoduje takze
zwigkszenia sygnatu w stosunku do PL zmierzonej dla probki niepoddanej obrobee termiczne;j

PO napromienieniu.
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Rysunek 5.11. Poréwnanie zmian w emisji PL i zmian w jasnosci §ladow dla krysztatéw LiF poddanych grzaniu
po ekspozycji na promieniowanie jonizujace.

Poniewaz w praktyce pomiarowej przy stosowaniu detektorow z LiF wykorzystywane sg mate
dawki promieniowania (takie, ktore umozliwiaja detekcje¢ pojedynczych §ladow) obserwowany
efekt wzmocnienia jest bardzo obiecujacy. Niestety, wraz ze wzrostem jasnos$ci Sladu zwigksza
si¢ takze jasno$¢ tta, o mozna zaobserwowac na Rysunku 5.9. Wzrost jasnosci tta wystepowat
dla wszystkich badanych probek. Co wigcej, nie jest on taki sam dla réznych krysztatow,
a nawet dla r6znych probek wykonanych z tego samego krysztatu. Zalezy on natomiast bardzo
silnie od jakosci powierzchni podgrzewanej probki. Po zastosowaniu obrobki termicznej
wszelkie zarysowania i zabrudzenia obecne na powierzchni podczas ekscytacji $wiattem
niebieskim staja si¢ zrodtem bardziej intensywnego $wiatla. Pojawiaja si¢ takze
niedoskonatosci, ktore nie byty widoczne przed podgrzaniem krysztatu. To wszystko wptywa

na zwigkszenie jasnosci tla, a takze utrudnia prowadzenie pomiarow.

Zauwazono takze, ze wzrost jasnosci sladow obserwowany po podgrzaniu detektoréw do
temperatury 290°C nie prowadzi do pogorszenia jakosci §ladow obserwowanych na obrazach,
ktoére mogloby by¢ spowodowane migracja defektow. Po podgrzaniu $lady nie rozmywaja si¢
ani nie dochodzi do ich poszerzenia. Nawet kiedy krysztaly podgrzewane sa do temperatur
wyzszych niz 300°C i ich jasno$¢ zaczyna male¢, ich ksztalt pozostaje taki sam. Porownanie

szerokosci $ladow i ich profili zostato przedstawione na Rysunku 5.12.
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Rysunek 5.12. Porownanie $ladow czastek alfa: a) przed i b) po grzaniu do temperatury 290°C. Panel c)
przedstawia profil §ladow czyli znormalizowang warto$¢ intensywnosci zmierzong wzdhuz zottych linii
prostopadtych do osi $ladow.

Sprawdzono takze, czy zastosowanie procedury grzania umozliwia obserwacj¢ S$ladow
w zielonym zakresie widma emisyjnego (ktory zwigzany jest z centrami F3*). W przypadku

probek, wobec ktorych niezastosowana byla obrobka termiczna, taka obserwacja nie jest
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mozliwa ze wzgledu na zbyt niska emisj¢ Swiatta w tym zakresie dlugosci fali. Dla probek po
zastosowaniu grzania do temperatur z zakresu od 23°C do 400°C zarejestrowano obrazy
z uzyciem filtru pasmowoprzepustowego HQ 535/30. Okazato si¢, ze opisana powyzej
procedura grzania nie umozliwita obserwacji sladow w zielonym zakresie widma. Nawet przy
zastosowaniu bardzo dlugich czasow ekspozycji (rzedu kilkudziesieciu sekund) slady czastek

alfa nie byty widoczne.

W podzniejszych badaniach skupiono si¢ na pomiarach dla krysztatéw LiF napromienionych
czastkami alfa lub jonami, poniewaz $lady te sa najlatwiejsze do zmierzenia. Efekt
wzmocnienia nie ogranicza si¢ jednak tylko do tych czastek. Na Rysunku 5.13. przedstawione
zostaly obrazy zarejestrowane przed i1 po grzaniu do 290°C probki krysztalu LiF

napromienionego uprzednio promieniowaniem gamma (Cs-137, dawka 50 mGy).

Przed grzaniem

Rysunek 5.13. Obrazy zarejestrowane przed i po grzaniu do 290°C dla prébki napromienionej promieniowaniem
gamma (Cs-137, 50 mGy). Glebokos¢ rejestracji obrazu 5 um, czas akwizycji 20 s. Jasno$¢, kontrast i inne
parametry graficzne obu obrazow sa takie same.

Slady wytworzone w wyniku oddziatywania promieniowania gamma nie maja ksztattu
przypominajacego rzeczywisty tor ruchu wtérnych elektronéw. Sa one niewielkimi kropkami
0 rozmiarach zblizonych do rozdzielczo$ci przestrzennej wykorzystywanego systemu
mikroskopowego (ok. 400 nm). Moga one by¢ interpretowane jako wynik lokalnie zwigkszonej
depozycji energii wystepujacej np. w miejscu przecigcia si¢ sladow kilku elektronow lub na
koncu toru czastki. W wyniku podgrzania detektora wyraznie zwigksza si¢ jasno$¢
obserwowanych $ladow. Widoczna jest ich takze wieksza liczba, co wynika prawdopodobnie

z wigkszej jasnosci Sladow wystepujacych na warstwach ponizej i powyzej glebokosci
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obserwacji. Bardzo wyraznie zwigksza si¢ takze jasno$¢ tta, co w przypadku krysztalow
napromienionych promieniowaniem gamma moze by¢ spowodowane nie tylko
zanieczyszczeniami wystepujacymi na powierzchni probki, ale takze zwigkszeniem sygnatu PL
pochodzacego od centrow barwnych nieformujagcych wyraznych $ladoéw. Takie centra
niewatpliwie istniejg, poniewaz promieniowanie gamma deponowane jest w catej objetosci
krysztalu. Ze wzgledu na malg intensywno$¢ nie sa one jednak widoczne podczas

standardowych pomiaréw.

Mimo probleméw ze wzrostem jasnosci tla, efekt wzmocnienia §ladow ma bardzo duzy
potencjat. Moze on bowiem prowadzi¢ do zwigkszenia stosunku sygnatu do szumu, a przez to
do zwigkszenia mozliwosci pomiarowych detektoréw FNTD z LiF. W kolejnych rozdziatach
przedstawione zostang dalsze badania nad optymalizacja procedury grzania po napromienieniu

detektorow.

5.2.2. Optymalizacja temperatury grzania

Przy zastosowaniu stopniowego grzania do coraz wyzszych temperatur, maksimum
wzmocnienia, zarowno dla jasnosci $ladoéw, jak i dla tla lokalnego Sladow wystepuje dla
temperatur 280 — 300°C. Catkowity czas trwania takiej procedury grzewczej jest jednak dos¢
dhugi i niepraktyczny w codziennym uzytku. W zwigzku z tym efekt wzmocnienia wywotany
stopniowym dogrzewaniem do coraz wyzszych temperatur zostal porownany z efektem
wzmocnienia wystepujagcym po jednorazowym grzaniu do zadanej temperatury. Poza tym
wszelkie pozostate parametry grzania (czas grzania 1 chlodzenia, szybkos$¢ grzania) pozostaty
takie same. W celu wybrania optymalnej temperatury grzania przeprowadzone zostaty pomiary
po jednorazowym grzaniu do temperatur z zakresu od 240°C do 320°C z krokiem co 10°C.
Poniewaz pomiary dla procedury jednorazowego grzania prowadzone byly z zastosowaniem
roznych probek LiF, w niepewnosci uwzglednione zostato takze odchylenie standardowe od
$redniego wzmocnienia wyznaczonego dla wszystkich probek po podgrzaniu do 290°C
(wzmocnienie to zostalo zmierzone osobno, aby uwzgledni¢ mozliwe rdznice pomiedzy
probkami). Na Rysunku 5.14. przedstawiony zostal wspotczynnik wzmocnienia W wyznaczony

dla jednorazowego i stopniowego grzania w zaleznos$ci od temperatury grzania.
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Rysunek 5.14. Wspdtczynnik wzmocnienia W w funkcji temperatury grzania. Probki napromienione czastkami
alfa ze zrodta Am-241 (fluencja 1.6*10° cm).

Wartosci wspotczynnika wzmocnienia W otrzymane po zastosowaniu jednorazowego grzania
s bardzo zblizone do tych, ktdre otrzymano w wyniku stopniowego grzania do coraz wyzszych
temperatur. Oznacza to, ze obie procedury grzania dajg takie same rezultaty. Jedynie dla
najwyzszych temperatur (powyzej 300°C) wystepuja znaczace roznice. Po zastosowaniu tak

wysokich temperatur §lady zaczynaja juz zanika¢, co moze mie¢ wplyw na otrzymane wyniki.

Najwigksze wzmocnienie w przypadku jednorazowego grzania uzyskano dla temperatury
grzania wynoszacej 290°C. Wspodlczynnik wzmocnienia W wynosi dla niej ok. 2.5.
W kolejnych rozdziatach ta temperatura bedzie stosowana jako temperatura standardowa

w badaniach nad efektem wzmocnienia jasnosci $ladow.

5.2.3. Optymalizacja czasu grzania

W celu wyznaczenia optymalnego czasu trwania obrobki termicznej zmierzono wspotczynnik
wzmocnienia W po zastosowaniu procedury jednorazowego grzania do 290°C z zastosowaniem

roznych czaséw grzania. Zamiast wykorzystywanego we wczesniejszych badaniach czasu
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grzania i chtodzenia wynoszacego 3 min zastosowano roézne czasy z zakresu od 10 s do 10 min
(10's, 30 s, 1 min, 2 min, 3 min, 5 min oraz 10 min). Tak jak w przypadku optymalizacji
temperatury grzania, do pomiar6w wykorzystane zostaly rézne probki LiF. NiepewnosSci
pomiaru zostaty wyznaczone w analogiczny sposob, Z uwzglednieniem indywidualnych réznic
miedzy probkami. Warto$ci wspotczynnika wzmocnienia W wyznaczone dla probek w funkcji

czasu grzania przedstawione zostaty na Rysunku 5.15.
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Rysunek 5.15. Warto$¢ wspotczynnika wzmocnienia W w funkcji czasu grzania. Probki napromienione czastkami
alfa ze zrodta Am-241 (fluencja 1.6*10% cm?).

Warto$¢ wspotczynnika wzmocnienia W wzrasta wraz z wydtuzaniem czasu trwania obrobki
termicznej, az do czasu 60 s. Powyzej tego czasu wystepuja jedynie niewielkie réznice we
wspoélczynniku wzmocnienia. Nie wykazujg one jednak zadnego wyraznego trendu oraz
mieszczg si¢ w granicach niepewno$ci pomiaru. Mozna wobec tego stwierdzi¢, ze wybor
jakiegokolwiek czasu grzania z zakresu od 120 s do 600 s da podobny efekt wzmocnienia
jasnosci Sladow. Z tego powodu zdecydowano, ze jako standardowy czas grzania i chlodzenia
probek wybrany zostanie czas 3 min, co pozwolito na zachowanie spojnosci z wynikami

wczesniejszych pomiardw.
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Sprawdzono takze, czy zastosowanie kolejnego procesu grzewczego, juz po wczesniejszym
grzaniu probki, wptywa w jakikolwiek sposob na jasno$¢ sladéw. W tym celu probke
napromieniong promieniowaniem alfa poddano standardowemu grzaniu do 290°C, a nastgpnie
po schlodzeniu i odczycie, kolejnemu takiemu samemu grzaniu. Na Rysunku 5.16.
przedstawione zostaly obrazy mikroskopowe tej samej probki LiF przed zastosowaniem
jakiejkolwiek obrobki termicznej, po pierwszym grzaniu do 290°C oraz po drugim grzaniu do
290°C.

Przed grzaniem 290 °C dwukrotnie

Rysunek 5.16. Trzy zdje¢cia mikroskopowe wykonane dla tej samej probki LiF napromienionej czastkami alfa ze
zrodta Am-241 (fluencja 1.6*10% cm2), od lewej: przed zastosowaniem obrébki termicznej, po zastosowaniu
grzania do 290°C, po zastosowaniu dwukrotnego grzania do 290°C. Czas akwizycji 2 s. Jasno$¢, kontrast i inne
parametry graficzne wszystkich obrazoéw sa takie same.

W Tabeli 5.1. przedstawiono zmiany w $redniej maksymalnej intensywnosci $ladow, srednim
tle lokalnym $ladoéw oraz $redniej jasnosci $ladow (wspotczynnik wzmocnienia W) zmierzone

po zastosowaniu obu proceséw grzewczych.

Tabela 5.1. Wptyw dwukrotnego grzania do 290°C na efekt wzmocnienia.

Oznaczenie Stosunek maksymalnej Stosunek tla lokalnego Stosunek jasnosci
procesu intensywnosci _§lad6w _do §lad_()w do v_vartoéci élad_()w do v_vartoéci
grzewczego wartosSci Zmierzonej Zmierzonej przed zmierzone przed
przed grzaniem grzaniem grzaniem
290°C 2.22 1.19 268
290°C
dwukrotnie 2.17 1.34 2.53

Z przeprowadzonych pomiardw wynika, Zze dodatkowe grzanie probki, ktoéra wczesniej
poddana juz zostala standardowemu procesowi grzania do temperatury 290°C, nie ma wptywu
na wystepujacy efekt wzmocnienia. Nie zaobserwowano znaczacej roéznicy w jasnosci §ladow

lub tta po zastosowaniu dodatkowego grzania probek.
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Wykonano takze kombinacj¢ napromieniania i wygrzewania krysztatow LiF majaca na celu
uzyskanie obrazéw mikroskopowych probki, w ktorej wystepuja dwa typy Sladoéw:
wzmocnione i niewzmocnione. W tym celu krysztal poddano nastepujacej serii napromienian

I procesow grzewczych:

1. Probke napromieniono czastkami alfa ze zrodta Am-241 (fluencja 1.2*10° cm);

2. Probke podgrzano do 290°C z zastosowaniem standardowego procesu grzania;

3. Po ostygnieciu probke ponownie napromieniono czgstkami alfa o takiej samej fluencji.
4

Probke podgrzano ponownie do 290°C.

