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Wiasciwosci spektralne i dozymetryczne polikrystalicznego
chlorku sodu — naturalnego detektora promieniowania

jonizujacego

Streszczenie. Luminescencja dtugozyciowa jest czesto wykorzystywana do pomiaru dawki pochfonietej promieniowania jonizujgcego. Role
detektora petnig odpowiednio przygotowane Krysztaty dielektryczne. Takim materiatem moze byc réwniez chlorek sodu (NaCl), ktéry wystepuje
powszechnie w formie soli kuchennej a takze naturalnych mineratow (halit). Badania Krysztatow chemicznie czystego NaCl wykonano metodg
optycznie stymulowanej luminescencji oraz spektralnie rozdzielczej termoluminescencji. Wyniki potwierdzajg mozliwo$¢ wykorzystania NaCl w

dozymetrii retrospektywnej oraz datowaniu luminescencyjnym.

Abstract. Long-lived luminescence is often used to measure the dose of absorbed ionizing radiation. The detectors are properly prepared dielectric
crystals. This also applies to sodium chloride (NaCl). The material is commonly found in the form of table salt and natural minerals (halite). The
article presents the results of radiation-induced luminescence studies in chemically pure sodium chloride crystals. The measurements were
performed using optically stimulated luminescence and spectrally resolved thermoluminescence. The results confirm the possibility of using NaCl in
retrospective dosimetry and luminescence dating.(Spectral and dosimetric properties of polycrystalline sodium chloride - the natural detector

of ionizing radiation).

Stowa kluczowe: chlorek sodu (NaCl), optycznie stymulowana luminescencja (OSL), spektralnie rozdzielcza termoluminescencja (SR-TL),

putapki no$nikéw tadunku, centra rekombinac;ji

Keywords: sodium chloride (NaCl), optically stimulated luminescence (OSL), spectrally resolved thermoluminescence (SR-TL), charge

carrier traps, recombination centers.

Wstep

Wiele krystalicznych izolatorow, ws$rdd nich halogenki
metali alkalicznych, znanych jest jako materiaty, ktére
wykazujg silng luminescencje diugozyciowg. Luminescencje
tg mozna obserwowaé w formie termoluminescenciji (TL) lub
optycznie stymulowanej luminescencji (OSL). Warunkiem
obserwacji tych zjawisk jest uprzednie poddanie materiatu
dziataniu promieniowania jonizujgcego np. promieniowania
rentgenowskiego, gamma lub beta. Z tego powodu zjawiska
TL i OSL uzywane sg od wielu lat do okreslenia dawki
pochtonigtej promieniowania [1-4].

Dozymetria TL i OSL jest powszechnie stosowana
wszedzie tam, gdzie moze wystgpi¢ narazenie ludzi i
srodowiska na promieniowanie jonizujgce, a wiec w
medycynie, przemy$le, w zakladach zajmujgcych sie
sterylizacjg  produktéw  Zzywnosciowych, badaniach
naukowych i innych. Niewielkie natezenie promieniowania
jonizujgcego pochodzi tez ze zrédet naturalnych: sladowych
ilosci pierwiastkow promieniotwdrczych obecnych w glebie,
wodzie i powietrzu oraz promieniowaniu, ktére dociera do
Ziemi z kosmosu. Komponent ,kosmiczny” jest szczegdlnie
istotny dla ludzi odbywajacych czeste podréze lotnicze, a
zwtaszcza dla pilotow i zatég samolotéw.

