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Development of a method for measurement of high doses
of ionizing radiation using highly sensitive LiF:Mg,Cu,P
thermoluminescent detectors

Abstract

One of the well known advantages of thermoluminescence (TL) detectors made of
lithium fluoride doped with magnesium, copper and phosphorus (LiF:Mg,Cu,P) is their very
high sensitivity to ionizing radiation. LiF:Mg,Cu,P detectors enable measurements of radiation
doses from tens of nanograys up to a few kilograys, when the total saturation of the signal of the
so-called main dosimetric peak (at about 220°C) occurs. In 2006 for the first time the author
observed unprecedented high-temperature emission of LiF detectors heated to temperatures up
to 600°C, after exposures to radiation doses ranging from 1 kGy to 1 MGy. For quantification of
the glow curve shape changes of LiF:Mg,Cu,P detectors in this range of doses and
determination of the absorbed dose, the high temperature coefficient (UHTR) was defined.

This newly established dosimetric method was tested in a range of radiation qualities,
such as gamma radiation, electron and proton beams, thermal neutron fields and in high-energy
mixed fields around the SPS and PS accelerators at CERN. A number of dosimetric sets with
LiF:Mg,Cu,P detectors are currently installed around the LHC at CERN. The new method for
ultra-high dose range monitoring with a single LiF:Mg,Cu,P detector, which is capable of
covering at least twelve orders of magnitude of doses, can be used for dosimetry at high energy
accelerators, thermonuclear fusion technology facilities and has great potential for accident

dosimetry in particular.
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Lista skrotow uzytych w pracy:

ALICE “A Large Ion Collider Experiment”, eksperyment LHC w CERN
ATLAS “A Toroidal LHC ApparatuS”, eksperyment LHC w CERN
CEA Saclay Commissariat a I'Energie Atomique (CEA) - Le CEA Saclay centre

pluridisciplinaire
CERF The CERN-EU high-energy reference field
CERN European Organization for Nuclear Research
CIEMAT Centro de Investigaciones Energeticas, Medioambientales y Tecnologicas
CMS “Compact Muon Spectrometer”, eksperyment LHC w CERN
CNGS CERN Neutrinos to Gran Sasso, eksperyment w CERN
CO Centrum Onkologii
COMPASS Common Muon and Proton Apparatus for Structure and Spectroscopy,
eksperyment w CERN
FOM Figure Of Merit
HPD Hydrogen Pressure Dosemeter
TAEA International Atomic Energy Agency

ICCHIBAN InterComparison of Dosimetric Instruments for Cosmic Radiation with
Heavy Ion Beams At the National Institute for Radiological Science in

Chiba
IChTJ Instytut Chemii 1 Techniki Jadrowej
ITER International Thermonuclear Experimental Reactor
JET Joint European Torus
KAERI Korea Atomic Energy Research Institute
LET Linear Energy Transfer
LHC Large Hadron Collider

LHCb “Large Hadron Collider beauty”, eksperyment LHC w CERN
LHCf “Large Hadron Collider forward”, eksperyment LHC w CERN
LWPD Laboratorium Wzorcowania Przyrzadow Dozymetrycznych
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OSL Optically Stimulated Luminescence
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PS Proton Synchrotron

RADFET Radiation-Sensing Field-Effect Transistor
RPL Radio-Photoluminescence

RT Room Temperature

SLHC Super Large Hadron Collider

SPS Super Proton Synchrotron

SSD Silicon Scintillator Device

TEPC Tissue Equivalent Proportional Counter
TL Termoluminescencja

TLD Detektor termoluminescencyjny

TOTEM  “TOTal cross section, Elastic scattering and diffraction dissociation
Measurement”, eksperyment LHC w CERN

TSL The Svedberg Laboratory, Uppsala

UHTR Ultra-High-Temperature Ratio

VLHC Very Large Hadron Collider

JINR Joint Institute for Nuclear Research (Dubna)
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Streszczenie

Jedna ze znanych dotychczas zalet detektoréw termoluminescencyjnych z fluorku litu
domieszkowanego magnezem, miedzia i fosforem, LiF:Mg,Cu,P, jest ich wysoka czulo$¢ na
dawki promieniowania jonizujacego. Detektory LiF:Mg,Cu,P umozliwiaja pomiar dawki
w zakresie od ok. 1 mikrogreja az do ok. 1000 grejow (Gy), kiedy to nastgpuje calkowite
nasycenie sygnatu tzw. glownego piku dozymetrycznego, wystgpujacego w temperaturze
ok.220°C. W 2006 roku autorka po raz pierwszy zaobserwowata 1 opisata
wysokotemperaturowg emisj¢ detektorow LiF:Mg,Cu,P wygrzewanych do temperatur
ok. 600°C, po ekspozycjach na dawki w zakresie od 1 kGy do 1 MGy. Dla kwantyfikacji zmian
ksztaltu krzywej $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P w tym zakresie dawek i wyznaczenia
dawki pochtonigtej, zdefiniowany zostat wspotczynnik wysokotemperaturowy (UHTR). Metoda
ta byta testowana dla szeregu po6l promieniowania, takich jak promieniowanie gamma, wiazki
elektronow, protonéw, pola neutronéw termicznych oraz w polach mieszanych wokot
akceleratorow SPS i PS w CERN-ie. Obecnie, zestawy dozymetryczne z detektorami
LiF:Mg,Cu,P sa zainstalowane woko6t urzadzen Wielkiego Zderzacza Hadronéw (LHC)
w CERN-ie.

Nowa metoda, w polaczeniu z metoda wyznaczania dawki w oparciu o gtowny pik
dozymetryczny, czyni LiF:Mg,Cu,P unikalnym detektorem, ktory umozliwia pomiar dawek
w zakresie przynajmniej 12 rzedow wielkosci, od okoto mikrogreja do megagreja. Glownym
przysztym zastosowaniem opracowanej metody sa pomiary dawek wokot akceleratorow czastek

natadowanych, a takze dozymetria awaryjna.
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1. Wprowadzenie i cel pracy

1.1. Wprowadzenie

W ostatnich latach budowane sa urzadzenia, ktore dla ochrony radiologiczne;
i dozymetrii stanowia catkiem nowe wyzwanie, odpowiedni dla nich monitoring wymaga
pomiaréw dozymetrycznych w bardzo szerokim zakresie dawek. Naleza do nich
wysokoenergetyczne akceleratory czastek oraz reaktory syntezy termojadrowej. Sztandarowym
przedstawicielem tej pierwszej grupy jest Large Hadron Collider (LHC, [LHC]), najwigkszy na
swiecie akcelerator czastek, ktorego ponowny rozruch nastapit w listopadzie 2009 roku
w CERN (Europejskie Centrum Badan Jadrowych) w Genewie. Druga natomiast reprezentuje
budowany w Cadarache (Francja) ITER (International Thermonuclear Experimental Reactor,
[ITER]), w ktérym generowane strumienie szybkich neutronéw beda 1000 razy wigksze niz
w najwigkszej dotychczas instalacji w tym zakresie (JET — Joint European Torus).

Pracy akceleratorow wysokich energii towarzyszy powstawanie skomplikowanego pola
promieniowania wtérnego. Zawiera ono naladowane hadrony, miony, neutrony, fotony
i elektrony, przy czym ich widma energetyczne rozciagaja si¢ do setek GeV. Intensywno$¢ tego
promieniowania moze by¢ bardzo duza. Na przyklad dla eksperymentu CMS przy LHC
w CERN, szacuje si¢, ze moc dawki promieniowania w obszarze komor eksperymentalnych
siggniec 10 Gy/h dla $wietlnosci  10*° p/(cm’s) [Huhtinen2003]. Planowana szczytowa

$wietlnos¢é LHC ma wynies¢ 10** p/(cm’s).

3
10

Fluencja [j.u.]

Energia [GeV]

Rys. 1.1.1. Symulowane widma neutronéw, protonéow i pionow powstajacych w LHC [Vollaire2005;
Vollaire2006].
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Biorac pod uwage dlugotrwalg pracg akceleratora (dla LHC przyjmuje sig¢ 10 lat), tak
duza moc dawki moze prowadzi¢ do uszkodzen radiacyjnych aparatury eksperymentalne;j,
elektroniki, itp. W tunelu LHC i pomieszczeniach podziemnych znajduje si¢ 20 000 modutoéw
z podstawowa elektronika systemu sterowania LHC [Wijnands2003]. Dla przyktadu
kompaktowy solenoid mionow (CMS), stanowiacy jeden z pigciu eksperymentow dla LHC,
zawiera 24 328 czujnikow krzemowych [Furgeri2004]. Ilustruje to rozmiar problemu
zwiazanego z mozliwoscia uszkodzen 1 degradacji urzadzen elektronicznych w wyniku
defektow radiacyjnych spowodowanych wysokimi dawkami. Innym przyktadem moga by¢
stomkowe komory dryfowe eksperymentu ATLAS, ktére moga ulega¢ starzeniu wskutek
promieniowania oraz diody lawinowe wykorzystywane w eksperymencie CMS do odczytu
kalorymetrow elektromagnetycznych [Ilgner2006]. Nalezy rowniez bra¢ pod uwage niedajace
si¢ przewidzie¢, ale niewykluczone zakldcenia wiazki, w wyniku ktérych moga pojawié si¢
wysokie dawki w miejscach i czasie catkiem nieoczekiwanych [Silari2001]. Istnieje wigc
konieczno$¢  wykonywania pomiarow dawek  promieniowania wewnatrz = komor
eksperymentalnych w tunelu akceleratora, wokdét kolimatorow 1 detektorow. Sposob
prowadzenia takich pomiaré6w nie jest jednak rzecza prosta i1 oczywista. Problemy
dozymetryczne bardzo szybko rosna ze wzrostem energii przyspieszanych czastek. Wiaze si¢ to
ze wzrostem krotno$ci produkcji czastek wtornych. Wzrost energii oznacza réwniez wigksze
rozmiary przestrzenne akceleratora, a zatem rosnie liczba koniecznych punktow pomiarowych,
co w przypadku kosztownych, aktywnych urzadzen pomiarowych bardzo podnosi koszty
eksploatacji akceleratora. Ze wzgledu na rozmiary urzadzenia oraz skomplikowane rozktady
katowe promieniowania liczba urzadzen dozymetrycznych potrzebnych do pelnego
monitorowania pola promieniowania wokol wielkich akceleratoréw, np. takich jak LHC
w CERN, moze by¢ rzedu tysiaca. Rozwiazaniem tego problemu moze by¢ zastosowanie
w systemie dozymetrycznym detektoréw pasywnych (catkujacych). Nie istnieje jednak gotowy
do uzycia uniwersalny, pasywny system dozymetryczny, ktory w pelni nadawalby si¢ do
pomiaréw w tak szerokim zakresie dawek i mocy dawek.

Oprocz zréznicowania mocy dawki promieniowania w otoczeniu akceleratora, istnieja
dodatkowe trudnos$ci z przewidzeniem z gory jakiego rzedu dawke bedzie musiat zmierzy¢
dawkomierz umieszczany w konkretnym miejscu. Przyczyny tego sa dwojakie. Po pierwsze,
czas eksponowania dawkomierzy moze by¢ rézny, nie zawsze mozliwy z gory do przewidzenia.
Typowy czas pomiarowy to 1-3 miesi¢cy. Niekiedy jednak koniecznym jest umieszczanie
dawkomierzy w miejscach niedostgpnych w czasie normalnej eksploatacji akceleratora
i odczytywanie ich dopiero przy okazji wigkszego przestoju technicznego, co moze oznaczaé

czas ekspozycji znacznie przekraczajacy rok (i z gory nieznany). Rowniez warunki pracy
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akceleratora moga ulega¢ zmianom (np. ze wzglgdu na przerwy techniczne w pracy, kierowanie
wiazki do réznych pomieszczen, itp.). Czgste wystgpowanie takich sytuacji jest przewidywane
wlasnie w przypadku LHC. Z drugiej strony, czasami, np. gdy przeprowadzane sa proby ze
zmiang warunkow pracy akceleratora, niezbgdne jest wykonanie pomiaré6w Ww znacznie
krotszym czasie, nawet po kilkugodzinnej ekspozycji. Wtedy dawka jest oczywiscie nizsza, ale
tez nie zawsze mozliwa do przewidzenia.

Dozymetria pdl promieniowania wokét istniejacych akceleratorow czastek wysokich
energii, prowadzona dla celow ochrony radiologicznej, realizowana jest zarOwno przy pomocy
metod aktywnych jak 1 pasywnych [Bilski2007;  SilariEditor2006].  Liczniki
mikrodozymetryczne (TEPC — Tissue Equivalent Proportional Counters) [Schmitz 1985], oraz
komory rekombinacyjne [Golnik1999; Zielczynski2004], pozwalaja na wyznaczanie jakosci
pola promienowania, m.in. sktadowych nisko- i wysokoletowych dawki. Do pomiaréow samej
sktadowej neutronowej stosuje si¢ tzw. ,,remomierze” (czyli liczniki proporcjonalne napetnione
BF; lub *He, umieszczone wewnatrz moderatora, kalibrowane w jednostkach rownowaznika
dawki) oraz spektrometry neutronowe, wykorzystujace tzw. kule Bonnera. Wszystkie te
przyrzady maja swoje ograniczenia, gtéwnie jesli chodzi o zakres mocy dawki promieniowania
(nie sa one przeznaczone do pomiaréw bardzo duzych intensywno$ci promieniowania) oraz
o liczbe miejsc mozliwych do monitorowania (ze wzgledu na ich ceng, dostgpnos¢ i dogodnos¢
uzywania). Nie mozna wi¢c wylacznie na nich oprze¢ ciagtego monitoringu dozymetrycznego,
zwlaszcza w duzej liczbie punktow, a w szczegolnosci w krytycznych punktach formowania
wiazki [Brugger2005].

Najpowszechniej stosowanym pasywnym dawkomierzem wysokodawkowym jest
alanina, ktorej typowy zakres pomiarowy to 10 Gy-200 kGy [Ravotti2006; Vincke2007].
Detektory RPL moga byé stosowane w zakresie 1-10° Gy [Ravotti2006; Vincke2007],
aczkolwiek niektorzy autorzy zwracaja uwage na problemy z pomiarem w zakresie 100 Gy—
10 kGy [llgner2007]. Stosowane sa rowniez dawkomierze OSL w zakresie dawek od
miligrejow do 100 Gy [Ravotti2006]. W CERN-ie, w wysokoenergetycznych polach
mieszanych wokot akceleratorow czastek, do pomiaru dawek w wysokim zakresie uzywa si¢
zaro6wno alaniny, jak idetektoréw RPL, albowiem ich zakresy si¢ uzupeiniaja [Silari2005;
Vincke2007]. Szeroko stosowane sa tez w CERN-ie tranzystory typu MOSFET, uzywane jako
dawkomierze aktywne [Ravotti2006], ale ich zakres dawkowy to jedynie (w zaleznosci od typu)
od kilkudziesigciu mGy do kilkudziesieciu Gy, tylko dla niektérych ich typdw rozciaga si¢ on
az do kilku kilogrejow.

Monitorowanie dawek s$rodowiskowych prowadzi si¢ czgsto z wykorzystaniem

dawkomierzy opartych o detektory termoluminescencyjne, w ktérych intesywno$¢ sygnatu
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luminescencyjnego po wygrzaniu detektora do temperatury ok. 250 C jest w pewnych zakresach
proporcjonalna do dawki  pochtonigtej [Bilski2002, 0Olko2006]. Detektory
termoluminescencyjne LiF:Mg,Cu,P staja si¢ ostatnio standardem nowoczesnej dozymetrii
termoluminescencyjnej, wykazujacym liniowa odpowiedz z dawka w zakresie od mikrogreja do
okoto kilku grejow, a catkowite nasycenie sygnatu tzw. piku dozymetrycznego dla dawki
ok. 1000 Gy [Bilski2002]. Detektory takie, pod nazwa MCP-N zostaly opracowane w IFJ przez
Tadeusza Niewiadomskiego w 1985 roku [Niewiadomskil991; Niewiadomskil994].

Nie ma obecnie uniwersalnej metody dozymetrii pasywnej, ktora umozliwialaby pomiar

zarowno dawek na poziomie mili- i mikrogrejow, jak i dziesiatek i setek kilogrejow.

1.2. Cel i zakres pracy

Prowadzac wygrzewanie detektorow LiF:Mg,Cu,P do temperatury 600°C,
eksponowanych do dawek powyzej 1 kGy, autorka po raz pierwszy zaobserwowala w ich
krzywych §wiecenia nowy pik w obszarze wysokich dawek, nazwany pikiem ‘B’, ktory rosnie
monotonicznie wraz z dawka.

Zasadniczym celem pracy bylo opracowanie metody pomiaru wysokich i bardzo
wysokich dawek promieniowania przy uzyciu pojedynczego detektora LiF:Mg,Cu,P (MCP-N)
czutego rowniez na bardzo niskie dawki. Chodzilo o zaprojektowanie, przygotowanie
1 przetestowanie dawkomierza o zakresie pomiarowym od okoto jednego mikrogreja do okoto
jednego megagreja, zdolnego do pomiaru w skomplikowanych, mieszanych polach
promieniowania.

Dawkomierz o tak szerokim zakresie pomiarowym pozwalalby mierzy¢ dawki zaré6wno
za, jak 1 przed ostonami, bez konieczno$ci dobierania urzadzenia do przewidywanej mocy
dawki, okresu odczytow, czy potencjalnych, wielkich okresowych wzrostow dawek.

Rozwiazanie to mogloby znalez¢ zastosowanie m.in. w monitorowaniu dawek wokot
akceleratoréw pracujacych na rzecz radioterapii i szeroko pojetych technologiach irradiacyjnych
oraz dozymetrii wokot akceleratorow wysokich energii i termojadrowych reaktorow syntezy.
Opracowanie tej metody datoby mozliwos¢ szybkiego wdrozenia oryginalnego, polskiego
opracowania w jednym z najbardziej prestizowych wspotczesnych przedsigwzige¢ naukowych -
LHC Dawkomierze tego typu moglyby zosta¢ zastosowane w dozymetrii wokot LHC
i w planowanych na nim wielkich eksperymentach fizycznych (ALICE, ATLAS, CMS, LHCb,
LHCfi TOTEM).
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2. Dozymetria promieniowania jonizujacego

Dozymetria promieniowania jonizujacego jest dziedzina fizyki jadrowej i metrologii
zajmujaca si¢ pomiarem, obliczeniami i analiza podstawowych wielkosci zwiazanych
z przekazem energii promieniowania jonizujacego do materii oraz zmiennosci ich warto$ci
w czasie 1 przestrzeni. W zalezno$ci od rodzaju promieniowania i wartosci dawki stosuje si¢ do
jej pomiaru rézne metody. W tym rozdziale omowiono pokrotce podstawy dozymetrii, ze
szczegdlnym  uwzglednieniem  dotychczas stosowanych  systeméw  dozymetrii

wysokodawkowej. Przedstawiono tez podstawy dozymetrii termoluminescencyjne;j.

2.1. Podstawowe wielkosci dozymetryczne

W dozymetrii promieniowania jonizujacego i ochronie przed promieniowaniem stosuje
si¢ kilkadziesiat wielko$ci dozymetrycznych charakteryzujacych absorpcje energii
promieniowania w materii. Wielkosci te sa zdefiniowane w wielu podrgcznikach fizyki
promieniowania i dozymetrii [Attix1986; Hrynkiewicz2001], tak wigc w tym podrozdziale
powtoérzone zostaly definicje tylko tych z nich, ktére byly wykorzystywane w niniejszej pracy,

a mianowicie dawka pochtoni¢ta, Liniowy Przekaz Energii oraz kerma w powietrzu.

2.1.1. Dawka pochloni¢ta — D [Gy]

Podstawowa wielkos$cia wyznaczana w dozymetrii jest dawka pochtonigta w punkcie,
definiowana jako ilo$¢ energii dostarczonej przez czastki jonizujace, przypadajacej na jednostke
masy napromienionej substancji w danym miejscu. Wzér na dawke pochtonigta zgodnie z ta
definicja to:

dE
~dm

gdzie: dFE jest energia promieniowania jonizujacego przekazana materii w elemencie objetosci,

D (2.1.1.1)

dm jest masa materii zawarta w elemencie objetosci, ktorej ta energia zostala
przekazana.
Srednia dawka pochtonigta przez dana substancje (D) nazywamy energie E przekazana

jednostce masy m tej substancji:

(2.1.1.2)

3 |ty

Jednostka dawki pochlonigtej w uktadzie SI jest grej (Gy):
1 Gy=1J/kg (2.1.1.3)
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2.1.2. Liniowy Przekaz Energii — LET [keV/pm]

Wielko$¢ zwana Liniowym Przekazem Energii (ang. Linear Energy Transfer, LET) jest
definiowana jako energia przekazana w materii:

_AE
Al

gdzie AE jest $rednia energia przekazang materii  przez czastkg natadowana

(2.1.2.1)

w oddzialywaniach z elektronami o$rodka,
Al jest dlugos$cia odcinka przebytej przez czastkeg drogi.
Warto$¢ LET podaje sig najczesciej w keV/um lub MeV/cm.

2.1.3. Kerma w powietrzu - K, [Gy]

Czastki nienaladowane, np. neutrony, nie jonizuja bezposrednio, ale w wyniku ich
oddzialywania z materia pojawiaja si¢ czastki natadowane, np. wskutek odrzutu w reakcjach
rozproszen elastycznych, badz emitowane jako produkty reakcji jadrowych wywotanych przez
czastki nienatadowane. Dotyczy to takze fotondw, ktore rejestrowane sa za posrednictwem
elektronéw, uwalnianych w ktéoryms z proceséw oddzialywania fotonow z materia. Zjawiska
wtdrnej jonizacji przy obliczaniu dawek pochodzacych od czastek nienaladowanych uwzglednia
wielko$¢ zwana kerma.

Kerma (ang. Kinetic Energy Released in unit MAss) jest ilorazem sumy poczatkowych
energii kinetycznych (dE,) wszystkich natadowanych czastek jonizujacych, uwolnionych przez
posrednio jonizujace czastki nienatadowane w odpowiednio matym elemencie objgtosci

materialu, i masy materii dm w tym elemencie:

_dE, (2.1.3.1)
a_dm

Jednostka w uktadzie SI, tak jak w przypadku dawki pochlonigtej, jest gre;j.

K

Kerma jest to wigc wartos¢ oczekiwana energii przekazanej (E;) czastkom
natadowanym, na jednostke masy, przez czastk¢ jonizujaca posrednio (najczesciej foton,
neutron). Uwzglednia sig tu straty energii przez promieniowanie (promieniowanie hamowania,
anihilacja), ale wylacza si¢ energi¢ przekazywana przez czastki natadowane innym czastkom
natadowanym. Nalezy zwroci¢ uwage, ze warto$¢ dawki pochtonigtej] moze by¢ mniejsza od
kermy, bowiem energia pochlonigta w materiale moze by¢ mniejsza od sumy poczatkowych
energii czastek natadowanych. Dla przyktadu, elektrony przechodzac przez materi¢ zaro6wno
wywotuja jonizacje jak i emisje¢ promieniowania hamowania, ktére moze opusci¢ material nie

deponujac tam swej energii.
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2.2. Dozymetria wysokodawkowa

W niniejszej pracy termin ,,dozymetria wysokodawkowa” stosowany jest dla okreslenia
pomiarow dawek zwykle powyzej 1 kGy. Wysokodawkowa dozymetria jest waznym dziatem
dozymetrii, jej rozwoj byt stymulowany zastosowaniami promieniowania jonizujacego do
obrobki radiacyjnej (poczawszy od sterylizacji materialow chirurgicznych, co miato miejsce
w latach 50-tych ubiegtego wieku). Wazna role na tym polu odegrata Migdzynarodowa Agencja
Energii Atomowej (IAEA) organizujac seri¢ konferencji i koordynujac programy badawcze
poswigcone tej tematyce [TAEA1999]. Wykorzystanie promieniowania jonizujacego (gtownie
wiazek elektronow i silnych zrodel promieniowania gamma) do obrobki radiacyjnej ma bardzo
szeroki zasigg w przemysle, rolnictwie i medycynie [McLaughlin1999].

Z zastosowan obrobki radiacyjnej w przemysle nalezy wymieni¢ produkcjg polimerow,
kompozytow, gumy, eclastomeréw, kabli, materialow i elementéw termo-kurczliwych oraz
zastosowania w elektronice, w technologii opakowan, przetwarzaniu i unieszkodliwianiu
odpadow statych, ciekltych i gazowych. W tych zastosowaniach czgsto mamy do czynienia
z duzymi mocami dawek, a pomiary te nierzadko musza by¢ prowadzone w urzadzeniach
o duzych gabarytach.

W rolnictwie zastosowania te dotycza sterylizacji 1 przetwarzania zywnosci (m.in. dla
wydtuzenia jej przydatnosci do spozycia), ochrony przed szkodnikami, czy kontroli
kwarantanny. Waznym obszarem zastosowan dozymetrii wysokodawkowej jest sterylizacja
materiatow i narzedzi stosowanych w medycynie.

Szczegblne wyzwania dla dozymetrii wysokodawkowej wynikaja z rozwoju
akceleratorow czastek wysokich energii (takich jak np. LHC w CERN, czy planowane
akceleratory SLHC i VLHC), akceleratorow hadronéw do radioterapii, a w niedalekiej
przysztosci rowniez spallacyjnych zrédel neutronéw (jeszcze w tej dekadzie przewiduje sig
uruchomienie w Lund, Szwecja, European Spallation Source), dotyczy to takze reaktorow
jadrowych, zar6wno opartych na rozszczepieniu jak i syntezie jadrowej. Te nowe wyzwania
dotycza nie tylko dozymetrii w szerokim zakresie dawek, ale rowniez dozymetrii w polach
mieszanych, gdzie czgsto zarowno spektrum czastek, jak i ich energie, obejmujg bardzo szeroki
zakres. Monitorowanie dawek w tym przypadku jest prowadzone nie tylko dla celéw ochrony
radiologicznej, ale obejmuje rowniez ochrong¢ urzadzen samych akceleratorow (gltéwnie
elektroniki) i materiatow przed uszkodzeniami radiacyjnymi, celem przewidzenia potencjalnego
czasu niezawodnego ich funkcjonowania.

W zwiazku z tymi rosngcymi potrzebami nastapit i ciagle postgpuje rozwdj metod

dozymetrii wysokodawkowej. Ich liczba jest bardzo duza, niektore maja charakter bardziej
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uniwersalny, ale wigkszo$¢ jest przydatna w pewnych specjalnych zastosowaniach. W tym

podrozdziale metody te zostang pokrotce przedstawione.

2.2.1. Obecnie stosowane metody dozymetrii wysokodawkowej

Dozymetria wysokodawkowa postuguje si¢ obecnie zaréwno metodami znanymi
i stosowanymi od dziesigcioleci, jak i tymi, ktore zostaly wdrozone stosunkowo niedawno
[McLaughlin1995; McLaughlin1999]. Systemy dozymetryczne, od dluzszego czasu szeroko

stosowane w przetwarzaniu zywno$ci i innych wymienionych wyzej przemystowych

zastosowaniach promieniowania, zostaty wymienione w tabeli 2.2.1.1.

Tabela 2.2.1.1. Systemy dozymetryczne szeroko stosowane w obrobce radiacyjnej [McLaughlin1995].