Po kazdym ectapie rejestrowano obrazy mikroskopowe probki. Przyktadowe obrazy

przedstawione zostaty na Rysunku 5.17.

Rysunek 5.17. Przykladowe zdjgcia mikroskopowe wykonane po kolejnych etapach cyklu napromienian
i procesow grzewczych. Czas akwizycji wynosit 2 s. Jasno$¢, kontrast i inne parametry graficzne wszystkich
obrazow sa takie same.
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Po kazdym z etapéw wykonano od 4 do 5 zdje¢ mikroskopowych dla ktérych zmierzono
jasno$¢ sladow. Dla kazdego z etapéw zmierzone zostalo co najmniej 80 sladow. Wykonane
zostaly histogramy przedstawiajagce procentowg czestos¢ wystepowania Sladow o danej

jasnosci. Do histogramow dopasowane zostaty krzywe Gaussa.
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Rysunek 5.18. Histogramy przedstawiajace rozktad jasnosci sladow po kolejnych etapach cyklu napromienan
i proceséw grzewczych. Slady o $redniej jasno$ci ok. 1500 sg niewzmocnione, a ok. 3500 wzmocnione.

Histogram rozktadu jasnosci §ladow po pierwszym etapie cyklu jest jednomodalny. Jasnos$¢
sladow zawiera si¢ w przedziale od 900 do 2100, a wyraznie najwigce] sladow ma jasnos¢
z przedziatu 1300 — 1500. Dopasowana do histogramu krzywa Gaussa dobrze opisuje rozktad
jasnosci §ladow. Po drugim etapie, czyli po podgrzaniu probek, nastgpuje wzmocnienie jasno$ci
sladéw. Co wiecej, jasno$¢ sladow ma znacznie wigkszy zakres: od 2000 do az 5000. Taki
wynik sugeruje, ze $lady nie sg wzmacniane w taki sam sposob. Dodatkowa przyczyng moze
by¢ wzmocnienie §ladow, ktore w przypadku pomiarow przed grzaniem nie byty widoczne, lub

byta na tyle stabe, Zze nie byly analizowane (np. zostaly uznane za pochodzace z powierzchni
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zanieczyszczenie). Histogram po trzecim etapie cyklu jest histogramem dwumodalnym. Mozna
w nim wyrézni¢ dwie sktadowe. Pierwsza z nich znajduje si¢ w nizszych przedziatach jasnosci.
Dopasowana do niej krzywa Gaussa jest wezsza i ma maksimum dla jasnosci ok. 1500. Ta
czesci histogramu pochodzi od sladow niewzmocnionych, ktore powstaty w wyniku drugiego
napromieniania. Druga cze$¢ histogramu, ktéra ma swoje maksimum dla wyzszych jasnosci
sladow, pochodzi od $ladow wzmocnionych, ktére juz po drugim etapie cyklu byly
obserwowane na obrazach mikroskopowych. Takze w tym przypadku histogram dla §ladéw po
wzmocnieniu jest szerszy niz dla §ladoéw, ktore nie ulegly wzmocnieniu. Histogram po
czwartym etapie ponownie jest jednomodalny. W przypadku obrazéw mikroskopowych
zarejestrowanych po czwartym etapie wszystkie $lady ulegly wzmocnieniu w wyniku
kolejnego procesu grzewczego. Histogram przypomina ten, ktoéry uzyskano po drugim etapie.
Niewielkie roznice w ich wygladzie moga by¢ spowodowane rdznicg w liczbie zmierzonych
sladow. Dla histogramu po etapie drugim bylo to okolo 80 §ladéw, natomiast po etapie
czwartym zbadano okoto 160 $ladéw. Slady maja jasno$é z zakresu od 2000 do 5000.

Zdecydowanie najwiecej $ladow ma jasnos¢ z zakresu od 3600 do 3800.

Analizujac histogramy rozkladu jasnosci $ladow, mozna stwierdzi¢, ze mozliwe jest
obserwowanie w tym samym czasie, przy uzyciu jednej probki, sladow, ktore ulegly
wzmocnieniu oraz tych, ktére nie zostaly wzmocnione w wyniku grzania. Ze wzgledu na
réznice w ich jasnosci, po sporzadzeniu histogramu, mozliwe jest podzielenie wszystkich
obserwowanych §ladéow na dwie kategorie: wzmocnione i1 niewzmocnione. Kolejne procesy
grzewcze nie majag wptywu na $lady, ktore juz wczesniej ulegly wzmocnieniu. Mozliwe jest
zatem podgrzanie probki zawierajacej twa typy sladéw 1 w jego wyniku uzyskanie tylko §ladow

0 podwyzszonej jasnosci.

5.2.4. Wplyw fluencji czastek na efekt wzmocnienia

W poprzednich rozdziatach zauwazono, ze efekt wzmocnienia jasno$ci $ladow nie wystepuje
w przypadku probek, dla ktérych przeprowadzono pomiary spektralne. Jest to efekt
niespodziewany i interesujacy, zwlaszcza ze zarowno pomiary mikroskopowe, jak i spektralne
byly prowadzone w takich samych warunkach (wykorzystywane bylo to samo zrodio $wiatla,
oba typy pomiarow prowadzone byly w uktadzie mikroskopu fluorescencyjnego). Jedyna
roéznica, ktora moglaby powodowaé tak duze rozbieznosci w uzyskanych wynikach, jest

fluencja czastek uzyta do napromienienia probek. W przypadku napromieniania czastkami alfa
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dla pomiaréw mikroskopowych fluencja wynosita 1.6*10° cm?, natomiast w przypadku
pomiaréw spektralnych 3.4*10%2 cm. W celu sprawdzenia, czy fluencja czastek ma zwigzek
z wystepowaniem efektu wzmocnienia, przeprowadzono seri¢ pomiarow mikroskopowych.
Probki napromienione réznymi fluencjami czastek alfa, od 1.6%10% cm™ do 5.8%10° cm?,
zostaly poddane standardowemu procesowi grzania do temperatury 290°C. Obrazy
mikroskopowe zarejestrowane po zastosowaniu obrobki termicznej zostaly porownane ze
zdjeciami wykonanymi przed podgrzaniem probek. Dla zdje¢ wykonanych dla prébek
napromienionych czastkami o fluencji 4.8%10" cm? i nizszych wyznaczony zostat
wspolczynnik wzmocnienia W. Dla warto$ci fluencji wyzszych niz 4.8%107 cm?, ze wzgledu na
brak mozliwosci rozrdéznienia pojedynczych $ladow, zmiang w intensywnosci sygnatu
wyznaczono jako stosunek $redniej jasno$ci w polu widzenia o $rednicy 90 um po i przed
grzaniem probki. Dla fluencji 4.8*10” cm™ zmiana sygnatu wyznaczona zostata przy pomocy
obu tych metod, aby upewnic si¢, ze wyniki mozna porownywaé ze sobg. Czasy akwizycji
obrazéw mikroskopowych réznity si¢ dla réznych wartosci fluencji i wynosity od 2 s dla
najnizszych warto$ci fluencji do 200 ms dla najwyzszych wartosci fluencji. Poréwnywane ze
sobg obrazy, zarejestrowane dla tej samej fluencji przed i po grzaniu probki, zawsze byty jednak
wykonywane z takim samym czasem akwizycji. Na Rysunku 5.19. przedstawione zostaty
przyktadowe obrazy wykonane przed i po podgrzaniu probki dla trzech réznych wartosci
fluencji. Zmiana jasno$ci wywolana zastosowaniem obrobki termicznej w zaleznosci od
fluencji czastek alfa, ktorymi napromieniona zostata probka LiF, zaprezentowana zostala na
Rysunku 5.20. Niepewno$¢ wyznaczona zostatla jako odchylenie od wartosci $redniej
zmierzone] zmiany w jasno$ci sladow lub pola widzenia z uwzglednieniem niepewnosci

wynikajacej z réznic w indywidualnych wlasnosciach uzytych probek.
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Przed grzaniem Przed grzaniem Przed grzaniem
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Rysunek 5.19. Zdjecia mikroskopowe wykonane przed i po podgrzaniu probki. Krysztaty LiF napromienione
roznymi fluencjami czestek alfa ze zrodta Am-241. Jasno$é¢, kontrast i inne parametry graficzne obrazow
zarejestrowanych dla detektorow napromienionych dana fluencja czastek sa takie same.
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Rysunek 5.20. Zalezno$¢ miedzy zmiang jasno$ci wywolang grzaniem napromienionych probek LiF a fluencjg
czastek alfa.
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Przeprowadzone pomiary potwierdzity hipotezg, ze rdéznice pomigdzy wynikami pomiarow
wykonanych z uzyciem mikroskopu i spektrometru wynikaja z réznic we fluencji czastek,
ktorymi probki byty napromienione. Wzmocnienie na poziomie 2.5 mozna uzyskac¢ tylko dla
bardzo matych fluencji, do mniej wiecej 4.8*10” cm™. Powyzej tej wartosci efekt wzmocnienia
staje sic mniej wyrazny. Dla warto$ci fluencji ok. 2.9*10° cm? érednia jasno$é w polu widzenia
po zastosowaniu obrobki termicznej jest w przyblizeniu taka sama jak przed podgrzaniem
probki. Dalsze zwigkszanie fluencji powoduje, ze jasno$¢ obserwowana po grzaniu detektora

jest nizsza niz przed zastosowaniem jakiejkolwiek obrobki termiczne;.

5.2.5. Trwalo$é efektu wzmocnienia

W badaniach nad efektem wzmocnienia w wyniku grzania napromienionych krysztalow LiF
przeprowadzonych w poprzednich rozdziatach maksymalny czas pomiedzy grzaniem probek
a pomiarem wynosit ok. 24 h. W praktyce pomiarowej czgsto zdarza si¢ jednak, ze pomiary
z uzyciem detektorow $ladowych wykonywane sg nawet kilka miesigCy po napromienieniu.
Dodatkowo poniewaz technika FNTD jest metoda nieniszczaca, odczyty tej samej probki moga

by¢ prowadzone wielokrotnie bez utraty sygnatu.

Aby sprawdzi¢, czy efekt wzmocnienia jest staly w czasie, probke napromieniong czastkami
alfa o fluencji 1.6*10° cm 2 poddano grzaniu do 290°C i zmierzono $rednia jasno$¢ §ladow oraz
wyznaczono wspotczynnik wzmocnienia W bezposrednio po schiodzeniu probki do
temperatury pokojowej. Nastepnie, probke przechowywano przez 8 miesiecy w statych
warunkach atmosferycznych, w miejscu nienarazonym na intensywne dziatanie $wiatta. Po tym
czasie ponownie wykonano zdjecia mikroskopowe i1 zmierzono $rednig jasno$¢ $ladow.
Okazato sig, ze roznica pomiedzy wspotczynnikiem wzmocnienia §ladow zmierzonym od razu
po grzaniu probki i po 8 miesigcach wynosita mniej niz 5%. Oznacza to, ze efekt wzmocnienia
jest efektem stalym 1 utrzymuje si¢ na podobnym poziomie nawet po wielu miesigcach

przechowywania krysztatow.

Sprawdzono takze, czy prowadzenie obserwacji mikroskopowych probki wptywa w jakis
Sposob na obserwowane wzmocnienie jasnosci $ladow. W tym celu probka przechowywana
byta przez 110 dni od napromieniania i podgrzania. W tym czasie, w nieregularnych odst¢pach
czasu wykonywane byly zdjecia mikroskopowe. Za kazdym razem mierzone byto od 60 do 80
sladow, a otrzymywany wspolczynnik wzmocnienia pordéwnywany byt ze wspotczynnikiem

wzmocnienia, ktory otrzymano od razu po podgrzaniu i schtodzeniu probki. Na Rysunku 5.21.
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przedstawione zostaty wzgledne zmiany wspotczynnika wzmocnienia w czasie. Czerwone linie
na wykresie oznaczaja zmian¢ wartosci wspotczynnika wzmocnienia na poziomie 5%.

Niepewnos¢ wyznaczona zostala jako odchylenie od wartos$ci sredniej zmiany jasnosci §ladow.
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Rysunek 5.21. Zmiany wspotczynnika wzmocnienia W w zaleznosci od czasu, ktory uptynat od grzania probki.
Wyniki znormalizowane do warto$ci wspotczynnika wzmocnienia wyznaczonego od razu po grzaniu detektorow.

Rowniez w tym przypadku zmiany wspotczynnika wzmocnienia nie przekraczaja 5%.
Dodatkowo nie wystepuje W nich zaden trend, a widoczne niewielkie wahania majg charakter
statystyczny. Probki po podgrzaniu moga zatem by¢ wykorzystywane w taki sam sposob jak
probki, ktore nie zostaty poddane zadnej obrobce termicznej po napromienieniu. Ich sygnat jest
bowiem stabilny w czasie a wezeséniejsze pomiary nie powodujg znaczacego ostabienia jasnosci

obserwowanych §ladow.

