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Introducere

Luminiscenta indusa de radiatiile nucleare naturale si artificiale in materiale solide este
frecvent utilizatd pentru masurarea dozei de radiatii absorbitd in diferite medii expuse

radiatiei.

Au fost dezvoltate o serie de metode de dozimetrie si s-au obtinut numeroase tipuri de
dozimetre individuale [1] [2] [3]. Numarul crescand de aplicatii industriale, medicale si
agricole bazate pe utilizarea radiatiilor ultraviolete, a razelor X, beta si gama conduce la
necesitatea de a cauta constant materiale noi, cu caracteristici dozimetrice adecvate [4].
McKeever in anul 1985 [5], McKeever si colab. in anul 1995 [6] si Furetta si colab. in anul
1998 [7] au publicat o descriere extensiva a proprietatilor termoluminiscente necesare pentru

un material in vederea unor scopuri dozimetrice.

Compusii dozimetrici, Sistemele de sticla, ceramica policristalina si vitroceramica sunt
de mare interes din cauza transparentei lor optice, a obtinerii relativ simple, modelarii usoare
si stabilitatii pe termen lung. Au fost publicate mai multe studii in care sunt cercetate
proprietatile termoluminiscente ale sticlelor borate (dopate cu elemente alcaline, alcalino-
pamantoase, metale de tranzitie sau pamanturi rare), compusilor fosfatici, teluriti si silicati [7]
[8] [9] [10] [11] [12] [13] [14] [15] [16] [17] [18] [19] [20] [21] [22] [23] [24] [25].
Materialele luminescente bazate pe silicati ca material gazda prezintd o stabilitate chimica
puternicd, rezistentd la iradierea cu ioni de mare energie si transmisie ridicatd a luminii in
vizibil si UV [25]. Din punct de vedere al aplicatiilor dozimetrice este interesant de mentionat
ca in cazul sticlelor si vitroceramicilor borate care au compozitii congruente s-a constatat ca
vitroceramicile prezinta semnale termoluminiscente (TL) mai definite decat sticla [26]. Acest

fenomen merita studiat in cazul altor tipuri de sticla si vitroceramica.

Scopul prezentei teze a fost studierea termoluminescentei (TL) compusilor
vitroceramici XY203:(60-x)P205-40Si02 expusi in camp de electroni si in cdmpuri mixte de

neutroni si radiatii gama.

Una din motivatiile studiului meu a fost natura structurii vitroceramice a materialelor
XY203:(60-x)P205-40Si02. Vitroceramicele sunt sticle partial cristalizate, care sunt produse
prin incilzirea sticlelor deasupra temperaturii lor de cristalizare. In structura vitroceramica,
aproximativ 90% din material este n faza policristalina, iar cristalele sunt incorporate in faza
amorfa nescristalizatd. Dimensiunile cristalelor variaza intre 0,1 si 1 um [27]. Materialele

vitroceramice prezintd avantaje fata de compusii conventionali de sticld si ceramica, cum ar fi
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coeficientul de dilatare termica semnificativ mai mic sau chiar negativ si proprietatile
imbunatatite cand sunt supuse stresului mecanic [28]. Adaugarea de ytriu in compozitie
imbunatateste caracteristicile vitroceramice si, de asemenea, creste rezistenta sistemului
vitroceramic la atacul cu apa [15]. In plus, ytriul imbunititeste raspunsul TL al materialului
(eficienta luminiscentei). Ytriul este activator in materialul TL si actioneazd ca centru
luminescent [29]. Studierea efectului continutului de ytriu asupra raspunsului TL si a
dependentei de doza a raspunsului TL au fost interesante din punct de vedere al aplicatiilor
potentiale de dozimetrie ale materialelor. S-au studiat compusii vitroceramici XY203:(60-
X)P205-40Si02 la diferite concentratii de ytriu (X = 0 % mol, 5 % mol, 10 % mol, 15 % mol,
20 % mol si 30 % mol). Pe baza rezultatelor noastre, materialul cel mai potrivit pentru
dozimetria TL s-a dovedit a fi cel cu compozitia 30Y203-30P205-40Si0> si a fost selectat

pentru studii suplimentare [30].

Unul dintre motivele acestui studiu a fost faptul ca sticlele fosfosilicate xP205(1-X)SiO>
sunt utilizate in multe dispozitive microelectronice (de ex. in MOSFET) si in sistemele de
fibra optica care trebuie sa functioneze in medii de radiatii dure si complexe (de ex. surse de
neutroni de fisiune [31], IFMIF-DONES / DEMO / IFMIF-EVEDA [32] [33], ITER [34]).
Astfel, este important sd se studieze toleranta/raspunsul la radiatii a acestor sticlele. Pentru
monitorizarea deteriorarii prin radiatii a acestor dispozitive, dozimetrele termoluminiscente

din xY203:(60-X)P205-40S10> par s fie o alegere buna [35].

Microsferele activate cu neutroni din acest tip de sticld au fost considerate ca 0 noua
generatie de purtitori potentiali ai radioizotopului ™Y utilizat pentru aplicatiile de
brahiterapie umana. Christie si colab. (2011) [36], Fu si Christie [37] au demonstrat prin
simuldri dinamice moleculare clasice cd addugarea Y203 imbundtateste stabilitatea si

durabilitatea structurilor de sticla.

In mediile de iradiere care includ neutroni, materiale 30Y203-30P20s-40SiO2 pot deveni
radioactive prin diferite reactii nucleare: 3!P(n,y)®P, 3P(n,p)®'Si, 3P(n,2n)*P, ®Y(n,
Y209y 89y (n, p)®Sr and the &Y (n,2n)%Y. Dezintegrarea radioactivi a radioizotopilor
produsi poate conduce la formarea de nuclee de recul (deplasate) de mare energie si puternic
ionizate. Aceste reculuri pot induce defecte in structura benzii electronice a materialului.
Raspunsul materialului 30Y203-30P205-40Si0O- la iradierea cu neutroni (termoluminiscenta)
trebuie sd depinda nu numai de fluenta neutronilor si doza de neutroni absorbitd, ci si de

energia neutronilor. Unul dintre scopurile tezei a fost de a obtine informatii experimentale



privind dependenta de energia neutronilor a raspunsului de termoluminiscenta al materialului

30Y203:30P205-40Si02 [35].