System Metoda pomiaru Zakres [kGy]
Kalorymetria pomiar ciepta za pomoca termistorow lub termopar 0,001-50
Roztwory Fricke’go spektrometria UV 0,02-0,40
Roztwory dichromowe spektrometria UV lub optyczna 2,0-50
Cer 1 jego roztwory spektrometria UV, optyczna, lub elektrochemiczna 0,5-50
potencjometria

Roztwory radiochromowe spektrometria optyczna 0,01-40
Roztwory etanolu chlorobenzenu spektrometria optyczna lub przewodnictwo HF 0,02-2000
Pastylki lub filmy alaninowe spektrometria EPR 0,001-100
Polimetakrylany spektrometria optyczna 0,1-100
Filmy radiochromowe densytometria lub spektrometria optyczna 0,1-100
Filmy z trojacetanem celulozy spektrometria UV lub optyczna 5-1000
Monokrysztaty fluorku litu spektrometria UV lub optyczna 0,5-20 000
Optyczny falowod radiochromowy densytometria lub fotometria 0,01-10

Rozwo6] metod dozymetrii

wysokodawkowej dotyczy zaré6wno nowych materiatow, jak

inowych, czgsto tanszych, metod odczytu. Do nowszych metod i systemow dozymetrii

wysokodawkowej, wdrozonych do stosowania w przemysle, rolnictwie i medycynie, mozna

zaliczy¢:

e pomiar koncentracji wolnych rodnikow — np. w alaninie za pomoca EPR,

z zastosowaniem parafiny, poliolefinu Iub silikonu jako spoiwa, zakres stosowalnosci

0,1-200 kGy;
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o filmy lub roztwory radiochromowe — sole tetrazolowe dla systemoéw ciekltych lub
kliszowych dla szerokodawkowych zastosowan i filmy GafChromic dla relatywnie
niskich dawek (radioterapia, naswietlania krwi), pomiar spektrofotometryczny; zakres
stosowalno$ci 0,001-50/100 kGy;

o roztwory i filmy barwnikowe — wodne lub poliwinylowe roztwory alkoholu: niebieski
metylen, pomaranczowy etylen i czerwone kongo, ktore bieleja pod wpltywem
naswietlania, co jest mierzone spektrofotometrycznie lub densytometrycznie. Moga one
by¢ uzywane do wielkoskalowej dozymetrii faz ciektych albo jako niedroga metoda
dozymetrii przetworstwa zywnosci; zakres stosowalnosci 0,05-30 kGy;

o systemy fotoluminescencyjne — dozymetry filmowe do jednopunktowego lub
dwuwymiarowego obrazowania, odczytywane za pomoca spektrofluorometrii,
fosforowych systemow obrazowania Iub tablic mikrodiod poétprzewodnikowych; zakres
stosowalnosci 0,1-100 kGy;

e polimery — filmy polietylenowe odczytywane za pomoca ultrafioletu lub przy uzyciu
transformat Fouriera w spektrofotometrii podczerwieni; zakres stosowalnosci 0,1-
10000 kGy;

o poilprzewodniki lub chipy statociatowe — dwubiegunowe tranzystory p-FET lub
MOSFET, czy tez detektory diamentowe, jako aktywne lub pasywne dawkomierze dla
szerokiego zakresu dawek i szerokiego zakresu mocy dawek; zakres stosowalnosci
0,001-100 kGy;

o systemy konduktometryczne — roztwory lub stale matryce, ktore moga by¢ odczytywane

oscylometrycznie lub z wykorzystaniem konduktometrii statocialowe;.

Sposrod przyrzadow aktywnych w zakresie wysokich mocy dawek promieniowania, np.
wewnatrz pomieszczen akceleratora, uzywa si¢ komodr jonizacyjnych lub wchodzacych
w ostatnich latach do uzycia detektoréw diamentowych [Laub1999].

Najpowszechniej stosowanym pasywnym dawkomierzem wysokodawkowym jest
alanina, ktorej typowy zakres pomiarowy to 10 Gy-200 kGy. W wyniku napromieniania
powstaja w alaninie stabilne wolne rodniki, ktérych ilo§¢ w znacznym zakresie jest
proporcjonalna do pochtonigtej dawki. Krystaliczna struktura materiatu dozymetru zapobiega
rekombinacji rodnikéw. Zwiazany z uptywem czasu ubytek sygnatu wytwarzanego w alaninie
obserwuje si¢ dopiero dla warto$ci dawki powyzej 3 kGy 1 wynosi on kilka procent w skali
roku. Do odczytu dawkomierzy alaninowych stosuje si¢ spektrometri¢ elektronowego
rezonansu paramagnetycznego (EPR) [Regullal982, Regullal999]. Polega ona na

rezonansowym pochtanianiu energii pola magnetycznego o czg¢stotliwosci mikrofalowej przez
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substancje paramagnetyczne, tzn. zawierajace czastki (np. drobiny, rodniki, jony) o statym
elektronowym momencie magnetycznym, umieszczone w silnym polu magnetycznym. Pole
magnetyczne powoduje  zeemanowskie  rozszczepienie  poziomOw  energetycznych,
a rezonansowe pole elektromagnetyczne wywotujac przejscia migdzy nimi zakltoca rownowage
termodynamiczna, ktora jest przywracana przez relaksacje paramagnetyczna. W przypadku
alaniny mamy do czynienia ze spinami rodnikow generowanych przez promieniowanie.
Warunkiem poprawnos$ci pomiaru jest dlugi czas zycia rodnikdéw, a to moze zosta¢ zaktocone
np. przez wzrost temperatury czy napre¢zenie dawkomierza [Pivovarov1999].

Ostatnio coraz bardziej popularna metoda pomiaru wysokich dawek staje sig
radiofotoluminescencja (RPL). Radiofotoluminescencyjna dozymetria polega na uzyciu szkta
fosforowego aktywowanego srebrem, ktore bedac po ekspozycji  stymulowane
promieniowaniem bliskiego ultrafioletu, emituje sygnal $wietlny ($wiatlo pomaranczowe),
proporcjonalny do pochlonigtej dawki [Perry1987]. W CERN-ie, w wysokoenergetycznych
polach mieszanych wokoét akceleratorow czastek, do pomiaru dawek w wysokim zakresie
uzywa si¢ zaro6wno alaniny, jak i detektoréw RPL [Silari2005; Vincke2007]. Szeroko stosowane
sa tez w CERN-ie tranzystory potprzewodnikowe typu MOSFET, uzywane jako dawkomierze
aktywne [Ravotti2006].

2.2.2. Zakresy pomiarowe roznych systemow dozymetrycznych

Pasywne systemy dozymetryczne mozliwe do zastosowania wokot akceleratorow
wysokoenergetycznych czastek, w szczegolnosci wokdét LHC, to: dawkomierze polimerowo-
alaninowe (PAD), detektory radiofotoluminescencyjne (RPL), detektory cisnienia wodoru
(HPD), monokrysztaty LiF (LiF Crystal), detektory TL (TLD), i filmy barwnikowe (Dye Film)
[Ravotti2006]. Podsumowanie cech tych dawkomierzy pasywnych uzywanych w pomiarach
dawki zostato przedstawione w tabeli 2.2.2.1 [Ravotti2006]. Systemy aktywne uzywane wokot
LHC sa oparte na: detektorach RADFET (tranzystory polowe bazujace na dwutlenku krzemu),
diodach p-i-n (polprzewodniki ze ztaczem warstw typu p-n, z wbudowana pomigdzy nimi

warstwa wewngtrzna niedomieszkowana), oraz detektorach OSL [Ravotti2006].

Na rysunkach 2.2.2.1 i 2.2.2.2 przedstawiono zakresy dawek (wg réznych autorow),
ktoére mozna mierzy¢ za pomoca ré6znych pasywnych systemow dozymetrycznych, rozwazanych
do dozymetrii wokot LHC. Na rysunku 2.2.2.2 sa one dodatkowo poréwnane z zakresami
dawek rocznych szacowanych dla roznych urzadzen/sktadowych eksperymentu CMS, jednego

z szesciu eksperymentéw LHC w CERN.
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Rys. 2.2.2.1. Zakresy dawkowe roznych pasywnych systemow dozymetrycznych wg Fuerstnera
[Fuerstner2005].
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Rys. 2.2.2.2. Zakresy dawkowe réznych pasywnych systemoéw dozymetrycznych poréwnane z zakresami
dawek rocznych szacowanych dla réznych urzadzen eksperymentu CMS w CERN wg Ilgnera
[Tlgner2007].
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Zadna z prezentowanych powyzej pasywnych metod pomiarowych, nie obejmuje
zarowno zakresu dawek typowych dla ochrony radiologicznej, jak i zakresu dawek wysokich

(kilogrejow).
2.2.3. Dozymetria TL w zakresie wysokodawkowym

Wigkszo$¢ stosowanych w praktyce detektorow TL wykazuje liniowa charakterystyke
do dawki 1 Gy. Dla dawek wyzszych charakterystyki ulegaja deformacjom i staja si¢ nad- lub
pod-liniowe i wreszcie dla dawek powyzej 1000 Gy nastgpuje nasycenie sygnatu (rys. 2.2.3.1).
W praktyce, przy rutynowych pomiarach wykonywanych w automatycznych czytnikach TL,
zakres jest dodatkowo ograniczony dynamika samego czytnika i do pomiarow dawek rzedu

1 Gy trzeba uzywac filtrow ostabiajacych strumien fotonow docierajacy do fotopowielacza.
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Rys. 2.2.3.1. Charakterystyki dawkowe czterech typéow TLD, wyrazone jako indeks liniowosci
f(D)=(sygnat TL)/(dawka), znormalizowany do dawki 1 Gy [Olko2006].

Podejmowane byly juz proby znalezienia materiatow termoluminescencyjnych
nadajacych si¢ do pomiaréw bardzo wysokich dawek. Probowano w tym celu wykorzysta¢ np.
kwarc [Vaijapurkar1998] lub takie zwiazki jak SiO,:Ce czy YPO,4:Ce [Barthe1993]. Materialy
te jednak, jesli nawet nadawaly si¢ do pomiarow w zakresie kilku lub kilkudziesieciu kGy, to
miaty czulo$¢ zbyt staba by modc je zastosowaé w zakresie grejow, nie moéwiac o dawkach
jeszcze nizszych. Badane byly tez pod tym katem detektory TL z Li,B4O; domieszkowane
réoznymi kombinacjami nastgpujacych pierwiastkéw: Cu, In, Mn, Ag, P [Proki¢2001]. Mimo
duzego zakresu mierzonych dawek (dla Li,B40,:Mn zakres ten wynosi 10~ — 10° Gy), materiaty
te nie weszly do powszechnego uzytku ze wzgledu na samoistny spadek sygnalu w czasie
(fading) dochodzacy do 5%/3 miesiace, silnie zalezny od wilgotno$ci otoczenia. Podejmowano
réwniez badania mozliwo$ci zastosowania LiF:Mg,Ti (TLD-100) do pomiaru dawek do 10 kGy
[Monteno-Garcia2006], jednak wynikéw nie mozna uznac za obiecujace. Nie bylo jednakze do
tej pory zadnych prob wykorzystywania do pomiaréw wysokich dawek detektorow
LiF:Mg,Cu,P, wykazujacych nasycenie sygnatu gléwnego piku dozymetrycznego dla dawek
okoto 1 kGy.
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2.3. Podstawy dozymetrii termoluminescencyjnej (TL)

Dozymetria termoluminescencyjna to gataz dozymetrii promieniowania jonizujacego
oparta na pomiarach detektorami TL. W tym podrozdziale opisane zostalo zjawisko
termoluminescencji i jego matematyczny opis za pomoca modelu Randalla — Wilkinsa.
Przedstawione zostaly tez typy detektorow TL, ich wazniejsze wilasnos$ci i metody analizy

zwigzane z detektorami TL.

2.3.1. Teoria zjawiska termoluminescencji

Termoluminescencja (inaczej termicznie stymulowana luminescencja) to zjawisko
wyswiecania (luminescencji) domieszkowanej substancji krystalicznej, poddanej wczes$niej
dzialaniu promieniowania jonizujacego lub $wiatla, po jej podgrzaniu [Hrynkiewicz2001]. Ze
wzgledu na czynnik wzbudzajacy jest rodzajem radioluminescencji [Wrzesinskal974], a ze
wzgledu na mechanizm wyswiecania jest fosforescencja przyspieszona podwyzszona
temperatura. Mozna ja zaobserwowac tylko raz, podczas pierwszego podgrzewania. Ponownie
mozna ten efekt zaobserwowaé dopiero po uprzednim napromienieniu krysztatu, czyli
dostarczeniu mu nowej porcji energii. Zjawisko to obserwuje si¢ gtdéwnie w dielektrykach, ale
roéwniez w materiatach organicznych [Mandowska2004].

Zjawisko termoluminescencji zostalo opisane po raz pierwszy przez Roberta Boyle’a
w 1663 r. Zaobserwowal on emisjg §wiatla z diamentu podgrzanego do temperatury ciata
ludzkiego [Boyle1663]. Dopiero ponad dwiescie lat pdzniej, w 1904 roku, nasza rodaczka,
Maria Sktodowska-Curie zaobserwowala i opisata termoluminescencjg¢ naturalnego fluorku
wapnia, poddanego ekspozycji na promieniowanie radu, co stanowi pierwsza wzmianke laczaca
zjawisko termoluminescencji z ekspozycja na promieniowanie jonizujace. W swojej rozprawie
doktorskiej napisata, ze naturalny fluorek wapnia (CaF;) $wieci przy podgrzewaniu
1 nat¢zenie $wiatla jest tym wigksze im dluzej substancja ta lezala obok zrdodla
radowego [Sktodowskal904]. Ale prawdziwy rozwdj termoluminescencji oraz praktycznych
zastosowan tego zjawiska w dozymetrii nastapil dopiero pod koniec pierwszej i w drugiej
polowie dwudziestego wieku. Wowczas tez powstala pierwsza teoria zjawiska
termoluminescencji [Randall1945a, Randall1945b].

Pasmowa teoria przewodnictwa cial statych [Encyklopedial972], opiera si¢ na
zatozeniu, ze w czasie powstawania ciala stalego poziomy energetyczne swobodnych atomow
rozszczepiaja sig, tworzac w ten sposob pasma blisko siebie lezacych poziomow. W rezultacie

widmo energetyczne krysztatu sktada si¢ z dozwolonych pasm energii o skonczonej szerokosci,
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podczas gdy dla izolowanych atoméw mamy do czynienia z dyskretnymi poziomami.
W idealnym krysztale wyrdznia si¢ dwa pasma dozwolone:

» pasmo walencyjne (pasmo podstawowe) - zakres energii jaka posiadaja elektrony
walencyjne zwiazane z jadrem atomu, pasmo to jest calkowicie zapetnione
elektronami,

» pasmo przewodnictwa - zakres energii jaka posiadaja elektrony walencyjne
uwolnione z atomu, bedace wowczas nosnikami swobodnymi w ciele statym,
pasmo to jest puste, ale jego zapelnienie jest dopuszczalne w Swietle praw
mechaniki kwantowe;j.

Dolna granica pasma przewodnictwa jest potozona powyzej goérnej granicy pasma
walencyjnego. Przerwa energetyczna pomigdzy tymi pasmami jest nazywana pasmem
zabronionym (wzbronionym) lub przerwa zabroniona (rys. 2.3.1.1). Umownie przyjeto zaliczaé
krysztaty o szerokosci przerwy energetycznej powyzej 3 eV do dielektrykdw, a o szerokosci tej
przerwy ponizej 3 eV do potprzewodnikow. W sytuacji gdy szeroko$¢ przerwy energetycznej
wynosi 0, czyli pasmo walencyjne naktada si¢ na pasmo przewodnictwa, krysztal nazywamy
metalem.

W idealnym krysztale dielektryka zjawisko termoluminescencji nie mogloby zaj$¢

z powodu szerokiej przerwy energetycznej. W rzeczywistosci jednak ze wzgledu na obecno$¢
szeregu defektow sieci, struktura dielektryka nie jest nigdy idealna. Defekty (zwane pufapkami)
wprowadzaja dodatkowe poziomy energetyczne do pasma zabronionego. Rodzaj i koncentracje
defektow w krysztale mozna kontrolowa¢ poprzez domieszki obcych jonow. W obszarze
przerwy energetycznej w miejscach wad sieci krystalicznej wystepuja lokalne poziomy
(putapki) elektronowe bliskie poziomowi pasma przewodnictwa oraz poziomy (putapki)
dziurowe bliskie pasmu walencyjnemu. Pulapki elektronowe wiaza elektrony, wyniesione przez
promieniowanie z pasma walencyjnego. Putapki dziurowe, bedace centrami rekombinacji, tacza
si¢ w trakcie podgrzewania z uwalnianymi z pulapek elektronami, ktére w trakcie tego procesu
oddaja energi¢ w postaci kwantéw $wiatta termoluminescencji.

Zjawisko termoluminescencji jest wigc procesem dwuetapowym, w ktorym ekspozycja

1 odczyt moga by¢ oddalone od siebie w czasie. Etapy te moze dzieli¢ dlugi okres czasu
dochodzacy czasem do setek tysigcy czy miliondw lat. Pierwszy etap nastgpuje w momencie
poddania materialu termoluminescencyjnego ekscytacji za pomoca promieniowania
jonizujacego lub Swiatta, ktéra wybija elektrony z pasma walencyjnego lub pasm glebszych,
czyli powoduje jonizacj¢ i przeniesienie ich do pasma przewodnictwa. Pewna czg$¢ tych
elektronow z pasma przewodnictwa moze przejs¢ do pulapek elektronowych, za$ dziury

pozostate po elektronach migrujac w pasmie walencyjnym przechodza czgsciowo do putapek
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dziurowych. W zaleznosci od roli jaka pelnia poszczegolne poziomy pulapkowe okreslamy je
mianem putapek aktywnych, putapek glebokich i tzw. centréw rekombinacji. Tak wigc na
zakonczenie pierwszego etapu zjawiska TL mamy pewna liczbg zapetnionych putapek
elektronowych i dziurowych, ktora jest w pewnym zakresie proporcjonalna do zaabsorbowanej
energii/dawki.

W drugim etapie procesu TL, w wyniku podgrzania, elektrony z pulapek zostaja
przeniesione do pasma przewodnictwa, z ktorego rekombinuja do centrow rekombinacji
zawierajacych zaputapkowane nosniki przeciwnego znaku (putapki/centra dziurowe). Elektrony
w procesie rekombinacji oddaja energi¢ w postaci kwantow $wiatla (rys. 2.3.1.1), dzigki czemu
substancja wraca do stanu podstawowego (réwnowagi). Do uwolnienia putapkowanych
nos$nikdw potrzebna jest energia co najmniej réwna réznicy miedzy poziomem putapki
apasmem przewodnictwa (gdy "aktywnymi nos$nikami" sa elektrony). DIla "typowych"
materiatow termoluminescencyjnych (uzywanych w dozymetrii TL) réznica tych poziomow
musi by¢ wigksza od energii promieniowania cieplnego w temperaturze pokojowej, a mniejsza

od energii promieniowania cieplnego w temperaturze kilkuset stopni.

. _________________________________________________________________________________|
FPasmeo przewadnictea

cehokods F"J’fE_IF'ki Lwvalnienie elektornu z
migracja elektrony  Slektronowe] putapki oy grZernanie)

- i
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\_, centrum luminescencii foton,  [EROMbinACs Z zahrenione
(putapka dzirowa) -_L emisjg swiatka
1

ctebokiagd ptapki
dziurovve

migracjs dziury

Pasmo walencyjne
. ________________________________________________________________________]

Rysunek 2.3.1.1. Pasmowy model struktury energetycznej dielektryka wraz z procesem jonizacji
i termicznego wzbudzenia luminescencji [Bos2007, Puchalska2008].

W materiatach TL mamy tez do czynienia z procesami konkurencyjnymi do procesu

rekombinacji, prowadzacymi do spadku wydajnosci zjawiska TL [McKinlay1981;
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Niewiadomskil991]. Do procesow tych zaliczamy np. rekombinacje elektronu z dziura bez
emisji $wiatla czy tez ponowne zwiazanie elektronu w pulapce elektronowej, duza liczba
elektronow uczestniczy w przebiegach dajacych w wyniku rozpraszanie pierwotnie pochlonigtej

energii w postaci energii cieplnej.

2.3.2. Model Randalla — Wilkinsa dla kinetyki pierwszego rzedu

Rozwazania dotyczace modelowania istoty zjawiska TL rozpoczety si¢ od konstrukcji
tzw. prostego modelu putapkowego (STM — simple trap model), w ktérym przyjeto
jednonosnikowy model kinetyki z jednym typem aktywnych putapek. Rozwazajac warunki
quasi-rownowagi Randall i Wilkins otrzymali analityczne rozwiazanie, ktore uzyskato nazwe
kinetyki pierwszego rzedu (first order kinetics).

W modelu tym zaklada si¢ istnienie jedynie dwu poziomoéw energetycznych w pasmie
zabronionym i1  zaniedbywalne  wtorne  putapkowanie  [Randalll945a;  1945b].
Prawdopodobienstwo na jednostke czasu przekazania ukladowi co najmniej energii E,,
przewyzszajacej energi¢ wiazania elektronow w pulapkach, w temperaturze bezwzglednej T

podlega rozktadowi Boltzmanna, a wyrazi¢ je mozna wzorem Arrheniusa [Bos2007]:

p=sxexp(-E, /kT) (2.3.2.1)

gdzie:
k — stata Boltzmanna, 1,381 x 102 [J/K] =8.,61 x 10~ [eV/K],

s — wspolczynnik czestotliwosciowy charakterystyczny dla rodzaju materialu w [s™'].
Czynnik ten jest powiazany z przekrojem czynnym putapki na wychwyt elektronu
z pasma przewodnictwa (typowe wartosci w zakresie 10'* - 10" [s™']).

E,— energia wiazania pulapki (energia aktywacji) w [eV],

T — temperatura bezwzgledna [K].

Aczkolwiek powrot do stanu rownowagi jest zawsze mozliwy, to dla niskich temperatur
stan ten jest metastabilny i bedzie istniat przez nieskonczenie dtugi okres czasu, okreslony przez
parametry E, i s. Tak wigc dla niskich temperatur prawdopodobienstwo powrotu do rownowagi
jest mate. Podnoszac odpowiednio temperatur¢ materialu mozna ten powrodt przyspieszyc.
Natgzenie sygnatu TL (Swiatla) emitowanego podczas takiej termicznie stymulowanej
luminescencji jest proporcjonalne do szybkosci rekombinacji elektronéw i dziur w centrach

rekombinacji:
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dn,
dt

I(f) =— [m>s™] (2.3.2.2)

gdzie znak ujemny oznacza spadek liczby dziur. Zaktada sig, ze kazda rekombinacja produkuje
foton $wiatla i ze wszystkie produkowane fotony sa rejestrowane. Szybkos$¢ rekombinacji jest
proporcjonalna do koncentracji wolnych elektronow w pasmie przewodnictwa n, i do

koncentracji dziur ny:

(2.3.2.3a)

gdzie stala A4, jest prawdopodobienstwem rekombinacji wyrazonym w jednostkach objgtosci na
jednostke czasu, z zatozenia niezaleznym od temperatury. Z kolei szybko$¢ zmiany koncentracji
pulapkowanych elektronow 7, jest rowna szybkos$ci termicznego ich wzbudzenia pomniejszone;j

o0 szybkos$¢ wtornego putapkowania:

d
C’;; ——n,p+n,(N—-n,)A (2.3.2.3b)

gdzie N jest koncentracja putapek elektronowych, a stala 4 jest prawdopodobienstwem
wtornego putapkowania, okreslonym w jednostkach objetosci na jednostke czasu [m’s™].
Podobnie szybkos¢ koncentracji swobodnych elektrondow jest rowna szybkosci ich termicznego
wzbudzenia w putapce elektronowej pomniejszonej o szybko§¢ wtérnego ich putapkowania

i szybkos¢ rekombinacji:

dn,
% =n,p—n,(N-n)A-n,n, A, (2.3.2.3¢)

Uktad rownan rozniczkowych 2.3.2.3a, 2.3.2.3b i 2.3.2.3c stanowi podstawe¢ wielu analiz
zjawiska TL, ale nie da si¢ go rozwiazac analitycznie bez przyjecia pewnych upraszczajacych
zatozen, nazwanych przez Chena i McKeevera przyblizeniami quasirbwnowagi, jako ze
wymagaja one, aby koncentracja wolnych elektronow w pasmie przewodnictwa byla quasi

stacjonarna [Chen1997]:

dn

dn,
< |—
dt

dt

dn,
dt

<\
dt

b

(2.3.2.4)
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Sputapkowane elektrony i dziury produkowane sa w parach podczas procesu jonizacji. Zasada
zachowania tadunku dyktuje wige, aby n, +n, =n,. Poniewaz n, <<n, to n, =n,. Po

zastosowaniu powyzszych zatozen z rownan tych wynika, ze:

Mﬁ:—fmdz—fme m3s"] (2.3.2.5)

Na podstawie réwnan 2.2.2.3 - 2.2.2.5 otrzymujemy:

ndArnep
N-n)A+n,A,

(2.3.2.6)

IQ)z(

Randall 1 Wilkins, zakladajac zaniedbywalne putapkowanie wtorne elektrondw

uwalnianych z putapek (n A >> (N -n, )A), sprowadzili rownanie 2.3.2.6 do rownania

[Randall1945a; Ranadall1945b]:

It)y=n,-p=n,(t)-s-exp(- E/kT) (2.3.2.7)

Réwnanie 2.3.2.7 opisuje transport tadunku w sieci krystalicznej jako proces o kinetyce
pierwszego rzedu. Dla stalej temperatury (7=const) prawdopodobienstwo p przekazania
uktadowi co najmniej energii £, przewyzszajacej energi¢ wiazania elektronow w putapkach, na
jednostke czasu, wyrazone réwnaniem (2.3.2.1) jest stale i natgzenie luminescencji po

scatkowaniu rownania (2.3.2.7) po n.(t) wyraza si¢ jako:

I(t)=n,(=0)-s- eXp(— ]f;j : exp(— - exp(— lf;"j . tj (2.3.2.8)

czyli:

1(t) =1, exp(—tp) (2.3.2.9)

gdzie [, jest natgzeniem poczatkowym dla czasu =0, wyrazonym wzorem:

I,=n,(t=0)-s- exp(— %} (2.3.2.10)

Tak wigc w stalej temperaturze rozpad jest eksponencjalna funkcja czasu.
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Jesli temperatura zmienia si¢ w czasie to p nie jest stale i rozwiazaniem réwnania

roézniczkowego (2.3.2.7) jest:

dn
I(H)=——=
() r

E 0 E ,
’ =n,(t=0)-s- exp(— F(t)} X exp{— s_[exp[— F(t')}”} (2.3.2.11)

0

gdzie n.(t=0) jest catkowita liczba strapowanych elektronow w czasie ¢=0. Natgzenie
luminescencji ma wigc wowczas ksztatty piku zwanego pikiem swiecenia pierwszego rzedu.

W pomiarach dozymetrycznych temperatura podnoszona jest zwykle liniowo w funkcji

czasu, T'(t)=T,+ f-t, ze stala szybkoscia grzania = dT’ [K's']. Wowczas natezenie
dt
swiatla luminescencji jest funkcja temperatury:
d T
I(T)=—l @)y .S exp(— ﬁj xexp|-— | exp(— ijdr (2.3.2.12)
p dt i) kT Bi kT

Wykres zmiany natg¢zenia Swiecenia luminescencyjnego w funkcji temperatury jest nazywany

termoluminescencyjna krzywa $wiecenia.

Rownanie (2.3.2.12) jest nazywane rownaniem Randalla-Wilkinsa dla kinetyki
pierwszego rzedu z liniowym profilem grzania [Randall1945a; Randall1945b]. Pik $wiecenia
ma charakterystyczny asymetryczny ksztatt, jest ‘szerszy’ od strony niskich temperatur.
Uzywajac aproksymacji Chena [Chen1984] mozna to rownanie zapisa¢ uzywajac parametrow
piku $wiecenia tatwych do eksperymentalnego wyznaczenia, takich jak /1, i T, czyli
odpowiednio natgzenie w maksimum piku i potozenie tego maksimum na osi temperatur

[Kitis1998]:

ET-T T? ET-T
I(H)=1 exp|l+— "M xexpl — o
O=lwe p(kT T,

J-(I—A)—Am} (2.3.2.13)
gdzie A=2kT/E, a A4,=2kT,/E. Ta posta¢ roéwnania jest wykorzystywana do celow

dopasowywania piku $wiecenia luminescencyjnego.

