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Glinian litu — nowy detektor dozymetryczny

Streszczenie. Optycznie stymulowana luminescencja (OSL) jest luminescencja emitowang przez napromieniowany izolator lub pofprzewodnik
podczas stymulacji $wiattem o odpowiedniej energii. Intensywno$¢ sygnatu OSL jest funkcjg dawki promieniowania jonizujgcego, jaka zostata
pochfonieta i dlatego tez jest technikg coraz cze$ciej wykorzystywang w dozymetrii. Wytworzono technikg Micro—Pulling-Down (MPD) nowy detektor
OSL glinian litu o dobrej powtarzalno$ci, wysoko czufy na promieniowanie jonizujgce oraz wykazujgcy znacznie lepszg czuto$¢ niz komercyjnie
stosowany tlenek aluminium. W celu lepszego poznania jego wtasnosci lumniescencyjnych przeprowadzono badania termoluminescencji
rozdzielczej widmowo.

Abstract. Optically stimulated luminescence (OSL) is the luminescence emitted from irradiated insulator or semiconductor during stimulation with
light of appropriate energy. The OSL intensity is a function of the dose of absorbed ionizing radiation and therefore is a technique increasingly used
in dosimetry. New lithium aluminate OSL detector was fabricated using a Micro-Pulling-Down (MPD) technique. The detector has good
reproducibility and is highly sensitive to ionizing radiation, having a much better sensitivity than commercially used aluminum oxide detectors.
Spectrally resolved thermoluminescence studies were performed to better understand its luminescence properties. (Lithium aluminate —new OSL

detector).

Stowa kluczowe: detektory OSL, glinian litu, optycznie stymulowana luminescencja (OSL), termoluminescencja (TL), dozymetria.
Keywords: OSL detectors, optically stimulated luminescence (OSL), thermoluminescence (TL), dosimetry.

Wstep

Wraz ze zmianami cywilizacyjnymi rosnie spoteczne
zainteresowanie potencjalnymi zagrozeniami zwigzanymi
ze stosowaniem promieniowania jonizujgcego, co stymuluje
potrzebe rozwoju i doskonalenia metod dozymetrycznych
stuzgcych ochronie radiologicznej. Istnieje zapotrzebowanie
na detektory i dawkomierze o coraz lepszych parametrach,
to znaczy bardziej stabilne i mierzgce coraz nizsze dawki w
szerokim zakresie energetycznym. Jednoczesnie oczekuje
sie by dawkomierze byty proste i tanie, co na przyktad
umozliwitoby stosowanie ich na masowg skale. Tego
warunku nie spetniajg wyrafinowane, a przez to kosztowne
dawkomierze elektroniczne, a jedynym rozwigzaniem sg
dawkomierze bierne. W chwili obecnej zdecydowanie
najpowszechniej na Swiecie stosowane sg w tym celu

metody oparte na zjawisku luminescenciji:
termoluminescencji  (TL) i ostatnio na optycznie
stymulowanej luminescenciji (OSL). Opisane
zapotrzebowanie na nowe dawkomierze i detektory

powoduje, ze w licznych laboratoriach na $wiecie trwajg
poszukiwania technik i materiatow, ktére pozwolg na
oczekiwane udoskonalenie metod pomiaru dawki. Duzego
postepu w szczegdlnosci mozna spodziewaé sie w
dziedzinie OSL, najmtodszej z gtéwnych metod dozymetrii
pasywnej [1]. Jedynym obecnie komercyjnie dostepnym
detektorem OSL jest Al,O3:C, ktory nie jest pozbawiony
wad. Miedzy innymi nie jest materiatem tkankopodobnym
(Zgs = 11,3) co skutkuje tym, Zze jego odpowiedZz na
promieniowanie X jest silnie zalezna od dawki tego
promieniowania oraz nie jest czuty na neutrony. W ramach
niniejszej pracy prowadzone byly badania nad
wlasnosciami luminescencyjnymi glinianu litu LiAIO2, w
perspektywie zastosowania go w jako detektora OSL w
opracowywanych kasetach dozymetrycznych. Materiat ten
ma mniejszg efektywng liczbe atomowg (Ze = 10,7), jest
bardziej czuly od Al,O3:C oraz jest duza szansa na
mozliwo$ci wykorzystania go w detekcji neutronéw [2].