Cercetarea mea a fost efectuata la Facultatea de Fizica a Universitatii Babes-Bolyai

(Cluj-Napoca, Romania), la Institutul de Cercetari Interdisciplinare in Bio-Nano-Stiinte al

Universitdtii Babes-Bolyai si la Institutul de Cercetari Nucleare, Academia Maghiara de

Stiinte (HAS Atomki, Debrecen, Ungaria).

Aceasta teza prezinta fondul si detaliile experimentale ale cercetarilor mele si rezuma

rezultatele noi si concluziile investigatiilor mele sub forma a 5 puncte tari ale tezei.

Punctele forte ale tezei (Thesis statements)

Analiza comparativa detaliatd a proprietatilor termoluminescente induse de radiatii
nucleare in tipuri noi de compusi vitroceramici XY203:(60-X)P205-40SiO- cu diferite
concentratii de ytriu (X = 0, 5, 10, 15, 20, 30 % mol). Am demonstrat ca din cele sase
materiale cercetate materialul vitroceramic 30Y203-30P20s-40S10; ofera cel mai inalt
raspuns termoluminescent pe unitatea de doza absorbita de la un fascicul de particule
B~ si ca acest material este cel mai potrivit pentru scopuri de dozimetrie. Aceasta
vitroceramica a prezentat structura curbei de stralucire mai putin complicata. Semnalul
dominant la temperatura ridicata prezinta cea mai buna stralucire si cel mai bun grad
de liniaritate (de la 0,75 Gy la 9 Gy). Acest material vitroceramic are 0 omogenitate
acceptabila a lotului, o pierdere de semnal de ~30% dupa 120 de zile de la iradiere, o

repetabilitate buna si doza minim detectabila este de cativa mGy [30].

Am dezvoltat o metodd experimentala de investigare a caracteristicilor raspunsului
termoluminescentei  materialului  vitroceramic  30Y203-30P205-40Si02  expus
campurilor mixte y-n. Studiile au fost efectuate folosind spectrul continuu de neutroni
de la o sursa d+Be si spectrul cvasi-monoenergetic de neutroni de la o sursa d+D. Am
folosit o metoda de activare a neutronilor pentru monitorizarea fluentei neutronilor si 0
tehnica cu camera de ionizare pentru masurarea separata a debitului dozei de neutroni

si a radiatie gama [35].

Am validat spectrele de neutroni relevante ale surselor de neutroni d+Be si d+D care

au fost obtinute fie prin extrapolarea datelor publicate de Brede si colab. [38] (d+Be)



sau interpolarea datelor publicate de Reimer [39] (d+D). Activitatea la saturatie a fost
calculata (C) utilizand spectrele de neutroni ale surselor de neutroni d+Be si d+D si
functiile de excitatie ale reactiilor nucleare ale monitorului. Activitatea de saturatie
masurata (E) a fost comparata cu cea calculata (C). Rezultatele comparatiilor (C/E) au

validat spectrele de neutroni obtinute in studiul prezent [35].

e Au fost efectuate estimari pentru sensibilitatea relativa la neutroni a vitroceramicii
30Y203-30P205-40Si0> in cazul spectrului continuu obtinut de la sursa d+Be (En = O-
14.5 MeV) si a spectrului neutronilor cvasi-monoenergetici proveniti de la sursa d+D
(en = 12.4 £ 0.22 MeV). Rezultatele obtinute sugereaza ca sensibilitatea relativa a
vitroceramicii la neutroni depinde de energia neutronilor [35]. Mai mult, in cazul celor
doud surse de neutroni, rezultatele obtinute sugercaza cad raspunsurile TL ale
vitroceramicii urmarite in functie de dozele absorbite de la neutroni, radiatia gama si

insumat sunt lineare in limitele de incertitudine a masurarilor dozimetrice.

e Am studiat efectul posibil de deteriorare a deplasarii induse de neutronii rapizi asupra
raspunsului TL al vitroceramicii cu 30 % mol Y03 la iradierea cu particule f~. in
prima etapa, probele neiradiate au fost expuse la radiatii B~ si dozele absorbite au fost
in intervalul Dg = 0,75 - 1000 Gy. In a doua etapa, probele preiradiate cu o doza
absorbitd de neutroni 1n intervalul Dy = 80-110 Gy au fost selectate si expuse la
radiatii B~ si dozele absorbite au fost in intervalul Dg = 0,75 - 500 Gy. Au fost
comparate rezultatele obtinute in cele doud cazuri. S-a constatat ca proprietatile TL ale
vitroceramicii cu 30 % mol Y203 atit neiradiate cu neutroni cat si iradiate cu neutroni
sunt in concordanta in limita de incertitudine a masuratorilor. Cu alte cuvinte, nu a fost
observat niciun efect semnificativ statistic al deteriorarii induse de neutroni asupra in

proprietatilor TL ale materialului.

|. REZULTATE SI DISCUTII

Rezumatul tezei raporteaza rezultatele obtinute prin studierea proprietatilor TL ale
vitroceramicilor xY203-(60-X)P20s-40S102 (0 < x <30 % mol) in camp de radiatii B~ si

campuri de radiatii mixte y-n. Sunt prezentate urmatoarele rezultate:
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Campul de radiatii beta (B)

e Curbele de stralucire TL si raspunsul la doza in regiunea de doza absorbita de
0.75 Gy-9 Gy au fost masurate pentru concentratiile X = 0%, 5%, 10%, 15%,
20%, 30% Y03 prin protocolul uni-alicota (fara preincalzire si cu preincalzire),

e au fost masurate raspunsurile la doza ale vitroceramicilor cu 20 % mol Y203 si
30 % mol Y203 in regiunea de doza absorbita de 0,75 Gy-9 Gy, prin protocolul
uni-alicota si prin protocolul multi-alicota,

o testul de repetabilitate al vitroceramicilor cu 20 % mol Y203 si 30 % mol Y203
si masuratorile efectuate prin protocolul uni-alicota,

e au fost masurate curbele de stralucire TL si raspunsurile la doza ale
vitroceramicii cu 30 % mol Y203 in intervalul de doza absorbita de 0,75 Gy - 9
Gy (dozd mica) si de 15 Gy - 1000 Gy (dozd mare), dupd experimentele in

campurile mixte y-n.