Roéwnanie Randalla-Wilkinsa zostato wyprowadzone dla modelu (2.3.2.3) zaktadajacego
istnieniec w materiale jednego rodzaju jednorodnie rozlozonych putapek elektronowych
1 centrow rekombinacji, czyli jednego piku termoluminescencyjnego. Jest ono relatywnie proste,

ale opisuje wyidealizowane zjawisko termoluminescencji, zakladajac brak wtornego
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pulapkowania. Mimo to ksztalt krzywej termoluminescencyjnej opisanej tym réwnaniem jest
zgodny z ksztaltem wigkszosci mierzonych, rzeczywistych pikow TL dla materiatow TL
stosowanych w praktyce [Bos1993; McKeever1985]. Powstato wiele innych modeli opisujacych
zjawisko TL. Nalezy do nich model przejs¢ zlokalizowanych (Localized Transitions - LT)
[Halperin1960; Land1969], =zakladajacy przestrzenna korelacje pomigdzy centrami
putapkowymi a rekombinacyjnymi. Material termoluminescencyjny jest rozwazany jako uktad
niezalezny z wewnegtrznym ruchem tadunkéw, ale bez przejscia elektronéw do pasma
przewodnictwa. Jak wykazano [Land1969; Chenl1976], nawet przy duzym udziale
pulapkowania wtornego, krzywa TL ma zawsze charakter kinetyki pierwszego rzedu i jest
dobrze przyblizana za pomoca réwnania Randalla-Wilkinsa. Pewnym rozszerzeniem tego
modelu jest stworzony przez Mandowskiego model przej$s¢ semi-zlokalizowanych (Semi-
Localized Transitions — STL) [Mandowski2005], w modelu tym tez czgsto otrzymuje sig
rozwigzania w postaci rownania Randalla-Wilkinsa [Mandowski2006]. Tak wigc rownanie
kinetyki pierwszego rodzaju nie tylko dobrze opisuje piki TL dla rzeczywistych materiatow TL,
ale tez jest teoretycznie dobrze uzasadnione.

W praktyce niewiele materialdéw termoluminescencyjnych charakteryzuje si¢ krzywa
$wiecenia z pojedynczym pikiem TL, krzywe rzeczywiste sktadaja si¢ z wielu pikow TL, czgsto
naktadajacych si¢ na siebie. Dla takich krzywych natezenie termoluminescencji jest suma tylu
wyrazen (2.3.2.13) ile pikow TL wystepuje w krzywej. Typowa krzywa §wiecenia dla detektora
MCP-N wraz z numerycznym rozktadem na poszczegolne piki sktadowe zostata przedstawiona

na rysunku 2.3.2.1.

LiF:Mg,Cu,P

Sygnal TL (j.u.)

T T T T T T T T
50 100 150 200 250

Temperatura (°C)

Rysunek 2.3.2.1. Doswiadczalna krzywa $wiecenia dla detektora LiF:Mg,Cu,P wraz z rozkladem na
indywidualne piki. Detektor naswietlony dawka 1,5 mGy od promieniowania gamma, odczytany w
warunkach liniowego grzania z szybkoscig 2°C/s [Bilski2002].
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2.3.3. Detektory termoluminescencyjne i ich wazniejsze whasnosci

Detektory termoluminescencyjne zostaty po raz pierwszy zastosowane w dozymetrii
promieniowania jonizujacego przez Farirngtona Danielsa z Uniwersytetu Wisconsin, USA,
podczas testow jadrowych w 1950 roku [Wikipedia]. Od tego czasu nastapit ogromny rozwoj
dozymetrii TL, zwiazany z takimi ich cechami jak mozliwe mate i bardzo male wymiary
(standard 4,5 x 0,9 mm, ale mozliwe nawet < 1 mm’, dzieki czemu nie zakldcaja pél
promieniowania), brak konieczno$ci zewngtrznego =zasilania, tym samym okablowania
(pasywnos¢ detekcji), odpornos¢ na wigkszo$¢ czynnikéw Srodowiskowych, w tym
i promieniowanie elektromagnetyczne (tylko bardzo wysoka temperatura jest czynnikiem
ograniczajacym), nieczuto$¢ na przeciazenia, szeroki zakres mierzonych dawek, jak tez
praktycznie nielimitowany czas pomiaru (lata).

Jak pokazano na fotografii 2.3.3.1, detektory TL moga mie¢ posta¢ proszku lub spiekow
ceramicznych o réznych rozmiarach. Najczesciej stosowane detektory TL sq wytwarzane na

bazie LiF, Al,O;, CaF,, CaSO, [McKeever1995].

Rysunek 2.3.3.1. Detektory termoluminescencyjne w roznych postaciach, opracowane i produkowane
w IFJ PAN.

2.3.3.1. Typy detektoréw TL

Wsréd detektorow TL najpowszechniej stosowanym materialem jest fluorek litu.
Istnieje kilka typoéw detektoréw na bazie tego zwiazku, przede wszystkim LiF:Mg,Ti (MTS)
i LiF:Mg,Cu,P (MCP) [Niewiadomskil991; Bilski2002, Horowitz1993, McKeever1995]. Ich
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zaleta jest wysoka czulo$¢, stabilne wlasnosci oraz zblizona do tkanki charakterystyka
energetyczna dla promieniowania fotonowego. Poza litem naturalnym (zawierajacym 92,5% 'Li
i 7,5% °Li) do produkcji detektoréw uzywa sie tez fluorku litu wzbogaconego lub zubozonego
w izotop °Li, otrzymujac w ten sposob dla kazdego typu trzy podtypy (np. dla MCP: MCP-N,
MCP-6 1 MCP-7). Stosowane, cho¢ znacznie rzadziej wlasnie ze wzgledu na brak
tkankorownowazno$ci, sa rowniez siarczany i fluorki wapnia domieszkowane Dy lub Tm oraz

tlenek glinu domieszkowany C.

e Detektory MTS

Standardem wsrdd detektorow na bazie fluorku litu jest detektor LiF:Mg,Ti, ktorego
wlasnosci TL zostaly odkryte w latach czterdziestych ubieglego stulecia. W latach 60-tych
ubieglego wieku, Tadeusz Niewiadomski z zespotem opracowal technologi¢ produkcji
detektorow LiF:Mg,Ti (12 ppm Ti, 200 ppm Mg) w postaci spiekanych tabletek o $rednicy
4,5 mm i grubosci od 0,4 do 0,9 mm. Stanowi on juz standard wsréd detektorow TL 1 jest
najlepiej poznanym detektorem TL stosowanym w dozymetrii promieniowania jonizujacego,
tak wigc wlasnosci innych detektorow TL porownuje si¢ z jego wtasnosciami. Detektory MTS-
N wykazuja liniowa zalezno$¢ sygnatu od dawki do ok. 1 Gy, a zanik sygnalu w czasie
w temperaturze pokojowej wynosi kilka procent rocznie [Niewiadomskil991]. Ze wzgledu na
tkankopodobno$¢ detektory te sa szeroko stosowane w dozymetrii indywidualnej

i sSrodowiskowe;.

e Detektory MTT

W 2003 roku, poprzez zmiany st¢zenia domieszek Mg i Ti opracowano w IFJ nowy typ
detektora na bazie LiF (LiF:Mg,Ti), nazwany MTT [Bilski2004]. Rozni si¢ on od detektora
MTS koncentracja domieszek, zawiera prawie trzykrotnie mniej magnezu i dziesigciokrotnie
wigcej tytanu niz standardowy detektor MTS. MTT-N wykazuje podwyzszona wydajnos¢ na
promieniowanie wysokojonizujace, ale jego czuto$¢ jest ok. 2,5 razy mniejsza niz detektorow

MTS, co utrudnia pomiary dawek nizszych niz 1 mGy [Bilski2004].

e Detektory MCP

Pod koniec lat siedemdziesiatych ubieglego stulecia zostal opracowany detektor
LiF:Mg,Cu,P [Nakajiamal978]. W roku 1985 Niewiadomski opracowat w IFJ wysokoczuty
detektor MCP-N, prawie trzydziestokrotnie czulszy od standardowego detektora MTS. Nowy
detektor wykazuje tez ponad trzykrotnie nizsze tlo wlasne, co pozwala na pomiar stukrotnie

nizszych dawek promieniowania. Zostalo wykazane eksperymentalnie, ze przy pomocy
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detektorow MCP mozna zmierzy¢ dawki juz na poziomie 200 nGy [Budzanowskil 996], co byto
dotychczas nieosiagalne dla innych typow dawkomierzy pasywnych. Jego odpowiedz na dawke
jest liniowa do kilku Gy [Bilski2007] i charakteryzuje si¢ tez stabym zanikiem sygnatu
w czasie. Do tej pory uwazano, ze wada tych detektoréw jest ich wysoka wrazliwo$¢ na
nieprawidlowa obrobkeg termiczna, albowiem podgrzanie tego detektora powyzej 270°C
prowadzi do utraty czuloéci o kilkadziesiat procent [McKeever1991, Moskovitch1999].
Samoistny zanik sygnatu w czasie w temperaturze pokojowej wynosi dla tego detektora ok. 5%

rocznie [Bilski2002].

2.3.3.2. Wlasnosci detektorow TL

Z punktu widzenia zastosowan dozymetrycznych detektorow TL wazne sa takie ich
wlasnosci jak czuto$¢ detektora, plaska charakterystyka energetyczna (tkankopodobnos$c),
szeroki zakres liniowej odpowiedzi detektora z dawka oraz mozliwie najmniejszy zanik sygnatu

TL w czasie (fading).
e (Czulo$¢ detektora

Czulos¢ detektora to scalkowane natgzenie sygnatu TL wyemitowanego przez detektor
na jednostke¢ pochtonigtej dawki. Czutos¢ detektora jest powiazana z charakterystyka aparatury
pomiarowej, np. fotopowielacza czy stosowanej filtracji sygnatu, predkosci grzania, czy tez

obrobki termicznej stosowanej w danym przypadku, czyli anilacji przed i poekspozycyjne;j.
e Liniowos¢ charakterystyki dawkowej

Dla wigkszosci detektorow TL odpowiedz w funkcji dawki jest liniowa do okoto kilku
Gy, kiedy to staje si¢ ona nadliniowa lub podliniowa az do wysycenia sygnatu detektora
[Bilski2007]. Odpowiedz TL w funkcji dawki mozna opisa¢ funkcja zwana indeksem
liniowosci:
S(D)/ D
S(D,)/ D,

f(D)= 2.3.3.2.1
gdzie S(D), S(D,) to wskazania detektorow odpowiednio dla dawki D i D;, przy czym dawka D,
jest dawka w zakresie liniowosci detektora. W obszarze dawek, gdzie f(D)=1I, wskazanie
detektora jest liniowe z dawka, tam gdzie f(D)>] mamy obszar nadliniowo$ci odpowiedzi,

a tam gdzie f{D)<1I obszar podliniowosci
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e Zanik sygnalu TL w czasie (fading)

Zanik sygnatu TL w czasie pomigdzy ekspozycja a odczytem, ktory powoduje
zmnigjszenie efektu wywotanego przez ekspozycje na promieniowanie jonizujace, nazywamy
fadingiem. Jest to cecha detektora wazna z punktu widzenia jego zastosowan do dtugotrwatych
pomiarow matych dawek, np. tla naturalnego. Przyczyna fadingu sa samoistne procesy
rekombinacji, zachodzace z wyzsza wydajnoScia przy rosnacej temperaturze oraz dzialanie

Swiatla.
e Tkankopodobno$é¢

Tkankopodobno$¢ na promieniowanie rentgenowskie i gamma jest okreslana przez

efektywna liczbe atomowa materiatu detektora, Z.¢, wyrazona wzorem [Furettal998]:

1/3,6
Z, = (Z” zf»ﬁj (23.3.2.2)
i=l1

gdzie u; oznacza udziat i-tego pierwiastka o liczbie atomowej Z; w materiale detektora. Materiat
detektora jest uznawany za tkankopodobny, jesli Z, jest zblizone do Z, tkanki, wynoszacego

7,42.
e  Wzgledna wydajnosé TL

Wzgledna wydajnosé termoluminescencji to stosunek sygnatu detektora TL dla danego
promieniowania (S) na jednostke dawki (D), do sygnatu tego detektora dla promieniowania

referencyjnego (S,) na jednostkg dawki (D,):

_§/D
"=, b,

(2.3.3.2.3)
Promieniowaniem referencyjnym jest zwykle promieniowanie gamma zrodet '*’Cs lub “Co.
e Tlo wlasne

Tto wlasne to sygnat detektora nienaswietlonego, wyrazony w jednostkach dawki. Dla

wygrzanych detektorow MCP-N, odczytywanych w czytniku termoluminescencyjnym RA-94,

wynosi ono przeci¢tnie kilkaset nGy.
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2.3.3.3. Wzgledna wydajnos¢ detektorow TL na cigzkie czastki naladowane

Wzgledna wydajnos¢ detektorow TL na cigzkie czastki natadowane (Heavy Charge
Particles — HCP) jest przedmiotem intensywnych badan od kilkudziesigciu lat. Zauwazono, ze
wydajno$¢ detektora MTS na og6t spada ze wzrostem LET, silnie zalezy od ggstosci jonizacji
jak tez od rodzaju i energii czastek. Horowitz stwierdzit, ze wartosci tej wydajnosci otrzymane
przez rozne grupy badawcze znacznie si¢ roznig [Horowitz2006] i konieczna jest odpowiednia
interpretacja tych wynikow, uwzgledniajaca rézne procedury pomiarowe, techniki wygrzewania
detektorow, itp., aby te réznice zmniejszy¢. Prowadzono takze obliczenia tej wydajnosci
opierajac si¢ na modelu mikrodozymetrycznym, analizujacym mikroskopowy rozktad depozycji
energii w detektorach (rys. 2.3.3.3.1; [Olko2002]). Powstato tez szereg modeli opartych na
teorii radialnego rozktadu dawki wokot toru czastki, ktore staraty sig opisywaé odpowiedz

detektorow TL (np. [Waligorskil980]).

© LF:Mg,TI (MTSN)

Z=1 (Jahnert, 1971)
Z=1 {Vezzu , 1908}
7=86 (Bilski, 2002)
Z=2 (Bartlet and Edwards, 1977)
Z=2 {Schoener et 3., 1999

Relative TL efficiency, n
=
I

o4 & & o

10 T
LET [keV um™)

Rysunek 2.3.3.3.1. Wzgledna wydajnos¢ TL detektora MTS-N dla monoenergetycznych jondw,
obliczona przy uzyciu modelu mikrodozymetrycznego i poréwnana z danymi eksperymentalnymi
[O1ko2004].

Rysunek 2.3.3.3.2 przedstawia wyniki pomiaréw wydajnosci detektorow MTS-7, MTT-
7 i MCP-7 w funkcji LET promieniowania dla eksperymentow z serii ICCHIBAN
(InterComparison of Dosimetric Instruments for Cosmic Radiation with Heavy Ion Beams At
the National Institute for Radiological Science in Chiba), ktore zostaly przeprowadzone
w latach 2002-2004 [Bilski2006]. W dozymetrii promieniowania mieszanego poprawne
wyznaczenie dawki pochlonigtej na podstawie sygnatu detektora jest zadaniem trudnym.
W polach o silnej komponencie z niskim LET oraz w polach monoenergetycznych jonéw o
niskim LET, mozna osiagna¢ zgodno$¢ dawek obliczonych z rzeczywistymi na poziomie kilku

procent [McKeever2006].
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Rysunek 2.3.3.3.2. Zalezno$¢ wzglednej wydajnosci TL od LET promieniowania dla detektorow MTS,
MTT oraz MCP. Punkty przedstawiaja dane pomiarowe z eksperymentoéw ICCHIBAN z lat 2002-2004
[Bilski2006].

2.3.3.4. Metody analizy krzywej Swiecenia

Krzywa $wiecenia bgdaca wynikiem odczytu detektora TL moze by¢ analizowana na
kilka sposobow [Attix1986; Chen1997; McKeever1995]. Ponizej omdwiono strukture krzywych
swiecenia dla detektoréw MTS i MCP oraz przedstawiono krotko podstawowe metody analizy

stosowane w pracy.
e Struktura krzywej §wiecenia

Na rysunkach 2.3.3.4.1, 2.3.3.4.2 i 2.3.3.4.3 przedstawiono krzywe s$wiecenia dla
detektorow MTS i MCP z rozkladem na pojedyncze piki sktadowe. Generalnie krzywa

swiecenia sktada si¢ z trzech obszarow, obszaru pikéw niskotemperaturowych (ktére sa
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skutecznie usuwane dzigki poekspozycyjnemu wygrzewaniu detektoréw (zwyczajowo
w temperaturze 100-120°C), obszar pikow glowny, uzywanych do pomiaré6w dozymetrycznych
(pik 5 dla MTS i pik 4 dla MCP), oraz obszar pikow wysokotemperaturowych (piki 6, 7 i 8
widoczne na rys. 2.3.3.4.2).

500 . ; . ; . ; . ; . ;
krzywa $wiecenia TL
400 -
3 - °
92 300 ‘ 1
o :
-
©
2 200 Y .
100 5 " 3 _
0 —_— e
40 80 120 160 200 240

Temperatura [°C]
Rysunek 2.3.3.4.1. Do$wiadczalna krzywa §wiecenia dla detektora LiF:Mg,Ti wraz z rozktadem na
indywidualne piki. Detektor naswietlony dawka 10 mGy od promieniowania gamma (“°Co) i odczytany
w warunkach liniowego grzania z szybkoscig 6°C/s [Puchalska2008].
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Rysunek 2.3.3.4.2. Doswiadczalna krzywa $wiecenia dla detektora LiF:Mg,Ti wraz z rozkltadem na
indywidualne piki. Detektor naswietlony jonami zelaza w eksperymencie ICCHIBAN [Puchalska2008a].
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Rysunek 2.3.3.4.3. Doswiadczalna krzywa $wiecenia dla detektora LiF:Mg,Cu,P wraz z rozkltadem na
indywidualne piki. Detektor naswietlony dawka 1,5 mGy od promieniowania gamma, odczytany
w warunkach liniowego grzania z szybkoscia 2°C/s [Bilski2002].

e Calkowanie krzywej §wiecenia

Jedna z prostszych metod analizy krzywych $wiecenia uzywana w pracy to catkowanie
sygnalu TL w ustalonych granicach temperaturowych, odpowiadajacych potozeniu pikow
dozymetrycznych (glownych), takich jak piki 4, 5 i Sa, oczywiscie w przyblizeniu, albowiem
utrudniaja to zadanie piki wysokotemperaturowe, ktore nakladaja si¢ na obszar pikow
glownych. Niestabilne temperaturowo piki niskotemperaturowe, tez stwarzajace problemy,
albowiem nie jest tatwo je oddzieli¢ od obszaru pikow gtownych, sa usuwane z krzywej
$wiecenia poprzez wygrzewanie (anilacj¢) poekspozycyjne, przez 10-30 minut w temperaturach

100-120°C.

e Dekonwolucja krzywej §wiecenia

Poniewaz krzywa $wiecenia jest zazwyczaj krzywa ztozona, bedaca suma od kilku do
kilkunastu pojedynczych pikéw, wigc naturalng metoda jej analizy jest tzw. dekonwolucja.
Dekonwolucja polega na rozkladzie krzywej $wiecenia na poszczegdlne piki sktadowe,
opisywane takimi parametrami jak amplituda piku, 7, potozenie maksimum piku, 7., pole
powierzchni pod pikiem, 27, jak rowniez energia wiazania danego rodzaju putapki elektronowe;j
odpowiedzialnej za dany pik, E, (energia aktywacji).

Krzywe $wiecenia przedstawione na rysunkach 2.3.3.4.1, 2.3.3.4.2 i 2.3.3.4.3, wraz

z ich rozktadem na pojedyncze piki skladowe sa zgodne z terminologia zaproponowang przez
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Horowitza [Horowitz1995]. Poniewaz zwykle poszczegolne piki sktadowe krzywej $wiecenia
naktadaja si¢ na siebie w znaczacym stopniu, wigc dekonwolucja nie jest jednoznacznym
procesem analizy krzywej. W wyniku dekonwolucji danej krzywej $swiecenia mozemy dosta¢
rozne liczby i parametry pojedynczych pikow sktadowych, jesli bowiem potozenie i liczba
pikéw nie jest a priori znane, to nawet bardzo dobre dopasowanie pikow do krzywej $wiecenia
niekoniecznie musi oznacza¢ jej poprawna dekonwolucje.

Do dekonwolucji krzywych $wiecenia stosuje si¢ wiele programow [Bos1993;
Bos1994], z ktorych najczesciej uzywane to powstalty w CIEMAT program GCA (Glow Curve
Analysis) [Delgado2001], czy komercyjny program PeakFit® [SYSTAT]. Dekonwolucje
krzywych $wiecenia dla detektorow MCP-N przeprowadzili: Bilski 1 Puchalska
[Bilski(Obryk)2007; Bilski,Obryk2008] stosujac program GlowFit [Puchalska2006] oraz Kitis
[Kitis,Obryk2009] przy uzyciu programu MINUIT z biblioteki cernowskiej [MINUIT].

2.3.3.5. Pomiar dawek neutronowych metoda TL

Do produkcji detektoréw na bazie fluorku litu poza litem naturalnym (92,5% Li-7
1 7,5% Li-6) uzywa si¢ fluorku wzbogaconego, jak tez i zubozonego w izotop Li-6. Detektory
z Li-6 maja wysoki przekroj czynny na wychwyt neutronéw termicznych poprzez reakcje
SLi(n,0)’H, podczas gdy detektory z Li-7 sa praktycznie nieczule na neutrony w tym zakresie
energii (rys. 2.3.3.5.1). Réznica w wysokosci piku glownego (lub pola powierzchni) krzywych
swiecenia dla detektorow z Li-7 i Li-6 umieszczonych w tym samym punkcie pomiarowym
(metoda par), wynikajaca z rdznicy przekrojow czynnych Li-7 i Li-6 na wychwyt neutronow
termicznych, pozwala na obliczenie wktadu od neutronéw termicznych do catkowitego sygnatu
detektora TL w danym punkcie pomiarowym (zilustrowano to na rys. 2.3.3.5.2, wykorzystujac
pomiary wilasne autorki). Kalibrujac te rdéznice odpowiedzi detektorow z Li-7 i1 Li-6
w jednostkach dozymetrycznych mozna w pewnych warunkach okresli¢c wartos¢ dawki od

neutrondéw [Cameron1968].

104 —

a (b)
/

Rys. 2.3.3.5.1. Przekrdj czynny na wychwyt neutronéw dla izotopéw °Li oraz 'Li [Plotter2.0]
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Rys. 2.3.3.5.2. Krzywe $wiecenia dla detektorow MCP-7 i MCP-6 umieszczonych w tej samej probce
podczas eksperymentu na reaktorze TRIGA Mark IT w JSI w Lublanie. Probka naswietlona strumieniem
neutronéw termicznych 3x10''n/cm” i odczytana z szybkoscia grzania 2°C/s.

2.3.3.6. Zalezno$¢ odpowiedzi detektoréow MTS i MCP od dawki promieniowania

W pomiarze dawki metoda TL wykorzystuje si¢ zaleznos¢ (najczesciej w pewnym

obszarze liniowa) migdzy dawka pochtonigta D i mierzonym sygnatem TL:

D=NI, (2.3.3.6.1)
gdzie [ — sygnat TL, N —stata/wspotczynnik kalibracyjny.

W wigkszosci przypadkow jako sygnat termoluminescencji [ wykorzystuje sig
scatkowana, w wybranym zakresie temperatur, krzywa TL. Zaleznos$¢ ta moze by¢ stosowana
tylko w ograniczonym zakresie dawek, rodzajow i energii promieniowania. W rzeczywistosci,
w celu okreslenia dawki pochlonigtej, konieczne jest zastosowanie wielu wspdtczynnikow
korekcyjnych, ktore biora pod uwage m.in. nieliniowo$¢ charakterystyki dawkowej, poprawke
na energig i spadek sygnalu w czasie (fading).

Jak wspomniano rozdziale 2.3.3.2 zakres liniowo$ci charakterystyki dawkowej
detektora jest wazna jego cecha z punktu widzenia zastosowan dozymetrycznych. Na rysunku
2.3.3.6.1 przedstawiono charakterystyke dawkowa detektorow LiF:Mg,Cu,P dla gtownego piku
dozymetrycznego (wystepujacego w temperaturze ok. 200°C). Odpowiedz detektora MCP-N na
promieniowanie gamma ze zrédla *’Cs nasyca si¢ eksponencjalnie z dawka przy okoto

1000 Gy.
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Rys. 2.3.3.6.1. Charakterystyka dawkowa detektorow LiF:Mg,Cu,P zmierzona dla gldwnego piku
dozymetrycznego (wystgpujacego w temperaturze ok. 200°C).

Rysunki 2.3.3.6.2 i 2.3.3.6.3 przedstawiaja charakterystyki dawkowe detektorow:
odpowiednio LiF:Mg,T i1 LiF:Mg,Cu,P, wyrazone jako indeks liniowosci f(D)=(sygnat
TL)/(dawka), znormalizowany do dawki 1 Gy [Obryk&Bilski2007]. Odpowiedz detektoréw
MTS na dawke jest liniowa w zakresie od mGy do kilku Gy, a w zakresie od kilku Gy do ok.
1 kGy detektory te wykazuja nadliniowo$¢ odpowiedzi, po czym sygnal ulega wysyceniu.
Natomiast obszar liniowej odpowiedzi detektorow MCP rozciaga si¢ od utamkow mikrogreja do
kilku Gy, a w zakresie od kilku Gy do okoto 1 kGy odpowiedz tych detektorow na dawke jest

podliniowa, po czy nastepuje wysycenie sygnatu.
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Rys. 2.3.3.6.2. Charakterystyka dawkowa detektorow LiF:Mg,Ti, wyrazona jako indeks liniowoS$ci
f(D)=(sygnat TL)/(dawka), znormalizowany do dawki 1 Gy [Obryk&Bilski2007].
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Rys. 2.3.3.6.3. Charakterystyka dawkowa detektorow LiF:Mg,Cu,P, wyrazona jako indeks liniowosci
f(D)=(sygnat TL)/(dawka), znormalizowany do dawki 1 Gy [Obryk&Bilski2007].

Na rysunku 2.3.3.6.4 przedstawiono schemat zakresu pomiaru dawek za pomoca obu
rodzajow detektorow. W obszarze zakreskowanym pomiar dawek tymi detektorami jest
mozliwy przy uwzglednieniu korekty nadliniowo$ci detektorow LiF:Mg,Ti i podliniowosci
detektorow LiF:Mg,Cu,P. W obszarze dawek powyzej 1kGy, gdzie nastgpuje faktyczne

nasycenie sygnatu, pomiar dawki na podstawie piku dozymetrycznego nie jest mozliwy.

?
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Rys. 2.3.3.6.4. Schemat przedstawiajacy zakresy pomiaru dawek za pomoca detektorow LiF:Mg,Ti
(niebieska linia) 1 LiF:Mg,Cu,P (czerwona linia). Obszary zakreskowane to zakresy dawek gdzie pomiar
tradycyjnymi metodami jest mozliwy przy uwzglednieniu korekty nadliniowos$ci detektorow LiF:Mg,Ti
i podliniowosci detektorow LiF:Mg,Cu,P.
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3. Material i metoda

W rozdziale tym scharakteryzowane zostaty typy detektorow wykorzystywane w pracy
oraz omowione techniki przygotowywania detektorow do ekspozycji i ich odczytu stosowane

podczas badan. Omowione zostaty rowniez eksperymenty przeprowadzone dla celow realizacji

pracy.

3.1. Przygotowanie detektorow termoluminescencyjnych

Celem realizacji pracy przygotowanych zostato kilka tysigcy roznego typu detektorow
termoluminescencyjnych, wykonanych technika spiekania na bazie fluorku litu: "'LiF:Mg,Cu,P
(MCP-N), "LiF:Mg,Cu,P (MCP-7), "™LiF:Mg,Ti (MTS-N), 'LiF:Mg,Ti (MTS-7), jak réwniez
pewna liczba °LiF:Mg,Cu,P (MCP-6), °LiF:Mg,Ti (MTS-6), przy czym produkcje detektorow
MCP-N powtoérzono, ze wzgledu na wyczerpanie w trakcie pracy zasobow z pierwszej
produkcji, liczacej okoto 1500 detektoréw. Tak wigc czgs¢ eksperymentéw zostata wykonana
z zastosowaniem detektorow MCP-N z produkcji 1 (P1), jeden eksperyment z udziatem
detektoréow pochodzacych z obu produkcji w kazdej probce, a nastepne eksperymenty byly juz
kontynuowane z zastosowaniem detektoréw =z produkcji 2 (P2). Detektory zostaly
wyprodukowane w Zakladzie Fizyki Radiacyjnej i Dozymetrii IFJ przy wspoétudziale autorki
pracy. Zastosowano detektory o typowych wymiarach: $rednicy 4,5 mm oraz grubosci 0.9 mm.
Autorka poddata detektory obustronnemu polerowaniu rgcznemu i opisala je rysikiem
grafitowym. Nastgpnie wszystkie detektory zostaly poddane typowej procedurze wstepne;j,
dwufazowej obrobki termicznej, zwanej anilacja wstgpna, dostosowanej do rodzaju detektora
(MCP - 260°C/10min.+240°C/10min., MTS - 400°C/1h+100°C/2h). Kazdorazowo, po
poszczegdlnych ekspozycjach a przed odczytem detektoréw, stosowano tez anilacje
poekspozycyjna (100°C/10min.), majaca na celu opréznienie pulapek tworzacych piki

niskotemperaturowe, czyli eliminacjg tych pikow z uzyskiwanych krzywych swiecenia.

