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Streszczenie

Celem pracy bylo zbadanie energetycznej zdolnosci rozdzielczej wybranych ma-
teriatow scyntylacyjnych: jodku sodu aktywowanego talem (Nal:Tl), fluorku baru
(BaFsy), germanku bizmutu (BGO), krzemianu lutetu domieszkowanego cerem (LSO:Ce)
oraz bromku lantanu domieszkowanego cerem i strontem (LaBrz:Ce:Sr), ktore mozna
wykorzysta¢ do pomiaru widm aktywacyjnych. Badane byly widma energetyczne stan-
dardowych zrédet promieniotworczych kwantéw gamma (*?Na, 37Cs, 133Ba, %°Co).
Wybrano najlepszy materiat scyntylacyjny, z ktérego bedzie wykonany detektor kwan-
téw gamma w urzadzeniu do nieinwazyjnego wykrywania materialéw niebezpiecznych
w §rodowisku wodnym budowanego w Instytucie Fizyki UJ w ramach projektu SA-
BAT. Zgodnie z oczekiwaniami, okazal sie nim bromek lantanu domieszkowany cerem.
Ponadto, zostal wykonany pomiar widm energii powstalych z wewnetrznej promienio-
tworczosci krysztatu LSO:Ce.
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1. Wstep

W dziataniach wojennych, na poczatku XX wieku, wykorzystywano znaczne ilogci bojo-
wych srodkéw trujacych. Szacuje sie, ze w wyniku zastosowania tej broni zgineto ok. 100000
ludzi, a ponad milion odniosto rany[?]. Wraz z rozpoczeciem 1T Wojny Swiatowej zaczeto
prowadzi¢ prace badawcze nad nowymi zwigzkami toksycznymi oraz zwiekszono produkcje
broni chemicznej. Po tym okresie na terenie Niemiec znaleziono ok. 296103 t amunicji wy-
pelnionej srodkami trujacymi [?]. Najtariszym oraz najszybszym rozwiazaniem okazalo si¢
zatopienie tego arsenatu w Morzu Battyckim. Ilo§¢ zatopionej broni chemicznej szacuje sie
na 42 do 69 tysiecy ton |?|. Wér6d nich znalazty sie takie substancje jak iperyt siarkowy
(gaz musztardowy), adamsyt, chloroacetofenon czy kwas pruski. Srodki te staja sie szcze-
gélnie niebezpieczne w przypadku, gdy korodujace pociski sa unoszone i rozszczelniaja sie,
a niebezpieczne zwiazki rozprzestrzeniaja sie w wodzie. Odnotowano kilka przypadkéw ko-
niecznej ewakuacji ludnodci oraz powaznych zagrozeri zanieczyszczenia wybrzeza. Ponadto
oszacowano, ze gdyby % zatopionych substancji zostata uwolniona do Battyku, to jego flora
i fauna zostalaby kompletnie zniszczona na kolejne 100 lat [?].

W zwiazku z tym zagrozeniem potrzebne sa nowe, efektywne metody wykrywania mate-
riatéw niebezpiecznych. Obiecujaca alternatywe dla powszechnie stosowanych metod jest
wykorzystanie wiazek neutronéw, ktére wzbudzaja jadra atoméw badanej substancji, a
pomiar kwantéw gamma z deekscytacji tych jader daje mozliwosé zrekonstruowania ste-
chiometrii. Metoda ta uzyskuje sie zwykle ztozone widma enegretyczne kwantéw gamma,
dlatego bardzo waznym elementem takiego wykrywacza jest detektor, ktoéry musi mieé¢ jak
najlepsza wydajnosé oraz energetyczna zdolnoé¢ rozdzielcza.