Campurile mixte gama-neutroni

o validarea spectrele de neutroni ale surselor de neutroni d + Be sid + D,

e rezultatele masuratorilor dozimetrice in campurile mixte y -n,

e au fost masurate curbele de stralucire TL ale vitroceramicii cu X = 30 % mol
Y203,

e determinarea semnalelor TL induse de neutroni rapizi in vitroceramica cu 30 %

mol Y03,

.....

.....

in functie de energia neutronilor,
e am estimat raspunsul TL la doza pentru vitroceramica cu 30 % mol Y203 in

functie de doza absorbita de neutroni, radiatie gama si radiatie totala.
1. Investigatii TL a vitroceramicii XY203:(60-x)P205-40SiO2 in camp de particule g~

S-au investigat proprietatile dozimetrice ale vitroceramicilor xY20,(60-x)P.0s40SiO- cu
o concentratie variabila de Y203 (0 < X < 30 % mol). Curbele de stralucire TL au fost
inregistrate la o viteza de incilzire controlati (5 °C/s) dupi iradierea beta (*°Sr/%°Y) atat cu cat
si fara aplicarea de tratamente termice. In timpul citirii semnalului TL, proba a fost incilzita la

500 °C. Tratamentul termic a constat dintr-o preincalzire cu o durata de 10 s la 150 °C pentru
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probele dopate cu 0-15 % mol Y203 si pana la 175 °C in cazul 20 % mol Y203 si 30 % mol
Y20s. Regiunea de interes selectati a fost de 150-300 °C pentru integrarea semnalelor TL. In
timp ce compusii CU concentratie scazuta de Y203 (0-15 % mol) au prezentat curbe de
stralucire slabe, probele 20Y203-40P,05-40Si02 si 30Y203-30P20s5-40Si0, au  fost
caracterizate printr-o structurd mai putin complicata a curbei de stralucire si un semnal TL
mai luminos (vezi Figura 1-1). Picurile curbelor de stralucire sunt plasate in domeniul

dozimetric de temperatura (~ 220°C si mai sus).
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Figura 1-1. Comparatia curbelor de stralucire ale vitroceramicilor care au concentratie diferita
de Y203. Curba de stralucire pentru 30 % mol Y203 a fost normalizata la 1 mg, in timp ce
celelalte curbe de stralucire au fost normalizate la 10 mg.

Cand s-a aplicat protocolul multi-alicota pentru acesti ultimi doi compusi, s-a observat o
liniaritate ridicatd pentru intervalul de doze investigate de la 0.75 pana la 9 Gy (vezi Figure
1-2). Sensibilitatile obtinute pentru 10 mg de material au fost S = 79596 cts pentru 10 mg/Gy
pentru  20Y203-40P205-40Si02 si S = 760478 cts pentru 10 mg/Gy pentru

30Y203-30P205-40Si02. In cazul 20Y203-40P205-40Si02, doza minim detectabild pentru
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Figure 1-2. Raspunsul la doza al vitroceramicilor cu 20 % mol Y203 si 30 % mol Y203, in

functie de doza absorbita (0,75, 1,5, 3, 6 si 9 Gy). n indica numarul de alicote aplicate pentru
fiecare doza absorbita.

10



masuratori instantanee a fost de 16 mGy, in timp ce pentru 30Y 203-30P205-40Si102 s-a obtinut

o valoare de 4 mGy.

Testul de repetabilitate (vezi Figura 1-3) si protocolul uni-alicota au fost aplicate pentru
acesti ultimi doi compusi. In cazul vitroceramicii 20Y20s3-40P,05-40SiO;,, sensibilitatea a
crescut pand la 46% dupd zece cicluri de masurare. In cazul vitroceramicii
30Y203-30P205-40Si02, a fost observata 0 desensibilizare, si sensibilitatea a scazut la 9%
dupa zece cicluri de masurare (repetabilitate bund). Raspunsul TL a fost liniar in functie de
doza absorbita pentru ambele materiale (vezi Figura 1-4). In cazul protocolului uni-alicota,
sensibilitatea medie a vitroceramicii 30Y203-30P205-40SiO; a fost de ~ 650.000 cts pentru 10
mg/Gy. Mai mult, sensibilitatea medie a vitroceramicii 20Y203-40P,05-40SiO, a fost de ~
76.000 cts pentru 10 mg/Gy. Aceste valori se incadreaza 2c in sensibilitatea medie care a fost

obtinuta cu protocolul multi-alicota.

Lo 1,05

[
1,00 -+—0
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1,20

= 0,90

110
=
1,00 403 .
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0wy -+ 77— 0L+ T T T
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Integral (150-300°C) =

Y

INormahsed TL 51gnal|
m
|N0rmalised TL signal[

0,85 -

| Measurement Cycle I ’Measurement CycIeI

Figura 1-3. Testul de repetabilitate. Doza absorbita a fost 6 Gy.
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Figura 1-4. Raspunsul la doza ale vitroceramice obtinute prin protocolul uni-alicota.
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Pe baza rezultatelor obtinute, investigatiile noastre ulterioare s-au concentrat exclusiv pe
vitroceramica 30Y203-30P20s5-40Si02. Materialul are omogenitate acceptabila a lotului si
stabilitatea semnalului in timp este foarte buna, adica o pierdere de semnal de ~ 30% dupa

120 de zile de la iradiere.

2. Studiul materialului vitroceramic 30Y203-30P205-40SiO2 in cAmpurile mixte y-n

Raspunsul TL al vitroceramicii 30Y203-30P205:40S102 a fost studiat in campurile
mixte y-n ale surselor de neutroni d+D si d+Be la ciclotronul MGC-20E. S-au utilizat spectrul
energetic continuu de neutroni de la sursa d+Be (En = 0-14.5 MeV) si spectrul cvasi-
monoenergetic de la sursa d+D (En = 12.4 £ 0.22 MeV). Au fost efectuate sase experimente
de iradiere. Trei iradieri s-au facut la sursa de neutroni d+Be. Trei iradieri s-au facut la sursa

de neutroni d+D.

Experimentele de iradiere

Figura 2-1 prezinta schita generala a aranjamentelor de iradiere si a masuratorilor de
dozimetrie la sursele de neutroni. Vitroceramica 30Y203-30P.05-40SiO. a fost fixata pe o
placa-suport din aliaj AIMgSi. Pentru monitorizarea fluentei neutronilor au fost fixate discuri
de aluminiu (Al) si fier (Fe) de inalta puritate pe partea din spate a placii suport. Camerele de
ionizare au fost folosite pentru determinarea separata a dozei de neutroni (Dn) si de radiatie

gama (Dg) in pozitiile de iradiere (SSD) ale vitroceramicii.