5.2.6. Wybér obserwowanej powierzchni

Podczas badan nad efektem wzmocnienia probki krysztatlow LiF byly grzane na stoliku

grzewczym Linkam THMS600. Zastosowanie takiej metody grzania powoduje, ze detektor

104



jedna swoja powierzchnig styka si¢ z powierzchnig grzewcza. Chociaz probka grzana jest
standardowo przez az 3 min, co powinno pozwoli¢ na rownomierne ogrzanie calej objetosci
probki, mozliwe jest wystepowanie pewnych réznic, w zaleznosci od tego, czy probka jest
obserwowana od strony powierzchni stykajacej si¢ ze stolikiem grzewczym.
W dotychczasowych pomiarach probki napromieniane i obserwowane byly od strony
niestykajacej si¢ ze stolikiem grzewczym. Schemat obrazujacy grzanie probki na stoliku

grzewczym przedstawiony zostat na Rysunku 5.22.

Strona od ktérej probka jest

/ napromieniana i obserwowana

_Prébka |

Stolik grzewczy

Rysunek 5.22. Schemat standardowego grzania probek.

Aby sprawdzi¢, jaki wplyw na efekt wzmocnienia ma kontakt powierzchni probki
z powierzchnig stolika grzewczego, dwie probki LiF napromienione zostaly czastkami alfa
(zrodlo Alfa 1, fluencja 1.6*10° cm?) z obu stron. Zarejestrowane zostaly obrazy
mikroskopowe z obu stron probki. Nastepnie probki poddane zostaty standardowemu
procesowi grzania do 290°C. Po schtodzeniu obserwacje mikroskopowe przeprowadzone
zostaty z obu stron probki: od strony powierzchni stykajacej si¢ ze stolikiem grzewczym oraz
od strony powierzchni niestykajacej si¢ ze stolikiem grzewczym. Zmierzong jasno$¢ sladow
poréwnano z wartosciami jasnosci dla $ladow przed podgrzaniem probek (odpowiednio dla
jednej 1 drugiej strony). Warto$ci wspotczynnika wzmocnienia W przedstawione zostaly

w Tabeli 5.2.

Tabela 5.2. Réznice we wspotczynniku wzmocnienia W w zaleznos$ci od badanej powierzchni probki.

Wspélczynnik wzmocnienia W

: - _ Stosunek
Oznaczenie . i Powierzchnia , o,
Powierzchnia stykajaca ) . . wspoélczynnikéw
krysztalu . o niestykajaca si¢ ze I
si¢ ze stolikiem o wzmochnienia
stolikiem
684 2019 2.69 2.25 0.83
590 2018 2.64 2.53 0.96
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Dla obu probek wyzszy wspotczynnik wzmocnienia wyznaczono dla powierzchni stykajace;
si¢ ze stolikiem grzewczy. W przypadku probki z krysztatu 590 2018 réznica ta byta niewielka,
nie przekraczata ona 5%. Dla probki z krysztalu 684 2019 roznica byta wigksza. Probka ta
wykazywata jednak znaczny wzrost w jasnosci tta po podgrzaniu (dla strony stykajacej si¢ ze
stolikiem jasnos$¢ tta wzrosta prawie trzykrotnie, natomiast dla strony niestykajacej si¢ ze
stolikiem grzewczym stosunek tta po i przed grzaniem wynosit ok. 1.4). Tak znaczacy wzrost
tla moze wynika¢ np. z przenoszenia zabrudzen wystepujacych na stoliku grzewczym na
powierzchni¢ probki. Takie zabrudzenia mogg znaczaco wplywaé na wyniki, poniewaz
zwigkszaja jasnos¢ tha i ladow w wybranych fragmentach probki, powodujac tym samym duze
rozrzuty w mierzonych warto$ciach jasnosci §ladu. Moze to prowadzi¢ do zaobserwowanych
réznic we wspodlczynnikach wzmocnienia dla probki z krysztatu 684 2019. W przypadku
probki 590 2018 roéznice we wspotczynniku wzmocnienia sg niewielkie, nadal jednak wzrost

tta byt wigkszy w przypadku powierzchni stykajacej si¢ ze stolikiem grzewczym (1.53 do 1.30).

Uzyskane wyniki sugeruja, ze kontakt ze stolikiem grzewczym prawdopodobnie nie wptywa
W znaczacym stopniu na efekt wzmocnienia. Moze on natomiast prowadzi¢ do znaczacego
zwigkszenia jasnoSci tta, w wyniku przeniesienia zabrudzen z powierzchni stolika grzewczego
na powierzchni¢ probki. Nalezy takze pamietaé, ze wystepujace roznice we wspdtczynnikach
wzmocnienia mogg by¢ takze spowodowane réznicg w jakosci powierzchni probki. Mimo iz
badana jest ta sama probka, jej dwie powierzchni¢ moga mie¢ r6zng jako$¢ (r6zng liczbe rys
lub uszkodzen) ze wzgledu na osobny proces polerownia powierzchni. To takze moze wptywac

na wspotczynnik wzmocnienia.

Aby zapewni¢ jak najwigkszg spojnos¢ wynikow, zdecydowano, ze standardowo badana bedzie
zawsze ta sama powierzchnia probki. Wybrana zostata strona, ktora nie styka si¢ w procesie

grzania z powierzchnig stolika grzewczego.

5.2.7. Wplyw glebokosci pod powierzchnia na efekt wzmocnienia

W publikowanych do tej pory pracach na temat centrow barwnych wytwarzanych w krysztatach
fluorku litu pojawialy si¢ informacje na temat réznego zachowania centréw barwnych
w warstwie powierzchniowej krysztatu i w pozostatej jego objetosci [91], [92]. Aby sprawdzic,
czy efekt wzmocnienia $ladéw w wyniku podgrzania probek LiF wystepuje w calej objetosci
krysztatu, a nie ogranicza si¢ jedynie do warstwy powierzchniowej, zmierzono dtugos¢ §ladow

obserwowanych przed 1 po podgrzaniu probek. W przypadku nielicznych probek, dla ktorych
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efekt wzmocnienia nie zostal zaobserwowany, podgrzanie detektora do 290°C sprawia, ze
obserwacja $ladow nie jest juz mozliwa ($lady zanikajg). Jezeli efekt obecny jest tylko
W warstwie powierzchniowej, to $lady po podgrzaniu krysztalu powinny mie¢ mniejszg

dtugos¢.

Probki z dwoch roznych krysztatdéw LiF napromieniono czgstkami alfa (zrodlo Alfa 2, fluencja
5.5*10° cm2). Wykorzystano probki pochodzace z dwoch roznych krysztatow, aby uwzglednié
mozliwe roznice indywidualne we wiasciwosciach poszczegdlnych krysztatow. Mimo iz
wszystkie wykorzystywane krysztaty byty produkowane z zastosowaniem czystego proszku
LiF jako materiatu startowego, ich procesy wzrostu mogly si¢ od siebie r6zni¢. ROwniez proces
polerowania i wstgpnego wygrzewania w temperaturze zblizonej do temperatury topnienia LiF
moze wptywaé¢ na wilasciwosci krysztatow, zwlaszcza w warstwie przypowierzchniowe;.
Zarejestrowane zostaly obrazy mikroskopowe, a dlugos¢ obserwowanych $ladow zostata
zmierzona. Nastepnie probki podgrzano do temperatury 290°C. Po schtodzeniu probek
wykonano kolejne zdj¢cia mikroskopowe. Dhugo$¢ zmierzonych $ladow poréwnana zostata
z warto$ciami uzyskanymi przed podgrzaniem probek. Porownana zostata Srednia glebokos¢
maksymalna w probce, na ktorej §lady sg jeszcze obserwowane (czyli warto$¢ z' = z + n gdzie
n to wspolczynnik zatamania $wiatla dla LiF). Nie porownywano dlugos$ci §ladu w ptaszczyznie
XY, wartos$¢ ta nie jest istotna z punktu widzenia prowadzonych badan. Otrzymane wyniki

przedstawione zostaty w Tabeli 5.3.

Tabela 5.3. Roznice w dlugosci obserwowanych §ladow czastek alfa przed i po grzaniu do 290°C. Probki
napromienione przy uzyciu zrodta Alfa 2.

Dhugos¢ sladu w plaszczyznie prostopadlej do powierzchni
Oznaczenie probki z’

krysztalu ) . Stosunek z’ po
Przed grzaniem  Po grzaniu do 290°C ) )
i przed grzaniem

684_2019 13.58 5.92 0.44

590_2018 13.64 8.39 0.62

W przypadku czastek o zasiegu w LiF wynoszacym ok. 14 pm wyraznie widoczne jest, ze
podgrzewanie probek do temperatury 290°C prowadzi do zmniejszenia glebokosci, na
ktorej slady sa jeszcze obserwowalne, a co za tym idzie zmniejszenia ich dlugosci. Ta
obserwacja sugeruje, ze efekt wzmocnienia jasnosci sladow moze wystepowac wylacznie

w warstwie powierzchniowej krysztahu.
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Warto zauwazy¢, ze mimo iz w przypadku obu krysztatow LiF $rednia dlugos¢ sladow
zmniejszyta si¢, stosunek dtugosci po i przed grzaniem dla réznych krysztatow jest inny. Tak
wyraznie rdznice (stosunek ok. 0.44 dla krysztatu 684 2019 1 0.62 dla krysztatu 590 2018)
moga wynika¢ z réznic w procesie grzania do temperatury zblizonej do temperatury topnienia
LiF. Ze wzgledu na zastosowanie bardzo wysokiej temperatury pomigdzy poszczegdlnymi
procesami grzewczymi mogg zachodzi¢ réznice, np. w doktadnym czasie grzania probek lub
temperaturze, w jakiej probki przebywajg. Dodatkowo probki mogg mie¢ takze rd6zng grubos¢
I wymiary, a takze r6zng jako$¢ powierzchni co dodatkowo moze wptywac na ich podatnos$¢ na
temperature. Rozbieznosci moga by¢ takze wynikiem roéznic, ktére standardowo wystepuja
w probkach, takich jak zanieczyszczenia powierzchni, przezroczysto$¢ krysztatu czy wybor

r6znych miejsc na probce podczas obserwacji mikroskopowych.

5.3. Wplyw wygrzewania wysokotemperaturowego na wystepowanie efektu

wzmochienia

Obecnie wszystkie probki krysztalow LiF uzywane jako detektory FNTD w IFJ PAN
w Krakowie przed pierwszym uzyciem wygrzewane sg w temperaturze zblizonej do
temperatury topnienia fluorku litu. Zabieg ten znaczaco poprawia jako$¢ powierzchni probek.
Nie jest on jednak niezbgdny, nie zmienia takze jasno$ci sladow, ktore obserwowane sg po

napromienieniu detektorOw promieniowaniem jonizujgcym.

Podczas wygrzewania wysokotemperaturowego pociete i wypolerowane probki umieszczane
sa w piecu nagrzanym do temperatury 400°C. Probki umieszczane sa na platynowych ptytkach,
a grzanie prowadzone jest przy przeptywie argonu. Krysztaty utrzymywane sg w temperaturze
400°C przez 15 min, a nastgpnie temperatura pieca ustawiana jest na 840°C. Czas potrzebny na
zmiang temperatury pieca to okoto 15 min. Po osiagnigciu przez piec temperatury 840°C probki
wygrzewane s3 przez zadany czas. Podczas standardowego procesu wygrzewania
wysokotemperaturowego wynosi on 10 min. Po tym czasie grzanie pieca jest wytaczane. Probki
pozostaja w piecu, chtodzac si¢ powoli przez ok. 2 h, az do czasu osiggnigcia przez piec
temperatury 400°C. Po tym czasie probki wyjmowane sa z pieca, a dalsze chtodzenie odbywa

si¢ w warunkach pokojowych.
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5.3.1. Zmiana jasnosci $ladow - probki krysztaléw LiF niepoddane grzaniu

wysokotemperaturowemu

Sprawdzono, czy efekt wzmocnienia wystepuje w probkach niepoddanych wygrzewaniu
W temperaturach zblizonych do temperatury topnienia LiF. W tym celu probka LiF,
wypolerowana, ale niepoddana grzaniu do temperatur powyzej 800°C, napromieniona zostata
czastkami alfa ze zrodta Alfa 1 (fluencja 1.6%10° cm2). Nastepnie probka podgrzewana byta do
kolejnych temperatur, od temperatury pokojowej do 230°C ze standardowym czasem
i szybkos$cig grzania. Dla kazdego kroku temperaturowego wykonywane byly zdjecia
mikroskopowe, a nastgpnie wyznaczana byta $rednia jasnos¢ §ladow. Dla kazdego z punktéw
pomiarowych zmierzono 55 — 65 $sladow. Na Rysunku 5.23. przedstawiona zostata wzgledna
jasnosci $§ladow (znormalizowana do $redniej jasno$ci przed zastosowaniem grzania). Na
wykresie nie zostaly zaznaczone wartosci dla temperatury 230°C, poniewaz po podgrzaniu

probki do tej temperatury $lady nie byty juz widoczne.
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Rysunek 5.23. Zmiana w jasnosci $ladow dla probki napromienionej promieniowaniem alfa (Am-241, fluencja
1.6*10°% cm?) i podgrzewanej do kolejnych temperatur. Probka nie byta wygrzewana w temperaturze 840°C przed
pierwszym uzyciem. Rejestracja obrazéw prowadzona w temperaturze pokojowej.