Eksperyment
Krysztaly LiAIO, wytwarzane byly stosujgc unikalng
aparature do wysokotemperaturowej hodowli

monokrysztatdw metodg micro-pulling-down, zainstalowang
w IFJ PAN w 2011 roku (rys. 1). Jest to drugie, po Instytucie
Technologii Materiatéw Elektronicznych w Warszawie, tego
typu stanowisko w Polsce. Aparatura sktada sie z

generatora o mocy 20 kW oraz pieca indukcyjnego firmy
Cyberstar, w ktérym uzyskuje sie temperatury az do 2100°C
(rys. 2). Micro—Pulling-Down (MPD) to metoda wzrostu
krysztatébw, polegajgca na stopieniu w piecu indukcyjnym
materiatlu wsadowego w specjalnie skonstruowanym tyglu,
posiadajacym kapilarny otwér na dnie, gdzie materiat po
zapetnieniu kapilary styka sie z zarodkiem, znajdujgcym sie
pod tyglem i poprzez ruch zarodka w doét rozpoczynany jest
wzrost krysztatu (rys. 3). Metoda MPD jest odwrdceniem
dobrze znanej metody Czochralskiego, w ktérej zarodek po
zetknieciu sie ze stopionym materiatem jest wyciggany w
gore, ciggnac za sobg rosnacy krysztat.

Rys. 2. Wnetrze komory pieca indukcyjnego aparatury MPD w IFJ

PAN Krakow
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Rys. 3. Tygiel Ir.

Rys. 4. Przyktad krysztat glinianu litu LiAIO, wyhodowanego
metodg micro-pulling-down

Wzrost krysztatu moze odbywac¢ sie w prézni lub w
dowolnej atmosferze gazowej. System pozwala na
wycigganie krysztatéw w postaci cienkich pretow o $rednicy
do 3 mm. Metoda MPD jest stosunkowo nowg technikg
hodowania krysztatéw, opracowang w latach
dziewiecdziesigtych XX wieku [3]. Pozwala ona na wzrost
krysztatow z predkosciami od kilku mm/h do kilku mm/min,
czyli jest bardzo szybkg metodg wytwarzania matych
krysztatéw na potrzeby laboratoryjne, w przeciwienstwie do
metody Czochralskiego, gdzie wyhodowanie masywnego
krysztatu trwa kilka dni. Metoda MPD jest zatem idealng
technikg do szybkiego wytwarzania krysztatbw w ramach
badan materiatowych, kiedy celem jest modyfikowanie
sktadu stechiometrycznego i orientacji poprzez szybka
zmiang matej ilosci materialu wsadowego, zarodka,
odpowiednich warunkéw temperaturowych i atmosfery
gazowej. Jako materiat startowy zastosowano mieszanine
AlLOs i Li;CO3 z 4% nadwyzkg tego ostatniego. Mieszanina
byta podgrzewana w atmosferze argonu do temperatury ok.
2050°C w celu stopienia obu sktadnikéw. Nastepnie
temperature obnizano do temperatury krystalizacji glinianu
litu (1625°C), w ktorej nastepowat wzrost krysztatu lub po
schtodzeniu otrzymywano materiat polikrystaliczny, ktéry
proszkowano (rozmiar ziaren 25 pm). Przyktad krysztatu
glinianu litu LiAIO, wyhodowanego metodg MPD
przedstawia rysunek 4. Probki krysztatow do pomiaréw TL i
OSL cieto diamentowg pitg drutowg na plastry o grubosci
okoto 1 mm. Masy krysztatéw wynosity okoto 50 mg [4].
Pomiary OSL przeprowadzono przy uzyciu czytnika Risg
DA-20. Stymulacja optyczna realizowana jest przez 28
niebieskich diod LED (maksimum emisji 470 nm). Do
detekcji sygnatu emisyjnego OSL stosowany jest filtr
pasmowy (Hoya U-340) umozliwiajgcy rejestracje widma w
zakresie 300-400 nm. Czytnik wyposazony jest w zréodta
promieniowania beta (Sr-90/Y-90) oraz promieniowania alfa
(Am-241), jak rowniez tarcze obrotowg umozliwiajaca
automatyczny pomiar 48 probek. Przed pomiarami OSL
probki byly wygrzewane w czytniku Risg do temperatury
400°C w celu usuniecia wszelkiego sygnatu.