Estimarea fluentei neutronilor

Discurile Al si Fe au fost iradiate cu probele vitroceramice pentru monitorizarea fluentei
neutronilor. Discurile Al si Fe au fost activate prin reactiile nucleare *°Fe(n,p)**Mn,
2TAI(n,p)?*’Mg si 2’Al1(n,a)?*Na. Datele reactiilor nucleare si incertitudinile acestora au fost
preluate din tabelul WWW Table of Radioactive Isotopes evaluat de Chu si colab. (1999)
[40]. Dupa iradiere, activitatile gama ale discurilor au fost masurate cu un detector HPGe
calibrat. S-a determinat aria picului. Codul de evaluare a spectrului gama FGM (Székely,
1985) [41] a fost utilizat pentru a determina ariei picului in mod off-line. Au fost determinate
astfel activititile de saturatie ale radioizotopilor *®Mn, ?’Mg si *Na. Rezultatele obtinute au

fost utilizate pentru estimarea fluentei neutronilor livrati vitroceramicii.
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30Y,0,-30P,0,-40Si0, vitroceramic sample

The longitudinal axis of the chambers

Twin ionization chamber
(T2 and M2)

Figura 2-1. Schitele generale ale aranjamentelor iradierilor (sus) si masuratorilor de
dozimetrie (jos) efectuate pentru spectrul cvasi-monoenergetic cu sursa de neutroni d+D si

J = 0° direction

Deuterium gas, p = 1.8+0.05 bar

or
Air, p=1.0 bar
! : E,~ 10 MeV
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- i
- & ek ol S| o= h. -
' i
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[ i
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pentru spectrul continuu cu sursa de neutroni d+Be.

De asemenea, activitatea de saturatie a fost calculatd utilizand spectrele de neutroni ale
surselor de neutroni d+Be si d+D (a se vedea Figura 2-2) [35] si functiile de excitatie ale
reactiilor nucleare ale monitorului. Activitatea de saturatie masurata a fost comparata cu

activitatea de saturatie calculatd. De asemenea, aceasta metoda a fost utilizata pentru validarea

spectrelor de neutroni estimate.
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Figura 2-2. Spectrele de neutroni relevante ale surselor de neutroni d+Be si d+D 1in directia 9

=0°.

Spectrul extrapolat al neutronilor de la sursa d+Be si spectrul interpolat al neutronilor
de la sursa d+D au fost utilizate pentru calcularea debitului fluentei neutronilor, a activitatii de
saturatie si a debitului de neutroni KERMA. Datele referitoare la functiile de excitatie ale

reactiilor nucleare ale monitorului au fost preluate din ENDF / B-VII.1 library [42].

Tabel 2-1 prezinta activitatea de saturatie calculata (C), activitatea medie de saturatie
experimentala (E), raportul lor (C/E) si incertitudinile estimate, obtinute din masuratorile de

activitate, precum si rezultate debitului calculat pentru fluenta neutronilor.
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Tabel 2-1. Activitatea de saturatie calculata (C), activitatea medie de saturatie experimentala (E) si raportul (C/E). Eq este energia deuteronului.

Saturation activity

Neutron | Number of Ed Taroet Nuclear (Bq) Neutron fluence rate
source irradiation | (MeV) g reaction - (cm=s?)
Calculated Experiment C/IE
ZAI(n,p)PMg | 3.55E+03 | 3.49E+03+8% | 1.02
1 9.02 2IAl(N,0)?*Na 8.45E+02 8.70E+02+6% | 0.97 1.2E+07 + 8%
56Fe(n,p)®®Mn | 8.74E+02 | 8.49E+02+8% | 1.03
2IAl(n,p)*’Mg Not calc. 1.84E+04 £4% | N/A
d+Be 3 8.64 q :2emm 2TAl(n,0)**Na Not calc. 5.34E+03+8% | N/A Not calculated®
*5Fe(n,p)**Mn Not calc. 1.11E+04 £4% | N/A
ZAlnp)YMg | 3.70E+04 | 3.54E+04+2% | 1.04
5 9.04 2AI(n,0)**Na | 8.80E+03 | 9.91E+03+2% | 089 1.2E+08 + 10%
Fe(n,p)°*®Mn | 9.10E+03 | 9.67E+03+4% | 0.94
2AIn,p)2Mg | 1.03E+04 | 1.04E+04+7% | 0.99
2 9.42 2IAl(n,00)**Na 1.28E+04 1.22E+04 +10% | 1.05 4.2E+06 + 10%
S6Fe(n,p)®®Mn | 7.74E+03 | 8.10E+03+6% | 0.96
D2-gas
d+D 2’Al(n,0)**Na 4.59E+03 5.48E+03 + 5% 0.84
4 935 | P=1810.05bar () ° 4.3E+06+ 10%
S6Fe(n,p)®Mn | 2.82E+03 | 3.11E+03+3% | 0.91
2TAl(n,00)**Na 7.72E+03 6.96E+03 +6% | 1.10
6 9.37 6.7E+06 + 10%
Fe(n,p)®®Mn | 4.74E+03 | 4.23E+03+4% | 1.12

"Nu a fost disponibil spectru extrapolat.

15




Rezultatele masurarilor dozimetrice in campuri mixte n-y

.....

campuri mixte de radiaii gama si neutroni (n-y) cu surse de neutroni d+Be si d+D este nevoie
de determinarea separata a dozei absorbite de neutroni si radiatie gama. Doza de neutroni

absorbita poate fi calculata din spectrul neutronilor si prin masuratori dozimetrice.

Tehnica camerei de ionizare descrisa de Broerse si colab. (1981) [43] si Wootton si
colab. (1980) [44] a fost utilizata pentru determinarea separata a dozei absorbite de la neutroni
si de la radiatia gama pentru pozitiile in care a fost iradiata vitroceramica. Au fost utilizate
camere de ionizare EXRADIN T2 si M2. Camera T2 (TE-TE) a fost confectionata din
material plastic Shonka A-150 bun conducator de electricitate (Shonka si colab., 1958) [45],
care este aproximativ un material echivalent cu tesutul muscular striat uman [43]. Gazul de
umplere a fost un amestec de gaze echivalent tesutului [43]. Materialul din care s-a realizat

camera M2 (Mg-Ar) a fost pe baza de magneziu, iar ca gaz de umplere s-a folosit argonul.