Okazuje si¢, ze probki, ktore nie byly wygrzewane w temperaturze bliskiej temperaturze

topnienia LiF, nie wykazuja omawianego wczesniej efektu wzmocnienia. Srednia jasnos¢
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sladow pozostaje na podobnym poziomie dla temperatur grzania po napromienieniu nizszych
niz 110°C. Jezeli probki podgrzewane sa do wyzszych temperatur, jasnos¢ sladow gwattownie
spada i juz dla temperatury ok. 230°C $lady sa niemozliwe do zaobserwowania. Jest to zupetnie
inne zachowanie niz w przypadku probek, ktére poddane byly procesowi wygrzewania
w temperaturze 840°C, dla ktérych w tym zakresie temperatur jasno$¢ §ladéw zaczyna sie¢
zwigkszaé. Test przeprowadzono takze na innych probkach niewygrzewanych przed
pierwszym uzyciem poddanych standardowemu procesowi grzania po napromienieniu do
290°C. Po grzaniu do tej temperatury na zadnej z tych probek nie udato si¢ zaobserwowaé

§ladow.

Aby upewni¢ si¢, ze jedynym czynnikiem powodujacym brak efektu wzmocnienia jest
niezastosowanie obrobki termicznej przed napromienieniem probki (anie np. roznice
w indywidualnych wtasno$ciach poszczegdlnych krysztatow i probek), probka niewykazujaca
efektu wzmocnienia poddana zostata grzaniu w temperaturze 840°C przez 10 min. Po tym
czasie ponownie zostala napromieniona z taka sama fluencja i poddana standardowe;j
procedurze grzania do 290°C. W tym wypadku okazato sig, ze $lady nie tylko sg widoczne, ale
ich jasno$¢ byta prawie 2.5 razy wyzsza niz jasnos¢ sladow przed podgrzaniem do 290°C.
Oznacza to, ze zastosowanie procesu grzania w temperaturach zblizonych do temperatury
topnienia LiF spowodowalo wystapienie efektu wzmocnienia w probee krysztatu, ktora

wczesniej go nie wykazywata.

Wynika z tego, ze oba procesy grzewcze: grzanie do temperatury 840°C na etapie
przygotowywania probki oraz grzanie do temperatur z zakresu 200°C do 300°C po
napromienianiu, musza zosta¢ lacznie zastosowane, aby wystapil efekt wzmocnienia

jasnosci sladow.

5.3.2. Wplyw czasu grzania wysokotemperaturowego na gleboko$¢ wystepowania

efektu wzmocnienia

Sprawdzono, czy mozliwe jest poszerzenie warstwy, w ktorej obserwowane sg $lady
0 wzmocnionej jasno$ci, poprzez wydluzenie czasu wygrzewania probek w temperaturze
zblizonej do temperatury topnienia LiF. W tym celu pig¢ nieuzywanych wczesniej probek
krysztatu LiF wygrzano w temperaturze 840°C. Czas grzania kazdej z probek byt inny i wynosit
odpowiednio 10 min, 30 min, 60 min, 120 min oraz 270 min. Po wygrzaniu probki

napromienione zostaty jonami tlenu o energii 93.8 MeV/n i fluencji ok. 1.5%10° cm?2
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Napromieniania prowadzone byly w Heidelberg lon-Beam Therapy Center (HIT)

w Niemczech.

Dla prébek przeprowadzone zostaly obserwacje mikroskopowe, a dla zarejestrowanych
obrazdéw zmierzona zostata jasno$¢ sladow. Nastepnie probki podgrzane zostaty do temperatury

290°C. Po schtodzeniu zarejestrowano kolejne zdjecia mikroskopowe.

Uzyskane wyniki ujawnity, ze zwiekszenie czasu wygrzewania w temperaturze 840°C przed
pierwszym uzyciem Kkrysztalow prowadzi do poszerzenia warstwy, w ktorej wystepuje
wzmocnienie sladéw czastek jadrowych po zastosowaniu procesu grzania po napromienianiu.
W przypadku czasu wstepnego wygrzewania wynoszgcego 10 min warstwa ta wynosi jedynie
ok. 7 um. Na wickszych glebokosciach w probce krysztatu, $Slady staja si¢ niewyrazne
I zanikajg. Zwigkszenie czasu wygrzewania powoduje zwickszenie szerokosci tej warstwy.
W Tabeli 5.4. przedstawione zostaly glebokosci, na ktorych mozliwe bylo jeszcze
zaobserwowanie $ladow po podgrzaniu probek do 290°C dla probek wygrzewanych
w temperaturze 840°C przez roézny czas. Zauwazono takze, ze nie wszystkie $lady znikajg na
tej samej glebokosci, a réznice migdzy obserwowanymi dlugosciami §ladow w plaszczyznie
Z moga wynosi¢ nawet kilka um. W zwigzku z tym podane w Tabeli 5.4. warto$ci sg $rednig
szeroko$cig warstwy, w ktorej §lady sa jeszcze obserwowane, a nie doktadng ich dlugoscia
W plaszczyznie prostopadiej do powierzchni probki.

Tabela 5.4. Gieboko$¢ pod powierzchnia, na ktorej mozliwe jest zaobserwowanie $sladow po podgrzaniu probek
do temperatury 290°C.

Czas wygrzewania w temperaturze Grubos¢ warstwy w ktorej obserwowane sg

840°C slady po podgrzaniu probek do 290°C
10 min 7 um
30 min 20 um
60 min 40 um
120 min 50 um
270 min 80 um
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5.3.3. Wplyw czasu grzania wysokotemperaturowego na warto$¢ wspélczynnika

wzmocnhienia

Dla wszystkich probek opisanych w rozdziale 5.3.2 zarejestrowane zostaly stosy obrazow
mikroskopowych przed i po grzaniu do 290°C. Pomiary wykonywane byly od powierzchni
krysztatu do glgbokosci 30 pm z krokiem co 1 pm, lub od powierzchni do glebokosci 50 um
z krokiem co 2 um (zeby zmniejszy¢ efekt wybielania). Czas akwizycji kazdego z obrazow
wynosit 7 s. Wykorzystujgc obrazy mikroskopowe zmierzono $rednig jasnos$¢ sladow na
réznych glebokosciach pod powierzchnig probek. Porownujgc $rednie jasnoSci Sladow przed
i po podgrzaniu do 290°C wyznaczono wspoélczynniki wzmocnienia W na réznych
glebokosciach w probcee. Pomiary na gleboko$ciach wiekszych niz 40 um nie byly prowadzone,
poniewaz jasno$¢ $ladow dla probek niepodgrzewanych byta bardzo niska ze wzgledu na
pochtanianie $wiatla przy tak duzej gtebokosci obserwacji, a takze duze wybielanie obrazu. Dla
kazdej glgbokos$ci zmierzone zostalo od 20 do 50 §ladow. Wyniki przedstawione zostaty na
Rysunku 5.24. Niepewno$¢ wyznaczona zostata jako odchylenie standardowe od S$redniej

zmiany jasnosci sladow.
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Rysunek 5.24. Zalezno$¢ wspbtczynnika wzmocnienia W po podgrzaniu probek napromienionych
promieniowaniem alfa do 290°C od gtebokosci pod powierzchnig probki, na ktérej prowadzone sg pomiary
mikroskopowe. Wyniki dla probek wygrzewanych przed pierwszym uzyciem w temperaturze 840°C przez rézny
czas.
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Poniewaz dla poszczeg6lnych probek obserwowana dlugos¢ §ladow w plaszczyznie Z jest

rozna, na Rysunku 5.24. poszczegolne serie danych majg r6zng liczbe punktéw pomiarowych.

Chociaz glgbokos¢ warstwy, dla ktorej mozna jeszcze zaobserwowac $lady, w przypadku
grzania wysokotemperaturowego przez czas 60 min wynosi ok. 40 pm, dla tej temperatury nie
zmierzono wspotczynnika wzmocnienia na 30 um. Przyczyna jest zanikanie czeSci Sladow juz
na tej glebokosci. Podobne zachowanie zaobserwowano dla glgbokosci 40 um przy czasie
wygrzewania wysokotemperaturowego wynoszacego 120 min. Zliczanie jasnosci tylko sladow,
ktore sg jeszcze widoczne, moze prowadzi¢ do falszywie zawyzonych wynikéw S$redniej

jasnosci sladow.

Na Rysunku 5.25. przedstawiona zostala zalezno$¢ maksymalnego wspotczynnika
wzmocnienia zmierzonego dla danej probki od czasu, przez ktory ta probka byta wygrzewana

w temperaturze 840°C.
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Rysunek 5.25. Zalezno$¢ wspotczynnika wzmocnienia po grzaniu napromienionych krysztatéw LiF do 290°C od
czasu wygrzewania w temperaturze zblizonej do temperatury topnienia LiF przed uzyciem jako FNTD.

Wida¢ wyraznie, ze wspolczynnik wzmocnienia W silnie zalezy od czasu grzania probek

krysztalu LiF w temperaturze 840°C. Zarowno wspotczynnik zmierzony na gtebokosci 3 um
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(Rysunek 5.24.), jak i maksymalny zmierzony wspotczynnik wzmocnienia dla danej probki
(Rysunek 5.25.) zwigkszajg si¢ wraz ze wzrostem Czasu wygrzewania probek w temperaturze
zblizonej do temperatury topnienia LiF. W przypadku czasu wstepnego grzania wynoszacego
10 min wspotczynnik wzmocnienia wynosi na giebokosci 3 um ok. 2.7. Zwigkszenie czasu
grzania wstepnego do 270 min spowodowato wzrost wspolczynnika wzmocnienia jasnosci

§ladow do az 3.84.

Zauwazono takze, ze wspotczynnik wzmocnienia nie jest taki sam na catej glgbokosci, w ktore;j
widoczne sg §lady po podgrzaniu probek. W przypadku probek wygrzewanych w temperaturze
840°C przez czas nieprzekraczajacy 30 min wspoOtczynnik wzmocnienia jest najwyzszy
najblizej powierzchni probki (na glgbokosci 3 um). Dla dhuzszych czasow grzania
wysokotemperaturowego  maksymalny — wspotczynnik  wyznaczono na  wigkszych
glebokosciach. Moze to oznaczaé, ze w przypadku dluzszego wygrzewania wstgpnego
warstwa, w ktorej wzmocnienie sygnatu jest najwigksze, znajduje si¢ ponizej powierzchni
probki. Inng mozliwg przyczyna moga by¢ takze roznice w szybko$ci wybielania, ktore moga

wystepowac dla probek przed i po podgrzaniu do 290°C.

Dla wszystkich badanych probek zaobserwowano, ze wspotczynnik wzmocnienia W, powyzej
glebokosci, dla ktorej jest on najwickszy, zmniejsza si¢ stopniowo wraz ze zwigkszaniem
glebokosci obserwacji. Potwierdza to zaobserwowany weczesniej efekt stopniowego
zmniejszania si¢ jasno$ci $§ladow obserwowanych dla probek poddanych grzaniu po

napromienianiu.

5.3.4. Wykorzystanie efektu wzmocnienia — obserwacje sladow neutronow

Jak wspomniano w rozdziale 2, slady pochodzace od neutronéw termicznych nie sg mozliwe
do bezposredniego zarejestrowania przy uzyciu detektorow FNTD z LiF. Mozliwe jest jednak
obserwowanie $ladow jader trytu i czastek alfa, ktére powstaja w wyniku oddzialywania
neutronéw z °Li. Slady pochodzace od jader trytu maja jednak do$¢ mala intensywno$é
I czasami cigzko jest rozrozni¢ je od tta. Z tego powodu mozliwo$¢ uzyskania wzmocnienia

tych §ladow w wyniku podgrzania probki jest pozadana.

Niestety w  przypadku  probek  LiF  poddanych  standardowemu  grzaniu
wysokotemperaturowemu przez 10 min, warstwa powierzchniowa, w ktorej wystepuje efekt

wzmocnienia, jest bardzo waska. Z tego powodu Slady czastek alfa i jader trytu, ktore maja
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taczng dlugo$¢ powyzej 30 um i najczegsciej nie sg idealnie réwnoleglte do powierzchni
krysztatu, wzmacniane sa tylko czgsciowo. Po podgrzaniu probki, sporzadzenie projekcji
maksymalnej intensywnosci ze stosu obrazow rejestrowanych na kolejnych glgbokosciach
W glab probki sprawia, ze widoczne s3 jedynie §lady rejestrowane blisko powierzchni. Slady,
ktore zarejestrowane byly glebiej maja czesto jasno$¢ mniejsza niz tlo rejestrowane na

powierzchni probki, przez co nie sg one widoczne.

Opisane w rozdziale 5.3.2 poszerzenie warstwy, w ktorej zachodzi efekt wzmocnienia,
stworzyto mozliwo$¢ wykorzystania go do obserwacji §ladow jader trytu i czastek alfa. W celu
sprawdzenia, czy tak jest w istocie, probka LiF zostala wygrzana w temperaturze 840°C przez
270 min, a nastgpnie napromieniona neutronami termicznymi pochodzacymi ze zrodla Pu-Be.
Dla napromienionej probki zarejestrowano stosy obrazow na giebokosciach od powierzchni do
20 um pod powierzchnig z krokiem co 1 pm. Obrazy rejestrowane byty przed i po podgrzaniu
probki do temperatury 290 °C. Dla zarejestrowanych obrazéw sporzadzona zostala projekcja

maksymalnej intensywnos$ci. Wyniki przedstawione zostaly na Rysunku 5.26.