W celu wyznaczenia widma s$wiecenia glinianu litu LiAIO;
przeprowadzone zostaty pomiary spektralnie rozdzielczej
termoluminescencji (TL). Do pomiaréw wykorzystano kristat
(Janis) pozwalajacy uzyskaé temperatury w zakresie 72-
700K, spektrograf SP150 (Acton Research) wraz z
chtodzong termoelektrycznie kamerg CCD PIXIS 256E
(Princeton Instruments) [5, 6]. W celu zminimalizowania
wplywu, na rejestrowane widmo, pojawiajgcego sie dla

wysokich temperatur promieniowania podczerwonego
zastosowano filtr KG5 (Schott). Niestety filtr ten w sposéb
znaczacy obcina widmo w obszarze UV (ponizej 350 nm).
Proszek oraz krysztat LiAIO, do badan TL poddano
dziataniu promieniowania beta dawkami odpowiednio
375 Gy i 750 Gy. Prébki byty przechowywane w ciemno$ci
od poczatku napromieniania az do pomiaru TL.

Wyniki
W celu poznania wiasnosci dozymetrycznych glinianu litu

przeprowadzono badania  optycznie = stymulowanej
luminescencji (OSL) i termoluminescencji rozdzielczej
widmowo (TL). Zbadano podstawowe parametry

dozymetryczne, takie jak powtarzalnos¢ sygnatu i liniowos¢
odpowiedzi z rosngcg dawkg. Znormalizowane do masy
probki zaniki OSL dla glinianu litu w formie proszku oraz
krysztatu przedstawia rysunek 5. Ksztatt tych krzywych nie
jest taki sam. Swiadczy to o wplywie formy (krysztat,
polikrystaliczny proszek) glinianu litu na zaniki sygnatu
OSL. Odpowiedzia dozymetryczng detektora OSL
nazywamy catkowitg iloS¢ zliczen rejestrowang podczas
stymulacji, czyli wielkos¢ proporcjonalng do pola
powierzchni pod krzywg zaniku przedstawiong na rysunku
5. Zaleznos¢ odpowiedzi dozymetrycznej detektora w
czasie 40 s w funkcji pochtonietej dawki promieniowania
beta przedstawia rysunek 6. W badanym zakresie dawek,
od 0,15 mGy do 0,56 Gy, dla krysztatu glinianu litu jest ona
liniowa (R? = 0,99). Dla glinianu litu pokazano réwniez
liniowg zalezno$¢ odpowiedzi dozymetrycznej od dawki w
badanym zakresie od 90 mGy do 2,25 Gy [2].
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Rys. 5. Krzywa zaniku $wiecenia krysztatu i proszku glinianu litu
(LIAIO;) znormalizowana do masy probki po ekscytacji
promieniowaniem beta (dawka 200 mGy), podczas stymulac;ji
Swiattem niebieskim (470 nm)
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Rys. 6. Charakterystyka dawkowa sygnatu OSL krysztatu glinianu
litu (LIAIO;) w zakresie emisji $wiatta 300-400 nm
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Rys. 7. TL rozdzielcza widmowo krysztatu LiAIO, po ekscytacji
promieniowaniem beta (dawka 750 Gy, masa i grubos¢ probek
odpowiednio 50 mg i 1.3 mm). Podczas pomiaru prébki znajdowaty
sie w prozni. Szybkos¢ grzania 0.6 K/s. Zastosowano filtr KG5
(Schott). Diagramy (a) i (b) przedstawiajg wykresy konturowe TL w
zakresach dtugosci fal odpowiednio 350-850 nm i 300-580 nm oraz
wykres (c) TL-3D