3.2. Technika odczytu

Odczyty przeprowadzono przy uzyciu laboratoryjnego czytnika
termoluminescencyjnego RA’94 (Microlab) z fotopowielaczem bialkalicznym 1 filtrem
fioletowym (BG-12). Czytnik laboratoryjny umozliwia odczyt pojedynczego detektora,
umieszczonego w specjalnym tozu ruchomej szuflady czytnika, grzanego oporowo z zadanym
profilem i predkos$cia narastania temperatury.

Do celow projektu zmodyfikowano czytnik RA’94 tak, aby umozliwi¢ wygrzewanie

detektorow powyzej 400°C, czyli powyzej standardowego zakresu temperaturowego jego pracy.
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Przystosowano loze mieszczace detektor podczas procesu grzania tak, aby pozwalato stosowaé
temperatury do 600°C, jak rowniez wymieniono element grzejny czytnika i termoparg,
umozliwiajaca ciagly pomiar temperatury podczas grzania. Konieczne bylo tez dostosowanie
oprogramowania sterujacego czytnikiem do poszerzonego =zakresu temperatur grzania,
dokonano takiego upgradu.

W ramach projektu prowadzano na$wietlania w zakresie dawek wysokich i1 bardzo
wysokich (az do 1 MGy), stad uwalniany w procesie odczytu detektorow sygnat (w postaci
fotonow $wiatla) byl bardzo intensywny. Aby wigc umozliwi¢ prawidlowa pracg
fotopowielacza czytnika TL, wykonany zostat filtr mechaniczny, w postaci metalowej przestony
z mikroskopijnym otworem, ktéry umieszczany nad detektorem podczas odczytow umozliwiat
ograniczenie sygnatu docierajacego do fotopowielacza do 0,0079% emitowanego strumienia,

pozwalajac tym samym na niezaktdcona prace fotopowielacza.

3.3. Opis przeprowadzonych eksperymentéow

Celem wyznaczenia charakterystyki dawkowej detektorow LiF:Mg,Cu,P dla dawek do
ok. 1 MGy przeprowadzono dziesi¢¢ eksperymentdw, zardwno w monoenergetycznych polach
promieniowania réznego typu, jak i w polach mieszanych, w szczegdlnosci w mieszanych
polach wysokoenergetycznych. W tym podrozdziale zostaly omoéwione eksperymenty

przeprowadzone dla celow tej pracy.

3.3.1. CO/IFJ PAN, Krakow i KAERI, Korea Pd.

Pierwszy eksperyment przeprowadzono w CO/IFJ] PAN w Krakowie i w KAERI
w Korei Pid., naswietlajac detektory promieniowaniem gamma ze zrodta “°Co (KAERI, zakres
10-10000 Gy; CO/IFJ PAN, zakres 1-10 Gy). Naswietlono detektory LiF:Mg,Cu,P oraz
LiF:Mg,Ti (zarowno MTS, jak i1iMTT). Ekspozycje w Krakowie (CO i IFJ PAN)
przeprowadzono za pomoca zrédia terapeutycznego “°Co na stanowisku do radioterapii
Theratron 780, a w Korei za pomoca wysokiej mocy panoramicznego irradiatora “°Co z tzw.
mokrym przechowywaniem zrddta (wet source storage irradiator, rys.3.3.1.1).

W napromieniaczach z systemem mokrego przechowywania zrodla, radioaktywne
zrodlo zamknigte przechowywane w wodzie, jest automatycznie wznoszone za pomoca
przenosnika do pomieszczenia, gdzie nastgpuje naswietlanie probek w powietrzu, a nastgpnie
zrodto jest obnizane z powrotem do basenu. W tego typu irradiatorach grube mury z betonu lub
stali zapewniaja ochrong pracownikow w czasie gdy zrodla znajduja si¢ poza basenem.

Niepewnosci pomiaru dawek dla tej instalacji wynosza ok. 5%.
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Rys. 3.3.1.1. Stanowisko eksperymentalne w KAERI z wysokiej mocy iradiatorem “Co (zrodio
przechowywane w basenie wodnym) [KAERI].

3.3.2. CEA-Saclay, Francja

Nastepny eksperyment przeprowadzono w CEA-Saclay, naswietlajac detektory
promieniowaniem gamma ze zrodla “Co, produkcji francuskiej firmy CIS-bio. Naswietlono
okoto 150 detektorow LiF:Mg,Cu,P w zakresie dawek 750 Gy ~ 38,6 kGy. Dozymetria tych
naswietlan zastata wykonana przez Ewangeli¢ Dimovasili z CERN-u (informacja wtasna), dla
wyzszych dawek zostal wykonany pomiar referencyjny za pomoca detektorow alaninowych.

Niepewnos¢ wyznaczenia dawki wynosita 3-5%.

3.3.3. JINR, Dubna, Rosja

Ponad 100 detektorow réznych typéow (““LiF:Mg,Cu,P (MCP-N), "LiF:Mg,Ti (MTS-
N), 'LiF:Mg,Ti (MTS-7), "LiF:Mg,Cu,P (MCP-7)) zostato naswietlonych w JINR w Dubnej
w polu neutronéw termicznych o strumieniach w zakresie 1x10*-1x10° neutrondéw/(cm’.s).
Czasy ekspozycji nie pozwolity na uzyskanie dawek wyzszych od kilku grejow. Eksperyment
ten pozwolit na przetestowanie mozliwosci detekcji neutronéw termicznych i epitermicznych za
pomoca metod TL, aczkolwiek uzyskane dawki byly zbyt mate, aby przetestowa¢ zachowanie
tych detektorow przy wysokich dawkach neutronéw termicznych i da¢ przyczynek do

opracowywanej metody pomiaru (wyniki te nie zostaly opublikowane).
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3.3.4. KAERI, Korea Pd.

Poniewaz w czasie eksperymentu w Saclay nie udalo si¢ uzyska¢ dawek
przekraczajacych 38,6 kGy, dla ktorych spodziewano si¢ dalszych jakosciowych zmian
w krzywej $wiecenia detektorow MCP, powtorzone zostaly naswietlania promieniowaniem
gamma ze zrodta kobaltowego w KAERI, Korea Pd (instalacja zostata omowiona w rozdziale
3.3.1). Byly to naswietlania obejmujace duzo szerszy zakres dawek, z ggstszym jego pokryciem.
W sumie okoto 500 detektorow kilku typow (““LiF:Mg,Cu,P (MCP-N), "LiF:Mg,Cu,P (MCP-7)
oraz 'LiF:Mg,Ti (MTS-7)) zostato naswietlonych dawkami od 0,5 kGy do 500 kGy (0,5 kGy;
1 kGy; 5 kGy; 10 kGy; 20 kGy; 50 Gy; 100 kGy; 200 kGy; 500 kGy). Niepewnosci pomiaru

dawek nie przekraczaty 5%.

3.3.5. TSL, Uppsala, Szwecja

100 detektorow roznych typow ("“LiF:Mg,Cu,P (MCP-N), ™LiF:MgTi (MTS-N),
"LiF:Mg,Ti (MTS-7), °LiF:Mg,Cu,P (MCP-7)) zostalo naswietlonych w TSL (The Svedberg
Laboratory) w Uppsali (rys. 3.3.5.1) wiazka neutronéow o energii 180 MeV i strumieniu (w
piku) 8,8x10*neutronéw/(m?.s). Na rysunku 3.3.5.1 uwidoczniono probke TLD w czasie

naswietlan na stanowisku eksperymentalnym w TSL w Uppsali.

TLD

Rys. 3.3.5.1. Stanowisko eksperymentalne w Uppsali na wigzce neutronowej o energii 180 MeV.
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3.3.6. IChTJ, Warszawa

Ekspozycje wysokodawkowe z wykorzystaniem akceleratora elektronow shuzacego do
sterylizacji przeprowadzone zostaly w Instytucie Chemii i Techniki Jadrowej w Warszawie.
Fantom z probkami oraz kalorymetr polistyrenowy umieszczano w aluminiowym pojemniku
ustawionym na transporterze i przesuwano pod wiazka elektronow. Energia wiazki wynosita
10 MeV, elektrony byly emitowane w impulsach 5 us z czgstotliwoscia 300 Hz, a wiazka
elektronow przemiatata transporter z probkami z czestotliwos$cia 5 Hz [Peimel-Stuglik2008].
Szybko$¢ transportera, dobierana stosownie do wymaganej dawki, byla skorelowana na
zasadzie sprze¢zenia zwrotnego z pradem wiazki. Zakres uzyskanych dawek wynosit od 5 kGy
do 1000 kGy (4,96; 9,66; 19,31; 46,48; 75,18; 94,00; 144; 198,4; 293,7; 401,6; 504,5; 1006,4).
Dawki podawano w sposob frakcjonalny, ze wzgledu na ich duze wartosci eksperyment trwat
kilka miesigcy. Zdjecie probek z detektorami przygotowanymi do naswietlan przedstawia
rysunek 3.3.6.1.

Dozymetria byla prowadzona przy uzyciu standardowych kalorymetrow
polistyrenowych (LPDT). Wszystkie kalorymetry byty kalibrowane przy pomocy dawkomierzy
EPR-alaninowych z National Physical Laboratory (Teddington, UK). W przypadku probki
o najwyzszej postulowanej dawce (1 MGy) korzystano takze z rutynowych dawkomierzy
grafitowych uzywanych w Stacji Sterylizacji. Dla tej probki doktadno$¢ okreslenia dawki
wynosita 3,8%, na co skladaly si¢ standardowa niepewnos$¢ kalibracji kalorymetru (3,5%),
niepewno$¢ zwiazana z chwilowymi zmianami pradu wiazki (1,0%), niepewno$¢ zwiazana
z chwilowymi zmianami szybko$ci transportera (0,1%) oraz niepewno$¢ wynikajaca z rdznic
w potozeniu probki i termistora kalorymetru w stosunku do okna akceleratora (1,0%). Dla
wszystkich pozostatych probek standardowa niepewno$¢ okreSlenia dawki byta mniejsza
i wynosita 3,0%, albowiem niepewnos$¢ kalibracji kalorymetru przy tych dawkach wynosita

jedynie 2,6%.

Rys. 3.3.6.1. Probki z detektorami TL przygotowane do naswietlan na akceleratorze elektronéw w IChTJ.
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3.3.7. Maier-Leibnitz Laboratory, Garching, Niemcy

Detektory LiF:Mg,Cu,P poddano naswietlaniom protonami o energii 25 MeV w Maier-
Leibnitz Laboratory w Garching, Niemcy (rys. 3.3.7.1). Detektory TL tworzyly dwuwymiarowa
matrycg ustawiona prostopadle do wiazki (w kilku jej przekrojach) (rys. 3.3.7.2).
W eksperymencie tym naswietlono 100 detektorow dwu typéw: "“LiF:Mg,Cu,P (MCP-N)
i ™LiF:Mg,Ti (MTS-N). Do dozymetrii zostaly uzyte detektory diamentowe, ktore tez w tym

samym eksperymencie byly uzywane do mapowania profilu wiazki.

Rys. 3.3.7.1. Model 3D ustawienia eksperymentu na wiazce protonowej o energii 25 MeV w Garching.

Rys. 3.3.7.2. Zdjecie jednej z probek z detektorami TL, przygotowanej na potrzeby eksperymentu na

wiazce protonowej w Garching.
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3.3.8. PS, CERN, Szwajcaria

Kolejng ekspozycja wysokodawkowa bytly naswietlania na synchrotronie protonowym
(PS) w CERN-ie. Celem badania uszkodzen radiacyjnych detektorow potprzewodnikowych
i elektroniki na potrzeby LHC dziataja w CERN-ie od 1998 roku trzy glowne urzadzenia do
naswietlania w Przestrzeni Eksperymentalnej Hali Wschodniej (East Hall Experimental Area)
Synchrotronu Protonowego (PS), rysunek 3.3.8.1 [Glaser1999, Glaser2000].

Aparatura o nazwie IRRADI1, ulokowana na linii T7 wiazki, pozwala na eksperymenty
irradiacyjne przy uzyciu pierwotnej wiazki protonowej o energii ok. 23 GeV, czyli 24 GeV/c'.
Znajdujace si¢ na tej samej linii urzadzenie IRRAD6 pozwala natomiast prowadzi¢ naswietlania
w mieszanym polu wysokoenergetycznym ztozonym z neutrondéw, czastek natadowanych
i promieniowania gamma. Natomiast urzadzenie IRRAD2, ulokowane na koncu linii T8 wiazki,
pozwala na eksperymenty w mieszanym $rodowisku neutronowo-gammowym, produkowanym

we wnece znajdujacej si¢ przed stoperem wiazki.

=d

Barysitk Irrad 2,

Barrack Irrad 1 TEITRON (B AN A
10l _meters & Irrad 1b NELUTRON IIIEIII'{;E!-!-'LH M AREA

CERN-PS East Hall

Rys. 3.3.8.1. Urzadzenia do naswietlan eksperymentalnych za pomoca wiazki z Synchrotronu

Protonowego (PS), znajdujace si¢ w Hali Wschodniej w CERN [Glaser1999].

' Stopien akceleracji czastek naladowanych jest czgsto wyrazany tez za pomoca ich pedu. Poniewaz E
jest energia kinetyczna [MeV] czastki o masie spoczynkowej M [MeV] i pedzie P [MeV/c], wigc
E = \(P*+M?) — M. W przypadku protonéw M = 938 MeV [Sullivan1992].
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3.3.8a. PS-IRRAD1

W linii T7 pierwotna wiazka protonowa Synchrotronu Protonowego (PS) o energii
24 GeV/c jest kierowana do obszaru naswietlan, gdzie znajduje si¢ zdalnie sterowany
transporter urzadzenia zwanego IRRAD1 (rys.3.3.8.1). Do tego obszaru protony sa dostarczane
cyklicznie (cykl trwa 16,8 s), w 1-3 paczkach, okoto 400 ms kazda, z maksymalnym nat¢zeniem
wiazki 2x10"" protonéw na paczke. Do rozpraszania wiazki celem uzyskania jednorodnej wiazki
napromieniajacej o powierzchni mogacej si¢ zmienia¢ od 2 do 25 cm® (rys. 3.3.8.2) jest
uzywany system dekolimujaco-skanujacy [Glaser1999, Glaser2006]. To pozwala otrzymywacé

strumienie protonéw od 8x10'" cm™h™ do 8x10"* cm™h™.

for proton irrediation

Rys. 3.3.8.1. Schemat urzadzenia IRRAD1 do naswietlan eksperymentalnych na akceleratorze PS
w CERN.

Transporter urzadzenia IRRADI1 porusza si¢ po szynie wewnatrz metalowej rury
o dtugosci okoto 15 m, co pozwala transportowaé probki bezposrednio z pokoju pomiarowego
do obszaru naswietlan. Rura znajduje si¢ w ostonie chroniacej ja przed promieniowaniem,
zbudowanej z betonowych blokow, jak wida¢ na rysunku 3.3.8.1. W obszarze naswietlan,
pomigdzy pozycja transportera a znajdujacym si¢ za nim stoperem wiazki, umieszczono
marmurowy absorber (20 cm), aby zmniejszy¢ do kilku procent udzial rozpraszanych wstecznie
neutronéw. Monitorowanie wiazki za pomoca kamery jest uzywane do wyswietlania przekroju
wiazki, a Komora Emisji Wtornej (Secondary Emission Chamber) [Bernier1997] pozwala

mierzy¢ catkowite nat¢zenie wiazki w czasie nas§wietlan [Glaser2006].
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Rys. 3.3.8.2. Wysokiej rozdzielczosci profile wiazki protonowej uzyskane za pomoca 100 um filmu OSL
[Glaser2006], uwidaczniajace niejednorodnos¢ rozktadu dawki w uzyskiwanej wiazce.

W urzadzeniu IRRADI1 Synchrotronu Protonowego naswietlono 250 detektorow
roznych typoéw ("LiF:Mg,Cu,P (MCP-N), 'LiF:Mg,Cu,P (MCP-7), ™LiF:Mg,Ti (MTS-N),
"LiF:Mg,Ti (MTS-7)) w zakresie dawek od 5 Gy do 1 MGy. Kazda probka z detektorami
zawierata sze$¢ warstw, po cztery detektory w kazdej warstwie. Celem zminimalizowania
aktywacji materialu opakowan probek, detektory zostaly umieszczone w centralnym obszarze

(1 cm x 1 cm) kwadratow z tektury o powierzchni 5 cm x 5 cm (rysunki 3.3.8.313.3.8.4).

Rys. 3.3.8.3. Zdjgcie pojedynczej warstwy probki przygotowanej do naswietlan protonami.

Rys. 3.3.8.4. Zdjgcie kilku probek przygotowanych do naswietlan protonami.
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Dozymetria tych naswietlan prowadzona byla za pomoca aluminiowych folii
aktywacyjnych (*’Al(p,3pn)**Na, *’Al(p,3p3n)**Na). Kolejne probki detektorow TL zostaty
poddane naswietleniu o$mioma réznymi dawkami, podlegajac dziataniu wiazki protonowe;j
o réznych fluencjach (w przedziale od 3,96x10' p/cm® do 3,57x10" p/cm?). Niepewno$é
rozszerzona wyznaczenia fluencji protonéw dla tych probek ksztaltowala si¢ na poziomie od

7,8% do 10%.

3.3.8b. PS-IRRADG6

Pole promieniowania w obszarze wokot stanowiska do naswietlan urzadzenia IRRADI,
generowane przy hamowaniu wiazki protonéw o energii 24 GeV/c na stoperze wiazki, jest
rowniez czegsto wykorzystywane do testow. W obszarze tym, zwanym IRRADG6 (rys.3.3.8.5),
uzyskuje si¢ pole mieszane o niskiej mocy. Probki naswietlane tam umieszczane sa w pozycjach
identyfikowanych za pomoca dwu wspotrzednych, odleglosci od stopera wiazki mierzonej

wzdtuz linii T7 oznaczanej jako Z i radialnej odleglosci od osi wiazki, oznaczane;j r.
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Fig 3.3.8.5. Schematyczny szkic stanowisk IRRAD na akceleratorze PS w CERN-ie, z zaznaczeniem
obszaru IRRAD6 [Ravotti2007].

IRRAD 1 counting roo

W przeprowadzonym eksperymencie wykorzystano dwa sposrod pigciu, wydzielonych
w obszarze IRRAD6, punktow pomiarowych zwroconych ku zelaznej $cianie (rys. 3.3.8.5
[Ravotti2007]). Wspotrzedne wydzielonych punktow pomiarowych zostaty zestawione w tabeli
3.3.8.1, w zaleznosci od wykorzystanej pozycji mamy do czynienia z na§wietlaniami w polu

mieszanych o zréznicowanym udziale sktadowych pola.
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Tabela 3.3.8.1. Lista parametréw pozycji do naswietlan dostepnych w urzadzeniu IRRADG.

Nazwa |r =60 r =90 r =100 |PMI Loc.| Mag. QF003
Z(cm)| 15 15 15 130 60
r(cm)| 60 90 100 80 140

Aby wyznaczy¢ sktad widma promieniowania i natgzenie sktadowych tego widma dla
pozycji testowych w obszarze IRRADG r6zni autorzy przeprowadzili wiele symulacji metodami
Monte Carlo [np. Leroyl1998]. Wyniki tych symulacji byly korelowane z pomiarami
prowadzonymi za pomoca folii aktywacyjnych [Bacardit-Corrons2000]. Rysunek 3.3.8.6
pokazuje widmo promieniowania uzyskane dla pozycji Z=15 cm i r=60 cm, dla sytuacji gdy 10’
protonow doszto do stopera wiazki. W tej pozycji srodowisko jest zdominowane przez
rozproszone neutrony i fotony o energiach w obszarze dziesiatek MeV. Przy energiach
wyzszych niz 100 MeV wklad od naladowanych hadrondéw zaczyna by¢ takze znaczacy
[Ravotti2007]. Na rysunku 3.3.8.7 przedstawiono poréwnanie strumieni neutronow
wyznaczonych za pomoca symulacji metodami Monte Carlo dla pozycji naswietlan urzadzenia
IRRAD6 z wynikami pomiarow w tych pozycjach za pomoca diod p-i-n typu CMRP
[Ravotti2007].
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Rys. 3.3.8.6. Widmo promieniowania obliczone metodami Monte Carlo dla pozycji Z=15 cm, =60 cm
obszaru IRRADG6 [Ravotti2007].

Ponad 150 detektorow réznych typow (““LiF:Mg,Cu,P (MCP-N), "LiF:Mg,Cu,P (MCP-
7), °LiF:Mg,Cu,P (MCP-6), ™LiF:Mg,Ti (MTS-N), 'LiF:Mg,Ti (MTS-7), ‘LiF:Mg,Ti (MTS-
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6)), w tym detektory o zwigkszonej czuto$ci na neutrony termiczne, zostatlo eksponowanych
w urzadzeniu IRRAD6 w dwu pozycjach:

P1 @ =60, czyli =60 cm, Z=15 cm

P2 @ Mag. QF003, czyli =~1 m Z = 60 cm
W kazdej z nich umieszczono po trzy probki i kolejno je wyjmowano po ok. 1/3, 2/3 i na koncu
petnego cyklu operacyjnosci synchrotronu w ciagu roku (ok. siedem miesigcy). W ten sposob

w kazdej z testowanych pozycji na§wietlono trzy probki kolejno rosnacymi dawkami.
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Rys. 3.3.8.7. Porownanie strumieni neutronéw obliczonych za pomoca symulacji metodami Monte Carlo
dla pozycji naswietlan urzadzenia IRRAD6 z pomiarami w tych pozycjach za pomoca diod p-i-n typu
CMRP [Ravotti2007].

Dozymetria tych naswietlan prowadzona byta poprzez pomiar fluencji protonéow za
pomoca aluminiowych folii aktywacyjnych i reakcji *’Al(p,3pn)**Na, *’Al(p,3p3n)**Na,
stowarzyszony z referencyjnymi ekspozycjami dawkomierzy alaninowych, odczytanych metoda
elektronowego rezonansu paramagnetycznego, majacymi na celu powiazanie fluencji
pierwotnej wiazki protondw z energia promieniowania wtdrnego zaabsorbowang
w naswietlonych probkach. Niepewnos$¢ rozszerzona wartosci ekspozycji w przypadku tych

naswietlan wynosita ok. 20%.
3.3.9. CERF, CERN, Szwajcaria

W ramach realizacji pracy, autorka przeprowadzita trzykrotna ekspozycje detektorow

TL w polu promieniowania CERF (CERN-EU high-energy reference field) w CERN-ie
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[Mitaroff2002]. To referencyjne pole promieniowania jest wytwarzane poprzez kierowanie
wiazki hadronéw o pedzie 120 GeV/c z Super Proton Synchrotronu (SPS) w CERN-ie na
miedziang tarcz¢ o dlugosci 50 cm, co powoduje powstanie kaskady czastek wtornych
o szerokim widmie energetycznym. Pole to wytwarzane jest 1-2 razy do roku przez okres okoto
tygodnia i wykorzystywane do badania odpowiedzi roznych typoéw detektorow i dawkomierzy
na tego rodzaju mieszane promieniowanie. Jako referencyjne stanowisko kalibracyjne,
traktowane sa zdefiniowane pozycje potozone za betonowymi ostonami, dla ktérych to pozycji
okreslono na drodze wieloletnich pomiaréw 1 obliczen, wartoSci mocy dawki oraz widma
promieniowania. Istnieje réwniez mozliwos¢ eksponowania detektorow bezposrednio na
miedziane] tarczy, a uzyskiwane wowczas moce dawki sa znacznie wyzsze niz za ostonami
betonowymi. W tej konfiguracji jednak, moc dawki nie jest rownie dobrze okreslona
i ekspozycja taka nie moze by¢ traktowana jako referencyjna.

Autorka wykorzystata obie opisane powyzej mozliwosci ekspozycji: nisko- i wysoko-
dawkowa [Obryk2008]. Na rysunku 3.3.9.1 przedstawiono ustawienie eksperymentu w polach
CT pola CERF, a na rysunku 3.3.9.2 przedstawiono rozmieszczenie badanych detektorow na
tarczy miedzianej 1 w jej poblizu w czasie jednego z trzech eksperymentow przeprowadzonych
w polu CERF. Maksymalny poziom uzyskanych dawek siggal stu kilkudziesigciu grejow.
Przetestowany zostal rowniez wpltyw moderacji predkich neutronéw przy uzyciu cylindrow
zPMMA o $rednicy 25 cm (rys. 3.3.9.3) na efektywno$¢ detekcji neutronow za pomoca
detektorow TL [Obryk2008].

Rys. 3.3.9.1. Rozmieszczenie detektorow TL na pozycjach CT pola eksperymentalnego CERF w czasie
eksperymentu.
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TLD

Rys. 3.3.9.2. Rozmieszczenie detektorow na miedzianej tarczy wiazki SPS w CERN-ie w czasie jednego
z eksperymentéw w polu eksperymentalnym CERF.

Rys. 3.3.93. Uklad eksperymentalny naswietlan detektorow TL na pozycjach CS pola
eksperymentalnego CERF z zastosowaniem cylindrycznych moderatorow z PMMA o $rednicy 25 cm.

3.3.10. Lublana, Slowenia

Eksponowano 400 detektorow réznych typow na bazie LiF wiazka neutronow
z reaktora TRIGA Mark II znajdujacego si¢ w Centrum Badan Reaktorowych Instytutu Josefa
Stefana (JSI) w Lublanie, Stowenia. W reaktorze tym ekspozycje sa dokonywane poprzez
umieszczanie probek w rdzeniu reaktora poprzez dwa kanatly, ktore zajmuja miejsca pretow
paliwowych i wchodza do rdzenia reaktora od gory. Strumien neutronéw dostarczany do probek
jest liniowo proporcjonalny do mocy reaktora, ktora moze si¢ zmienia¢ w zakresie 250 W do
250 kW [Ravnik2003]. Pomiar fluencji prowadzony byt przez zespot reaktora TRIGA Mark 11
z JSI za pomoca folii ze ztota, fluencje dla poszczegodlnych probek wynosity od 3x10' n/cm?

do 3x10" n/cm?.

TLD
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W eksperymencie tym ekspozycji na neutrony termiczne i epitermiczne poddano sze$¢
typow detektorow na bazie fluorku litu (LiF:Mg,Ti (MTS-N), "LiF:Mg,Ti (MTS-7), °LiF:Mg,Ti
(MTS-6), oraz LiF:Mg,Cu,P (MCP-N), 'LiF:Mg,Cu,P (MCP-7), °LiF:Mg,Cu,P (MCP-6)).
Izotop °Li, wehodzacy w sktad litu naturalnego z abundancja 7,5%, ma wysoki przekroj czynny
na reakcje °Li(n,0)’H (rozdziat 2.3.3.5, rys. 2.3.3.5.1).

Poekspozycyjna fotografia probek poddanych naswietlaniom neutronami termicznymi
i epitermicznymi w reaktorze TRIGA Mark II, uwidoczniajaca przegrzanie probek poddanych
najwyzszym strumieniom neutronéw, zostata przedstawiona na rys. 3.3.10.1. Niewatpliwie
przegrzaniu w tych kilku probkach ulegly detektory wzbogacone w °Li, bowiem wokét nich

folia opakowan zostala nadtopiona.