Powszechnos¢ i wzgledna stato$¢ tta radiacyjnego
stwarza mozliwos¢ datowania niektorych obiektéw
archeologicznych przy uzyciu metod TL i OSL. W ten
sposob mozna wyznaczy¢ wiek np. naczyn ceramicznych
czy cegiet. W podobny sposdéb wyznacza sie tez wiek
osadoéw czwartorzedowych w geologii wykorzystujgc
luminescencyjne wiasciwosci kwarcu i skaleni potasowych.
Bardzo dobre wifasciwosci luminescencyjne posiada tez
halit — naturalny minerat, ztoZzony gtéwnie z chlorku sodu
(NaCl) [5,6]. Zaletg tego mineratu jest réwniez
powszechnosé. W kazdym gospodarstwie domowym
znajduje sie sol kamienna (sol kuchenna), dzigki czemu
moze by¢ wykorzystana w dozymetrii retrospektywnej i
awaryjnej (wypadkowej). Z sytuacjg takg mozemy mie¢ do
czynienia wtedy, gdy na jakim$ obszarze dojdzie do
niespodziewanego zdarzenia radiacyjnego. Brak
profesjonalnego sprzetu do pomiaru promieniowania na
miejscu i w czasie zdarzenia mozemy zrekompensowaé
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badaniem materiatéw, ktére petnig role naturalnych
detektorow promieniowania jonizujgcego. Sl kuchenna
bardzo dobrze sie do tego nadaje. Wiasciwosci
radioluminescencyjne krysztatéw NaCl sg wcigz badane. W
dalszej czesci przedstawimy wyniki badan radiacyjnie
indukowanej OSL w krysztalach chemicznie czystego
chlorku sodu. Badania TL wykonano metodg spektralnie
rozdzielczg (SR-TL spectrally resolved termoluminescence)
wyznaczajgc pasma emisji luminescencyjnej krysztatow
NaCl [7].

Mechanizm TL i OSL

Charakterystyczng cechg detektorow
luminescencyjnych TL i OSL jest ich pasywnos¢ -
informacja o zaabsorbowanej dawce promieniowania

jonizujgcego jest zapamietywana i (zapisywana) w
strukturze  materialu  bez  koniecznosci  stosowania
jakiejkolwiek elektroniki lub/i zasilania. Uproszczony

mechanizm przej$¢ elektronowych zachodzgcych podczas
zapisywania i odczytu zaabsorbowanej dawki pokazany jest
na rysunku 1.

pasmo przewodnictwa n, A
[
Al D E,
plytkie
putapki —
B, N, n aktywn_e M
putapki
glebokie ®
pulapki
v_h
[,
centra
ki ¢
rekombinacji AL
pasmo walencyjne h,

Rys.1. Schemat pozioméw energetycznych putapek aktywnych
nosnikdbw fadunku i centrdw rekombinacji w modelu
zdelokalizowanym

Typowy detektor TL Ilub OSL jest krystalicznym
dielektrykiem z szerokg przerwg energetyczng [8]. W
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przerwie energetycznej pomiedzy pasmem walencyjnym a
pasmem przewodnictwa istniejg zlokalizowane poziomy
metatrwate — pufapki i centra rekombinacji, zwigzane
zwykle z defektami strukturalnymi materiatu  (np.
domieszki). Poczatkowy proces wzbudzenia (ekscytacji)
oznaczony na rysunku 1 przez X, generuje przejscia
pasmo-pasmo, a wiec powstanie par dziura-elektron.
Swobodne dziury i elektrony czesciowo rekombinujg ze
sobg. Czes¢ z nich dostaje sie tez do putapek (przejscia A
oraz A*). Poziomy putapkowe sg na tyle glebokie, ze
nosniki fadunku mogg tam przebywa¢ bardzo dtugi czas,
jesli tylko probka znajduje sie w temperaturze otoczenia To.
Sredni czas zycia moze siega¢ nawet milionow lat.
Uwolnienie nosnika moze nastgpi¢ jedynie podczas
stymulacji termicznej (w procesie TL) lub optycznej (w
procesie OSL). Na rysunku 1 pokazano przypadek, w
ktorym nosnikami aktywnymi, uwalnianymi podczas
stymulacji do pasma przewodnictwa, sg elektrony.
Uwolniony termicznie lub optycznie elektron (przejscie Dj)
moze wroci¢ z powrotem do putapki (przejscie A —
retrapping) lub zrekombinowac¢ z zaputapkowang dziurg
(przejscie Bg). W tym przypadku putapki dziurowe
nazywamy centrami rekombinacji dla elektronow. W
znacznej czesci przypadkow energia uwolniona podczas
rekombinacji jest emitowana w formie fotonow, ktére sg
obserwowane w eksperymencie.

Eksperyment

Pastylki NaCl przygotowano z analitycznie czystego
proszku (99.9% (Chempur) stosujgc cisnienie okoto
20 MPa. Probki byty napromieniane za pomocg dwdch
zrodet promieniowania beta *°Sr/*®Y o aktywnosciach
37 MBq oraz 2,9 GBq. Proces napromieniania
przeprowadzany byt w ciemnosci.