KERMA pentru neutroni s-a estimat folosind distributiile de energie ale debitului
fluentei neutronilor proveniti de la suresele d+D si d+Be si factorii de conversie a fluentei
KERMA. Factorii de fluenta elementala au fost luati din lucrarea lui Chadwick si colab. [46]).

Valorile obtinute se refera la pozitia in care a fost iradiata proba vitroceramica.

Doza absorbitd de neutroni masurata a fost comparata cu valorile KERMA pentru
neutroni. Doza absorbita de neutroni si valorile KERMA pentru neutroni se refera la plasticul
Shonka A-150. In Tabelul 2-1 sunt prezentate doza absorbitd masurati pentru neutroni si
radiatia gama si valorile KERMA estimate pentru fiecare iradiere a vitroceramicii
30Y203:30P205-40Si0x.

Tabelul 2-1. Rezultatele masuratorilor dozimetrice si calculelor dozimetrice.

e From
Twin ionization chambers evaluated
n-y | Number of | SSD (EXRADIN T2 and M2) data
fields | irradiation | (mm) Measured absorbed doses Calculated
Dn (Gy) Dc (Gy) Dn+c (GYy) K (Gy)
1 259 2.51 £ 8% 0.24 £ 14% 2.75+16% 2.81
d+Be 3 259 | 8.12+8% | 1.34+14% | 9.46+ 16% Not calc."
5 259 | 84.19+8% | 13.91+£14% | 98.10+ 16% 108.6
2 93.3 1.49 £ 8% 0.18 £ 14% 1.67+16% 1.43
d+D 4 88.3 | 450+8% | 0.63+14% 5.13+ 16% 4.99
6 91.3 | 2555+8% | 527+14% | 30.82+16% 23.17

"Nu a fost disponibil spectrul extrapolat.
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3. Termoluminescenta materialului vitroceramic 30Y203-30P20s5-40Si02 iradiat cu
neutroni cu spectru energetic continuu proveniti de la d+Be si cu spectru cvasi-

monoenergetic proveniti de la sursa d+D

Dupa fiecare iradiere, au fost preparate mai multe alicoturi pentru masurarea semnalelor
TL. Inainte de citirea probelor iradiate a fost aplicat un tratament termic, care a fost 0
preincalzire la 175°C timp de 10 secunde. Apoi, proba a fost incalzita pana la 500°C la 5°C/s
(o viteza de incélzire controlatd). Semnalele TL au fost integrate in intervalul de temperatura
intre 150°C si 300°C. Curbele de stralucire TL si semnalele TL integrate au fost normalizate
la 10 mg.

Curbele de stralucire TL obtinute dupa iradierea in campuri mixte n-y

Formele curbelor de stralucire TL au fost comparate cu curbele de stralucire TL
obtinute din experimentele efectuate cu electroni / radiatie beta. Se poate concluziona ca in

regiunea de temperatura de la 150°C péana la 300°C:

e forma curbelor de stralucire TL normalizate este practic independenta de
o spectrul de neutroni,
o doza de neutroni absorbit;
e forma curbelor de stralucire TL normalizate este foarte asemanatoare cu curbele de

stralucire TL normalizate obtinute din masuratorile efectuate cu electroni beta.

Figura 3-1 prezinta la curbele de stralucire TL mediate si normalizate si deviatiile standard.
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Figura 3-1. Curbele de stralucire TL mediate si normalizate, cu deviatiile standard. Deviatiele

standard au fost reprezentate in intervale de 10°C.

Determinarea semnalelor TL produse de neutronii rapizi si estimarea sensibilitatii relative a

vitroceramicii la neutroni

In cazul campurilor mixte n-y, atat fotonii gama cat si neutronii ar putea contribui la

semnalul TL obtinut. Semnalul masic net normalizat TLy,. indus de iradierea probelor in

cAmpuri mixte y-n a fost calculat ca diferenta dintre semnalul normalizat TLY, g;‘;orm obtinut

pentru proba iradiata si semnalul normalizat mifr%imé obtinut pentru proba de referinta

neiradiata:

ﬁN+G — T—proba _ ﬁreferin;é Eq. 3-1

N+G;norm norm

Componenta semnalului TL atribuita dozei gama absorbite a fost calculata pe baza
masuratorilor de doza gama absorbita efectuate cu camerele de ionizare si sensibilitatea TL

beta/gama a materialului (adica S = 760478 cts/Gy pentru 10 mg) s-a calculat din relatia

TLG =8 DG Eq 3-2
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Contributia TLn a componentei de neutroni a campului mixt n-y a fost estimata folosind

valoarea calculati TLg si masurati TLy, . Apoi, valoarea TLy a fost calculati ca
TLN ES ﬁN+G - TLG Eq 3'3

Sensibilitatea relativa a vitroceramicii cu 30 % mol Y203 la neutroni (kv) a fost estimata

Ca

kV _ RN/G _ (TLy/TLg) Eq. 3-4

Rp (Dn/Dg)

Datele sugereaza ca nu numai fotonii gama, dar si neutronii rapizi induc raspunsul
vitroceramicii la neutroni sugereaza un raspuns TL in functie de energia de neutroni in cazul
regiunii de doza absorbita D, = 1.5 - 85. Tabel 3-1 rezuma rezultatele masuratorilor
dozimetrice si masuratorilor TL pentru vitroceramica cu 30 % mol YOz iradiata in campuri

mixte n-y.
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Tabel 3-1. Rezultatele experimentelor de iradiere efectuate in campuri mixte n-y cu vitroceramica 30Y203:30P20s5-40SiO>. ID este numarul
iradierii. ky este sensibilitatea medie relativa a materialului vitroceramic la neutroni.