J

Rys. 3.3.10.1. Poekspozycyjna fotografia probek poddanych naswietlaniom neutronami termicznymi
i epitermicznymi w reaktorze TRIGA Mark II, uwidoczniajaca przegrzanie probek poddanych
najwyzszym fluencjom neutronow.
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4. Krzywe Swiecenia i ich analiza

W rozdziale tym przedstawiono wyniki odczytu krzywych $wiecenia detektoréw na bazie
LiF, w tym przede wszystkim detektorow MCP-N, eksponowanych na rézne rodzaje
promieniowania w zakresie dawek od 1 Gy do 1 MGy i odczytywanych do temperatury 600°C.
Autorka tej pracy po raz pierwszy zaobserwowata 1 opisala wysokotemperaturowa
termoluminescencje LiF:Mg,Cu,P eksponowanego na dawki promienowania do 1 MGy.
W rozdziale tym szczegdlng uwage poswigcono analizie cech zjawiska wysokotemperaturowe;j

wysokodawkowej emisji detektorow LiF:Mg,Cu,P pod katem jego zastosowania w dozymetrii.

4.1. Krzywe $wiecenia w funkcji dawki dla r6znych rodzajow i jakosci promieniowania

W tym rozdziale przedstawiono krzywe $wiecenia detektorow po ekspozycji na dawki
w zakresie od 1 Gy do 1 MGy oraz przeprowadzono analizg tych krzywych, czeSciowo
z wykorzystaniem dekonwolucji krzywych temperaturowych. Przeanalizowano warunki
prowadzace do wystapienia w detektorach LiF:Mg,Cu,P emisji wysokotemperaturowej dla

ro6znych jakosci promieniowania i ro6znych zakresow dawek.

4.1.1. Promieniowanie gamma

W tabeli 4.1.1.1 przedstawiono zestawienie parametroéw promieniowania i zakresy dawek
dla eksperymentéw gamma przeprowadzonych z wykorzystaniem zrédta “°Co (patrz rozdziaty

33.1,33213.34).

Tabela 4.1.1.1. Zestawienie parametréw eksperymentow z promieniowaniem gamma “Co.

L.p. | Eksperyment Zrédlo i energia promieniowania gamma | Zakres dawek
CO/IFJ PAN Krakéw i %Co, $rednia energia 1,25 MeV 1 Gy — 10 kGy
KAERI
CEA Saclay %Co, $rednia energia 1,25 MeV 0,75 kGy — 38,6 kGy
KAERI 9Co, $rednia energia 1,25 MeV 0,5 kGy — 500 kGy

Krzywe $wiecenia detektoréw TL na bazie fluorku litu, MTS, MTT i MCP, po naswietleniu
dawkami promieniowania gamma 1 Gy, 1 kGy i 5 kGy zostaly przedstawione na rys. 4.2.1.1.1
(eksperyment 1 z tabeli 4.2.1.1, [Bilski(Obryk)2007]). Dla detektorow MCP zaobserwowano

poszerzenie si¢ glownie czgsci wysokotemperaturowej krzywej $wiecenia. Dla dawek
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przekraczajacych 1 kGy, zaobserwowano wzrost intensywnosci pikow
wysokotemperaturowych, podobnie jak dla detektorow MTS i MTT, z tym ze w tym samym
obszarze dawek zaobserwowano jednoczesnie malenie gldwnego piku dozymetrycznego dla

MCP, czego nie zaobserwowano ani dla detektorow MTS, ani MTT.
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Rys. 4.1.1.1. Krzywe $wiecenia testowanych detektoréw TL dla trzech wybranych poziomow
dawek: 1Gy, 1kGy i 5kGy, znormalizowane do maksymalnej wysokosci sygnatu
[Bilski(Obryk)2007].

Wyniki eksperymentu 2, przeprowadzonego w CEA-Saclay na zrédle ®Co, w postaci
zestawienia krzywych $wiecenia detektorow MCP-N dla kolejnych wartosci ekspozycji
promieniowaniem gamma (zakres dawek 750 Gy — 38,6 kGy), przedstawiono na rysunku
4.1.1.2. Rysunek ten ilustruje zmiany ksztattu krzywych $wiecenia detektorow
termoluminescencyjnych LiF:Mg,Cu,P w funkcji dawki promieniowania. Widaé, ze powyzej
kilku kGy w krzywych $wiecenia pojawia si¢ wyrazny trend zaniku glownego piku

dozymetrycznego, przy rosnacych pikach wysokotemperaturowych.
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Rys. 4.1.1.2. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po ekspozycji promieniowaniem
gamma (“*Co) w CEA Saclay dla zakresu dawek 0,75 kGy-38,6 kGy.

Wyniki otrzymane w eksperymencie 3, z uzyciem promieniowania gamma ze zrddia
kobaltowego w KAERI, w zakresie dawek od 0,5 kGy do 500 kGy i przy duzej gestosci
obsadzenia tego zakresu (9 punktow dawkowych, 24 detektory MCP-N na punkt, patrz rozdziat
3.3.4), zostaty przedstawione kolejno na rysunkach 4.1.1.3, 4.1.1.4 i 4.1.1.5. Wyniki te mialy
zasadnicze znaczenie dla osiagnigcia celow pracy [Bilski,Obryk2008; Obryk2009].

Analogicznie jak dla eksperymentu w CEA Saclay, dla dawek do 5 kGy widocznym
efektem jest narastanie emisji w obszarze wysokotemperaturowym krzywych $§wiecenia
detektorow LiF:Mg,Cu,P (rys. 4.1.1.3). Dla dawek rzgdu kilku kilogrejéw ma ono charakter
wznoszenia si¢ wysokotemperaturowego zbocza gléwnego piku krzywej $wiecenia

wystepujacego w ok. 230°C (pik 4).
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Rys. 4.1.1.3. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach “°Co dla zakresu dawek
0,5 kGy-5 kGy (krzywe dla 0,5;1;5 kGy pochodza z naswietlan w KAERI, a krzywe dla 2 i 3 kGy
z naswietlan w IFJ PAN), przy czym wysokos$¢ piku zostata znormalizowana do jednosci. Strzatka
wskazuje rosnace dawki [Bilski,Obryk2008; Obryk2009].
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W zakresie dawek 10-50 kGy pik gtowny krzywej $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P
ulega silnej redukcji, a dla dawki 50 kGy jest on juz praktycznie nieobserwowalny. Przy dawce
okoto 50 kGy zaobserwowano pojawienie si¢ nowego piku, nazwanego przez autorkg pikiem

‘B’, z maksimum w temperaturze okoto 400°C.
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Rys. 4.1.1.4. Krzywe $wiecenia detektoréw LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach °°Co dla zakresu dawek
5 kGy-50 kGy (ckspozycja w KAERI) [Bilski,Obryk2008; Obryk2009].

Dla dawek przekraczajacych 50 kGy (rys. 4.1.1.5) natgzenie piku ‘B’ rosnie wraz ze
wzrostem dawki. Jednoczes$nie autorka zaobserwowata przesuwanie si¢ polozenia piku ‘B’
w kierunku wyzszych temperatur wraz z rosnaca dawka. To zaskakujace zjawisko zostato

omowione w rozdziale 4.2.3.
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Rys. 4.1.1.5. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach “°Co dla zakresu dawek
50 kGy-500 kGy, z wyraznie zaznaczonym nowo odkrytym pikiem ‘B’ (ekspozycja w KAERI)
[Bilski,Obryk2008; Obryk2009].
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4.1.2. Elektrony

Ekspozycje detektorow MCP-N w zakresie dawek 5 kGy — 1000 kGy przeprowadzono
w Instytucie Chemii i Techniki Jadrowej w Warszawie, z wykorzystaniem akceleratora
elektronow stuzacego do sterylizacji, dajacego wiazke elektronéw o energii 10 MeV (szczegoty
w rozdziale 3.3.6).

Na rys. 4.1.2.1 zostaly przedstawione przyklady krzywych $wiecenia zmierzonych dla
roznych dawek od elektronéw. Wyniki te [Bilski,Obryk2010] sa spdjne z rezultatami
otrzymanymi dla promieniowania gamma ze zrédta kobaltowego. Zaobserwowano pojawienie
si¢ piku ‘B’ dla dawek przewyzszajacych 50 kGy (rys. 4.1.2.1a). Eksperyment pokazat, ze tak
jak dla fotonow, dla elektrondw rowniez wystepuja trzy zakresy charakterystycznego
zachowania krzywych s$wiecenia (rys. 4.1.2.2) [Obryk2009]. Zaobserwowano natomiast
zmniejszanie si¢ amplitudy piku ‘B’ powyzej dawki 200 kGy (rys. 4.1.2.1b), gdy tymczasem
dla promieniowania gamma obserwowany byl jego wzrost az do 500 kGy. Ze wzglgdu na

trudno$ci w powtorzeniu obu eksperymentéw przyczyna tej rozbieznos$ci nie zostala dotychczas

wyjasniona.
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Rys. 4.1.2.1. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach elektronami o energii

10 MeV dla zakresu dawek 5 kGy-1000 kGy, z wyraznie wyodrgbnionym nowo odkrytym pikiem ‘B’ dla
dawek powyzej 50 kGy.
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Rys. 4.1.2.2. Przyktadowe krzywe $wiecenia detektoréw LiF:Mg,Cu,P, po naswietlaniach elektronami
o energii 10 MeV, o wygladzie charakterystycznym dla kazdego z trzech zakresow dawek [Obryk2009].

Wazrost pikow wysokotemperaturowych ponizej 400°C wraz z rosnaca dawka zostal
zaobserwowany rowniez dla detektorow LiF:Mg,Ti poddanych naswietlaniom elektronami
(rys. 4.1.2.3). Jednakze pik ‘B’, pojawiajacy si¢ w krzywych $wiecenia detektorow
LiF:Mg,Cu,P juz przy dawkach okoto 50 kGy, nie zostal zaobserwowany w krzywych
swiecenia detektorow LiF:Mg,Ti, jedynie jego resztkowa posta¢ wydaje si¢ by¢ obecna dla
dawek powyzej 1 kGy (rys. 4.1.2.3). Pozycja tego resztkowego piku przesuwa si¢ rowniez
z dawka ku wyzszym temperaturom, ale jego intensywno$¢ jest zaniedbywalna w porownaniu
z intensywnos$cia piku ‘B’, zaobserwowanego dla detektorow MCP. Na rysunku 4.1.2.4
przedstawione zostalo poréwnanie trenddéw jakim podlega amplituda wysokotemperaturowego

piku ‘B’ dla obu rodzajow detektorow w funkcji dawki.
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Rys. 4.1.2.3. Przykladowe krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P (dla r6znych grup produkcyjnych:

MCP-N(P1), MCP-N(P2) i MCP-7), po naswietlaniach elektronami o energii 10 MeV, dawka 1000 kGy,

(wida¢ wyraznie wyodrebniony nowo odkryty pik ‘B’ dla detektoréw LiF:Mg,Cu,P, ktérego jedynie $lad

jest widoczny dla detektorow LiF:Mg,Ti), odniesione dla poréwnania do krzywych po naswietlaniach

dawka 5 kGy [Bilski,Obryk2010].
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Rys. 4.1.2.4. Amplituda piku ‘B’ dla detektorow MCP-N i MTS-N naswietlonych 10 MeV elektronami

w funkcji dawki. Krzywe reprezentuja dopasowanie empiryczne, ktére ma pokaza¢ trendy krzywych
[Bilski,Obryk2010].

4.1.3. Protony

Odpowiedz detektorow termoluminescencyjnych zalezy od gestoSci jonizacji
promieniowania. Celem tej czeSci pracy bylo zbadanie wystepowania wysokotemperaturowego
piku ‘B> w krzywych $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach
wysokodawkowych protonami o poczatkowej energii 25 MeV. Zdolno$¢ hamowania 25 MeV
protonéw we fluorku litu wynosi 4,4 keV/um [SRIM2010], czyli jest o rzad wielkosci wyzsza
niz w eksperymentach gammowych. W tabeli 4.1.3.1 zestawiono parametry przeprowadzonych
eksperymentow protonowych.

Tabela 4.1.3.1. Zestawienie parametréw eksperymentéw protonowych

L.p. | Eksperyment Energia wiazki protonow Zakres dawek
1. Garching 25 MeV ~1 kGy; ~1 MGy
2. PS w CERN 24 GeV/c 0,01 kGy — 1 MGy

Wyniki eksperymentu przeprowadzonego w Garching (patrz rozdziat 3.3.7), na wiazce
protondéw o energii 25 MeV, potwierdzity wystepowanie wysokotemperaturowego piku ‘B’ dla
detektorow MCP-N. Wiazka protonow o s$rednicy 2 mm eksponowata tylko pojedynczy
detektor kazdej matrycy, pozostate detektory wykazaly jedynie wzglednie niewielkie
podniesienie tla. Krzywa $wiecenia przedstawiona na rys. 4.1.3.1 wykazuje obecnosé
charakterystycznego wysokotemperaturowego piku ‘B’ [Obryk2009].

Jak mozna zauwazy¢ analizujac ksztalt krzywej $wiecenia dla dawki okolo 1 MGy
(rys.4.1.3.1), mimo wystgpowania bardzo intensywnego wysokotemperaturowego piku ‘B’,

roOwniez w obszarze niskich temperatur §wiecenie jest do$¢ intensywne, inaczej niz bylo to
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obserwowane w poprzednich wysokodawkowych ekspozycjach. Wynika to z faktu, ze ze
wzgledu na bardzo mala $rednicg wiazki protondéw (2 mm) w stosunku do $rednicy detektora
TL (4,5 mm), detektor zostat naswietlony nierownomiernie i obszary potozone na brzegu wiazki
otrzymaly nizsza dawke od potozonych w jej centrum. Dlatego na krzywa $wiecenia sktadaja
si¢ krzywe z obszarow o zréznicowanej dawce. Rowniez rozklad glebokosciowy dawki

w detektorze TL o grubosci 0.9 mm nie jest rOwnomierny.
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Rys. 4.1.3.1. Przykltadowe krzywe §wiecenia detektoroéw LiF:Mg,Cu,P naswietlonych wiazka protonow
o energii 25 MeV w Garching [Obryk2009].

W eksperymencie na wiazce protondéw o energii 24 GeV/c (PS w CERN, patrz rozdziat
3.3.8 i 3.3.8a), kolejne probki z detektorami TL zostaly poddane naswietlaniom wiazka
protonéw o fluencjach w przedziale od 3,96x10' p/cm” do 3,57x10" p/cm®. Przyjmujac, ze
protony o energii 24 GeV/c deponuja w praktycznie kazdym materiale energie ok. 2 MeVem®g™
[CERNIrradiationWebsite; NISTdata], mozna wyliczy¢, ze detektory z kolejnych probek
zaabsorbowaly nastgpujace dawki: 0,01 kGy+10%, 0,02 kGy=10%, 0,06 kGy+10%,
0,75 kGy+10%, 10 kGy£7.7%, 120 kGy+7.6%, 470 kGy+7.8%, 1000 kGy+8%. Krzywe
swiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P (MCP-N) uzyskane dla kolejnych dawek przestawione sa
na rys. 4.1.3.2. Autorka zaobserwowata wzrost amplitudy wysokotemperaturowego piku ‘B’, az
do dawki 1000 kGy, jak rowniez przesunigcie potozenia tego piku z rosnaca dawka w strong
wyzszych temperatur (oméwione w rozdziale 4.3), co jest zgodne z wynikami uzyskanymi
poprzednio [Obryk2010].

Ewolucja ksztalttu krzywych $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach
wysokoenergetycznymi protonami jest konsystentna z poprzednimi wynikami dla naswietlan
gamma 1 elektronowych, oraz dla protondw o energii 25 MeV. Tutaj réwniez dla dawek
powyzej 1 kGy rozpoczyna si¢ zanik gtownego piku dozymetrycznego, a zaczynaja narastac

piki wysokotemperaturowego ogona krzywej (ponizej 400°C). Nastgpnie w przedziale dawek
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pomigdzy 10 kGy a 120 kGy pojawia sig, przy temperaturach okoto 400°C, nowy, dobrze
odseparowany pik (pik ‘B’), ktory jest dominujacym pikiem krzywej $wiecenia. Pozycja piku
‘B> przesuwa si¢ w strong wyzszych temperatur wraz ze wzrostem dawki, tak jak

w poprzednich eksperymentach.
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Rys. 4.1.3.2. Krzywe S$wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach protonami o energii
24 GeV/c dla zakresu dawek 0,01 kGy - 1000 kGy [Obryk2010].

Wszystkie krzywe uzyskane detektorami MCP-N dla obszaru wysokodawkowego zostaty
zaprezentowane na rys.4.1.3.3 w odniesieniu do krzywej dla dawki 0,75 kGy. Widoczny
rozrzut pomiedzy nimi wynika gléwnie z niejednorodnosci wiazki protonow prowadzacych do
rozrzutu dawek w poszczegdlnych detektorach (patrz rozdziat 3.3.8a, rys.3.3.8.2)
[Ravotti2007]. Ta niejednorodno$¢ jest rowniez przyczyna wyraznej roznicy pomigdzy
krzywymi uzyskanymi dla detektoréw z prawej i lewej strony probek, identycznie dla obu

warstw w probkach, zawierajacych detektory MCP-N (rys. 4.1.3.414.1.3.5).
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Rys. 4.1.3.3. Krzywe $wiecenia zestawu detektorow LiF:Mg,Cu,P naswietlonych wiazka protonow
o energii 24 GeV/c w zakresie dawek 10 kGy — 1000 kGy w odniesieniu do krzywej dla dawki 0,75 kGy.
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Rys. 4.1.3.4. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P z warstwy 1, nas§wietlonych wiazka protonéw
o energii 24 GeV/c w zakresie dawek 0,01 kGy — 1000 kGy.
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Rys. 4.1.3.5. Krzywe §wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P z warstwy 2 naswietlonych wiazka protonow
o energii 24 GeV/c w zakresie dawek 0,01 kGy — 1000 kGy.

Krzywe $wiecenia uzyskane dla znajdujacych si¢ w naswietlonych probkach detektorow
MCP-7 przedstawiono na rysunkach 4.1.3.6 — 4.1.3.8. Nie zaobserwowano roéznicy w ksztatcie
krzywych §wiecenia dla detektorow MCP-N i MCP-7, widoczny jest jednak udzial neutronow
w dawce, jako ze sygnat z detektorow z litu naturalnego (rysunki 4.2.1.3.3 - 5) jest wigkszy niz

ten z detektorow wzbogaconych w 'Li (rysunki 4.1.3.6 - 8).
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Rys. 4.1.3.6. Krzywe $wiecenia detektorow 'LiF:MgCu,P (MCP-7) z pozycji 1 probek, po
naswietlaniach protonami o energii 24 GeV/c dla zakresu dawek 0,01 kGy-1000 kGy.
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Rys. 4.1.3.7. Krzywe S$wiecenia detektorow 'LiF:Mg,Cu,P (MCP-7) z pozycji 2 probek, po
naswietlaniach protonami o energii 24 GeV/c dla zakresu dawek 0,01 kGy-1000 kGy.
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Rys. 4.1.3.8. Krzywe $wiecenia zestawu detektorow 'LiF:Mg,Cu,P (MCP-7) po naswietlaniach protonami
o energii 24 GeV/c w zakresie dawek 10 kGy — 1000 kGy, w odniesieniu do krzywej dla dawki 0,75 kGy.
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Wzrost pikow wysokotemperaturowych ponizej 400°C wraz z rosnaca dawka zostal przez
autorke zaobserwowany rowniez dla detektorow LiF:Mg,Ti poddanych naswietlaniom wiazka
protonowa o energii 24 GeV/c (rysunki 4.2.1.3.9 1 4.2.1.3.10). Jednakze intensywny pik ‘B’ nie
zostal zaobserwowany w krzywej §wiecenia tych detektorow, a jedynie jego resztkowa postaé
wydaje si¢ by¢ obecna juz dla dawek powyzej 1 kGy, podobnie jak w przypadku naswietlan
elektronowych. Pozycja tego resztkowego piku rowniez przesuwa si¢ z dawka (rys. 4.2.1.3.11),
ale jego intensywno$¢ jest znikomo mata w pordwnaniu z intensywnoscia piku ‘B’ dla

detektorow MCP (rys.4.1.3.12), co wuniemozliwia uzycie go do celow dozymetrii

wysokodawkowe;.
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Rys. 4.1.3.9. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Ti (MTS-N) po naswietlaniach protonami o energii
24 GeV/c dla zakresu dawek 0,01 kGy - 1000 kGy.
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Rys. 4.1.3.10. Krzywe $wiecenia detektoréw 'LiF:Mg,Ti (MTS-7) po na$wietlaniach protonami o energii
24 GeV/c dla zakresu dawek 0,01 kGy - 1000 kGy.
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Rys. 4.1.3.11. Wybrane krzywe S$wiecenia detektorow LiF:Mg,Ti (MTS-N) naswietlonych wiazka
protonow o energii 24 GeV/c w zakresie dawek 10 kGy — 1000 kGy w odniesieniu do krzywej dla dawki
0,75 kGy. Resztkowa postaé piku ‘B’ widoczna w powigkszeniu w prawym dolnym rogu [Obryk2010].
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Rys. 4.1.3.12. Poréwnanie krzywych $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P (MCP-N/7) i LiF:Mg,Ti (MTS-
N/7) naswietlonych dawka 1000 kGy za pomoca wiazki protonéow o energii 24 GeV/c. Widoczna
diametralnie r6zna posta¢ piku wysokotemperaturowego dla detektoréw MCP i MTS (resztkowa jego

posta¢ dla detektorow MTS widoczna w powigkszeniu w prawym dolnym rogu) [Obryk2010].

Charakterystyki krzywych $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P (MCP) i LiF:Mg,Ti (MTS)

okazaly si¢ by¢ diametralnie rozne w zakresie dawek wysokich i bardzo wysokich. Jednakze dla

obu typow detektorow widoczny jest udzial w dawce neutronoéw, albowiem sygnat dla

detektorow z naturalng abundancja izotopow litu jest wyzszy niz dla tych z litu wzbogaconego

w 'Li.
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4.1.4. Neutrony termiczne i epitermiczne

Zbadano odpowiedz detektorow LiF:Mg,Cu,P i LiF:MgTi na ekspozycje wiazka
neutronowa na stanowisku w reaktorze TRIGA Mark-II (patrz rozdziat 3.3.10) do sygnatu TL
odpowiadajacego dawce promieniowania gamma 1 MGy. Obecno$¢ wysokotemperaturowego
piku ‘B’ zostala stwierdzona dla réznych typow detektorow LiF:Mg,Cu,P, tym samym
potwierdzajac poprzednio odkryte cechy tych detektorow dla innych jakosci promieniowania

(rys. 4.1.4.114.1.4.2).
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Rys. 4.1.4.1. Krzywe $wiecenia detektorow MCP-N dla réznych wartosci fluencji neutronéw z reaktora
TRIGA Mark II z wyraznie wyodrebnionym pikiem ‘B’ dla sygnatu wysokodawkowego.
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Rys. 4.1.4.2. Krzywe $wiecenia detektorow MCP-6 dla réznych wartosci fluencji neutronéw z reaktora
TRIGA Mark II z wyraznie wyodrebnionym pikiem ‘B’ dla sygnatu wysokodawkowego.

Stwierdzono, na podstawie pomiaru dla detektoréw z 'Li, wyrazny udziat dawki od fotonow
w tej ekspozycji. Detektory wzbogacone w °Li, znajdujace si¢ w probkach poddanych wysokim
fluencjom neutronow ulegly przegrzaniu, folia opakowan zostata nadtopiona (rys. 3.3.10.1),
nastapita czg¢§ciowa anilacja detektorow i zmniejszenie ich sygnatu. Fakt ten uniemozliwit

ilo§ciowq analizg uzyskanych wynikow.
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4.1.5. Wysokoenergetyczne pola mieszane

e Pomiary dawek wokol IRRADG6

W ramach pracy wykonano ekspozycje¢ detektorow TL w wysokoenergetycznym mieszanym
polu promieniowania na urzadzeniu IRRAD6 cernowskiego PS. Detektory byly eksponowane
przez caly okres operacyjnosci PS w ciagu roku (siedem miesigcy), pomimo tego uzyskane
dawki nie przekroczyty poziomu kilku kilogrejow.

Ocena dawki pochlonigtej w detektorach LiF w miejscu ich ekspozycji, pochodzacej od
czastek bezposrednio jonizujacych, zostala przeprowadzona na podstawie wskazan Komory
Emisji Wtornej, kalibrowanej do dawki pochtonigtej w wodzie na podstawie wskazan detektora
alaninowego [Markus Fuerstner, informacja wlasna]. Pomiary te pozwolity okresli¢

(z doktadno$cia 20%: https://irradiation.web.cern.ch/irradiation/Dosimeter/Set P1_2007.htm,

pozycja 891) dawki uzyskane dla obu pozycji IRRAD6, w ktérych umieszczono probki TL (P1
@ r=60cm, Z=15cm; P2 @ Mag. QF003, r=~1m Z = 60cm), wyniki zostaly przedstawione
tabeli 4.1.5.1. Tak uzyskane dawki nie biora pod uwagg energii przekazanej detektorom LiF

w wyniku reakcji neutronéw z °Li.

Tabela 4.1.5.1. Dawki dla kolejnych czaséw ekspozycji T1, T2,T3 w pozycjach P1 i P2 IRRADG.

Czasy ekspozycji Komora Emisji Wtornej (SEC- Pozycja P1 Pozycja P2
[h] Secondary Emission Chamber)
. Dawka [kGy] + 20%
[imp]
T1=1871 7,11x10° 2,4 0,9
T2 = 3475,5 9,63x10° 3.3 1,2
T3 = 4773 1,19x10" 4,1 1,5

Przyktadowe krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P z ré6znym sktadem izotopowym
Li, uzyskane w wyniku naswietlan w mieszanym polu IRRADG, zostaly przedstawione na
rysunkach 4.1.5.1.A-C. Dla dawek powyzej 1kGy zaobserwowano nasycenie amplitudy
gtéwnego piku dozymetrycznego i narastanie pikow wysokotemperaturowych (ponizej 400°C).
Roznice ksztattu krzywych §wiecenia dla detektorow MCP-N, MCP-7 i MCP-6 potwierdzaja
znaczacy udziat w dawce depozycji energii od neutronéow termicznych i epitermicznych
(rys. 4.1.5.2). Krzywe dla detektorow MCP-7 wykazuja minimalne podniesienie pikoéw
wysokotemperaturowego ogona, podczas gdy krzywe dla detektorow MCP-N maja te piki
wyraznie zaznaczone, a krzywe uzyskane dla detektoréw MCP-6 wykazuja juz cechy krzywych
dla dawek wyzszych niz oszacowane za pomoca kalibracji detektorem alaninowym (w krzywe;j

dla MCP-6 na rys. 4.1.5.2 pik ‘B’ wydaje si¢ wyraznie zaznaczaé swoja obecnosc).
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Rys. 4.1.5.1. Wybrane krzywe $wiecenia detektorow: A) 'LiF:Mg,Cu,P (MCP-7); B) LiF:Mg,Cu,P
(MCP-N); C) °LiF:Mg,Cu,P (MCP-6), naswietlonych wysokoenergetycznym promieniowaniem
mieszanym w zakresie szacowanych dawek ok. 0,9 kGy — 4,1 kGy, gdzie P1, P2 — pozycje naswietlan,

T1, T2, T3 — czasy naswietlan.
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Rys. 4.1.5.1. Krzywe $wiecenia detektorow MCP-7, MCP-N i MCP-6, naswietlonych najwyzsza dawka
(czas T3) w wysokoenergetycznym polu mieszanym IRRAD6 w pozycji P1.