Przed grzaniem

Rysunek 5.26. Ilustracja wptywu efektu wzmocnienia na $lady pochodzace od neutronéw termicznych. Projekcja
maksymalnej intensywnos$ci dla stosow obrazoéw zarejestrowanych na glebokosciach od powierzchni do 20 pm
z krokiem co 1 um dla tego samego krysztalu LiF przed i po grzaniu w 290°C. Czas rejestracji pojedynczego
obrazu 5 s. Probka napromieniona neutronami termicznymi (zrédto Pu-Be). Jasno$¢, kontrast i inne parametry
graficzne obu obrazow sg takie same.

W przypadku kiedy warstwa, w ktérej zachodzi efekt wzmocnienia, zostata poszerzona, §lady
obserwowane na wszystkich warstwach od powierzchni do 20 um zostaty wzmocnione w takim
samym stopniu. Dzigki temu, po sporzadzeniu projekcji maksymalnej intensywnosci, wszystkie

slady sa wyraznie widoczne, a ich jasnos$¢ jest wieksza niz tto. Mimo iz jasnos$¢ tla takze
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wyraznie si¢ zwigksza, kontrast pomigdzy §ladami a ttem jest lepszy w przypadku obrazéw
zarejestrowanych po podgrzaniu probki. W wyniku grzania obserwowane $lady jader trytu,
ktore przed grzanie sg mato intensywne i przerywane, staty si¢ duzo jasniejsze, a przerwy
pomiedzy czeSciami $ladu sg znacznie rzadsze i1 krétsze. To znaczaco utatwia identyfikacje
sladéow pochodzacych od neutronéw i odroznienie ich od innych $ladow, ktéore moglyby
wystepowaé na obrazie. Dodatkowo dzieki wystgpowaniu wzmocnienia mozna skroci¢ czas

prowadzenia pomiaru, co zmniejsza wybielanie.

5.4. Porownanie efektu wzmocnienia dla réznych rodzajow krysztalow

Opisane w poprzednich rozdziatach badania prowadzone byty na probkach z krysztatow LiF,
ktére wyhodowane zostaty przy uzyciu metody Czochralskiego. Jako material wsadowy
wykorzystywany byt czysty proszek LiF. Aby sprawdzi¢ jak zachowuja si¢ probki wykonane
zZ innych rodzajow krysztatow LiF zbadano efekty zachodzace po podgrzaniu do 290°C probek
pochodzacych z krysztatéw: wyhodowanych metoda Czochralskiego, wzbogaconych ’Li,
wyhodowanych metoda mikrowyciagania, wzbogaconych izotopem °Li oraz probek krysztatow
komercyjnych z firmy SurfaceNet GmbH. Wszystkie probki napromienione byly przed
grzaniem promieniowaniem alfa (zrédlo Alfa 1, fluencja 1.6*10°% cm™). Poréwnano ze sobg
maksymalng intensywno$¢ §ladow, tto oraz jasno$¢ §ladow po i przed grzaniem probek. Wyniki

dla przyktadowych probek z roznych rodzajow krysztatow przedstawiono w Tabeli 5.5.
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Tabela 5.5. Porownanie zmian w intensywno$ci fotoluminescencji po grzaniu do 290°C dla réznych typow
krysztatow.

Stosunek . .
. . Stosunek jasnoSci
Numer Oznaczenie maksymalnej Stosunek i .
o . . sladow (wspotezynnik
krysztalu probki intensywnosci tla ..
T wzmocnienia W)
sladow
590_2018_1 2.19 1.18 2.69
590_2018 — —
590_2018_2 2.53 2.08 2.76
592 2018 1 Efekt wzmocnienia nie wystepuje
592 2018 SO .
592 2018 2 Efekt wzmocnienia nie wystepuje
684 2019_1 2.07 1.25 2.47
684_2019 — —
- 684 2019 _2 1.93 1.13 2.29
787_2021 787_2021_1 2.30 1.43 2.68
531 2018_1 2.37 1.07 2.99
531 2018 — —
531 2018_2 2.43 1.10 3.04
660_2019_1 1.63 1.58 1.65
660_2019
- 660_2019_2 1.55 1.19 1.69
790_2021_1 2.87 3.05 2.79
790_2021 — -
- 790_2021_2 2.23 1.05 2.72
830 2022 830_2022_1 Efekt wzmocnienia nie wystepuje
8119 K001 8119 K001 2.07 1.55 2.35
8120 K111 8120 K111 2.23 1.32 2.62

Opis krysztatow z Tabeli 5.5.:
590_2018 — krysztat wyhodowany metoda Czochralskiego z czystego proszku LiF;

592 2018 — krysztat wyhodowany metoda Czochralskiego z czystego proszku LiF; podczas
wyciggania krysztatu wystgpity problemy techniczne, ktore doprowadzity do bardzo szybkiego

schtodzenia krysztatu (krysztat zostat wyprodukowany w niestandardowych warunkach);
684_2019 — krysztat wyhodowany metoda Czochralskiego z czystego proszku LiF;
787_2021 — krysztat wyhodowany metoda Czochralskiego z czystego proszku LiF;

531 2018 — krysztal wyhodowany metodg mikrowyciggania z czystego proszku LiF;
660_2019 — krysztal wzbogacony izotopem °Li, wyhodowany metodg mikrowyciggania;

790 2021 — krysztat wzbogacony izotopem ’Li, wyhodowany metoda Czochralskiego;
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830_2022 — krysztal wyhodowany metoda Czochralskiego z czystego proszku LiF; podczas
wyciagania krysztatu wystapity problemy techniczne, ktére doprowadzily do koniecznosci
ponownego przetopienia krysztatu (krysztal zostal wyprodukowany w niestandardowych

warunkach);
8119 KOO01 — krysztat komercyjny firmy SurfaceNet GmbH;
8120 K111 — krysztat komercyjny firmy SurfaceNet GmbH .

Wszystkie probki porownywane w Tabeli 5.6 (takze te zakupione komercyjnie) zostaty przed
uzyciem poddane procesowi grzania w temperaturze 840°C przez 10 min. Przed powyzszym

procesem grzania w zadnej z probek efekt wzmocnienia §ladow nie wystepowal.

Efekt wzmocnienia zaobserwowany zostal dla wszystkich krysztatow z wyjatkiem krysztalow
592 2018 i 830_2022. W procesie wyciggania obu tych krysztatow wystapity problemy
techniczne, prowadzace do znaczacych roéznic w przebiegu ich wzrostu. Mozna przypuszczac,
ze struktura krysztatu zostata wskutek tego zmieniona, co doprowadzito do innego zachowania

pod wptywem dziatania temperatury.

Dla krysztalu 830 2022 podjeto probe sprawdzenia, czy wydluzony do 270 min czas
wygrzewania w temperaturze 840°C (270 min) doprowadzi do pojawienia si¢ efektu
wzmocnienia. Uzyskano odpowiedZ pozytywna: wzmocnienie jasnosci $ladow na glebokosci
3 um wyniosto ok. 3.3, czyli niewiele mniej niz wzmocnienie standardowego krysztatu
poddanego analogicznej procedurze (Rysunek 5.24.). A zatem zmieniona, wskutek
nietypowego profilu temperaturowego w czasie wzrostu, struktura krysztalu nie eliminuje

efektu wzmocnienia, a jedynie wywoluje wi¢ekszg oporno$¢ na jego wystepowanie.

W przypadku pozostatych krysztatow efekt wzmocnienia byt obserwowany, chociaz jego sita
zalezala od rodzaju krysztatu LiF. Dla standardowo uzywanych krysztatow z czystego LiF
produkowanych metoda Czochralskiego wspotczynnik wzmocnienia W zawiera si¢ w zakresie
od 2.3 do 2.8. Najwigksze wzmocnienie jasnosci §ladow, prawie trzykrotne, wystepuje dla
probek z krysztatow LiF wyprodukowanych metoda mikrowyciggania. W przypadku probek z
tych krysztaléw obserwowany byt takze bardzo maty wzrost jasnosci tta. Wyraznie najmniejsze
wzmocnienie wystepuje dla probek wykonanych z krysztatoéw fluorku litu wzbogaconych SLi.
Wynosi ono tylko ok. 1.7. Mniejsze wzmocnienie prawdopodobnie nie jest zwigzane
z koncentracja izotopowa Li. Wzbogacenie materiatu startowego w izotop °Li wiaze sie

Z konieczno$cig zastosowania procedur chemicznych, ktore moga powodowaé takze
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zwigkszenie zanieczyszczen i domieszek. W zwigzku z tym material, z ktdrego nastepnie

produkowane sg krysztaty, nie jest tak czysty jak w przypadku stosowania Li naturalnego.

5.5. Mozliwe zjawiska fizyczne odpowiadajace za efekt wzmocnienia

Przyczyna obserwowanego po grzaniu krysztatow LiF zwigkszenia jasnosci $ladow nie jest
jeszcze znana. Poniewaz efekt wzmocnienia wystgpuje tylko dla bardzo matych fluencji lub
dawek promieniowania jonizujgcego, nie jest mozliwe wykorzystanie pomiarow widm
absorpcyjnych i emisyjnych w celu ustalenia procesow prowadzacych do zwigkszenia jasnosci
sladow. Biorac pod uwage statos¢ wzmocnienia w czasie, mozna byloby postawi¢ hipoteze, ze
grzanie probek prowadzi do powstania nowych centrow barwnych F, odpowiedzialnych za
emisj¢ fotoluminescencji w zakresie $Swiatta czerwonego, w ktorym prowadzone sg pomiary
mikroskopowe. Poza centrami F, centra F2 sa najliczniej powstajacymi centrami w LiF
w wyniku dziatania promieniowania jonizujacego. Z tego wzgledu wydaje si¢, ze najbardziej
prawdopodobnym mechanizmem, prowadzacym do zwigkszenia liczby centrow F», jest
przeksztalcenie czesci centrow F w centra Fa. Jakiekolwiek procesy przeksztalcania centréw
bardziej ztozonych niz F2 (jak np. Fz lub F3") nie powinny skutkowaé az 2.5 zwiekszeniem

fotoluminescencji zwigzanej z centrami F», poniewaz ich koncentracje sg zdecydowanie nizsze.

Jednakze ta hipoteza nie wyjasnia zwigzku pomiedzy wystgpowaniem efektu wzmocnienia
a wezesniejszym grzaniem probek w temperaturze zblizonej do temperatury topnienia LiF, jak
rowniez braku wzmocnienia dla duzych fluencji czastek. Wydaje si¢, ze alternatywnym
scenariuszem moglaby by¢ dyfuzja, podczas procesu wygrzewania wysokotemperaturowego,
czasteczek wystepujacych w atmosferze komory pieca (takich jak np. tlen) w glab warstwy
przypowierzchniowej krysztatu. Wygrzewanie odbywa si¢ przy ciaglym przeptywie argonu
(czysto$¢ na poziomie 99.999%), jednakze konstrukcja pieca nie jest hermetyczna i1 nie
umozliwia uprzedniego odpompowania powietrza. Podczas napromieniania detektorow
promieniowaniem jonizujacym jony tlenu moga taczy¢ si¢ z wytworzonymi wakancjami
anionowymi, tworzac defekty [O"~ F]. W procesie pdzniejszego wygrzewania krysztatu
defekty te mogg sie rozpada¢, prowadzgc do uwolnienia wakancji anionowych F*, ktore w
wyniku reakcji opisanych rownaniami 2.5 — 2.7 moga prowadzi¢ do zwigkszenia koncentracji
ztozonych centrow barwnych F2 i F3* [61]. Brak efektu wzmocnienia dla duzych dawek
promieniowania mozna by thumaczy¢ wyczerpaniem sie ilo$ci defektow [O~~ F']. Weryfikacja

tej hipotezy wymagac bedzie jednak dalszych badan.
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5.6. Podsumowanie

Podsumowujac, podgrzewanie probek po uprzednim napromienieniu wydaje si¢ skuteczng
metoda wzmocnienia intensywno$ci $ladow w pewnych okreslonych warunkach. Aby

zaobserwowac¢ efekt wzmocnienia konieczne jest:

- uzycie detektorow, ktore zostaty poddane procedurze grzania do temperatury zblizonej do

temperatury topnienia LiF;
- zastosowanie niskiej fluencji czastek (do fluencji rzedu 10° cm2);

- prowadzenie obserwacji tylko w warstwie przypowierzchniowej krysztatu, ktorej szerokos¢

zalezy od czasu trwania wygrzewania wysokotemperaturow€ego.

Wzmocnienie jasno$ci $ladow obserwowane bylo tylko w czerwonym zakresie widma
emisyjnego (emisja zwigzana z centrami F2). W przypadku obserwacji w zielonym zakresie
widma (emisja zwigzana z centrami F3") $lady czastek nie byty widoczne ani przed, ani po

zastosowaniu procedury grzania po napromienieniu w zakresie temperatur do 400°C.