Twin ionization chambers
(EXRADIN T2 and M2)

Thermoluminescent vitroceramics

(30Y203:30P205:40Si02)

ny | Irr. | Sample Absorbed dose Relative neutron sensitivity
field | ID ID Measured Calculated
Dn Dc net TLy.q TLe TLn Kk Kk
(Gy) (Gy) (counts/10 mg) | (counts/10 mg) | (counts/10 mg) v v
1 1 2.51+8% 0.24 + 14% 227892 + 15% 171378 + 14% 56514 + 21% 0.032 = 30%
1 1194725 + 10% 186168 + 17% 0.030 + 27%
12 + &9 34 + 149 + 149
d+Be | 3 [T gr | BAAEEN | L3I o ea05 1 70s | 100920 F 14% 330739+ 16% | 0.056' < 26% | 0.032 % 7%
1 5573635 + 16% 972705 +21% 0.035 + 30%
.19+ 89 . + 0 + 0
> 3 84.19+8% | 1391+ 14% 5426488 + 8.5% 4600930 + 14% 825558 + 16% 0.030 + 27%
2 1 1.49 + 8% 0.18 +14% 262458 + 14% 125750 + 14% 136708 + 20% 0.131 + 29%
1f 535761 + 14% 67796 +20% 0.020" + 29%
.50 + &9 .63+ 149 + 140
d+D 4 3 4.50£8% 0.63=14% 891422 + 12% 467965 = 14% 423457 £ 18% 0.127 £ 28% | 0.136 = 10%
1 2772283 + 16% 1070121 +21% | 0.130 + 30%
. + &9 . + 0 + 0
6 3 2555 8% | 5.27£14% 2990635 + 10% 1702163+ 14% 1288473+ 17% | 0.156 + 27%
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Estimarea raspunsului TL la doza pentru vitroceramica 30Y»>03-30P20s5-40Si02 iradiata in

cadmpuri mixte n-y

Vitroceramica au fost iradiata in campuri mixte n-y atat cu neutroni de spectru energetic
continuu (sursa d+Be) cat si cu spectru cvasi-monoenergetic (sursa d+D). Dozele absorbite
separat de la neutroni si de la radiatia gamma au fost masurate prin tehnica camerei de

ionizare.

Scopul a fost estimarea semnalelor TLg si TLn din semnalul misurat TLy,¢, din dozele

absorbite separata Dy si D si din sensibilitatea beta/gama TL ale vitroceramicii.

Estimarea raspunsului TL la doza a vitroceramicii iradiate in cdmp mixte n-y cu sursa de

neutroni d+Be

Dozele totale absorbite au fost 1.67, 5.13 si 30.82 Gy. Dozele absorbite de la radiatia
gama au fost 0.24, 1.34 si 13.91 Gy. Dozele absorbite de la neutroni au fost 2.51, 8.12 si
84.19 Gy. Rezultatul sugereaza ca raspunsurile vitroceramicii 30Y203-30P205-40Si0> la doza
au fost liniare in limitele erorilor masuratorilor de dozimetrie. Figura 3-2 prezinta raspunsul
estimat la doza al vitroceramicii in functie de dozele absorbite. Erorile indicate au fost

obtinute din mdsuratorile de dozimetrie si masuratorile semnalelor TL.

Estimarea raspunsului TL la doza a vitroceramicii iradiate in camp mixte n-y cu sursa

de neutroni d+D

Dozele totale absorbite au fost 2.75, 9.46 si 98.10 Gy. Dozele absorbite de la radiatia
gama au fost 0.18, 0.63 si 5.27 Gy Gy. Dozele absorbite de la neutroni au fost 1.49, 4.50 si
25.55 Gy. Rezultatul sugereaza ca raspunsurile vitroceramicii 30Y203-30P205-40Si0> la doza
au fost liniare in limitele erorilor masuratorilor de dozimetrie. Figura 3-2 prezinta raspunsul
estimat la doza al vitroceramicii in functie de dozele absorbite. Erorile indicate au fost

obtinute din mdsuratorile de dozimetrie si masuratorile semnalelor TL.
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Figura 3-2. Raspunsul TL la doza pentru vitroceramica 30Y203-30P205-40SiO; in functie de
doza totala absorbita (Dn+a).

4. Investigarea TL cu B~ particule a vitroceramicii 30Y203-30P205-40SiO2 dupa

iradierile cu neutroni
Scopurile investigatiilor au fost

e daca doza de neutroni absorbita de 80-110 Gy a dus la modificarea
permanenta observabila a curbelor de stralucire TL ale material sau nu,

e daca doza de neutroni absorbita de 80-110 Gy a dus la modificarea
permanenta observabila a raspunsului la doza al material sau nu,

e masurarea raspunsului TL in functie de doza B~ absorbita, in intervalul de
doza absorbitd Dp = 0.75 - 1000 Gy.

Pentru studii au fost utilizate probele 2&4 si proba 3. Probele 2&4 nu au mai fost
iradiate inainte. Proba 3 a fost iradiatd cu neutroni rapizi (Dn = 100 Gy) in experimentele

anterioare.

Probele 2&4 si proba 3 au fost expuse la doze absorbite B~ scazute (0.75, 1.5, 3, 6, 9 si
15 Gy) si ridicate (30, 45, 60, 80, 100, 200, 400, 500 si 1000 Gy) la sursa beta %°Sr-?Y (Rise
TL/OSL Model TL/OSL-DA-20). Au fost efectuate trei experimente. Trebuie subliniat faptul
cd proba 3 nu a fost iradiata cu 1000 Gy.
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Curbele de stralucire TL ale materialului vitroceramic si raspunsul TL in functie de dozele

absorbite 5~

Tratamentul termic a constat dintr-o preincalzire cu o durata de 10 s la 175 °C.

Semnalele TL integrate si curbele de stralucire TL au fost normalizate la o masa de 10 mg

pentru fiecare alicota.
Curbele de stralucire

Curba de stralucire TL a materialului vitroceramic 30Y203-30P.05-40SiO> a avut un
picul cu maximul la aproximativ 220 °C. Cu cresterea dozei absorbite, regiunea de interes
(ROI) a curbei de stralucire TL a trebuit lirgita. In cazurile dozele absorbite de 0.75, 1.5, 3, 6,
9 si 15 Gy, ROI-ul ales pentru integrarea semnalelor TL a fost in intervalul de temperatura
150 °C - 300 °C. In cazul dozei absorbite de 30 Gy, ROI-ul selectat a fost de la 150 °C pani la
350 °C. In cazurile dozelor absorbite de 45, 60, 80 si 100 Gy , ROI-ul selectat a fost de 100
°C — 400 °C. In cazul dozei absorbite de 200 Gy, ROI-ul ales pentru integrarea semnalelor TL
a fost in intervalul de temperatura 100 °C - 450 °C. In cazurile dozelor absorbite de 400, 500
si 1000 Gy, ROI-ul selectat a fost de 50 °C - 500 °C. Fiecare alicota de vitroceramica a aratat
rezultate similare in functie de doza absorbita. In Figura 4-1 sunt prezentate curbele de

stralucire TL ale alicotelor.
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Figura 4-1. Curbele mediate de stralucire TL in functie de doza absorbita.