Wazrost pikow wysokotemperaturowych ponizej 400°C wraz z rosnaca dawka zostat przez

autorke zaobserwowany rowniez dla detektorow LiF:Mg,Ti poddanych naswietlaniom w polu

mieszanym (rysunki 4.1.5.3.A-C). Tutaj rowniez jest wyraznie zaznaczony udzial w dawce

depozycji energii od neutrondow termicznych i epitermicznych (rys. 4.1.5.4). Dodatkowo dla

krzywych uzyskanych dla detektorow MTS-N i MTS-6 (dla ktérych sygnal od neutronow

termicznych 1 epitermicznych spowodowat, ze dawka pochlonigta wyraznie przekroczyta

1 kGy), zaznaczyta swoja obecnos¢ resztkowa posta¢ piku ‘B’, zaobserwowana wczesniej dla

naswietlan elektronami i protonami.
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Rys. 4.1.5.3. Wybrane krzywe $wiecenia detektorow: A) "LiF:Mg,Ti (MTS-7); B) LiF:Mg,Ti (MTS-N);
C) °LiF:Mg,Ti (MTS-6), naswietlonych wysokoenergetycznym promieniowaniem mieszanym w zakresie
szacowanych dawek ok. 0,9 kGy — 4,1 kGy, gdzie P1, P2 — pozycje naswietlan, T1, T2, T3 — czasy
naswietlan.
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Rys. 4.1.5.4. Krzywe $wiecenia detektorow MTS-7, MTS-N i MTS-6, naswietlonych najwyzsza dawka
(czas T3) w wysokoenergetycznym polu mieszanym IRRAD6 w pozycji P1.
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4.2. Przesunigcie polozenia piku wysokotemperaturowego ‘B’

Na rys. 4.2.1 przedstawiono pozycj¢ maksimum piku ‘B’ na osi temperatur w funkcji dawki
dla naswietlan fotonami i elektronami. Zaobserwowano, ze zaréwno dla fotonéw w zakresie
dawek od ok. 50 kGy do 500 kGy (najwyzsza ekspozycja), jak i dla elektronéw o energii
10 MeV w zakresie dawek od ok. 50 kGy do 1000 kGy temperatura maksimum piku ‘B’ ro$nie
wraz z dawka. Roéznica pozycji tego piku dla dawek 50 kGy i 500 kGy dla fotonéw wynosi
67,8°C+6,8°C, natomiast dla elektrondw w tym samym zakresie dawek roznica ta wynosi
46,8°C +5,1°C. W przypadku elektronéw rdznica pozycji piku ‘B’ dla dawek 50 kGy
i 1000 kGy (najwyzsza ekspozycja) wynosi 54,2°C+4,3°C. Cho¢ efekt wystepuje w obu

przypadkach, to ilosciowo obie zaleznosci r6znia si¢ znacznie.
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Rys. 4.2.1. Pozycja maksimum piku wysokotemperaturowego ‘B’ jako funkcja dawki dla detektorow
LiF:Mg,Cu,P napromienionych “Co elektronami o energii 10 MeV (dla dawek ponizej ok. 50 kGy pik
wysokotemperaturowy nie wyodrgbniat si¢ z krzywej §wiecenia).

Roéwniez w przypadku ekspozycji protonami potozenia maksimum piku ‘B’ nie pokrywaja
si¢ z polozeniami tego piku dla ekspozycji elektronami (rys. 4.2.2). Nieznaczne rdznice
wystepuja rowniez w potozeniu tego piku dla réznych typéw detektorow (MCP-N, MCP-7)
poddanych ekspozycji protonami.

Wydaje sig, ze roznice pozycji maksimum piku ‘B’ na osi temperatur w funkcji dawki nie
moga by¢ spowodowane rdznica gestosci jonizacji promieniowania (LET) dla elektronow
iprotonow, lecz raczej niewystarczajaca powtarzalnoscia wygrzewania detektorow
w dostgpnym modyfikowanym czytniku TL RA-94, w ktorym podwyzszono gorna granice
grzania z 400°C do 600°C.
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Rys. 4.2.2. Poréwnanie zalezno$ci potozenia maksimum piku wysokotemperaturowego ‘B’ od dawki dla
roznych typoéw detektoréw LiF:Mg,Cu,P naswietlonych protonami o energii 24 GeV/c i elektronami
o energii 10 MeV.

Dotychczas w badaniach dotyczacych termoluminescencji nie bylo doniesien
0 wystgpowaniu tego rodzaju zjawiska w LiF i innych materialach termoluminescencyjnych.
Takiego zachowania piku termoluminescencyjnego nie da si¢ réwniez wytlumaczy¢ na
podstawie istniejacych modeli zjawiska termoluminescencji. Pozycja pikow kinetyki
pierwszego rzedu nie powinna zaleze¢ od dawki, natomiast dla kinetyki drugiego rzgdu i nawet
bardziej generalnie dla modelu jednoputapkowego, pik powinien si¢ przesuwacé z dawka, ale
w strong nizszych temperatur [Bos2007]. Wyjasnienie podstaw fizycznych tego zjawiska bedzie
przedmiotem przysztych badan, nie jest ono jednak przedmiotem tej pracy.

Zaobserwowany efekt przesuwania si¢ potozenia maksimum wysokotemperaturowego piku
‘B’ wraz z dawka w strong wyzszych temperatur, mégtby oferowaé¢ mozliwo$¢ wykorzystania
tego zjawiska do pomiaru dawki. Niestety efekt ten okazal si¢ by¢ czuly na czynniki

aparaturowe, takie jak precyzja dostepnych czytnikéw TL poza normalnie stosowanym

zakresem temperatur.
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4.3. Dekonwolucja krzywych $wiecenia

Ksztatt 1 sktad krzywej $wiecenia, zmierzone w procesie wygrzewania detektora TL, zalezg
w gtownej mierze od typu detektora TL, jego historii oraz sposobu przygotowania do pomiaru
(anilacji), dawki, rodzaju i energii promieniowania oraz metody odczytu (patrz rozdziat 2.3).
Dekonwolucje krzywych swiecenia TL stosuje si¢ m.in. do wyseparowania pikow od tla
nieradiacyjnego dla obnizenia najmniejszej mierzalnej dawki. Celem tej czgsci pracy bylo
uzyskanie systematycznych danych na temat zmienno$ci parametrow pikow sktadowych
krzywej temperaturowej w funkcji dawki, gtéwnie dla detektorow MCP-N, napromienionych
w zakresie dawek od 1 Gy do 1 MGy w réznych polach promieniowania i odczytanych wg
procedury opisanej w rozdziale 3.2, z predkoscia grzania 2°C/s.

Autorka przeprowadzita ekspozycje i odczyt detektorow MCP-N, uzyskujac zestaw
krzywych temperaturowych dla roéznych dawek oraz modalnosci promieniowania.
Dekonwolucje tych krzywych temperaturowych na sktadowe piki, wedtug modelu Randalla —
Wilkinsa kinetyki pierwszego rzedu, przeprowadzili Pawet Bilski i Monika Puchalska z IFJ
PAN programem GlowFit [Puchalska2006] oraz George Kitis programem GCD wraz z kodem
do minimalizacji MINUIT [MINUIT]. Wyniki tych analiz zostaly opublikowane w pracach
[Bilski(Obryk)2007; Bilski,Obryk2008], a wyniki uzyskane przez Kitisa we wspolpracy
z autorka sa przygotowywane do publikacji [Kitis,Obryk2009].

Przyktadowy wynik dekonwolucji krzywej swiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P, wykonane;j
przy pomocy programu GlowFit [Puchalska2006] dla dawki 5 kGy od promieniowania gamma
ze zrodta “Co, z zastosowaniem modelu kinetyki pierwszego rzedu jest przedstawiony na
rys. 4.3.1 [Bilski,Obryk2008]. Krzywa temperaturowa roztozono na 8 pikéw, z czego piki
onumerach 1 i 2 nie sa obecne ze wzgledu na zastosowanie anilacji poekspozycyjnej,

eliminujacej te piki z krzywych $wiecenia.

Sygnal TL [j.u.]

100 ' 200 ' 300 ' 400
Temperatura [°’C]

Rys.4.3.1. Krzywa $wiecenia LiF:Mg,Cu,P po ekspozycji dawka 5 kGy roztozona na poszczegolne piki

za pomoca programu GlowFit [Bilski,Obryk2008].
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Rysunek 4.3.2 przedstawia uzyskana dzigki dekonwolucji krzywych $wiecenia
charakterystyke dawkowa detektorow MCP-N (powierzchni¢ piku w funkcji dawki) dla pikow
4-7, w zakresie dawek 1 Gy—10 kGy [Bilski(Obryk)2007]. Pik 4 (gtdéwny) nasyca si¢ dla dawki
okoto 1 kGy, a dla wyzszych dawek ulega stopniowemu obnizeniu. Pojawiaja si¢ natomiast piki

o maksimum w wyzszych temperaturach, wysycajace si¢ dla dawek rzedu 5-10 kGy.
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Rys. 4.3.2. Zalezno$¢ powierzchni poszczegdlnych pikéw LiF:Mg,Cu,P od dawki. Linie kropkowane
wskazuja trend liniowy [Bilski(Obryk)2007].

Wynik dekonwolucji krzywych §wiecenia dla detektorow MTS 1 MTT, po ich ekspozycji na
dawke 5kGy od promieniowania gamma zrodta °°Co, zostal przedstawiony na rys. 4.3.3
[Bilski(Obryk)2007]. Uzyskane pojedyncze piki sktadowe zostaly ponumerowane zgodnie
z przyjeta konwencja, wedlug ktorej pik S5a dla LiF:Mg,Ti, znajduje si¢ po stronie
wysokotemperaturowej piku glownego 5 dla tych detektorow. W wyniku dekonwolucji
otrzymano 9 pojedynczych pikéw sktadowych dla detektorow MTS i MTT, w poréwnaniu z 6-
cioma pikami otrzymanymi wczesniej dla detektorow MCP. Piki niskotemperaturowe 1 i 2
zostaty rowniez w tym przypadku usunig¢te przez zastosowana anilacj¢ poekspozycyjna.

Wykresy 4.3.4 1 4.3.5 prezentuja charakterystyke dawkowa detektorow MTS i MTT
(intensywnos$¢ TL w funkcji dawki) dla powierzchni pikéw 4 — 9, w zakresie dawek 1 Gy —

10 kGy, uzyskana dzigki dekonwolucji krzywych §wiecenia [Bilski(Obryk)2007].
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Rys. 4.3.3. Dekonwolucja krzywych $wiecenia detektorow MTS i MTT, uzyskanych po dawce 5 kGy od
zrodha “Co [Bilski(Obryk)2007].
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Rys. 4.3.4. Zaleznos¢ powierzchni poszczeg6lnych pikow detektoréow LiF:Mg,Ti MTS od dawki. Linie
kropkowane wskazujq trend liniowy [Bilski(Obryk)2007].
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Rys. 4.3.5. Zalezno$¢ powierzchni poszczeg6lnych pikow detektoréw LiF:Mg, Ti MTT od dawki. Linie
kropkowane wskazuja trend liniowy [Bilski(Obryk)2007].
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Powyzsze wykresy pokazuja, ze dla LiF:Mg,Ti (zar6wno MTS jak i MTT), wszystkie piki
wykazuja nadliniowa odpowiedz dawkowa. Piki 4, 5 i 5a osiagaja obszar wysycenia powyzej
1 kGy. Piki 9 i1 7 nie ulegaja wysyceniu nawet dla 10 kGy, dla tej dawki pik 7 jest najbardziej
intensywnym pikiem, przy czym dla detektorow MTT nadliniowo$¢ jest nawet silniejsza.
Charakterystyka detektorow MCP (rys. 4.3.2) wysyca si¢ bez nadliniowosci, z tym, ze pik 7,
ktory jest praktycznie nieobecny ponizej 10 Gy, wykazuje silna nadliniowos¢ i dla 10 kGy jest
wigkszy niz pik gtéwny 4. Charakterystyki te sa pokazane tez na rys. 4.3.6 w formie indeksu

liniowosci (patrz rozdziat 2.3.3.2).
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Rys. 4.3.6. Indeks liniowos$ci gtownych pikoéw detektorow MTS, MTT i MCP [Bilski(Obryk)2007].

Dekonwolucja krzywych $wiecenia zawierajacych pik B’ a uzyskanych z naswietlan
fotonowych, za pomoca programu GlowFit [Puchalska2006] dla zakresu dawek 50-500 kGy
[Bilski,Obryk2008], pozwolila na stwierdzenie, ze pik ‘B’ moze by¢ dopasowany za pomoca
funkcji dla kinetyki pierwszego rzedu, ale dekonwolucja taka data w wyniku bardzo wysokie
warto$ci zardOwno energii aktywacji jak i wspotczynnikéw czgstotliwoscei dla analizowanych
pikow ‘B’ (np. dla dawki 500 kGy: E=4,47 eV, s=5,6x10"s™"). Uzyskane wartoéci parametrow
kinetycznych zostaty przedstawione na rys. 4.3.7, stwierdzono réwniez wzrost tych parametrow

z rosnaca dawka.
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Rys. 4.3.7. Pozycja maksimum piku na osi temperatur (puste kotka, skala z lewej) i energia aktywacji
(wypehione koétka, skala z prawej) dla piku ‘B’ w funkcji dawki [Bilski,Obryk2008].
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Dekonwolucje krzywych $wiecenia uzyskanych dla wysokich dawek od protonow
przeprowadzit George Kitis [Kitis,Obryk2009], za pomoca programu MINUIT [MINUIT].
Dobro¢ dopasowania byla testowana za pomoca FOM Bialiana i Eddy-ego [Balian1997].
Ponizej zostaty przedstawione rezultaty dekonwolucji krzywych §wiecenia, bedacych wynikiem
napromienienia detektorow MCP-N protonami 24 GeV/c, w zakresie dawek 0,01 — 1000 kGy
i wynikajace z nich energie aktywacji i wspotczynniki czgstotliwoséci. Parametry pojedynczych
pikéw sktadowych, bedacych wynikiem dekonwolucji krzywej $Swiecenia dla dawki 1 MGy,
przedstawiono w tabeli 4.3.1. Wykresy 4.3.8 i 4.3.9 przedstawiaja wynik dekonwolucji tejze
krzywej odpowiednio w skali liniowej ilogarytmicznej, ze wzgledu na fakt, ze wzgledne
intensywnosci otrzymanych pikéw rdznia si¢ znacznie. W takiej sytuacji skala logarytmiczna

pozwala unaoczni¢ jako$¢ dopasowania nawet dla czesci krzywej o najnizszej intensywnosci.

Tabela 4.3.1. Parametry pojedynczych pikow sktadowych uzyskanych z dekonwolucji krzywej $wiecenia
detektora MCP-N, dla dawki 1 MGy od protonéw o energii 24 GeV/c, dla FOM wynoszacego 0,0136; dla
kazdego piku podano pole powierzchni, natgzenie i temperaturg jego maksimum, energig¢ aktywacji oraz
wspolczynnik czgstotliwosci [Kitis,Obryk2009].

Nr piku | Pole pod pikiem | Natezenie max. piku | Ty E. S
2l [ju] Iimax [j-u.] [°C] [ [eV] [s']

1 0,52x10* 0,10x10° 186,8 | 0,98 | 0,29x10'"
2 0,52x10* 0,17x10° 211,6 | 1,83 | 0,97x10™
3 0,52x10" 0,17x10° 231,3 | 1,93 | 0,18x10"
4 0,43x10° 0,12x10" 256,9 | 1,87 | 0,47x10"
5 0,46x10° 0,81x10° 279,0 | 1,23 | 0,86x10"
6 0,50x10° 0,84x10° 296,9 | 1,24 | 0,42x10"
7 0,12x10° 0,19x10* 337,1 | 1,25 | 0,17x10"
8 0,47x10° 0,10x10° 391,8 | 2,20 | 0,29x10"
9 0,56x10’ 0,16x10° 446,3 | 3,55 | 0,64x10*
10 0,35x10° 1,00x10* 456,2 | 3,59 | 0,52x10*
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Rys. 4.3.8. Zdekonwoluowana krzywa s$wiecenia LiF:Mg,Cu,P pochodzaca od dawki 1 MGy od
protonéw o energii 24 GeV/c (FOM=0,0136), skala liniowa [Kitis,Obryk2009].



Barbara Obryk

rozprawa doktorska

- 81 -

10°

¢t

10°

TL (a.u)

10

10t

1d

600

700

Temperature (K)

800

Rys. 4.3.9. Zdekonwoluowana krzywa s$wiecenia LiF:Mg,Cu,P pochodzaca od dawki 1 MGy od
protonow o energii 24 GeV/c (FOM=0,0136), skala logarytmiczna [Kitis,Obryk2009].

W tabeli 4.3.2 przedstawiono zestawienie pozycji maksiméw pikow sktadowych

otrzymanych w wyniku dekonwolucji krzywych §wiecenia begdacych przedmiotem badan.

Wyniki te zostaly pokazane w formie graficznej na rys. 4.3.10. Natomiast rysunek 4.3.11

przedstawia charakterystyke dawkowa (intensywno$¢ TL w funkcji dawki) dla powierzchni

pikéw 1-10. Jak mozna zauwazy¢ piki 1-7 ulegaja stopniowemu wysyceniu ponizej dawki

10 kGy, pik 8 wysyca si¢ dla okoto 100 kGy, pik 10 przy kilkuset kGy, natomiast pik 9 osiaga

maksimum dopiero dla 1 MGy.

Tabela 4.3.2. Pozycje maksimow pikow zdekonwoluowanych krzywych §wiecenia detektoréw MCP-N,
pochodzacych od protonéw o energii 24 GeV/c, dla dawek w zakresie 0,01 — 1000 kGy

[Kitis,Obryk2009].

Dawka [KGy] Trmax[°Cl FOM
0,01 1755 | 217,0 | 2242 | 2439 | 2619 0,0170
0,02 1785 | 217,3 | 224,8 | 2439 | 2627 0,0164
0,06 1773 | 216,0 | 227,7 | 2439 | 2628 0,0177
0,75 1747 | 2161 | 231,9 | 2460 | 267,6 | 306,9 0,0206

10 1776 | 212,9 | 230,2 | 247,3 | 277,3 | 310,7 | 3495 | 4152 486,8 | 0,0097
120 186,9 | 219,8 | 236,3 | 251,3 | 281,4 | 3148 | 356,6 | 397,0 | 416,9 | 4524 | 0,0101
470 186,3 | 2114 | 227,9 | 254,3 | 2783 | 306,2 | 3444 | 3992 | 4404 | 4520 | 0,0178
1000 186,8 | 211,6 | 231,3 | 256,9 | 279,0 | 296,9 | 337,1 | 391,8 | 446,3 | 456,2 | 0,0136

Nr piku 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
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Rys. 4.3.10. Pozycje maksiméw pikoéw sktadowych zdekonwoluowanych
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Rys. 4.3.11. Zalezno$¢ powierzchni poszczegdlnych pikow sktadowych dla detektoréw MCP-N od
dawki, dla zdekonwoluowanych krzywych dwiecenia pochodzacych od protonéw o energii 24 GeV/c dla
dawek w zakresie 0,01 — 1000 kGy.

Wyniki pokazane na rys. 4.3.11 moglyby oferowa¢ mozliwos¢ kalibracji dawki w tym

zakresie, jednak bezposrednie uzycie tych zaleznosci jest ograniczone niepewno$cia

w dekonwolucji poszczegodlnych pikow oraz koniecznos$cia stosowania charakterystyk réznych

pikéw dla roznych zakresow dawek. Jednakowoz, uzyskane wyniki mozna w przysztosci

wykorzysta¢ kontynuujac poszukiwania mechanizmu odpowiedzialnego za powstawanie piku

"B’ we fluorku litu, poddanemu ekspozycji wysokimi dawkami promieniowania jonizujacego.
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4.4. Analiza spektralna widma termoluminescencji

Zbadany zostal rowniez wplyw dawki promieniowania na widmo energetyczne emisji
termoluminescencji [Bilski,Obryk2008; Mandowska(Obryk)2010]. Ekspozycje detektorow
wykonata autorka tej pracy. Odczyt detektorow na spektrometrze potaczonym z kamera
LN/CCD 1024E (Princeton Instruments), chlodzona cieklym azotem oraz dekonwolucje
wynikow na sktadowe piki Gaussa wykonata Ewa Mandowska z Akademii Jana Dlugosza w
Czgstochowie. Badaniu poddano detektory z probek naswietlonych promieniowaniem gamma
ze zrodta “°Co w KAERI (patrz rozdzial 3.3.4), jako probke odniesienia uzyto detektory z tej
samej partii nawietlone przez autorke na zrodle '*’Cs w IFJ dawka 6,5 Gy.

Wyniki [Bilski,Obryk2008; Mandowska(Obryk)2010] zilustrowane sa na rys.4.4.1
i nastgpnych. Jak mozna zauwazy¢, przy najwyzszych dawkach pojawia si¢ nowe pasmo emisji

w zakresie okoto 500-700 nm. Niestety aparatura pomiarowa umozliwiata pomiary jedynie do

temperatury ok. 350°C. Ograniczenie to uniemozliwito zbadanie wlasnosci zasadniczej czesci
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Rys. 4.4.1. Widmo emisji termoluminescencji LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach promieniowaniem gamma
dla dawek 6,5 Gy, 20 kGy i 500 kGy [Bilski,Obryk2008].
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Rysunki 4.4.2a, b, ¢ pokazuja widma emisji termoluminescencji detektoréw LiF:Mg,Cu,P
po naswietlaniach promieniowaniem gamma w zakresie dawek promieniowania 6,5 Gy —
500 kGy, catkowane w zakresie temperatur 60-350°C. Widma dla dawek do 1 kGy sktadaja sig
glownie z waskiego piku dla dtugosci fali okoto 350 nm (rys. 4.4.2a). Zakres dtugosci fali widm
emisyjnych dla tych probek wynosi 300-550 nm. Dla dawek 5 — 20 kGy pojawia si¢ dodatkowe
pasmo emisji przy okoto 550 nm i zakres widma poszerza si¢ do 300-800 nm (rys. 4.4.2b).
Mozna tez zauwazy¢, ze nat¢zenie piku dominujacego (350 nm) w przedziale dawek 0,0065 —
20 kGy rosnie z dawka. Podobne zachowanie zostalo rowniez zaobserwowane dla piku

dodatkowego (550 nm) w przedziale dawek 5-50 kGy (rys. 4.5.2b i ¢).
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Rys. 4.42. Widma emisji termoluminescencji detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach
promieniowaniem gamma catkowane w zakresie temperatur 60-350°C: a) dla dawek 6,5 Gy — 5 kGy;
b) dla dawek 5 — 20 kGy; c) dla dawek 50-500 kGy. Wykresy wewngtrzne pokazuja to samo widmo TL
znormalizowane do wysokosci piku gldéwnego/dominujacego [Mandowska(Obryk)2010].

Gltowna emisja dla dawek wyzszych (100-500 kGy) nie zostata zarejestrowana z powodow
technicznych (widma emisyjne mogly by¢ mierzone tylko do 350°C). Przy najwyzszych
dawkach, rzedu setek kilogrejow, gtowna emisja rozciaga si¢ az do ponad 800 nm, podczas gdy
emisja w obszarze 350 nm maleje i jest juz praktycznie nieobecna przy dawce 500 kGy (patrz

rys. 4.4.3 ukazujacy wewngtrzny wykres z rys. 4.4.2c w powigkszeniu).
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Rys. 4.4.3. Widma emisji termoluminescencji detektorow LiF:Mg,Cu,P mierzone dla dawek 0,0065, 5,
20 kGy od promieniowania gamma, calkowane w zakresie temperatur 60-350°C i znormalizowane do

wysokosci piku gtéwnego/dominujacego [Bilski,Obryk2008].
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Rys. 4.4.4 pokazuje widmo emisji termoluminescencji po naswietleniu dawka 20 kGy od
promieniowania gamma. Dla temperatury okoto 250°C mozna zaobserwowac przynajmniej dwa
centra rekombinacyjne przy ok. 550 nm i 350 nm. Bardziej szczegdétowa analiza ujawnita

jeszcze bardziej ztozona strukture.
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Rys. 4.4.4. Wykresy izometryczny i konturowy widma emisji termoluminescencji detektorow
LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach dawka 20 kGy od promieniowania gamma [Mandowska(Obryk)2010].

Rysunek 4.4.5 przedstawia wynik dekonwolucji widma emisyjnego TL (w funkcji energii)
detektora MCP-N, naswietlonego dawka 100kGy, na szes¢ pikow gaussowskich
[Mandowska(Obryk)2010]. Widmo to, tak jak uprzednio, zostalo scatkowane dla zakresu
temperatur 60-350°C. Na rys. 4.4.6 i w tabeli 4.4.1 pokazano pozycje maksimow pikow widma
emisji termoluminescencji uzyskanych z dekonwolucji, dla detektorow LiF:Mg,Cu,P po
naswietlaniach promieniowaniem gamma w zakresie dawek od 6,5 Gy do 200 kGy. Widmo
emisyjne TL dla detektoréw po dawce 6,5 Gy mozna dopasowac za pomoca dwdch pikoéw
Gaussa (zgodnie z wczesniejszymi pracami Meijvogela i Bosa, [Meijvogel1995]), ale dla dawek
0,5 i 1 kGy, niezbgdna liczba pikdéw rosnie juz do trzech. Aby dopasowaé widmo emisyjne dla
dawki 5 kGy trzeba bylo uzy¢ czterech pikow, dla 10-20 kGy pigciu, a szesciu dla dawek 50-
200 kGy. Dodanie kolejnego piku praktycznie nie zmienia pozycji pozostalych pikow

w widmie. W szczegdlnosci pozycje dwoch znich (dla 346 nm i dla 380 nm) sa niezwykle
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stabilne, i przy tym bardzo bliskie tym dla dawki najnizszej, a mianowicie 6,5 Gy. Dla dawek
ponizej 10 kGy gtéwna emisja jest powiazana z gwattownie malejacym pikiem 2, na ktory ma
wplyw rowniez procedura anilacji i ktory dominuje w gtownym piku widma. Pik 1 jest bardziej
stabilny z rosnaca dawka, jak roéwniez pozostaje prawie niezmienny przy roéznych procedurach

obrobki termicznej detektorow [Meijvogel1995].

100 — iy
i 1 MCP-N
80 — 348 | dawka 100 kGy
17\
604 14 380
r’d

Sygnat TL [j.u.]

300 400 500 600 700 800 900
Dtugose fali [nm]

Rys. 4.4.5. Wynik dekonwolucji gaussowskiej widma emisji termoluminescencji detektorow
LiF:Mg,Cu,P naswietlonych dawka 100 kGy od promieniowania gamma (catkowanie w zakresie
temperatur 60-350°C [Mandowska(Obryk)2010].

Wazrost z dawka liczby pikéw w obszarze dtugofalowym widma, wydaje si¢ wskazywac na
powstawanie nowych centrow rekombinacji. Pozycje pikéw w widmie sa stabilne, tylko
niektére z nich wykazuja niewielkie przesunig¢cie ku czerwieni w miar¢ jak dawka ro$nie.
Wyjasnienie tego zjawiska nie jest oczywiste. Ostatnie modele teoretyczne dla detektorow
LiF:Mg,Cu,P i LiF:MgTi [Moskovitch2007; Mandowski2006] zakladaja roéwnoczesne
zlokalizowane i niezlokalizowane rekombinacje. W przypadku rekombinacji zlokalizowanych,
srednia odleglo$¢ miedzy pulapkami i centrami rekombinacji maleje z rosnaca dawka pod
warunkiem, ze nie nastgpuje wysycenie liczby putapek. Wynikiem tego moze by¢ zmniejszanie
si¢ odleglosci poziomoéw energetycznych, co za tym idzie przesunigcie ku czerwieni dlugosci

fali emitowanych fotonow.
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Rys. 4.4.6. Pozycje maksiméw uzyskanych z dekonwolucji pikéw widma emisji termoluminescencji
detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach promieniowaniem gamma w zakresie dawek promieniowania
od 6,5 Gy do 200 kGy [Mandowska(Obryk)2010].

Tabela 4.4.1. Pozycje maksimow uzyskanych z dekonwolucji pikdw widma emisji termoluminescencji
detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach promieniowaniem gamma w zakresie dawek promieniowania
od 6,5 Gy do 200 kGy [Mandowska(Obryk)2010].

Dawka | A piku | A piku | A piku | A piku | A piku | A piku
[kGy] | [nm] | [nm] | [nm] | [nm] | [nm] | [nm]
0,0065 345 372
0,05 350 379 428

1 350 381 433

5 346 380 433 539

10 346 381 436 543 618
20 346 381 442 543 616
50 346 378 443 541 614 707

100 348 380 471 540 605 724
200 349 378 478 540 610 722

Po modernizacji stanowiska do spektralnej analizy TL planuje si¢ pomiar widm emisyjnych

do temperatur wyzszych od 350°C.
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4.5. Fading piku wysokotemperaturowego ‘B’

Czes¢ detektorow LiF:Mg,Cu,P naswietlonych promieniowaniem gamma w KAERI (patrz
rozdziat 3.3.4) byla przechowywana w temperaturze pokojowej celem zbadania fadingu
zaobserwowanego piku ‘B’. Fading badano po okresie 85 dni oraz 4,5 lat po ekspozycji.