Pomiary OSL wykonano przy uzyciu czytnika OSL
L,HELIOS-1" [9]. Czytnik sktada sie z wymiennych modutow
do stymulacji w postaci pieciu diod LED z soczewkami
optycznymi o maksymalnej mocy 5x5W. Diugos¢ fali
stymulacji odpowiada barwie zielonej (520-532 nm) z
filtrami  odcinajgcymi GG495 i 0OG515. Detekcja
luminescencji dokonywana jest w zakresie UV (300-
380 nm, filtry Schott UG11) za pomoca zintegrowanego
modutu zliczania fotondw H7360 (Hamamatsu) z oknem
kwarcowym oraz ukfadu elektronicznego zliczajgcego
impulsy i interfejsu komputera. Dodatkowy fotosensor
stosowany jest w celu kontroli emisji diod LED.

Pomiary SR-TL odbywaty sie w kriostacie z opcjg
wysokotemperaturowg posiadajgcym okna kwarcowe.
Zakres temperatur w kriostacie mozna zmienia¢ od
temperatury cieklego azotu do 650 K. Zmiana temperatury
w czasie odbywata sig liniowo z szybkoscig 0,7 K/s. Dzigki
stosunkowo wolnej szybkosci grzania unika sie znacznego
gradientu temperatury w badanej prébce. Pastylki w czasie
pomiaru SR-TL znajdowaly sie w prézni.

Luminescencja byla rejestrowana z wykorzystaniem
spektrografu SP150 firmy Acton Research potgczonego z
kamerg PIXIS 256E chtodzong termoelektrycznie firmy
Princeton  Instruments, ktérej chip ma format
1024256 pixeli i pracuje w zakresie spektralnym 190—
1080 nm. Na torze detekcyjnym zastosowano filtr KG-5
(Schott) w celu eliminacji termicznego promieniowania
podczerwonego pojawiajgcego sie podczas ogrzewania
probki. Uzyskane widma byty numerycznie kalibrowane z
uwzglednieniem  charakterystyki  spektralnej  ukfadu
pomiarowego.

Charakterystyki dawkowe OSL
Zaleznos$c¢ catkowitego sygnatu OSL zmierzono dla pastylek
NaCl w zakresie 5 mGy-5000 Gy. W tym zakresie

zaleznos¢ dawkowa nie ma jednolitego charakteru.
Poszczegolne odcinki dopasowano zaleznoscia:

(1 Jost =C,D”

gdzie D oznacza dawke zaabsorbowanego promieniowania,
C, jest wielkoscig stata.
Zalezno$¢ liniowa odpowiada wspotczynnikowi y=1. Ze
wzgledu na zastosowania w dozymetrii jest to najbardziej
pozadana zaleznosé. Niemniej, w niektorych detektorach,
najczesciej w poczatkowym obszarze charakterystyki
obserwuje sie zaleznos¢ nadliniowg (y>1). Dla bardzo
duzych dawek charakterystyka staje sie podliniowa (y<1),
po czym przechodzi w zakres nasycenia.

Charakterystyki  dawkowe dla  pastylek  NaCl
przedstawiono na rysunku 2. Ze wzgledu na szeroki zakres
dawek wykorzystano dwa Zrédta promieniowania o roznej

aktywnosci. Wyniki dla obu Zrédet przedstawiono na
rysunku 2.
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Rys.2. Charakterystyki dawkowe OSL dla pastylek NaCl o masie
50 mg wykonane przy uzyciu dwu Zrédet promieniowania beta o
aktywnosciach (A) 37 MBq i (B) 2,9 GBq

W zakresie malych dawek (5 mGy-30 Gy, rys. 2A)
charakterystyka jest =zblizona do liniowej. Niewielkg
podliniowos¢ (y=0,905) zaobserwowano dla zakresu dawek
5 mGy-1 Gy. Nieco dalej charakterystyka staje sie lekko
nadliniowa (y=1,133), po czym wida¢ wyrazne zatamanie.
Sygnat OSL mierzony dla znacznie silniejszego zrodta
2,9 GBq (rys. 2B) wykazywat charakterystyke nadliniowg
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(y=1,16) w zakresie 0,7 Gy-10 Gy, po czym nastepuje
wyrazne zatamanie charakterystyki. Na wykresie udato sie
dopasowac jeszcze dwa podliniowe odcinki w zakresie
20 Gy-90 Gy (y=0,66) i w zakresie 20 Gy-2000 Gy
(y=0,13). Tym niemniej, juz od 1000 Gy obserwujemy
wejscie w obszar saturacji. Rodznice w obszarze
pokrywanym przez obie charakterystyki sg niewielkie. Moga
one wystepowaé nie tylko z powodu normalnych
niepewnosci pomiarowych, lecz réwniez z faktu réznego
czasu przebywania probek w napromieniaczach, co przy
wystepowaniu chocéby matego efektu zaniku sygnatu
(fading) moze mie¢ znaczenie dla koncowych pomiaréow. W
literaturze rozwazano tez mozliwos¢ wystepowania
zaleznosci obsadzenia putapek od absorbowanej mocy
dawki promieniowania (dose rate effect [8]). Nie zostat on
jednak jednoznacznie potwierdzony do$wiadczalnie.