Raspuns la doza

Pentru obtinerea raspunsului la doza a semnalului TL, care depinde de intervalul de
doza absorbita, pe baza rezultatelor anterioare au fost utilizate intervalele de temperatura 150
°C - 300 °C, 100 °C - 400 °C si 50 °C - 500 °C.

Raspunsurile la doza ale probelor (proba 2&4 si proba 3) au fost liniare in intervalul de
doza absorbita intre 0.75 Gy si 9 Gy. Sensibilitatea probelor 2&4 a fost 3.38 E+05 +
6.77E+03 cts pentru 10 mg/Gy. Sensibilitatea probei 3 a fost 2.84 E+05 + 8.60E+03 cts
pentru 10 mg/Gy. In intervalul 9 Gy - 45 Gy raspunsurile la doza ale probelor (proba 2&4 si
proba 3) nu au fost liniare, datele putand fi fitate cu o functie polinomiala de gradul al doilea.
Raspunsurile la doza ale probelor (proba 2&4 si proba 3) au fost liniare in intervalul 45 Gy -
100 Gy. Sensibilitatea probei 2&4 a fost de 1.92 E+06 + 7.28E+04 cts pentru 10 mg/Gy.
Sensibilitatea probei 3 a fost 2.04 E+06 = 1.17E+05 cts pentru 10 mg/Gy. In intervalul 15 Gy
- 100 Gy, raspunsurile la doza ale probelor (proba 2&4 si proba 3) nu au fost liniare si un
polinom de gradul al patrulea s-a potrivit fitarii datelor. Raspunsurile la doza ale probelor
(proba 2&4 si proba 3) nu au fost liniare in intervalul 0.75 Gy - 100 Gy. Nu s-a gasit nicio
potrivire pentru intreagul interalul de doza absorbita. in intervalul 100 Gy - 1000 Gy,
raspunsul la doza al probei 2&4 nu a fost liniar si un polinom de gradul al doilea s-a potrivit
fitarii datelor. In intervalul 100 Gy - 500 Gy, rispunsul la doza al probei 3 nu a fost liniar si
un polinom de gradul al doilea s-a potrivit fitarii datelor. Figura 4-2 prezinta raspunsul la

doza al probelor (proba 2&4 si proba 3) in functie de doza 3~ absorbita.
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Figura 4-2. Raspunsul reprezentativ la doza al probelor (proba 2&4 si proba 3).

Compararea raspunsurilor TL ale probei iradiate si probei neiradiate cu neutroni rapizi

In cazul iradierilor, s-au utilizat proba 2&4 si proba 3, iar raspunsurile probelor la doza
au fost similare in intervalul 0.75 - 1000 Gy. Figura 4-3 prezintd compararea raspunsului
probelor la doza. Semnalele TL medii sunt prezentate pentru intervalul 0.75 Gy - 9 Gy (a),

pentru intervalul 45 Gy - 100 Gy (b), pentru intervalul 15 Gy - 100 Gy (c) si pentru intervalul

100 Gy - 1000 Gy (d).
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Figura 4-3. Compararea raspunsului mediu la doza pentru proba 2&4 si proba 3.

In intervalul 0.75 - 1000 Gy functiile de rispuns la dozi ale probei 3 si probei 2&4 sunt
similare. Raspunsul la doza a probei 2&4 este neliniar in intervalul 0.75 Gy - 1000 Gy.
Raspunsul la doza al probei 3 este neliniar in intervalul 0.75 Gy - 500 Gy si este similar cu
raspunsul la doza al proba 2&4 in acest interval de doza absorbita. Figura 4-4 prezinta
compararea raspunsului mediu la doza al probelor. Semnalele medie TL sunt prezentate in

intervalul 0.75 Gy - 1000 Gy (a) si in intervalul 0.75 Gy - 1000 Gy (b).
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Figura 4-4. Curba de raspuns la doza ale Proba 2&4 si Proba 3.
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Dupa citirea alicotelor, fiecare dintre ele au fost iradiate din nou individual cu aceeasi
doza absorbita aleasa arbitrar din setul de valori ale dozei utilizate in timpul experimentului.
Apoi au fost masurate semnalele TL ale alicote. In cazul fiecarei alicote, semnalele TL
obtinute de la studiul raspunsului la doza au fost comparate cu semnalele TL obtinute de la
,repetare” (TL din studiu/TL din repetare). Astfel, a fost calculat raportul semnalelor TL
medii ale alicotele. Rezultatele obtinute prin ,,procedura de repetare” sunt prezentate in
Figura 4-5. Raportul semnalelor TL ale fiecarui alicote sugereaza 0 fluctuatie statistica si nu

o tendinta anume.
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Figura 4-5. Rezultatele obtinute prin ,,procedura de repetare”.

Am dorit sa obtinem informatii despre efectul posibil al deteriorarii deplasarii induse de
neutronii rapizi asupra raspunsului TL cu radiatii B~ in cazul vitroceramicii cu 30 % mol
Y203. Semnalele TL obtinute din studiului raspunsului la doza al probelor 2 si 4 (neiradiate cu
neutroni) si al probei 3 (iradiate cu neutroni rapizi) au fost comparate calculand proportiile &=
TLprobele 284/ TLprobete 3. Semnalele TL au fost mediate si normalizate la masa de 10 mg. Dozele
B~ absorbite au fost D = 0.75, 1.5, 3, 6, 9, 15, 30, 45, 60, 80, 100, 200, 400 si 500 Gy. Pe baza
rezultatelor obtinute se poate concluziona ca iradierea anterioara cu neutroni rapizi nu a avut
un efect semnificativ statistic asupra raspunsului TL al vitroceramicii. Rapoartele semnalelor

TL din cele trei iradieri sunt prezentate in Tabelul 4-1.
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Tabelul 4-1. Rapoartele &= TLprobele 284/ TLprovetle 3 Semnalelor TL medii in functie de doza de
radiatie B absorbita.