Ciekawym zjawiskiem jest zwigzek efektu wzmocnienia w wyniku grzania po napromienianiu
z procesem wstgpnego wygrzewania probek LiF w temperaturze 840°C. Efekt wzmocnienia
nie zostat zaobserwowany w detektorach niepoddanych wcze$niejszemu grzaniu w tych
temperaturach. Dodatkowo udowodniono, Ze szeroko$¢ warstwy przypowierzchniowej,
w ktorej efekt wzmocnienia zachodzi, oraz jego sila zalezg od czasu trwania wstepnego

wygrzewania probek krysztatow.

Pomiedzy wzmocnieniem obserwowanym dla réznych krysztaldéw wystepuja dos¢ duze
roznice. Prawdopodobnie wynikajg on z nieidentycznych procesow wyciggania krysztatow,
ktore skutkuja innymi wilasciwo$ciami otrzymywanych probek. Przyczyna moga by¢ takze
niewielkie roznice pomiedzy procesami grzewczymi (takie jak dokladna temperatura i czas
wygrzewania probek). W ramach przyszltych badan na ten temat przewiduje si¢ zbadanie
wpltywu wszystkich tych parametrow 1 wprowadzenie odpowiednich wspotczynnikoéw
poprawkowych niwelujacych réznice wystepujace pomigdzy poszczegdlnymi detektorami

z LiF.

Grzanie detektorow FNTD z LiF do temperatury 290°C jest bardzo obiecujacg metods
wzmocnienia sygnatu fotoluminescencyjnego. Proces grzania jest bardzo szybki (wynosi ok.

6 min), co sprawia, ze moze by¢ z tatwoscig stosowany w standardowych pomiarach.
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Dodatkowo efekt jest staly w czasie, a dodatkowe grzanie nie powoduje dalszego wzmocnienia
lub ostabienia sygnatu. Mozliwo$¢ poszerzenia warstwy, w ktorej wystgpuje wzmocnienie
sladow, w wyniku zastosowania dtuzszego procesu grzania wstepnego, moze doprowadzi¢ do
zwigkszenia mozliwosci pomiarowych krysztatow LiF (np. w przypadku detekcji protonow lub
cigzkich jonéw). Dodatkowo uzyskanie wigkszej jasnosci §ladow sprawia, ze mozliwe jest
uzyskanie wyraznych §ladow idobrych jakosciowo obrazow mikroskopowych przy
zastosowaniu krétszych czaséw akwizycji. Krotsza ekspozycja na silne $wiatto niebieskie

zmniejsza efekt wybielania, ktory utrudnia pomiary.
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6. Fotoluminescencja  krysztalow LiF w  podwyZszonych

temperaturach @

Opisana w rozdziale 5 metodyka wygrzewania probek i nastgpnie prowadzenia pomiaréw
w temperaturze pokojowej pozwala na obserwowanie efektow stacjonarnych — takich, ktore sa
trwale i niezmienne W czasie po zakonczeniu wygrzewania krysztatdéw. Przeprowadzenie
pomiarow fotoluminescencji w trakcie grzania detektoréw umozliwia natomiast badanie
efektow dynamicznych, ktore zachodza tylko w momencie, kiedy krysztal znajduje sie¢
W podwyzszonej temperaturze. Dotychczas publikowane badania na temat fotoluminescencji
fluorku litu skupiajg si¢ gtéwnie na pomiarach prowadzonych w temperaturze pokojowej lub
ponizej tej temperatury [59], [93]. Rowniez w tym przypadku brak jest danych na temat
efektow, ktore zachodza dla krysztatow LiF napromienionych niskimi dawkami

promieniowania, ktére umozliwiajg rejestracje sladéw pojedynczych czastek jadrowych.

W ponizszym rozdziale przedstawione i omowione zostang wyniki pomiaréw spektralnych
I mikroskopowych prowadzonych, w temperaturach wyzszych niz temperatura pokojowa, dla
napromienionych krysztatow LiF. Nalezy podkresli¢, ze opisane zjawiska fotoluminescencyjne
zachodzace W podwyzszonych temperaturach s3 odmienne od dobrze znanej
termoluminescencji LiF. Jezeli detektory podgrzewane byly do tych samych temperatur, ale
bez jednoczesnego wzbudzania S$wiattem niebieskim, brak bylo mierzalnego sygnatu
luminescencyjnego, zarowno w przypadku rejestracji obrazéw mikroskopowych, jak i widm

emisyjnych.
6.1. Widma emisyjne

Ze wzgledu na techniczny brak mozliwos$ci zmierzenia widm absorpcyjnych w podwyzszonych

temperaturach, pomiary spektralne ograniczone byty do pomiarow widm emisyjnych

Probki krysztatow LiF zostaly napromienione promieniowaniem beta ze zrodta Sr-90/Y-90

(dawka 8 kGy) oraz promieniowaniem alfa ze zrodta Am-241 (zrodto Alfa 1 bez kolimatora,

2 Przedstawione wyniki zostaly cze$ciowo opublikowane w artykule naukowym dotyczacym wptywu temperatury
na fotoluminescencje krysztatow fluorku litu: ,,Influence of elevated temperature on color centers in LiF crystals
and their photoluminescence” [84].
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fluencja 10* cm, co odpowiada dawce ok. 65 kGy). Podczas pomiaréw widm emisyjnych

standardowy stolik mikroskopowy zostat zastapiony stolikiem grzewczym Linkam THMS600.

Detektor umieszczany byt na stoliku w temperaturze pokojowej. Nastepnie wiaczane bylo
grzanie do temperatury 400°C z szybko$cig grzania 50°C/min. Rownocze$nie probka
o$wietlana byta §wiattem niebieskim (dtugos¢ fali 440 nm). Widma emisyjne rejestrowane byty
w przedziatach dwusekundowych. Zmiany w fotoluminescencji krysztatow LiF,
napromienionych dwoma rodzajami promieniowania, zarejestrowane w czasie grzania

detektorow, zostaly przedstawione na Rysunkach 6.1.16.2.

Emisja PL [j.u]
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Rysunek 6.1. Widma emisyjne zmierzone podczas grzania probki krysztatu LiF napromienionej promieniowaniem
beta (Sr-90/Y-90, dawka 8kGy). Ekscytacja §wiattem o dtugosci fali 440 nm. Najnizsze dtugosci fali odcigte przez
zastosowany filtr emisyjny.
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Rysunek 6.2. Widma emisyjne zmierzone podczas grzania probki krysztatu LiF napromienionej promieniowaniem
alfa (Am-241, fluencja 10 cm?). Ekscytacja $wiatlem o dlugoéci fali 440 nm. Najnizsze dlugosci fali odcigte
przez zastosowany filtr emisyjny.

Zardéwno dla probki napromienionej promieniowaniem beta, jak i alfa, najwicksza emisje PL
zarejestrowano dla temperatur zblizonych do temperatury pokojowej (do ok. 70°C), dla
dhugosci fali z zakresu 650 — 700 nm. Emisja fotoluminescencji w tym zakresie odpowiada
centrom F2. Mozna wobec tego stwierdzi¢, ze prowadzenie obserwacji w zakresie $wiatta
czerwonego w podwyzszonych temperaturach nie niesie ze soba zadnych praktycznych

korzysci.

Inny efekt mozna zaobserwowaé¢ dla drugiego piku wystgpujacego w widmie emisyjnym
fluorku litu. Emisja mierzona dla dtugosci fali ok. 525 nm, zwigzana z centrami F3*, wzrasta
dla zakresu temperatur od 50°C do 200°C. Poréwnanie widm emisyjnych zmierzonych
w temperaturze pokojowej i w temperaturze 80°C zostato przedstawione na Rysunku 6.3.
Poréwnujac oba wykresy, mozna zauwazy¢ wyrazny Wzrost fotoluminescencji zwigzanej
z centrami F3* (dlugo$¢ fali 525 nm), a takze niewielki spadek w przypadku fotoluminescencii
zwigzanej z centrami F» (dtugos¢ fali 670 nm). Efekt wystepuje zar6wno w przypadku probki

napromienionej czastkami alfa, jak i promieniowaniem beta.
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Rysunek 6.3. Poréwnanie widm emisyjnych zmierzonych w temperaturze pokojowej i w 80° C dla probki

napromienionej promieniowaniem: a) beta b)alfa.

Wzgledne zmiany w emisji PL dla dlugosci fali 525 nm 1 670 nm, dla probek napromienionych

dwoma typami promieniowania, zostaty przedstawione na Rysunku 6.4. Nalezy pamigtaé, ze

mimo iz wzglgdna zmiana emisji PL zarejestrowana dla dtugos$ci fali 525 nm jest wigksza,

rzeczywista emisja PL jest znacznie wigksza dla dtugosci fali wynoszacej 670 nm.
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Rysunek 6.4. Zmiany w emisji PL podczas grzania detektorow z krysztalu LiF napromienionych

promieniowaniem beta lub alfa.
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Dla probek napromienionych oboma rodzajami promieniowania jonizujacego maksymalne
wzmocnienie, zmierzone dla dlugosci fali 525 nm, wystepuje w temperaturze ok. 80°C.
Stosunek emisji PL dla dlugosci fali 525 nm zmierzonej w 80°C do emisji PL zmierzonej
W temperaturze pokojowej jest wigkszy dla probki napromienionej czastkami beta (wynosi
2.90) niz dla probki napromienionej promieniowaniem alfa (wynosi 2.32). Posiada on takze
dwa wyraznie maksima. Drugie z nich obecne jest w temperaturze ok. 180°C. Wzmocnienie
emisji PL wynosi dla tej temperatury 2.5. Po podgrzaniu probki do wyzszych temperatur sygnat
gwaltownie zanika. W przypadku probki napromienionej promieniowaniem alfa wystepuje
tylko jedno maksimum (w okolicy 80°C). Grzanie krysztalu powyzej tej temperatury prowadzi
do stopniowego zmniejszania emisji PL. Spadek sygnalu jest znacznie mniej gwaltowny niz dla

probki napromienionej promieniowaniem beta.

Wystepowanie dodatkowego maksimum dla probki napromienionej promieniowaniem beta jest
prawdopodobnie zwigzane ze wzmocnieniem sygnatu, ktore opisane bylo w rozdziale 5.
Podgrzanie probki napromienionej promieniowaniem beta do temperatury 140°C sprawia, ze
podczas obserwacji fotoluminescencji w temperaturze pokojowej sygnat PL jest ok. 1.7 razy
wigkszy niz sygnat przed zastosowaniem obrobki termicznej (patrz Rysunek 5.6). Niewielkie
przesunigcie temperatury, w ktdrej obserwowane jest maksimum wzmocnienia (z 140°C do
180°C), najprawdopodobniej wynika z roéznic w warunkach grzania. W pomiarach
przedstawionych w rozdziale 5 probka przebywa w zadanej temperaturze 3 min, natomiast
w omawianych w rozdziale 6 pomiarach widma emisyjne mierzone sg w czasie grzania. Mozna
wobec tego zatozy¢, ze oba obserwowane wzmocnienia sygnalu zwigzane sa z tymi samymi

zjawiskami fizycznymi, ktore skutkujg zwiekszeniem liczby centrow F3*,

Maksimum wzmocnienia obserwowane dla 80°C prawdopodobnie jest zwigzane z innymi
zjawiskami fizycznymi. Wzmocnienie w tym zakresie temperatur nie bylo obserwowane
w przypadku pomiaréw dla probek podgrzanych, a nastgpnie schtodzonych do temperatury
pokojowej. Oznacza to, ze efekt nie jest trwaty i wystepuje jedynie, kiedy krysztat LiF znajduje
si¢ w podniesionej temperaturze. Jest wobec tego mato prawdopodobnym, aby efekt ten byt

zwigzany z tworzeniem si¢ nowych centrow Fz'.

Na zwigkszenie emisji fotoluminescencji w mierzonym zakresie dtugosci fali moze natomiast
wplywac¢ oslabienie procesoOw konkurencyjnych do radiacyjnej emisji zwigzanej z danym
rodzajem centrow barwnych, w tym przypadku centrow Fz*. W cyklu optycznym centréw Fs*

wystepuje proces nieradiacyjny, ktory zwigzany jest z metastabilnym stanem trypletowym [94].
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Centra F3*, w wyniku absorpcji $wiatla niebieskiego, moga zostaé wzbudzone ze stanu
podstawowego do stanu wzbudzonego. Po czasie relaksacji moga one powrdci¢ do stanu
podstawowego z jednoczesng emisja fotoluminescencji. Cze$¢ ze wzbudzonych centrow Fs* ze
stanu wzbudzonego przechodzi jednak nieradiacyjne do podstawowego stanu trypletowego,
anastgpnie, w wyniku kolejnego nieradiacyjnego przejscia, do singletowego stanu
podstawowego [95]. Wystepowanie takiego procesu sprawia, ze cze$¢ ze wzbudzonych
centrow F3' zostaje ,,uwieziona” na dlugozyciowym poziomie trypletowym, co zmniejsza
wydajno$¢ fotoluminescencji. Udowodniono, ze temperatura ma wplyw zard6wno na
prawdopodobienstwo przejscia centréw F3* do stanu trypletowego, jak i na jego czas zycia [96].
Podgrzewanie krysztalu LiF do temperatur powyzej temperatury pokojowej skutkuje
zmniejszeniem czasu zycia stanu trypletowego. Moze to tlumaczy¢é zwigkszenie
fotoluminescencji zwigzanej z centrami Fz* z maksimum dla temperatury 80°C. Krotszy czas
zycia stanu trypletowego sprawia, ze wigksza liczba centrow moze bra¢ udzial w procesie

radiacyjnym.