Spektralnie rozdzielcza termoluminescencja (SR-TL)
Mechanizm powstawania luminescencji w procesach
OSL i TL jest podobny.
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Rys.3. Wykres spektralnie rozdzielczej termoluminescencji (SR-TL)
pastylki NaCl (m=148 mg) napromienionej dawka 500 Gy przy
uzyciu zrodta beta *°Sr/*°Y o aktywnosci 2,9 GBq

W obu przypadkach rekombinacja promienista zachodzi po
uwolnieniu aktywnych nosnikéw z putapek o bardzo dtugim
czasie zycia. Cho¢ rozny jest sposdb stymulacji
powodujgcej uwolnienie nosnikéw, to mozemy oczekiwag,
ze rekombinacja jest podobna i dotyczy podobnych, a
czesto tych samych centrow. Dlatego mozna oczekiwac, ze
rozktad widmowy OSL jest bardzo podobny do TL. To
wazne, gdyz pomiar spektralnie rozdzielczej
termoluminescenciji jest prostszy niz spektralnie rozdzielczej
OSL ze wzgledu na brak koniecznosci usuwania sktadowe;j
stymulacyjnej z widma rejestrowanej emisji. Wyniki
pomiarow SR-TL pokazano na rysunku 3.

Jak wida¢, emisja SR-TL tworzy szeroki pik rozciggajacy
sie od ultrafioletu (ponizej 330 nm) do podczerwieni (ok.
700 nm) z maksimum w okolicach 400 nm. W zakresie

temperaturowym, dajgcym informacje o rozkiadzie
energetycznym poziomoéw putapkowych, mozemy
wyodrebni¢ kilka pikéw, z ktérych dwie grupy pojawiajg sie
w zakresie 310-360 K oraz 380-460 K.

Podsumowanie

Krysztaty chlorku sodu moga by¢ wykorzystane w
dozymetrii awaryjnej promieniowania jonizujgcego ze
wzgledu na dobre wtasciwosci radioluminescencyjne.
Zastosowanie to jest oczywiste, gdyz krysztaty NaCl
wystepujg powszechnie w otoczeniu cziowieka — przede
wszystkim w formie soli kuchennej i naturalnego mineratu —
halitu. Chlorek sodu jest tez dobrze tolerowany przez
organizmy zywe, stad naturalny jest pomyst wykorzystania
tego materiatu takze w dozymetrii medyczne;.

Charakterystyka dawkowa krysztatow i pastylek NaCl
mierzona metodg OSL wykazuje zaleznos$¢ zblizong do
liniowej w zakresie ok. 5 mGy—100 Gy. Obszar wzrostowy
rozcigga sie jeszcze do ok. 1000 Gy, po czym przechodzi w
faze saturacji. Efektywny zakres mozliwy do wykorzystania
w dozymetrii jest zatem bardzo duzy.

Widmo emisyjne pastylek NaCl zmierzono metodg
spektralnie rozdzielczej termoluminescencji. Emisja SR-TL
rozcigga sie w szerokim zakresie UV-VIS-NIR, jednak
najsilniejsza emisja przypada na zakres 300-500 nm z
maksimum ok. 400 nm. Informacje te s3 istotne dla lepszej
optymalizacji pomiarow OSL dla tego materiatu. Przy
obecnej konfiguracji czytnika OSL rejestrujemy emisje z
zakresu ok. 300-380 nm. Potencjalnie istnieje wiec
mozliwo$¢ poszerzenia zakresu rejestrowanej luminescencji
i poprawienia dolnej granicy detekcji dla tego detektora.
Wymaga to jednak zmiany uktadu filtrow optycznych i
optymalizacji uktadu stymulacji optycznej czytnika.
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