Irradiation 1 at the 2Sr-0Y source

Dose (Gy) 60 100 | 100 Integration region
E 0.914 | 0.909 | 0.911 100-400 °C
Irradiation 2 at the °°Sr-*Y source
Dose (Gy) | 0.75 15 3 6 9 15 Integration region
13 1.213 [1.180 | 1.179 | 1.184 | 1.047 | 1.093 150-300 °C
Dose (Gy) 30 45 60 80 100 Integration region
13 1.098 | 1.132 | 1.087 | 1.039 | 1.005 100-400 °C

Irradiation 3 at the °Sr-0Y source

Dose (Gy) | 60" 60" | 100 | 200 400 | 500 | 500 | Integration region

€ 0.906 | 0.949 | 0.997 | 1.027 | 1.105 | 1.135 | 1.157 50-500 °C

“Semnalele TL au fost integrate intre 100 si 400 °C.

5. Prezentarea generali a dozelor absorbite de vitroceramica cu 30 % mol Y203

Tabel 5-1 rezuma dozele absorbite de radiatie B~ de catre probe (1, 2, 3 si 4) de la sursa
beta %Sr-Y,

Tabel 5-2 rezuma dozele de neutroni si radiatie gama absorbite de probe (1, 2, 3 si 4)
folosind sursele de neutroni d+Be si d+D.

Tabel 5-1. Dozele de radiatie beta absorbite de probel.

Radiation Number of Sample 1 Sample 2 Sample 3 Sample 4
type irradiation Dose (Gy) Dose (Gy) Dose (Gy) Dose (Gy)
6- particles 1 100 430 60 430
of 0590y 2 40 395 475 410
3 0 2865 1260 2865
Total B~ absorbed dose 140 3690 1795 3705

Tabel 5-2. Dozele de neutroni si radiatie gama absorbite de probe in cazurile surselor de
neutronid + Be sid + D.

o Number of Sample 1 Sample 2 Sample 3 Sample 4
Radiation type irradiation Dose (Gy) Dose (Gy) Dose (Gy) Dose (Gy)
n Y n Y n Y n Y

Mixed field 1 251 | 0.24 0 0 251 | 0.24 0 0
'ng d”;ée'e 3 812 | 134 | 0 | 0 | 812|134 0 0

5 8419|1391 | O 0 |8419|1391| O 0

Total n-y absorbed dose 94.82 | 15.49 0 0 194821549 | O 0
Mixed n-y field 2 1.49 | 0.18 0 0 1.49 | 0.18 0 0
of d+D 4 450 | 0.63 0 0 | 450 | 0.63 0 0

6 25.55 | 5.27 0 0 |2555| 5.27 0 0

Total n-y absorbed dose 31.54 | 6.08 0 0 |31.54| 6.08 0 0
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Il. CONCLUZII

Au fost efectuate investigatii comparative detaliate referitoare la proprietatile de

termoluminiscentd indusa de radiatiile nucleare in tipuri noi de compusi vitroceramici

XY 203-(60-X)P205-40Si02 cu diferite concentratii de Y20z la (x = 0, 5, 10, 15, 20, 30 % mol).

Materialul

vitroceramic  30Y203-30P205-40SiO, furnizeaza cel mai mare raspuns

termoluminescent pe unitate de doza absorbita de particule B~ si se pot trage urmatoarele

concluzii principale:

Din

vitroceramica are o structura a curbei de stralucire mai putin complicata;

picul dominant la temperatura ridicatd prezinta semnalele cele mai stralucitoare si
cel mai bun grad de liniaritate (de la 0.75 Gy pana la 9 Gy);

materialul are omogenitate acceptabild, stabilitatea semnalului in timp este foarte
buna, repetabilitate buna si doza minima detectabila este de 4 mGy;

acest material este un candidat adecvat in scopuri de dozimetrie.

studiul  proprietatilor ~de  termoluminiscenta ~ a  vitroceramicilor

30Y203-30P205-40S10; in campurile mixte y-n, se pot trage urmatoarele concluzii principale:

neutronii rapizi au contribuit la raspunsul termoluminiscentei vitroceramicii cu 30
% mol Y20s;

rezultatele obtinute sugereaza ca sensibilitatea relativa a vitroceramicii la neutroni
depinde de energia neutronilor in regiunea de doza absorbita de Dy = 1.5 - 85;

in cazul neutronilor de la sursa d+Be (E, = 0 — 14.5 MeV; E,, = 3.5 MeV), valoarea

R

medie ale sensibilitatii relative a vitroceramicii la neutroni a fost (Ev)d+Be: 0.032

b

+ 7%;

in cazul neutronilor de la sursa d+D (En = 12.4 £ 0.22 MeV), valoarea medie a

in cazurile surselor de neutroni d+Be si d+D, rezultatele obtinute sugereaza ca
raspunsurile TL estimate pentru vitroceramica cu 30 % mol Y20s-depind liniar de
dozele absorbite de neutroni, radiatic gama si radiatie totala, si se incadreaza in

limitele de eroare a masuratorilor dozimetrice;

Am studiat efectul posibil de deteriorare a deplasarii induse de neutronii rapizi asupra

raspunsului TL la radiatii B, al vitroceramicii cu 30 % mol Y20s, si se pot trage urmatoarele

concluzii principale:
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— curbele de stralucire si raspunsul la doza al vitroceramicii cu 30 % mol Y203
iradiate cu neutroni si neiradiate cu neutroni sunt in concordanta, in limita erorilor
de masura;

— pe de alta parta, raportul semnalului TL al vitroceramicii cu 30 % mol Y203 iradiate
Ccu neutroni si neiradiate cu neutroni a fost fluctuat in jurul valorii 1;

— pe baza rezultatelor obtinute, se poate concluziona ca nu s-a observat niciun efect
semnificativ statistic de deteriorare a deplasarii induse de neutronii rapizi asupra

proprietatilor TL ale materialului.

Pe baza rezultatelor obtinute, se poate concluziona ca Vvitroceramica
30Y203-30P205-40Si0> este un bun candidat pentru scopuri de dozimetrie in campurile de
radiatii ale particulelor beta, fotonilor gama si in cdmpurile mixte de radiatii gama si neutroni.
In plus, vitroceramica 30Y203-30P20s-40SiO> termoluminiscenta este o alegere buni pentru a
monitoriza deteriorarea radiatiilor in dispozitivelor microelectronice (de ex., in MOSFET) si

in sisteme cu fibra optica care contin sticlele fosfosilicate.
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