W przypadku centréw F2 1 zwigzanej z nimi emisji fotoluminescencji mierzonej dla dlugosci
fali 670 nm nie zaobserwowano wzmocnienia sygnatu w stosunku do obserwacji prowadzonych
w temperaturze pokojowej. Wyr6zni¢ mozna jedynie maksimum lokalne obecne
w temperaturze ok. 320°C dla probki napromienionej promieniowaniem beta. Maksimum to
moze by¢ powigzane z lokalny maksimum, ktore wystepuje dla probek podgrzanych do 260°C,
a nastepnie schtodzonych (efekt opisany w rozdziale 5, patrz Rysunek 5.6.). Przesunigcie
temperaturowe spowodowane moze by¢ réznymi profilami grzania, podobnie jak w przypadku

maksimum w 180°C dla dtugosci fali 525 nm.

6.2. Wplyw podwyzszonej temperatury w trakcie pomiaru na jasno$¢ sladow

Widoczny w widmach emisyjnych wzrost fotoluminescencji w zielonym zakresie $wiatla jest
niezwykle pozadanym efektem, poniewaz w tym zakresie fali zazwyczaj nie jesteSmy w stanie
obserwowa¢ $ladow czgstek jadrowych. Ze wzgledu na malg koncentracje centrow F3* jasno$é
sladow w tym zakresie dtugosci fali jest tak niska, ze nawet zastosowanie bardzo dtugich
czasOw akwizycji nie pozwala na skuteczne odroznienie ich od tta. Takze rejestracja obrazow
mikroskopowych napromienionych probek w temperaturze pokojowej, po uprzednim grzaniu

detektorow, nie umozliwita obserwacji §ladow w tym zakresie widma.
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6.2.1. Rejestracja obrazéw mikroskopowych w podwyzszonych temperaturach

Aby sprawdzi¢, czy wzmocnienie emisji PL w temperaturze 80 °C obserwowane jest takze dla
probek napromienionych niskimi dawkami promieniowania, przeprowadzono pomiary
mikroskopowe dla probek napromienionych promieniowaniem alfa (zrédto Alfa 1, fluencja
1.6*10° cm?). Obrazy rejestrowane byly z filtrem emisyjnym pasmowoprzepustowym
HQ 535/30 (pozwalajacym na obserwacje W zielonym zakresie widma, dla ulatwienia
nazywany bedzie filtrem zielonym) w temperaturze pokojowej oraz w temperaturze 80°C.
Uzyskane w ten sposob zdjecia zostaly przedstawione na Rysunku 6.5. Dla poréwnania
wykonano takze zdjecie tego samego pola widzenia w 80°C, przy zastosowaniu standardowego
filtra goérnoprzepustowego ET570 LP (nazywany filtrem czerwonym) pozwalajacego na

obserwacj¢ w czerwonym zakresie widma.

Rysunek 6.5. Obrazy mikroskopowe zarejestrowane dla probki krysztatu LiF napromienionej czastkami alfa
(Am-241, fluencja 1.6*108 cm™): a) wykonane z filtrem HQ 535/30 (filtr zielony) w temperaturze pokojowej, czas
akwizycji 10 s; b) wykonane z filtrem HQ 535/30 (filtr zielony) w temperaturze 80 °C, czas akwizycji 10 s;
¢) wykonane z filtrem ET570 LP (filtr czerwony) w temperaturze 80 °C, czas akwizycji 2 S. Jasno$¢, kontrast
i inne parametry graficzne obrazow a) i b) sa takie same, natomiast obrazu c) inne.

Rejestrowanie obrazéw w temperaturze 80°C pozwolilo po raz pierwszy na uwidocznienie
sladow czastek alfa w zielonym zakresie widma (Rysunek 6.5.0). Obserwowane S$lady
pokrywajg si¢ z tymi, ktore widoczne sg przy zastosowania filtru przepuszczajacego Swiatto
0 dtugosci fali powyzej 570 nm. Dowodzi to, ze rozklad przestrzenny centrow F2 i F3* jest
identyczny. Ze wzgledu na to, ze na obrazach rejestrowanych w temperaturze pokojowej przy
zastosowaniu filtru zielonego $lady sa catkowicie niewidoczne, nie jest mozliwe iloSciowe
okreslenie wzrostu sygnatu PL w tym zakresie widma. Co za tym idzie, nie mozna poréwnac
iloSciowo wzrostu jasno$ci $ladow ze wzrostem emisji PL obserwowanym podczas

podgrzewania probek napromienionych duzymi dawkami promieniowania jonizujacego.
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Slady obserwowane na obrazach rejestrowanych w zielonym zakresie widma maja znacznie
mniejszy stosunek jasno$ci §ladu do jasnosci tta, nawet przy zastosowaniu dluzszych czasow
akwizycji. Sredni stosunek jasnosci §ladow do tla przy zastosowaniu czasu akwizycji 2 s dla
filtru czerwonego wynosi ok. 1.5. W przypadku filtra zielonego konieczne jest zastosowanie
czasu akwizycji wynoszacego co najmniej 10 s, a sredni stosunek jasnosci §ladow do tta wynosi
ok. 0.4. Normalizujgc zmierzone wartosci S$redniej jasnos$ci $ladu do czasu akwizycji
wynoszacego 1 s, dla §ladéw zmierzonych z uzyciem filtru czerwonego $rednia jasnos¢ sladow
wynosi 696, natomiast dla $ladow zmierzonych z uzyciem filtru zielonego 70 (podane warto$ci
oznaczajg warto$¢ piksela, ktora miesci si¢ w zakresie od 0 do 1638). Oznacza to, ze mimo iz
podgrzanie krysztatu fluorku litu do temperatury 80°C pozwala na obserwacj¢ sladéw czastek
jadrowych takze w zielonym zakresie widma emisyjnego, jasno$¢ obserwowanych §ladow
wynosi tylko ok. 10% jasnosci $ladow przy obserwacji z filtrem czerwonym. Dodatkowo
zauwazono, ze prowadzenie pomiarow W temperaturze 80°C powoduje spadek jasnosci §ladow
(obserwowanych przy uzyciu filtru czerwonego) o ok. 6% (spadek ze znormalizowanej do

czasu akwizycji 1 s $redniej jasno$ci wynoszacej 741 do 696).

Inaczej niz w przypadku wzmocnienia omawianego w rozdziale 5, wzmocnienie jasnosci
sladow w zielonym zakresie widma nie jest efektem trwatym. Po schtodzeniu podgrzanej
probki do temperatury pokojowej $lady nie sa mozliwe do zaobserwowania. Ponowne

podgrzanie umozliwia jednak ich obserwacje.

Wzmocnienie jasnosci §ladow oraz catkowitej emisji PL obserwowane w zielonym zakresie
widma, w przeciwienstwie do wzmocnienia §ladow omawianego w rozdziale 5, nie jest
zwigzane z wygrzewaniem wysokotemperaturowym probek przed ich wykorzystaniem jako
detektory. Zwiekszenie emisji zwigzanej z centrami F3* w podniesionych temperaturach
wystepuje we wszystkich testowanych probkach, niezaleznie od tego, czy poddane byty
wczesniej grzaniu w temperaturach zblizonych do temperatury topnienia LiF. To spostrzezenie
potwierdza wczesniejszg hipoteze, ze za obserwowane efekty odpowiadaja rézne zjawiska

fizyczne.

6.2.2. Optymalizacja temperatury grzania

W przypadku krysztaléw fluorku litu napromienionych wysokimi dawkami promieniowania
jonizujacego maksymalne wzmocnienie emisji PL zwigzanej z centrami F3* wystepuje, kiedy

temperatura w trakcie pomiaru wynosi ok. 80°C. Jak udowodniono w rozdziale 5, efekty
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temperaturowe zachodzace w LiF moga zaleze¢ od dawek promieniowania lub fluencji czastek,

ktorymi zostaty one uprzednio napromienione.

Aby wyznaczy¢ optymalng temperatur¢ prowadzenia pomiardw, pozwalajaca na rejestracje
sladow o jak najwickszej jasnosci w zielonym zakresie widma, przeprowadzono pomiary
krysztatéow LiF napromienionych czastkami alfa (fluencja 1.6*10° cm?) dla temperatur
z zakresu od 60 do 110°C z krokiem co 10°C. Obrazy rejestrowane byly na glebokosci 3 pm
pod powierzchnig probek. Czas akwizycji wynosit 10 s. Aby uniezalezni¢ wyniki od
indywidualnych réznic wystepujacych migdzy probkami, $rednia jasno$¢ sladow zmierzonych
w zadanej temperaturze byta porownywana ze $rednig jasnoscig $ladow zmierzong dla tej samej
probki w temperaturze pokojowej z uzyciem filtru emisyjnego umozliwiajgcego obserwacje
w czerwonym zakresie widma (czas akwizycji wynosit 2 s). Dla kazdej wartosci temperatury,
dla obrazow zarejestrowanych z uzyciem danego filtra, zmierzono jasnos$¢ 40 — 70 $ladow.
Wyznaczone $rednie jasnosci $ladow znormalizowane zostaty do czasu akwizycji obrazu.
Niepewno$¢ pomiaru zostata obliczona jako odchylenie standardowe $redniego stosunku
jasnosci $sladéw. Poniewaz pomiary prowadzone byly z zastosowaniem réznych probek LiF,
W niepewnos$ci uwzglednione zostalo takze odchylenie standardowe od $redniego stosunku
jasnos$ci §ladow wyznaczonego dla wszystkich probek dla temperatury pomiaru wynoszace;j

90°C (stosunek ten zostat wyznaczony 0sobno). Wyniki przedstawione zostaty na Rysunku 6.6.
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Rysunek 6.6. Stosunek $redniej jasno$ci Sladow zmierzonych w zielonym zakresie widma w danej temperaturze
do $redniej jasnosci sladow zmierzonej w czerwonym zakresie widma w temperaturze pokojowej.
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Jasno$¢ $ladow, zmierzona dla obrazow rejestrowanych w zielonym zakresie widma
emisyjnego, ro$nie wraz ze wzrostem temperatury w zakresie od 60°C do 90°C. Najwicksza
wzgledna jasnos¢ sladow odnotowano dla temperatury pomiaréw wynoszacej 90°C. Stosunek
sredniej jasnosci sladow zmierzonych w tej temperaturze z uzyciem filtru pozwalajacego na
obserwacje w zielonym zakresie widma do $redniej jasnosci sladéw zmierzonych dla obrazow

zarejestrowanych w temperaturze pokojowej w czerwonym zakresie widma wynosi 0.12.

Powyzej temperatury 90°C jasno$¢ §ladow zaczyna si¢ zmniejszac, jednak spadek ten jest
bardzo tagodny w poréwnaniu z obserwowanym wzrostem jasno$ci w nizszych temperaturach.
Dla obserwacji w temperaturze 110°C jasnos¢ sladéw nadal pozostawata na do$¢ wysokim
poziomie. Nie zdecydowano si¢ jednak na pomiary w wyzszych temperaturach ze wzgledu na
mozliwo$¢ uszkodzenia obiektywu mikroskopu. Podczas rejestracji obrazéw mikroskopowych
pozwalajacych na obserwacj¢ §ladow czastek jadrowych stosuje si¢ obiektyw 100x TU Plan
ELWD. Podczas pomiaréw znajduje si¢ on bardzo blisko probki (odleglosé robocza wynosi

4.5 mm), a wigc takze bardzo blisko powierzchni grzewczej.

Przeprowadzone badania potwierdzily, ze rejestracja obrazéw  mikroskopowych
W podwyzszonych temperaturach pozwala na obserwowanie sladow czastek jadrowych takze
w zielonym zakresie widma PL. Mimo iz $rednia jasno$¢ §ladow obserwowanych przy pomocy
filtru zielonego w optymalnych warunkach wynosi jedynie 12% $redniej jasnosci sladow
rejestrowanych w temperaturze pokojowej przy uzyciu filtru czerwonego, $lady mozna
odrozni¢ od tla, czego nie udato si¢ osiggna¢ w przypadku grzania krysztaldw po

napromienianiu i pozniejszej rejestracji obrazow W temperaturze pokojowej.

6.2.3. Por6wnanie jasnosci $ladow przy uzyciu réznych filtréw emisyjnych

W poprzednich rozdziatach wykazano, ze rejestrujac obrazy w zielonym zakresie widma, nawet
w podniesionych temperaturach, mierzona jasno$¢ sladow jest duzo nizsza niz w przypadku
obrazow rejestrowanych w czerwonym zakresie widma. Sprawdzono, czy wykorzystanie obu
tych zakresow i rejestrowanie obrazéw przy uzyciu filtru gérnoprzepustowego 0 progu 515 nm
(ET 515 LP) pozwoli na otrzymanie lepszej jakosci obrazow. Filtr ten pozwala na obserwacje
fotoluminescencji pochodzacej zarowno od centrow Fa, jak i F3*. Wykorzystanie tego filtru
podczas obserwacji W temperaturze pokojowej nie niesie ze soba zadnych korzysci.
Rejestrowany sygnat jest wyzszy, lecz zrédlem dodatkowego s$wiatta jest glownie

promieniowanie tta, poniewaz sygnal pochodzacy od centrow F3* jest bardzo niski.
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Sprawdzono, czy podgrzanie krysztalow LiF do temperatury 90°C, i tym samym zwigkszenie
emisji fotoluminescencji w zielonym zakresie widma, sprawi, ze rejestracja w catym zakresie
widma emisyjnego bedzie korzystniejsza niz standardowe pomiary w czerwonym zakresie
widma. W tym celu probki napromienione zostaty czastkami alfa (zrodto Alfa 1, fluencja
1.6*10°% cm™). Zarejestrowane zostaly obrazy mikroskopowe przy uzyciu dwoch rodzajow
filtrow emisyjnych gérnoprzepustowych: o progu 570 nm (ET 570 LP) oraz o progu 515 nm
(ET 515 LP). Obrazy rejestrowane byly na glebokosci 3 um, a czas akwizycji wynosit 2 s.
Zmierzona zostala $rednia jasno$¢ Sladow, atakze Sredni stosunek jasnosci $ladow do tla
lokalnego $ladu. Nastepnie probki podgrzane zostaty do temperatury 90°C i pomiary zostaly
powtdrzone. Dla kazdego z filtréw, w danej temperaturze zmierzone zostato 40 — 50 sladow.