W celu zbadania zakresu spektralnego, w jakim glinian
litu po ekscytacji promieniowaniem beta (dawka 750 Gy)

emituje Swiatto, przeprowadzono badania
termoluminescenciji rozdzielczej  widmowo. Prébke
ogrzewano od temperatury pokojowej do 368°C. Na

rysunku 7a wyraznie widoczne sg trzy piki o maksimach dla
dtugosci fali okoto 679 nm. Dodatkowo w widmie TL
znajduje sie pik o maksimum okoto 400 nm, ktory nie jest
widoczny na rysunku 7a poniewaz ma on bardzo matg
intensywnos¢ i pokazano go na rysunku 7b. Najwiekszg
intensywnos¢ Swiecenia ma pik o maksimum w
temperaturze okoto 350°C (rys. 7c). Twardak i inni [7]
pokazali, ze krzywe jarzenia LiAlO, w badanym zakresie
diugosci fal 300-400 nm i zakresie temperatur 30-450 C
majg dwa maksima temperaturowe 85°C i 165°C przy
szybkosci grzania 5/s. Wynik ten Kkoresponduje z
uzyskanymi rezultatami. Pik w temperaturze 85°C nie zostat
zarejestrowany, poniewaz odpowiada on ptytkim putapkom,
ktéorych zostaty opréznione zanim nastgpit pomiar
rozdzielczej widmowo TL.
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Rysunek 8 przedstawia znormalizowane widmo TL w
maksimum intensywnosci piku glinianu aluminim w postaci
proszku w temperaturze 135°C oraz krysztalu w
temperaturze 150°C po ekscytacji promieniowaniem beta
dawkami odpowiednio 375 Gy i 750 Gy. Dla proszku jak i
krysztatu dominuje pik o dlugosci fali okoto 679 nm.
Przeprowadzono dekonwolucje pikéw TL krysztatu LiAIO;
krzywymi Gaussa w domenie energii otrzymujac trzy piki
568 nm, 676 nm, 709 nm odpowiadajgce trzem centrom
rekombinacji w badanym zakresie.
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Rys. 8. Widmo TL proszku LiAIO, w temperaturze 135°C, po
ekscytacji promieniowaniem beta (dawka 375 Gy, masa prébki
2 mg) oraz krysztatu LiAIO, w temperaturze 150°C, po ekscytacji
promieniowaniem beta (dawka 750 Gy, masa prébki 50 mg,
grubos¢ probki 1,3 mm)
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Rys. 9. Widmo TL krysztatu LiAIO, w temperaturze 150°C, po
ekscytacji promieniowaniem beta (dawka 750 Gy, masa prébki
50 mg, grubos¢ probki 1,3 mm) z trzema dopasowanymi pikami
Gaussa

Whnioski

Prowadzone badania pokazujg, ze glinian litu LiAIO; jest
materiatem, ktéry potencjalnie moze mie¢ zastosowanie
jako luminescencyjny detektor promieniowania
jonizujgcego. Materiat ten ma lepszg tkankopodobnosé niz
komercyjnie  stosowany tlenek aluminium  Al;O3:C.
Charakteryzuje sie duzg czutoscig na promieniowanie
jonizujgce. W szerokim zakresie dawek odpowiedz sygnatu
OSL jest liniowa. Przeprowadzone badania spektralne TL
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krysztatu LiAIO2 ujawnity zlozong strukture widmowg
Swiadczgcg o obecnosci przynajmniej trzech centrow
rekombinacji w zakresie 350-1000 nm.

Praca naukowa finansowana ze $rodkéw Narodowego
Centrum Badan i Rozwoju w latach 2012-2015 jako projekt
badawczy PBS1/A9/4/2012.
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