Jakosciowa ocena krzywych $wiecenia pokazata, ze po 54 miesiacach (4,5 roku) od
ekspozycji fotonami ze zrodla “°Co w KAERI, charakter otrzymanych dla tych detektorow
krzywych $wiecenia nie ulegl widocznej zmianie (rys. 4.5.1) w stosunku do detektorow

odczytywanych kilkadziesiat dni po ekspozycji (rysunki 4.1.1.3 - 5).
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Rys. 4.5.1. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach “°Co dla zakresu dawek
0,5 kGy-500 kGy, odczytane po uptywie 54 miesigcy od ekspozycji w KAERI.

Krzywe $§wiecenia uzyskane dla odczytu po 85 dniach od ekspozycji, jak roéwniez uzyskane
w pierwszym odczycie, dla detektorow eksponowanych dawka 500 kGy przedstawiono na

rys. 4.5.2. Nie zauwazono roznicy ksztaltu i potozenia piku ‘B’ pomigdzy kolejnymi odczytami.
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Rys. 4.5.2. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po na$wietlaniach “Co dla dawki 500 kGy,
odczytane w odstepie 85 dni.
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Na rys. 4.5.3 zestawiono krzywe uzyskane w ten sposob dla dawki 50 kGy. Dla nich tez nie
zaobserwowano roznic ksztattu, ale zaznacza si¢ niewielkie przesunigcie krzywych, uzyskanych

Ww pozniejszym odczycie, w strong nizszych temperatur.
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Rys. 4.5.3. Krzywe $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P po na$wietlaniach “°Co dla dawki 50 kGy,
odczytane w odstepie 85 dni.

W tabeli 4.5.1 zostaly przedstawione wzgledne procentowe rdznice sygnatu TL,
catkowanego w roznych przedziatach temperatur, odniesione do sygnatu pierwotnego, dla obu
odczytow przeprowadzonych w odstegpie 85 dni, dla detektoréw LiF:Mg,Cu,P pochodzacych
z probek eksponowanych w zakresie dawek 1-500 kGy. Przedzialy catkowania dobrano do
obserwowanej dla wszystkich badanych rodzajow promieniowania trdjzakresowej struktury
krzywych $wiecenia detektorow LiF:Mg,Cu,P, ktére w zaleznosci od zakresu dawek wykazuja
gros sygnatu TL ponizej 250°C, w obszarze 250-350°C, lub powyzej 350°C, gdzie dominuje pik
‘B’ (rozdziat 4.1). Liczby ‘szare’ dotycza sytuacji, gdzie mamy do czynienia z r6znica matych
liczb obarczonych duzymi btedami, wkiad sygnatu z tych przedzialow jest bowiem niewielki
dla dawek, do ktorych liczby te si¢ odnosza. Sygnat TL dla pelnego zakresu temperatur (100-
550°C) wykazuje zmiany kilkuprocentowe, tak jak i1 sygnat w zakresach temperatur,
dominujacych w krzywej w danym przedziale dawek (patrz rozdziat 5.1). Fading piku ‘B’ nie
r6zni si¢ od fadingu podstawowych pikow dla detektoréw LiF:Mg,Cu,P. Wyniki te moga stuzy¢
do korekcji wskazan detektoréw, odczytywanych po okolo 3 miesiacach od momentu
ekspozycji.

Tabela 4.5.1. Wzgledna zmiana sygnatu TL (fading) catkowanego dla roznych zakresow temperatur w okresie 85 dni
dzielacych kolejne odczyty detektoréw LiF:Mg,Cu,P po ekspozycji ®°Co w zakresie dawek od 1-500 kGy.

Dawka £(100-550°C) | Z(100-250°C) | Z(250-350°C) | X(250-550°C) | Z(350-550°C)
[kGy] [%] [%] [%] [%] [%]
1 9,75+5,38 7,52+5,24
5 7,39£2,85 -2,83+14,34
10 -1,21+12,86 7,33+12,59 10,43+14,18
20 -0,74+7,77 -6,42+10,28 -1,09+9,31
50 5,47+1,67 -5,03+2,92 6.68+2,63 16,80+5,47
100 5,43+14,97 5,24+18,18 5,55+15,34 5,68+14,86
200 8,44+12,20 8,46+12,28 10,11+12,42
500 3,37+6,43 3,25+6,34 3,57+6,23
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5. Metoda pomiaru wysokich dawek promieniowania jonizujacego za pomocg
detektorow LiF:Mg,Cu,P

Wyniki systematycznych pomiaréw zaleznos$ci krzywych $wiecenia w funkcji dawki
stanowity punkt wyjscia do opracowania metody pomiaru dawek promieniowania jonizujacego
za pomoca detektorow LiF:Mg,Cu,P w zakresie od 1 uGy do 1 MGy (12 rzedow wielkosci).
Zazwyczaj za parametr opisujacy sygnat termoluminescencji przyjmuje si¢ scatkowana liczbe
zliczen w zakresie mierzonych temperatur lub wysoko$¢ gtownego piku krzywej (patrz rozdziat
2.3.3.4). W przypadku krzywych $wiecenia, bedacych przedmiotem analizy, konieczna byla
modyfikacja tego podejscia, przy czym sposdb postepowania nie byl oczywisty. W zakresie
stosunkowo niskich dawek (do okoto 1-3 kGy), mozna stosowa¢ standardowa metode
kwantyfikacji krzywej, polegajaca na catkowaniu gldéwnego piku dozymetrycznego. Jednak dla
dawek wyzszych, ze wzgledu na catkowitg zmiang ksztattu krzywej i przesuwanie si¢ pozycji

piku ‘B’, nie jest to mozliwe.

5.1. Trzy zakresy pomiaru dawek

Kalibracje odpowiedzi detektorow MCP-N w funkcji dawki autorka przeprowadzita
wykorzystujac czgs¢ wysokotemperaturowa krzywych $wiecenia detektorow eksponowanych
w polu promieniowania gamma (“°Co), scatkowanych w przedziatach temperatur: 250-350°C
oraz 350-600°C. Zalezno$¢ sygnalu TL od dawki zostata przedstawiona na rys. 5.1.1, linie
ciagle przedstawiaja trend liniowy dla obu zakresow catkowania. Otrzymane zaleznosci
pokazuja, ze jest mozliwy na tej drodze pomiar dawek do 500 kGy, przy wykorzystaniu
liniowych czgéci obu uzyskanych charakterystyk.

. ; F0--250-350 °C .
1 - % -e--350-600 °C ]

Sumaryczny sygnal TL (j.u.)

T T T T T T T j T
100 200 300 400 500
Dawka (kGy)

Rys. 5.1.1. Odpowiedz na dawke sygnatu TL scatkowanego w zakresach 250-350°C oraz 350-600°C.
Krzywe ciagle obrazuja trend liniowy [Bilski,Obryk2008].



Barbara Obryk rozprawa doktorska -92 -

Autorka zaproponowata catkowanie sygnalu TL w trzech ustalonych przedziatach
temperatury: <250°C, 250-350°C i >350°C. Taki dobor zakreséw catkowania powoduje, ze
konwencjonalna krzywa $wiecenia z gtownym pikiem dozymetrycznym (pik 4), zawiera si¢
niemal w calo$ci w obszarze pierwszym, obszar drugi obejmuje wigkszos¢ sygnatu dla dawek
posrednich, natomiast pik ‘B’ miesci si¢ w obszarze trzecim. Podzial na zakresy zilustrowany
jest na rysunku 5.1.2 na podstawie krzywych s$wiecenia dla naswietlan gammowych

i protonowych.
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Rys. 5.1.2. Zakresy sumowania sygnatu TL: 0-250°C, 250-350°C oraz 350-550°C, zilustrowane na
przyktadzie trzech krzywych §wiecenia: A) zmierzonych po dawkach od promieniowania gamma: 1 kGy,
20 kGy, i 500 kGy [Obryk2009]; B) zmierzonych po dawkach od protonow: 0,75 kGy, 10 kGy,
i 1000 kGy [Obryk2010].
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Granice przedzialow catkowania nie sa wartoSciami bezwzglednymi, powinny by¢
nieznacznie modyfikowane w zaleznosci od rzeczywistej szybko$ci narastania temperatury
detektora (w pomiarach stosowano nominalng szybkos¢ 2°C/s). Mozna je korygowac poprzez
sprawdzenie potozenia piku glownego (dla niskich dawek), ktory dla stosowanych na potrzeby
pracy grup detektorow i warunkow pomiaru znajdowal si¢ w temperaturze ok. 225°C.
W przypadku przesunigcia temperatury tego piku, rowniez granice catkowania nalezatoby
odpowiednio przesunag.

Natomiast zalezno$¢ liczby zliczen, we wszystkich trzech wyodrebnionych wyzej obszarach
krzywej $wiecenia, od dawki (skala logarytmiczna) przedstawiona jest na rys. 5.1.3. Jak mozna
zaobserwowac, zakres stosowalnosci pierwszego obszaru to ponizej 5 kGy, drugiego 5-50 kGy,

a trzeciego powyzej 50 kGy.

° 0-250 °C °
e 250-350°C 7
e 350-550°C

3x10" 4

2x10"

Sygnal TL (j.u.)

1x10”

0,01 0,1 1 10 100 1000
Dawka (kGy)

Rys. 5.1.3. Charakterystyka dawkowa dla trzech zakresow sumowania sygnatu TL: 0-250°C, 250-350°C
i 350-550°C uzyskana dla ekspozycji gamma od “°Co [Obryk2009].

5.2. Metoda pomiaru duzych dawek przy pomocy wspélczynnika UHTR

Metode wyznaczania dawki w zakresie dawek powyzej ok.5 kGy, mozna ulepszyé
zastepujac bezwzgledna liczbe zliczen, stosunkiem liczby zliczen w obszarach drugim i trzecim
(>250°C) do catkowitej liczby zliczen. Uzyskuje si¢ w ten sposob parametr, stabiej zalezny od
warunkow pomiaru.

Wspoétczynnik wysokotemperaturowy UHTR(T,) zdefiniowano jako stosunek sygnatu TL
scatkowanego dla temperatur powyzej temperatury 7, do catkowitego sygnatu TL, czyli

T

max

I

UHTR(T,) = -

=T><
Tmax
21

T=T,

(5.2.1)

min
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gdzie
I+ — sygnal TL w temperaturze T,

Tmin, Tmax — minimalna i maksymalna temperatura odczytu detektora.

Z punktu widzenia opisywanej metody szczegodlnie interesujace sa wspOlczynniki
UHTR(Ty) policzone dla temperatur Ty = 250°C i Ty = 350°C, jako zZe sa to temperatury
graniczne pomig¢dzy obszarami, ktére dominuja w krzywych §wiecenia przy rdéznych zakresach
dawek. Dla dawek ponizej 1 kGy prawie cala krzywa S$wiecenia znajduje si¢ ponizej
temperatury 250°C. Dla dawek wyzszych, az do okoto 50 kGy, dominuje w krzywej obszar
250°C - 350°C, podczas gdy dla dawek powyzej 50 kGy wigkszos¢ krzywej Swiecenia jest
mierzona powyzej 350°C.

Zalezno$¢ wspotczynnika wysokotemperaturowego UHTR(350) w funkcji dawki, dla trzech
serii produkcyjnych detektoréow LiF:Mg,Cu,P, naswietlonych elektronami o energii 10 MeV
i odczytanych w identycznych warunkach w tym samym czasie, przedstawiona zostala na
rys. 5.2.1. Rozrzut przebiegu krzywych sugeruje potrzebg pomiaru charakterystyki dawkowe;j
dla konkretnej partii detektorow, ktora planuje si¢ wykorzysta¢ w pomiarach.
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Rys. 5.2.1. Zalezno$¢ wspotczynnika wysokotemperaturowego UHTR(350) od dawki, dla trzech serii
produkcyjnych detektoréw LiF:Mg,Cu,P, wyznaczona po ekspozycji elektronami o energii 10 MeV.

Rys. 5.2.2 przedstawia pordéwnanie zaleznosci UHTR(350) od dawki dla detektorow
LiF:Mg,Cu,P z serii produkcyjnej 1 (P1, patrz rozdziat 3.1), zmierzonej po ekspozycji
promieniowaniem gamma od **Co oraz elektronami o energii 10 MeV, z zalezno$cia dla
detektorow z drugiej serii produkcyjnej, MCP-N(P2), zmierzona po ekspozycji elektronami
oenergii 10MeV oraz protonami o energii 24 GeV/c. WartoSci wspotczynnika
wysokotemperaturowego UHTR(350), obliczone na podstawie analizy krzywych $wiecenia
detektorow MCP-N pochodzacych z produkcji 1 (P1), po ekspozycji w wiazkach fotonowej

i elektronowej, uktadaja si¢ wzdluz tej samej krzywej, a wartosci tego wspotczynnika dla
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detektorow MCP-N(P2) po naswietlaniach protonowych, uktadaja si¢ zgodnie (w granicy bledu
pomiarowego) z relacja UHTR(350) dla naswietlan elektronowych detektorow MCP-N(P2).

— vy ) —
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08 24 Gevl/c protony (P2) A® i
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»
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Rys. 5.2.2. Zalezno$¢ wspotczynnika wysokotemperaturowego UHTR(350) od dawki dla detektorow

MCP-N (seria produkcyjna pierwsza, P1), wyznaczona po ekspozycji promieniowaniem gamma “Co

i elektronami o energii 10 MeV oraz dla detektor6w MCP-N (seria produkcyjna druga, P2), wyznaczona

po ekspozycji elektronami o energii 10 MeV i protonami o energii 24 GeV/c.

Na rys. 5.2.3 przedstawiono zalezno$¢ wspotczynnika UHTR(Ty) obliczonego dla obu
temperatur granicznych pomigdzy charakterystycznymi obszarami krzywej $wiecenia, 250°C
1350°C. W czesci A tego rysunku, razem z wynikami dla naswietlan elektronami pokazano
wartosci dla naswietlan gammowych dla tej samej serii produkcyjnej detektorow MCP-N(P1),
natomiast wyniki nas§wietlan elektronami dla drugiej serii produkcyjnej detektorow MCP-N(P2)
zobrazowano w czesci B, razem z wynikami ekspozycji protonami o energii 24 GeV/c,
wykonanymi na detektorach z tej samej serii. Zebrane wyniki uzasadniaja tezg, ze wspotczynnik
UHTR(250) moze by¢ uzywany do dozymetrii juz od dawki 1 kGy, a ulega on nasyceniu
powyzej 100 kGy. Natomiast UHTR(350) zaczyna by¢ uzyteczny od okoto 20 kGy i nie ulega
wysyceniu az do okoto 1 MGy. W ten sposéb jest pokryty caty przedziat dawek od 1 kGy do
1 MGy.
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Rys.5.2.3. Wspdtczynniki UHTR(250) i UHTR(350) w funkcji dawki dla: A) MCP-N(produkcja 1, P1);
symbole puste przedstawiaja wyniki dla naswietlan elektronami, natomiast peine ilustruja naswietlania
gammowe [Bilski,Obryk2010]; B) MCP-N(produkcja 2, P2); symbole pelne przedstawiaja wyniki dla
naswietlan protonami, natomiast puste ilustruja naswietlania elektronami [Obryk2010].

Zastosowanie metody UHTR wymaga wyznaczenia zaleznosci UHTR(Ty) w funkcji dawki
dla poszczegoélnych grup produkcyjnych detektorow, gdyz relacje migdzy wspotczynnikiem
UHTR(Ty) a dawka, réznia si¢ dla nich. W zwiazku z powyzszym dopasowano wspotczynniki
UHTR dla detektoréw z serii produkcyjnej 2, dla ktorych wykonane byly zar6wno naswietlania
elektronowe jak i protonowe. W tym celu wykorzystany zostal program TableCurve 2D
[TableCurve]. Dla obu wspodtczynnikow najlepsze dopasowanie (na poziomie ufnosci 95%
[Brandt1998]), otrzymano dla funkcji wielomianowych, trojparametrowych,  postaci
y'=at+blnx/x+c/x'* dla UHTR(250), a y'=a+blnx/x+c/x* dla UHTR(350) [Obryk2010sub].
Parametry obu dopasowanych krzywych zamieszczono w tabeli 5.2.1. Otrzymano w ten sposob
krzywe kalibracyjne metody dla detektorow z serii produkcyjnej 2 (P2). Oba dopasowania oraz

punkty kalibracyjne dla obu wspotczynnikow przedstawiono na rys. 5.2.4.

Tabela 5.2.1. Parametry dopasowanych krzywych: UHTR(250) (y'=a+blnx/x+c/x'?)
oraz UHTR(350) (y '=a+blnx/x+c/x”)

Parametryl UHTR(250) UHTR(350)

krzywych
a 0,99+0,01 0,96+0,01
b 1,85+0,21 11,42+0,92

c 10,34+1,16 | 3245,01+£280,75
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Rys. 5.2.4. UHTR(250) i UHTR(350) w funkcji dawki dla detektoréw MCP-N(P2) wraz z dopasowaniem
krzywej kalibracyjnej dla obu wspotczynnikéw [Obryk2010sub].

Zaleta zaproponowanej metody, polegajacej na wyznaczaniu dawki przy uzyciu stosunku
sygnatlu TL catkowanego w réznych zakresach temperaturowych krzywej $wiecenia, jest
zmniejszenie wplywu fadingu sygnalu TL na wyznaczenie dawki, ze wzgledu na czgSciowa
kompensacj¢ ostabienia sygnalu. Wpltyw trzymiesigcznego fadingu (patrz rozdziat 4.5) na
warto$ci wspotczynnikow UHTR(250) i UHTR(350), wyznaczonych po ekspozycji detektorow
MCP-N(P1), promieniowaniem gamma ze zrodta “Co w KAERI, zostat przedstawiony na rys.
5.2.6. Badania dotyczace fadingu beda kontynuowane, szczegolnie w kierunku zbadania relacji

migdzy zanikiem poszczegdlnych obszarow krzywej Swiecenia.
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Rys. 5.2.6. Wartosci UHTR(250) i UHTR(350) w funkcji dawki dla detektorow MCP-N(P1)
naswietlonych *Co w KAERI i odczytanych w odstepie 85 dni.
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6. Testy i zastosowania metody w akceleratorowych polach promieniowania

6.1. Test metody w polu elektronowym

Celem przetestowania zaproponowanej metody przeprowadzono naswietlania probek
z detektorami LiF:Mg,Cu,P dawkami nieznanymi autorce, za pomoca wiazki elektronowe;j
oenergii 10 MeV w Instytucie Chemii i Technik Jadrowych w Warszawie. Poddano
na$wietlaniom cztery probki zawierajace po dwadzieScia detektorow MCP-N(P2) w kazdej,
kazda z nich otrzymata inna dawke. Rysunek 6.1.1 przedstawia zdjgcie otwartych pojemnikow
z naswietlonymi detektorami po zakonczeniu ekspozycji probek. Zabarwieniu detektorow
naswietlonych wysokimi dawkami (patrz DODATEK A) towarzyszylo rowniez zabarwienie

wieczek pojemnikoéw z probkami.

Rys. 6.1.1. Zdjgcie pojemnikéw z detektorami LiF:Mg,Cu,P po zakonczeniu ekspozycji réznymi
dawkami od elektronow o energii 10 MeV, ilustrujace zabarwienie naswietlonych detektorow (patrz
DODATEK A) oraz polietylenowych pokrywek pojemnikow.

Krzywe §wiecenia uzyskane dla detektorow MCP-N(P2) pochodzacych z kolejnych probek
zostaly przedstawione na rysunku 6.1.2. W krzywych uzyskanych w wyniku odczytu
detektorow z probek II, III i IV wystepuje wyraznie wyodrgbniony pik ‘B’. Parametry
UHTR(250) i UHTR(350) zostaty wyznaczone dla detektoréw z kazdej probki. Dawki zostaty
wyznaczone przy uzyciu uprzednio dopasowanej krzywej kalibracyjnej dla tych parametrow
(patrz rozdzial 5.2, rysunek 5.2.4). Po wyznaczeniu dawek poproszono laboratorium, ktore
wykonato naswietlania o przestanie swiadectwa pomiarowego, celem porownania uzyskanych
wynikow z dawkami celowanymi. Uzyskane wyniki zostaty przedstawione w tabeli 6.1.1

[Obryk2010sub].
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Rys. 6.1.2. Krzywe $wiecenia detektorow MCP-N(P2) otrzymane w §lepym tescie dawki dla

naswietlan elektronami o energii 10 MeV [Obryk2010sub].

Tabela 6.1.1. Wyniki testu metody UHTR dla detektoréw LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach
elektronami o energii 10 MeV [Obryk2010sub].

MCP-N(P2) Probka I Probka 11 Probka III Probka IV
UHTR(250) 0,243+,010 0,872+,004 0,937+,005 0,946+,002
\UHTR(350) - 0,498+,009 0,710+,012 0,751+,004
Dawka wyznaczona z 2,71+0,6 59+6 13611 159+13
UHTR(250) [kGy]

Dawka wyznaczona z - 85+6 170+14 205+16
UHTR(350) [kGy]

Dawka zastosowana 4,77+0,36 74,9145 15249,1 199+11,9
[kGy]

Zgodnie z przewidywaniami za pomoca parametru UHTR(350) mozna okresla¢ dawki

w zakresie wystgpowania piku ‘B’ w krzywej $wiecenia, czyli od okolo 50 kGy az do

ok. 1 MGy, podczas gdy parametr UHTR(250) moze by¢ stosowany do wyznaczania dawek juz

od okoto kilku Gy. Dawka najnizsza, dla probki I, znajduje si¢ w zakresie dawek niskich,

w ktorym wypracowane dopasowanie parametru UHTR(250) nie jest najlepsze, ze wzgledu na

stabe obsadzenie tego obszaru punktami otrzymanymi z wykonanych wczesniej kalibracji

metody.
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6.2. Zaproponowany zestaw pomiarowy

6.2.1. Kaseta pomiarowa z detektorami TL

Celem wdrozenia metody do rutynowego stosowania w pomiarach dawek promieniowania
w akceleratorach czastek poszukiwano zestandaryzowanych pojemnikéw na detektory TL,
umozliwiajacych pomiary w setkach/tysiacach punktow pomiarowych rownocze$nie.

Ze wzgledow praktycznych autorka zdecydowala oprze¢ si¢ na istniejacej kasecie
dozymetrycznej automatycznego systemu dozymetrii termoluminescencyjnej firmy RADOS.
Jest to jeden z najbardziej rozpowszechnionych na §wiecie systemow, a w IFJ Krakow znajduje
si¢ kilka czytnikow TL typu RADOS. Czytniki te umozliwiaja szybki, automatyczny odczyt
duzej liczby detektorow w krotkim czasie, przy wykorzystaniu grzania struga goracego azotu.
Kaseta systemu RADOS pozwala na uzycie czterech detektoréw termoluminescencyjnych. Jej
szczegolng zaleta jest mozliwos¢ swobodnego dobierania detektoréw (o ile maja odpowiednie
rozmiary), jak rowniez wyjmowania ich i dokonywania odczytu na czytniku rgcznym
(automatyczny czytnik RADOS pozwala jedynie na odczyt w statej temperaturze).

Jednym z problemdéw, ktore nalezalo rozwiaza¢ byta dynamika sygnatu TL w badanym
zakresie dawek, ktora znacznie przekracza dynamike elektroniki czytnikow TL. Postanowiono,
ze jeden z detektorow w zestawie zostanie uzyty jako zgrubny wskaznik poziomu dawki
[Obryk2009]. W tym celu uzyty zostat detektor z litu naturalnego LiF:Mg,Ti (MTS-N).
W pierwszym cyklu pomiarowym jedynie te detektory beda odczytywane w czytniku
automatycznym i jezeli wyniki bgda wskazywac na dawki ponizej 1 Gy, to reszta odczytow
zostanie roOwniez przeprowadzona w czytniku automatycznym. Jezeli detektor MTS-N wskaze
wyzsza dawke, czemu towarzyszy¢ moze nasycenie sygnatu fotopowielacza czytnika, reszta
odczytow zostanie przeprowadzona na czytniku recznym, umozliwiajacym filtracje sygnatlu
oraz grzanie liniowe z odpowiednio dobranymi warunkami odczytu (napigcie fotopowielacza,

przestona, temperatura).

MCP-7 (LiF:Mg,Cu, P)
MTS-7 (LiF:Mg,Ti)
MTS-6 (LiF:Mg,Ti)

% MTS-N (“LiF:Mg,Ti)

Rys. 6.2.1.1. Kaseta dozymetryczna systemu RADOS z zestawem detektorow TL przeznaczonych do
pomiaru wysokich dawek [Obryk2008a; Obryk2009].

T
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Podstawowymi detektorami pomiarowymi sa dwa detektory LiF:Mg,Cu,P (MCP-7)
wykonane z litu wzbogaconego w izotop 'Li (99.95%) [Obryk2009; Obryk2010sub]. Zestaw
uzupehia jeden detektor typu MTS-7, ktory w zakresie do kilku kilogrejow moze byc¢
zastosowany réwnolegle do MCP. Jego uzycie, ze wzgledu na r6ézna zalezno$¢ wydajnosci TL
od gestosci jonizacji w poréwnaniu do MCP-7, moze pozwoli¢ na uzyskanie dodatkowych
informacji o polu promieniowania. W razie potrzeby pomiaru depozycji energii od neutronéw
termicznych i epitermicznych, planuje si¢ zastapi¢ w zestawie jeden z detektorow MCP-7,
detektorem MTS-6 (taki zestaw przedstawiono na rys. 6.2.1.1), co umozliwi pomiar sktadowej

neutronowej za pomoca pary detektorow MTS-7 1 MTS-6 (patrz rozdziat 2.3.3.5).

6.2.2. Pasywny zestaw pomiarowy na potrzeby LHC.

W przypadku pomiaréw, ktéore mialy by¢ wykonywane w LHC, konieczne byto
zintegrowanie opracowywanego zestawu pomiarowego TL z innymi pasywnymi metodami
pomiarowymi, ktérych uzycie bylo planowane przez CERN. Metody te to: alanina (PAD),
detektory radiofotoluminescencyjne (RPL) oraz diody p-i-n W rezultacie opracowany zostat
pasywny zestaw pomiarowy (passive sensor housing), tzw. "box" [llgner2007; Obryk2009].
Sktada si¢ on z polietylenowej kasety, umozliwiajacej umieszczenie czterech wymienionych
typow detektorow z optymalnym wykorzystaniem dostgpnego miejsca oraz z uchwytu (rowniez
polietylenowego), przytwierdzanego trwale do $cian lub elementéw konstrukcyjnych LHC
(rys. 6.2.2.1). Konstrukcja zapewnia szybkie i pewne wkladanie i wyjmowanie kasety

z uchwytu.

Dioda P-I-N

\ Detektory RPL

Alanina

TLD Kaseta

pomiarowa

Rys. 6.2.2.1. Pasywny zestaw pomiarowy ("box") opracowany na potrzeby monitoringu LHC
[Obryk2008b; Obryk2009].
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6.3. Testy w referencyjnym polu promieniowania CERF w CERN

Testy w referencyjnym polu promieniowania CERF (patrz rozdzial 4.1.9) zostaly
przeprowadzone w zakresie dawek wysokich (bezposrednio na miedzianej tarczy) oraz niskich
(pozycje CT i CS za ostonami betonowymi).

W przypadku ekspozycji bezposrednio na tarczy, najistotniejszych z punktu widzenia
projektu, wartoéci dawki zmierzone detektorami TL poréwnywane byly z wynikami obliczen
Monte Carlo [Fasso2003; Fasso2005], przeprowadzonymi przez zespét z CERN-u
[Obryk2008]. Na rysunku 6.3.1 przedstawiono zestawienie eksperymentu wysokodawkowego
oraz jego model wykonany na potrzeby obliczen Monte Carlo. Na rysunku 6.3.2 z kolei
pokazano widma czastek w pozycjach naswietlan, uzyskane przez Markusa Fuerstnera

metodami Monte Carlo, we wszystkich tych pozycjach dominowaly fotony.

a)

Rys.6.3.1. Zestawienie eksperymentu na miedzianej tarczy w polu CERF (a) oraz model eksperymentu na
potrzeby symulacji Monte Carlo (b), gdzie na zielono zaznaczono pozycje detektorow TL [Obryk2008].
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Rys.6.3.2. Widma czastek w pozycjach naswietlan na tarczy pola CERF, uzyskane metodami Monte Carlo

[Obryk2008].
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Wyniki eksperymentu na miedzianej tarczy podaja tabele 6.3.1 i 6.3.2. Maksymalny poziom
osiagnigtych dawek siggat stu kilkudziesigciu grejow. Uzyskane wyniki, wyrazone jako
stosunek warto$ci obliczonej do zmierzonej, wahaty si¢ od 0,88 do 1,23 (tabela 6.3.1). Biorac
pod uwage dos¢ znaczne niepewnosci symulacji, zgodno$¢ t¢ nalezy uznaé za
satysfakcjonujaca. Ekspozycje detektorow TL zostaly rowniez przeprowadzone w czasie
kolejnych uruchomien CERF-u w lipcu i we wrzesniu 2008 roku.