Wyniki przedstawione zostaty w Tabeli 6.1.

Tabela 6.1. Por6wnanie dwoch rodzajow filtrow emisyjnych. Podane wartosci sredniej jasnosci sladow oznaczaja
warto$¢ piksela, ktora miesci si¢ w zakresie od 0 do 1638.

Nazwa filtru ET 570 LP ET515LP
T T T
empe_ratura empe_ratu ra 90°C empe_ratu ra 90°C
pomiaru pokojowa pokojowa
Srednia jasnosc 1413 1298 1485 1519
sladow

Sredni stosunek
jasnosci sladow 14 1.4 0.8 0.9

do tla lokalnego

Na podstawie przeprowadzonych badan stwierdzono, ze prowadzenie pomiarow w calym
zakresie widma emisyjnego nie zwigksza jako$ci §ladéw obserwowanych na rejestrowanych
obrazach. Srednia jasno$¢ $ladow zmierzona dla obrazéw zarejestrowanych z filtrem ET
515 LP nie zwieksza si¢ w znaczacym stopniu po podgrzaniu do temperatury 90°C mimo
zwigkszenia emisji fotoluminescencji zwigzanej z centrami F3*. Prawdopodobnie jest to
spowodowane niewielkim spadkiem fotoluminescencji zwigzanej z centrami F. Swiadczy
0 tym spadek w jasnosci sladow zmierzony dla obrazoéw rejestrowanych z filtrem ET 570 LP
W 90°C (jasnos¢ wynosi 1413 dla pomiaréw w temperaturze pokojowej 1 1298 dla temperatury

90°C).

Stosunek jasnosci sladow do tta jest zdecydowanie wyzszy dla pomiaréw prowadzonych tylko
w czerwonym zakresie widma i jest taki sam zarowno dla obrazow rejestrowanych
w temperaturze pokojowej, jak i w temperaturze 90°C. Zwigzane jest to z wyzszym

promieniowaniem tta rejestrowanym przy zyciu filtru ET 515 LP. Oznacza to, Ze przy uzyciu
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filtru ET 570 LP slady sa bardziej wyrazne i fatwiejsze do odroznienia od tta niz przy uzyciu
filtru ET 515 LP.

Prowadzenie pomiaréw w podwyzszonych temperaturach, a takze stosowanie filtru
pozwalajacego na rejestracje fotoluminescencji pochodzacej zarowno od centréw Fo, jak i F3*
nie jest korzystne w kontekécie zastosowania krysztalow LiF jak detektorow FNTD.
Standardowe pomiary w temperaturze pokojowej w czerwonym zakresie widma emisyjnego
pozwalajg na uzyskanie podobnej sredniej jasnosci §ladow, a takze lepszego stosunku sygnatu

do tla.

6.3. Podsumowanie

Wykazano, ze prowadzenie pomiaréow fotoluminescencji w podwyZszonych
temperaturach, w zakresie od 50 do 200°C, prowadzi do zwi¢kszenia emisji PL w zakresie
dlugosci fali zwiazanej z centrami barwnymi Fs*. Wzmocnienie zaobserwowano zar6wno
dla wysokich, jak i niskich dawek promieniowania. Wystepuje ono takze dla krysztatow
niepoddanych wczesniej wygrzewaniu wysokotemperaturowemu. Obserwowany efekt nie jest

trwaty 1 zanika po schlodzeniu prébki to temperatury pokojowe;.

Obserwowane wzmocnienie najprawdopodobniej nie jest zwigzane z wytwarzaniem nowych
centrow barwnych F3*. Moze by¢ ono natomiast zwigzane ze skroceniem czasu zycia stanu
trypletowego wystepujacego w cyklu optycznym centréw F3*. Procesy zwigzane z tym stanem

s3 bowiem procesami konkurencyjnymi do emisji radiacyjne;.

Maksymalng jasnos¢ sladow podczas grzania probek LiF obserwuje si¢ dla temperatury grzania
wynoszacej 90°C. Chociaz niewatpliwie duzym sukcesem jest umozliwienie rejestracji sladow
w zielonym zakresie widma, efekt ten nie niesie obecnie zadnej korzysci pomiarowej. Jasno$¢
sladow mierzona w tym zakresie wynosi niewiele ponad 10% jasno$ci §ladow uzyskanej
podczas standardowych pomiaréw w czerwonym zakresie widma emisyjnego. Rowniez
stosunek jasnos$ci do tta jest zdecydowanie lepszy dla obrazow rejestrowanych w temperaturze
pokojowej w czerwonym zakresie widma. Mimo wszystko zaobserwowany efekt wzmocnienia

moze by¢ przydatny zwlaszcza w przypadku badan nad wiasciwosciami centrow F3'.
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/. Podsumowanie i perspektywy dalszych badan

Gléwnym celem niniejszej pracy byl rozwoj techniki fluorescencyjnej detekcji §ladow czastek
jadrowych z wykorzystaniem krysztatow fluorku litu. Postawione zadanie zrealizowane zostato
na dwa sposoby: przez optymalizacj¢ metody pomiaru i analizy uzyskiwanych obrazéw
mikroskopowych oraz przez wykorzystanie efektow temperaturowych wystepujacych w LiF do

zwigkszenia sygnatu PL.

Najwiekszym osiagnieciem pierwszej czeSci pracy jest opracowanie metodyki
umozliwiajacej iloSciowa analize i porownywanie ze sobg Sladow czastek jadrowych
zmierzonych dla obrazéw zarejestrowanych w roznych warunkach. Jest to niezwykle
wazne dokonanie, ktore znaczaco utatwia i usprawnia prace z detektorami FNTD. Do tej pory
wspoOlna analiza obrazow mikroskopowych mogta by¢ prowadzona jedynie dla zdjec
zarejestrowanych w doktadnie takich samych warunkach (na tej samej gltebokosci, po tym
samym czasie akwizycji, z ta sama mocg o§wietlacza), co jest trudne do osiggnigcia, a w wielu
przypadkach nie jest mozliwe. Opisane w rozdziale 4 badania pozwolity na opracowanie formut
korekcyjnych pozwalajacych na uniezaleznienie mierzonych jasno$ci sladow od parametrow
pomiaru. Odpowiednie wspotczynniki poprawkowe wprowadzono takze w przypadku analizy
sladéw pochodzacych od czastek padajacych na detektor pod roznymi katami. Zaproponowana
zostata rowniez alternatywna, szybsza metoda uniezaleznienia si¢ do kata padania czastek,
zwigzana z ksztaltem $§ladow, ktora z powodzeniem byla stosowana w pdzniejszych analizach

prowadzonych w ramach realizacji niniejszej pracy.

Druga czeg$¢ pracy, ktorej wyniki przedstawione zostaly w rozdziatach 5 oraz 6, skupiata si¢ na
efektach temperaturowych wystepujacych w krysztatach LiF po napromienieniu i podgrzaniu
do temperatur z zakresu do 400°C. Gléwna motywacja przeprowadzonych badan byto
uzyskanie wzmocnienia sygnatu PL. Obecnie metoda FNTD z uzyciem LiF charakteryzuje si¢

niskim stosunkiem sygnatu do szumu, co znaczaco utrudnia jej rozwo;.

Badania prowadzone w tej czgsci pracy jednoznacznie potwierdzily, ze odpowiednio dobrany
proces wygrzewania krysztatéw LiF moze prowadzi¢ do zwigkszenia sygnatu PL. Za
najwieksze osiggniecie pracy uzna¢ mozna odkrycie efektu wzmocnienia jasnosci sladow,
pozwalajacego na nawet czterokrotne zwiekszenie intensywnosci sygnalu. Maksymalne
wzmocnienie obserwowano po wygrzaniu napromienionych uprzednio detektorow do

temperatury 290°C. Efekt wzmocnienia jasnosci $ladow zostal zaobserwowany dla probek
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napromienionych promieniowaniem alfa, jonami, promieniowaniem gamma, a takze

neutronami termicznymi.

Zaskakujacym i bardzo interesujacym zjawiskiem jest odkryty zwigzek pomiedzy
wystepowaniem efektu wzmocnienia a uprzednim wygrzewaniem krysztaléow
w temperaturze zblizonej do temperatury topnienia LiF (proces stosowany rutynowo w 1FJ
PAN w Krakowie w ramach preparatyki probek) — efekt wzmocnienia nie wystepuje
w krysztatach niepoddanych temu procesowi. Wzmocnienie jasnosci sladow obserwowane
byto tylko w warstwie powierzchniowej probek z krysztatow LiF. Dzigki wydtuzeniu czasu
wygrzewania wysokotemperaturowego mozliwe bylo poszerzenie tej warstwy nawet do
kilkudziesigciu um. Stwierdzono takze, ze dluzszy proces wstepnego wygrzewania wptywa na

zwigkszenie sily efektu wzmocnienia.

Potwierdzono jednoznacznie, ze zmiana w PL krysztaléw LiF po napromienieniu i pdzZniejszej
obrébce termicznej zalezy od dawki promieniowania jonizujacego, ktorymi napromienione
byly detektory. Obserwacja ta jest niezwykle wazna, poniewaz moze tlhumaczy¢ niektore
rozbieznosci wystepujace w  publikacjach dotyczacych wplywu temperatury na

fotoluminescencj¢ krysztatow LiF.

Prowadzenie pomiaréw w podwyzszonych temperaturach (z zakresu od 60 do 100°C)
pozwolilo, po raz pierwszy, na rejestracje obrazow mikroskopowych §ladow czastek alfa
w zielonym zakresie widma emisyjnego (z wykorzystaniem fotoluminescencji centrow Fz*),
co nie bylo mozliwe w przypadku standardowych pomiarow w temperaturze pokojowej ze
wzgledu na zbyt niskg intensywno$s¢ PL. Byta to jedyna procedura pozwalajaca na
uwidocznienie sladow czastek w tym zakresie widma. Ten efekt, jednakze, w przeciwienstwie
do wzmocnienia jasnosci sladow obserwowanego po grzaniu do temperatury 290°C, nie jest
efektem stalym (zanika w temperaturze pokojowej), a takze nie zalezy od wystgpowania

procesu grzania wysokotemperaturowego.

Sposrod dwoch sposobdéw grzania detektorow FNDT: przed pomiarem oraz w trakcie pomiaru,
zdecydowanie bardziej obiecujagcym z punktu widzenia praktycznego stosowania omawianej
techniki jest pierwszy znich. Uzyskanie czterokrotnego wzmocnienia sygnatu
fotoluminescencji moze pozwoli¢ na zaobserwowanie sladow czastek, ktorych do tej pory nie
udato si¢ zarejestrowaé ze wzgledu na zbyt niski sygnal (np. §lady wysokoenergetycznych
protonéw lub jondéw o niskim LET). Zaproponowana procedura grzania jest bardzo tatwa

i szybka, w zwigzku z czym moze by¢ bez problemu stosowana w czasie standardowych
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pomiarow. Z tych powoddéw przyszte badania nad rozwojem techniki FNDT przy

wykorzystaniu efektéw temperaturowych w LiF skupiajg si¢ wtasnie na tej metodzie.

Wazng ich czeg$cig bedzie ustalenie, jakie zjawiska fizyczne odpowiadajg za zwigkszenie emisji
PL. Przedstawione w pracy przypuszczenia s3 jedynie hipotezami i nie zostaty do tej pory
jednoznacznie potwierdzone. Koniecznym jest dalsze wyjasnienie zwigzku pomiedzy
wygrzewaniem wysokotemperaturowym a wystgpowaniem efektu wzmocnienia, w tym
przeprowadzenie badan dla probek wygrzewanych w temperaturach nizszych niz 840°C, oraz
w innej atmosferze gazowej (co mogloby potwierdzi¢ lub wykluczy¢ zwigzek efektu

wzmocnienia z wystepowaniem w strukturze krysztatoéw LiF jonow tlenu).

Przedstawione w pracy badania skupiaty si¢ na efektach zachodzacych w krysztatach fluorku
litu po podgrzaniu juz napromienionych detektorow. Mozliwe jest, ze efekt wzmocnienia
mozna osiagnac stosujac takze inne rodzaje wygrzewania, np. podczas napromieniania probek.
Rowniez potaczenie dwoch lub wigkszej liczby proceséw grzania moze by¢ korzystnym
rozwigzaniem. Jak udowodniono bowiem w niniejszej pracy, dopiero potaczenie wstgpnego
wygrzewania wysokotemperaturowego z grzaniem w temperaturach 200°C po napromienianiu,

powoduje wystapienie efektu wzmocnienia.
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