Tabela 6.3.1. Dawka pochlonigta w powietrzu (obliczona przez Markusa Fuerstnera) i zmierzona

detektorami TL (kalibracja do kermy w powietrzu dla promieniowania gamma ze zrédta *’Cs) w [Gy]
w pozycji detektora (P) na tarczy [Obryk2008].

Pomiar Niepewnos¢ Symulacja Niepewnos¢ R=symulacja/ Niepewnos¢
pomiaru symulacji pomiar R
MTS-N  MTS-7 MCP-7 MCP-N MCP-N
1 13,6 ND 10,8 12,7 1,3 11,8 0,9 0,93 0,16
2 29,0 24,9 ND 26,5 3,5 27,8 2,7 1,05 0,24
3 24,6 ND 24.4 23,3 2,3 27,5 1,7 1,18 0,19
4 12,3 8,2 ND 10,7 1,1 11,8 0,4 1,10 0,15
5 17,6 14,9 ND 16,2 1,7 16,1 0,8 1,00 0,16
6 51,8 ND 44,0 46,2 4,7 40,8 2,1 0,88 0,13
7 39,8 39,5 ND 432 5,3 40,4 1,2 0,93 0,14
8 162 ND 12,8 13,7 1,5 16,9 2,9 1,23 0,34

Bezposrednio na miedzianej tarczy wykonano réwniez ekspozycje zestawu typu ‘box’
(rozdziat 6.2), zawierajacego poza detektorami TL, rowniez alaning. Dla tego zestawu
wykonano sze$¢ kolejnych naswietlan o rosnacych dawkach, wyniki przedstawiono w tabeli
6.3.2. Rezultaty otrzymane za pomoca detektoréw TL wykazuja zgodno$¢ na poziomie lepszym
niz ok. 30% z wynikami dla alaniny tylko dla wigkszych dawek. Dla dawek ponizej 10 Gy, dla

ktorych alanina nie jest na 0got stosowana, réznice dochodza do 100%.

Tabela 6.3.2. Dawka [Gy] pomierzona detektorami TL i alanina w kolejnych naswietlaniach (B1-B6)
zestawu ‘box’ [Obryk2008].

Nr MTS-N MTS-6 MTS-7 MCP-N Alanina
Bl 3,3+0,1 4,3£0,2 3,9+0,1 3,5+£0,2 6,7+3,1
B2 29+0,2 3,5+0,6 3,7+0,1 3,1+0,3 ND

B3 3,1+0,3 3,7+0,1 3,8+0,2 3,2+0,1 7,7+1,5
B4 2,7+#0,5 3,2+0,5 2,840,5 3,3+0,5 6,3*1,5
B5 106+11 14145 12445 95+8 129+6
B6 62+10  75+10 6643 5242 6943

Odpowiedz detektorow TL roznych typow w zakresie niskich dawek zaabsorbowanych
na polach CT CERF-u (za ostona betonowa, patrz rys. 6.3.3) zostala przedstawiona w tabeli
6.3.3. Wyniki te sa wzajemnie konsystentne, detektory MTS-N i MTS-6 wykazaly wyzszy
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sygnat niz ich MCP-odpowiedniki. Jest to zwigzane z ich wyzsza wydajnoscia na silnie
jonizujace produkty reakcji (n,a) w °Li. Stosunek odpowiedzi MTS-N do MCP-N, jak i MTS-6
do MCP-6, na termiczne i epitermiczne neutrony jest staty dla wszystkich pozycji CT i wynosi
2,8+0,05, co jest zgodne z wynikami eksperymentu na polach CS (tabela 6.3.4), jak
i z poprzednimi badaniami [Bilski 2006]. Natomiast stosunek odpowiedzi MTS-7 i MCP-7 jest
bliski jedynki. Wyniki te sa zgodne z wynikami wczesniejszych naswietlan detektorow TL na
polach CT [Bilski2002a]. Trzeba zaznaczy¢, ze natgzenie wiazki jest mierzone z doktadnoscia
10% za pomoca komory jonizacyjnej (PIC - Precision Ionisation Chamber), a jeden impuls PIC

odpowiada (2,2 £ 0,1)x10* czastek uderzajacych w tarcze [Mitaroff2002].

Rys. 6.3.3. Testy detektorow TL na polu CT eksperymentalnego pola promieniowania CERF w CERN.

Tablica 6.3.3. Wskazanie detektorow TL na polach CT CERF-u [pGy] znormalizowane na jednostke
monitora wiazki [PIC-impuls]. Detektory byty kalibrowane w jednostkach kermy w powietrzu
na zrodle ¥’Cs [Obryk2008].

Nr pola. MCP-N MCP-6 MCP-7 MTS-N MTS-6 MTS-7
CT1 58,5+1,3 73,3%2,3 53,5+1,5 85,0+2,4 112,0£0,3  49,4+0,5
CT3 60,6+1,4 ND ND 76,7+0,6 128,9+1,6  43,5%0,2
CT4 51,6%1,2 69,9+0,6 45,0%0,7 76,8+1,2 ND ND
CT5 77,0£1,2 98,5+2,9 70,3+1,6 116,7+3,6 149,0#1,3  71,1x0,7
CT8 70,8+1,1 96,8+0,8 65,1+0,4 107,4+0,8 ND ND
CT9 771£17 99,943,0 71,3£0,5 118,3%1,1 151,5#0,6  69,7+0,3
CT12 72,7+0,6 102,5¢0,4 64,620,4 110,8+0,4 ND ND
CT13 74,4346 99,9+2,5 70,2+1,2 112,845,0 141,0£0,6  59,10,1
CT15 70,6+0,9 ND ND 96,9+2,5 162,4+1,0  50,6%1,3
CT16 67,8+0,6 93,440,9 56,9+0,1 100,8+0,2 ND ND

Przetestowany zostat réwniez wplyw moderacji predkich neutrondéw przy uzyciu
cylindrow z PMMA o $rednicy 25 cm (rys. 4.1.9.3) na efektywnos$¢ detekcji neutronéw za
pomoca detektorow TL [Obryk2008]. Wyniki tego eksperymentu, przeprowadzonego na polach
CS zamieszczono w tabeli 6.3.4. Wyniki te pokazuja, ze moderatory z PMMA o $rednicy 25 cm
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zwigkszaja odpowiedz wszystkich typow detektorow TL (ostatnia kolumna tabeli 6.3.4). Daja
one 25% wzmocnienie sygnalu detektorow MCP-6, natomiast dla detektorow MTS-6 to
wzmocnienie wynosi ok. 41%. Dla detektorow MCP-N i MTS-N roznica we wzmocnieniu
zdeponowanej dawki jest prawie taka sama, odpowiednio 22% i 40%. To daje wzmocnienie
sygnatu od neutronéw termicznych (°Li-’Li) o 55% i 58% odpowiednio dla detektoréw typu
MCP i MTS. Moderatory daja tez niewielkie wzmocnienie (4%) sygnatu obu typow detektorow
na bazie 'Li, co moze byé spowodowane przez czastki jonizujace generowane przez neutrony

w moderatorach (protony odrzutu).

Tabela 6.3.4. Wskazanie detektorow TL na polach CS CERF-u [pGy] znormalizowane na jednostke
monitora wiazki [PIC-impuls]. Detektory byty kalibrowane w jednostkach kermy w powietrzu
na zrodle *’Cs [Obryk2008]

Nr Typ TLD Sygnat Sygnat Mod/
pozyciji moderowany niemoderowany Niemod

CS1 MCP-6 318+7 255+1 1,25
CS1 MCP-7 159+1 152+2 1,04
CS1,2,3  MCP-N 236+11 193+7 1,22
CS2 MTS-6 632+10 449+13 1,41
CS2 MTS-7 15241 146+1 1,04
CS3 MTS-N 428+14 30611 1,40

Przeprowadzone testy potwierdzity, ze wydajno$¢ detekcji neutrondéw termicznych
1 epitermicznych jest wyzsza dla detektorow MTS niz dla MCP i stabilna dla réznych pol
promieniowania dostgpnych w czasie eksperymentu. Rozne typy detektorow TL uzytych do
badan wykazaly konsystentna wzajemnie odpowiedz i stabilne charakterystyki w réznych

polach oraz w szerokim zakresie dawek.
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6.4. Zastosowanie w polu mieszanym IRRAD6

Metod¢ UHTR =zastosowano do wynikow uzyskanych w eksperymencie IRRAD6
w wysokoenergetycznym polu mieszanym (patrz rozdziat 4.1.5), celem okreslenia czgSci
sygnalu TL od neutronéw termicznych i epitermicznych w tym polu. Uzyskane warto$ci

UHTR(250) zostaty przedstawione w tabeli 6.4.1.

Tabela 6.4.1. UHTR(250) dla réznych typow detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach

w polu mieszanym IRRADG.
Pozycja IRRADG, okres| UHTR(250)
ekspozycji
MCP-7 MCP-N(P2) MCP-6

Pozycja 2, T1 0,028+,005 0,332+,019 0,735+,009
Pozycja 2, T2 0,031+,004 0,354+,066 0,791+,010
Pozycja 2, T3 0,035+,004 0,496+,037 0,823+,007
Pozycja 1, T1 0,057+,003 0,498+,028 0,833+,003
Pozycja 1, T2 0,078+,007 0,605+,011 0,881+,010
Pozycja 1, T3 0,120+,012 0,690+,034 0,912+,009

Korzystajac z krzywej kalibracyjnej UHTR(250), dla uzyskanych w tym eksperymencie
wartoséci tego wspotczynnika dla detektorow MCP-N(P2), MCP-7 i MCP-6, mozna okresli¢
udziat sygnatu neutronowego w stosunku do catkowitego sygnatu TL, wyniki przedstawiono na

rys. 6.4.1 [Obryk2009a].

LA A AL | L LALLM | ML LA |
1,04 | ® elektrony -
A protony )". ]
= IRRAD6 MCP-7 Pl
081| = IRRAD6MCP-N | 1
= IRRAD6 MCP-6 ]
& 06- .
72 1
=
L 044 .
0,2 .
0,0 . -
MR | ML A | MR | MR |
0,1 1 10 100 1000

Dawka [kGy]

Rys. 6.4.1. Wspotczynnik UHTR(250) w funkcji dawki dla detektor6w MCP-N, symbole kolorowe
ilustruja wyniki dla pola mieszanego IRRADG (niebieskie — MCP-7, czerwone - MCP-N, zielone — MCP-
6), symbole czarno-biate to uzyskane wczesniej punkty kalibracyjne dla pol monoenergetycznych (kotka
dla elektronow, trojkaty dla protonow).
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Wartosci dawki uzyskane z UHTR(250) odpowiadajace depozycji energii dla réznych
typow detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach w polu mieszanym IRRADG6 zostaty
przedstawione w tabeli 6.4.2. Zaobserwowano okoto 60% wzrost sygnatu w detektorach z litem
naturalnym i 70% w tych z °Li, wzgledem sygnatu otrzymanego dla detektoréw zubozonych
w °Li, dla pozycji 2 pola IRRADG. Dla pozycji 1 tego pola odpowiednio liczby te wynosza 50
1 60%. Wyniki te pokazuja, ze neutrony stanowia gtdéwna sktadowa pola mieszanego IRRAD6,
sygnal TL w detektorach z LiF pochodzacy od neutronéw w tym polu, jest dominujacy.

Tabela 6.4.2. Wartos$ci sygnatu TL, kalibrowane w jednostkach kermy w powietrzu na zrodle
1¥7Cs, uzyskane z UHTR(250), odpowiadajace depozycji energii dla roznych typow detektorow
LiF:Mg,Cu,P (P2) po naswietlaniach w polu mieszanym IRRAD®6.

Pozycja IRRADG, okres| Sygnal TL, kalibrowany w jednostkach kermy w
ekspozycji powietrzu, wyznaczony z UHTR(250) [kGy]
MCP-7 MCP-N(P2) MCP-6
Pozycja 2, T1 0,3+0,1 3,8+0,8 21+4
Pozycja 2, T2 0,4+0,1 4,1+£0,8 29+6
Pozycja 2, T3 0,5+0,1 7,5+1,5 36+7
Pozycja 1, T1 0,7+0,1 7,5£1,5 3948
Pozycja 1, T2 0,9+0,2 11,0+2,2 60+12
Pozycja 1, T3 1,3+0,3 17,0£3,4 79+16
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6.5. Zastosowanie w eksperymencie COMPASS w CERN

W czerwcu 2009 zestaw 10 kasetek TLD zostal przekazany grupie z CERN, w celu
okreslenia poziomu dawek wokot wiazki hadronowej w eksperymencie COMPASS (Common
Muon and Proton Apparatus for Structure and Spectroscopy [COMPASS]) prowadzonym na
akceleratorze SPS. Ekspozycja trwala 5 dni, a kasetki rozmieszczone byty na kalorymetrach
elektromagnetycznych ECAL1 i ECAL2 (rys. 6.5.1, 6.5.2, 6.5.3.). Przeprowadzone odczyty
wykazaty dawki wahajace si¢ od 7 do 500 mGy (w zalezno$ci od odlegtosci od osi wiazki),
a wiec w zakresie stosunkowo niewysokich dawek (tabele 6.5.1 i 6.5.2). Warto zaznaczy¢, ze
zastosowane rownoczesnie przez zespol z CERN detektory typu RPL i alanina, ze wzgledu na

kroétki czas ekspozycji, nie wykazaty zadnej dawki.

MAINZ

A 0s1m HHEE LGA | |28m

#5

MAINZ

3,97m

Rys. 6.5.1. Rozmieszczenie poszczegdlnych detektoréw TL w komorze eksperymentu COMPASS (wg.
C. Ilgnera).

We mounted 4 dosimeters on the Frontside (heading the beam)

dos. numb x v
#3 [u] lower edge of hole - Sem
#4 [} upper edge of hole + 3cm
#5 left edge of hole - 3em 0O
#6 left edge of hole - 43em 0

not very precisly measured !

Rys. 6.5.2. Rozmieszczenie poszczegdlnych detektorow TL w komorze ECAL1 COMPASS (wg.
C. lignera).
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We mounted 2 dosimeters on the Backside (backface to the beam)
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x

¥

#10
#1

middle of hole
middle of hole

middle

middle - 45cm

Rys. 6.5.3. Rozmieszczenie poszczegélnych detektorow TL w komorze ECAL2 COMPASS (wg.

C. Ilgnera).

W tabeli 6.5.1 przedstawiono wyniki pomiaru dawek w komorze eksperymentu

COMPASS uzyskane za pomoca detektorow TL w zestawieniu z pozycjami

poszczegolnych detektorow w komorach ECAL1 1 ECAL2. Dla niektorych pozycji

pomiarowych detektory MTS-N, zawierajace °Li wykazaly wyzszy sygnat niz detektory

MCP-7, co wskazuje na udzial sktadowej neutronowej w zaabsorbowanej dawce.

Tabela 6.5.1. Wyniki pomiaru dawek w komorze eksperymentu COMPASS skorelowane
z rozmieszczeniem poszczegolnych detektorow TL (wg.C. Ilgnera).

ECAL1 Front side

TLD number Dosimeter number x / em y { em Dose-7/mGy |Dose-NimGy
31722 #3 0 -5 10.8 2.8
31723 #4 0 3 124 11.6
31724 #3 -3 0 7.5 7.2
31725 #G 43 0 37 4.0

ECALZ Front side

TLD number Dosimeter number x{cm y ! cm Doze-T/mGy |Dose-NimGy
317N #2 T 0 57,9 95,5
31728 #7 -1 0 45,5 4.6
31727 #3 -30 0 133 283
31728 #0 -62 0 5.8 10.2

ECALZ Back side

TLD number Dosimeter number x{cm y ! cm Doze-T/mGy |Dose-NimGy
31728 #10 0 0 497.8 466.8
31720 #1 0 45 42,2 41.4
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6.6. Monitoring dawek promieniowania dla LHC i jego eksperymentéw

W 2008 roku dwa z eksperymentow LHC, LHCb i TOTEM, wyrazily ch¢é wykorzystania
opracowanego w ramach pracy zestawu pomiarowego do monitoringu dawek promieniowania.
Wiosna 2008 roku, w ramach koncowych przygotowan do uruchomienia LHC, rozmieszczono
33 zestawy "box" w otoczeniu detektora LHCD (rys. 6.6.1) oraz 86 zestawow na kalorymetrach.
W eksperymencie TOTEM rozmieszczono 30 zestawow. Ze wzgledu na awari¢ LHC jaka
nastapila wkrotce po jego uruchomieniu, odczyty detektorow nie mogly by¢ jeszcze
przeprowadzone. Wiosna 2009 detektory zostaly wymienione na $wiezo wyanilowane.

Demontaz i odczyt jest spodziewany na jesieni 2010.

(= |l'-|
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Rys. 6.6.1. Schemat rozmieszczenia zestawdw pomiarowych typu ‘box’” wokot detektora LHCb (miejsca
rozmieszczenia zestawow zostaly oznaczone kolorem fioletowym) wg D. Wiednera.
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B)

®)

D)

Rys. 6.6.2. Zdjgcia pasywnych i aktywnych (otwarty ‘box’) detektorow rozmieszczonych w komorze
eksperymentu LHCb: A) na magnesie spektrometru (M1); B) na trigger trackerze; C) na wzmacniaczu
detektora VELO (Vertex Lokator); D) na szczycie szafy z elektronika (fot. Christoph Ilgner).
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W roku 2009 CERN poprosit o dodatkowe 220 zestawow dawkomierzy dla monitorowania
w tunelu LHC oraz w komorze eksperymentu ATLAS, a takze do monitorowania urzadzen
wygaszania wiazki w $lepych odnogach tunelu LHC. Dawkomierze zostaly wystane wiosna
2009 i rozmieszczone zgodnie z przeznaczeniem. Z punktu widzenia opracowanej metody,
szczegllnie interesujacy jest dla autorki monitoring urzadzen wygaszania wiazki, gdzie
spodziewane sa dawki w najwyzszych rejonach zakresu pomiarowego metody. Pomiar pozwoli
na oszacowanie pozostalego potencjalnego czasu bezawaryjnej pracy elektroniki, znajdujacej
si¢ w tych krytycznych miejscach, gdzie narazenie na uszkodzenia radiacyjne jest szczegolnie
wysokie.

Zapotrzebowanie na monitoring Synchrotronu Protonowego (PS) zostalo przedstawione
wiosna 2010, dawkomierze zostaly dostarczone i rozmieszczone. Rownoczes$nie prowadzone sa
pomiary dawek, przy uzyciu zaproponowanych zestawoéw TLD, w komorach eksperymentu
CNGS (CERN Neutrinos to Gran Sasso [CNGS]), skorelowane z obliczeniami dawek,
w miejscach rozmieszczenia TLD, metodami Monte Carlo.

Wszystkie te pomiary potrwaja do momentu, kiedy bedzie mozliwy dostgp do miejsc
rozmieszczenia dawkomierzy i ich demontaz. Przerwa eksploatacyjna jest zaplanowana dla

LHC na jesieni 2010.
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7. Podsumowanie

Dozymetria p6l promieniowania wokot akceleratoréw w duzych eksperymentach
fizycznych jest zagadnieniem zlozonym ze wzgledu na bardzo duzy zakres mierzonych dawek,
siggajacy 6-10 rzedow wielkosci, 1 zmienno$¢ sktadu spektralnego promieniowania. Jak dotad,
nie opracowano uniwersalnego dozymetru pasywnego mogacego mierzy¢ dawki od 1 uGy do
1 MGy.

W ramach niniejszej pracy przeprowadzono systematyczne badania $wiecenia detektoréw
termoluminescencyjnych LiF:Mg,Cu,P i LiF:Mg,Ti w polach promieniowania gamma (*°Co),
elektronow, protondéw, neutronéw i w polach mieszanych w zakresie dawek od kilku Gy do
okoto 1 MGy. Przy zwigkszeniu zakresu wygrzewania detektora do 600°C zaobserwowano
nowa, zalezng od dawki, strukturg krzywej temperaturowej detektora LiF:Mg,Cu,P. Dla dawek
powyzej 50 kGy opisano pojawienie si¢ piku wysokotemperaturowego (tzw. pik ‘B”), ktorego
intensywnosc i potozenie na skali temperatur rosna do okoto 500 kGy.

Szczegblowe zbadanie emisji wysokotemperaturowej detektora LiF:Mg,Cu,P stalo sig
podstawa realizacji gtdwnego celu pracy, czyli opracowania metody pozwalajacej na pomiar
dawki w zakresie az do setek kilogrejow. Zostata zaproponowana i przetestowana metoda oceny
dawki w zakresie powyzej 1kGy z wykorzystaniem tzw. wspotczynnika wysoko-
temperaturowego.

W koncowej czesSci pracy zaprojektowano zestandaryzowany zestaw pomiarowy TLD
przystosowany do realizacji opracowanej metody pomiarowej, oraz w szerszym aspekcie,
pasywny zestaw pomiarowy taczacy metod¢ TL z innymi sposobami pomiaru. Zestaw ten
znalazt juz zastosowanie w monitoringu dawek promieniowania wokot eksperymentow
fizycznych w LHC (CERN).

Wyniki przedstawionych w pracy badan zostaly juz w wigkszej czgsci opublikowane
w zagranicznych recenzowanych czasopismach fachowych (m.in. w Radiation Measurements,
IEEE Transactions on Nuclear Science, Radiation Protection Dosimetry). Autorka przedstawita
je roéwniez na kilku waznych konferencjach naukowych z tej dziedziny, m.in. na
Migdzynarodowej Konferencji Dozymetrii Ciata Statego SSD15 w Delft w 2007 roku, Nuclear
Science Symposium w Dreznie w 2008 i w Orlando w 2009 roku, zostaly rowniez
przedstawione na migdzynarodowych konferencjach LUMDETR2009 w lipcu 2009
w Krakowie oraz IM2010 w marcu 2010 w Atenach. Konferencje te stanowia najpowazniejsze
swiatowe fora prezentacji wynikow badan w tej dziedzinie nauk, a nowa metoda wzbudzita
ogromne zainteresowanie w $rodowisku dozymetrycznym, czyniac ‘stara’ metodg

termoluminescencyjna z powrotem centrum uwagi tego srodowiska naukowego.
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Tematyka badawcza rozwijana w ramach pracy nad rozprawa bedzie nadal kontynuowana.
Kolejne pomiary charakterystyki TL dla wysokich dawek promieniowania pozwola uscisli¢
opracowana metodg. Prowadzone bgda dalsze badania wysokotemperaturowej emisji TL, ktorej
nietypowe wlasnosci pociagaja za soba interesujace implikacje teoretyczne. Przewiduje sig
poszerzajacy sig zakres zastosowania opracowanej metody pomiarowe;.

Podstawowym wymiernym efektem pracy jest powstanie metody pomiarowej, pozwalajacej
na okreslenie dawki promieniowania w zakresie od mikrogreja do setek kilogrejow. Moze ona
znalez¢ wiele zastosowan, zostata juz zastosowana w systemie dozymetrycznym LHC. Autorka
referowala wstepne wyniki na posiedzeniu grupy RADMON, odpowiedzialnej za sprawy
dozymetryczne LHC, wyniki te spotkaly si¢ z duzym zainteresowaniem. Metoda bedzie tez
wykorzystana w pomiarach wokét cyklotronu AIC-144 wIFJ Krakéow oraz wokot
akceleratorow planowanych w Narodowym Centrum Radioterapii Hadronowej: cyklotronu
protonowego 250 MeV i akceleratora protonowo-weglowego (230 MeV/400 MeV). Metoda

moze by¢ tez z powodzeniem stosowana w dozymetrii awaryjne;j.
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DODATEK A: Zabarwianie detektorow

Autorka zaobserwowata efekt zabarwiania detektorow TL na bazie fluorku litu poddanych
ekspozycji na wysokie dawki promieniowania. Przy dawkach ok. dziesigciu kGy detektory
zaczynaly podlega¢ stopniowemu zotknigciu, w miar¢ jak dawka rosta kolor ciemnial,
dochodzac az do ciemnego brazu dla dawek dochodzacych do 1 MGy. Proces ten autorka
zaobserwowalta we wszystkich eksperymentach przeprowadzonych w ramach pracy, zostal on

zilustrowany na rysunkach A.1 —A.7.

Rys. A.1. Fotografia ilustrujaca zabarwienie detektoréw LiF:Mg,Cu,P po na$wietlaniach “’Co dla zakresu
dawek 0,5 kGy-500 kGy.

Rys. A.2. Fotografia ilustrujaca zabarwienie detektora LiF:Mg,Cu,P po naswietleniu dawka 1 MGy od
elektronoéw o energii 10 MeV.

Rys. A.3. Fotografia ilustrujaca zabarwienie detektorow LiF:Mg,Cu,P po naswietlaniach elektronami
o energii 10 MeV dla zakresu dawek 75 kGy-1000 kGy.
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Dawka

Rys. A.4. Fotografia ilustrujaca zabarwienie réznych typow detektoréw na bazie fluorku litu po
naswietlaniach protonami o energii 24 GeV/c dla zakresu dawek 10 Gy-1000 kGy.

Rys. A.5. Fotografia ilustrujaca zabarwienie réznych typow detektoréw na bazie fluorku litu po
naswietlaniach w pozycji P1 wysokoenergetycznego pola mieszanego IRRADG6 dla zakresu dawek
ok. 0,9 kGy — 4,1 kGy.
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Rys. A.6. Fotografia ilustrujaca zabarwienie réznych typoéw detektorow MCP po naswietlaniach
w wysokoenergetycznym polu mieszanym IRRADG6 dla zakresu dawek ok. 0,9 kGy — 4,1 kGy (czasy
ekspozycji T1 - T3, patrz rozdziat 4.1.5) w pozycjach P1 i P2 tego pola.

MTS-6 MTS-N MTS-7 MTS-6 MTS-N MTS-7 MTS-6 MTS-N MTS-7

S1 S4 S7

MCP-6 MCP-N MCP-7 MCP-6 MCP-N MCP-7 MCP-6 MCP-N MCP-7

Rys. A.7. Fotografia ilustrujaca zabarwienie roznych typow detektorow MCP i MTS po naswietlaniach
strumieniem neutronéw termicznych i epitermicznych w reaktorze TRIGA Mark II dla fluencji
neutronéw w zakresie 3x10'"' — 3x10"° n/cm? (prébki S1-S9).
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Zjawisko to polega na tworzeniu si¢ pod wplywem promieniowania centrow barwnych.
Centra barwne (tzw. centra F) sa to wakancje (dziury) anionowe z przechwyconym jednym lub
dwoma elektronami. Centra te samodzielnie lub w aglomeracji z innymi defektami stanowia
centra luminescencji w wielu materiatach TL [McKeever1985, Niewiadomskil991].

Jednoczesnie po odczycie polegajacym na rezystorowym podgrzewaniu detektorow do
temperatury ok. 600°C, wszystkie detektory odzyskiwaly swoja naturalng barwe (rys. A.8).
Dzieje sig tak, poniewaz podczas wygrzewania centra F moga anihilowa¢ z centrami H (halogen
w potozeniach migdzyweztowych, w przypadku fluorku litu jest nim fluor), usuwajac w ten

sposob defekt sieci [McKeever1985].

Po odczycie

Przed odczytem
Rys. A.8. Fotografia ilustrujaca odzyskiwanie naturalnego koloru w procesie odczytu, przez detektory
LiF:Mg,Cu,P naswietlone uprzednio protonami o energii 24 GeV/c.

Innym efektem towarzyszacym ekspozycji na wysokie dawki promieniowania bylo
zabarwianie pojemnikow na detektory, zard6wno tych wykonanych z przezroczystego PMMA,
jak 1 z polietylenu, jak np. widoczne na rys. 6.1.1. w rozdziale 6.1 pokrywki pojemnikéw na
detektory.