Na Wydziale Fizyki, Astronomii i Informatyki Stosowanej Uniwersytetu Jagielloriskiego
rozwijane jest, w ramach projektu SABAT [?], urzadzenie do nieinwazyjnego wykrywania
materiatéw niebezpiecznych w wodzie oparte na zastosowaniu neutronéw. Jednym z jego
najwazniejszych elementéw jest detektor promieniowania gamma, ktérego projekt i wyko-
nanie wymaga m.in. okreglenia optymalnego materiatu. Dlatego w ramach przedstawionej
pracy licencjackiej zostaly zbadane rézne krysztaly scyntylacyjne, ktére moga by¢ wyko-
rzystane do budowy tego detektora.

Praca podzielona jest na 6 rozdzialow. W pierwszym zawarto podstawowe informacje na
temat obecnie wykorzystywanych metod wykrywania materiatéw niebezpiecznych. W dru-
gim rozdziale zostaly opisane podstawowe procesy oddzialywania neutronéw z materia.
Rozdzial trzeci opisuje oddzialywanie kwantéw gamma z materig oraz detektory wykorzy-
stywane do rejestracji tych czastek. W ostatnich rozdziatach opisano czes¢ eksperymental-
na, przebieg pomiaréw, przedstawiono wyniki oraz przeprowadzono ich dyskusje.
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2. Metody wykrywania materialéw niebezpiecznych

Obecnie na $wiecie istnieje wiele réznych metod wykrywania substancji niebezpiecz-
nych. Wykorzystuja one gtéwnie promieniowanie rentgenowskie, metody radarowe, analize
sladowych ilosci substancji oraz detektory indukecyjne.

Jedna z metod jest, uzywana m.in. na lotniskach, spektrometria ruchliwosci jonow (IMS) [?].
Wykorzystuje ona detektor, ktéry analizuje lotne zwiazki organiczne w zlozonych matry-
cach gazowych. Identyfikacja badanej substancji nastepuje na drodze pomiaru szybkosci
jon6éw. Metoda pozwala wykrywaé wiele zwigzkéw chemicznych, tj. aldehydy, ketony, ami-
ny czy estry, jednak trudno jest wykryé skomplikowane zwiazki organiczne.

Kolejna metoda jest wykorzystanie skaner6w promieniowania rentgenowskiego. Dzieki od-
dzialtywaniu promieniowania rentgenowskiego z elektronami mozliwe jest okreslenie ksztal-
tu oraz rozkladu gestoéci badanych przedmiotow. Istotng wada tego typu skaneréw jest
mate prawdopodobieristwo oddziatywania promieni X z lekkimi pierwiastkami (np. wegiel,
azot, tlen, wodor), ktore gltownie wchodza w sktad materialow wybuchowych [?].

Do wykrywania ukrytych tadunkéw wybuchowych wykorzystywane sg georadary oraz wy-
krywacze metali, oparte na emitowaniu fal elektromagnetycznych i rejestracji odbitych od
badanej substancji fal wtornych. Jednak czesto daja one falszywe sygnaly, a mozliwosé wy-
krywania jedynie obiektéw metalowych nierzadko przynosi negatywny wynik w przypadku
tadunkéw w kompozytowej obudowie.

Wady i ograniczenia wymienionych sposobéw sktaniaja do poszukiwania nowych urzadzen
wykrywajacych materialy niebezpieczne. Przede wszystkim poszukuje sie metod, ktére
pozwola na identyfikacje substancji organicznych, sktadajacych sie gtownie z wegla, tlenu,
wodoru i azotu. Do tego celu czesto wykorzystywane jest oddziatywanie neutronéw z mate-
rig. Obecnie powstalo juz kilka urzadzen wykorzystujacych neutrony, ktore zostana kréotko
przedstawione w kolejnych czesciach pracy.

2.1 Oddzialywanie neutronéw z materia

Neutrony sg sktadnikami jader atomowych i jako czastki elektrycznie neutralne reaguja
praktycznie wylacznie z jadrami. Neutrony w materii moga by¢ rozpraszane, wychwytywa-
ne przez jadra lub ulegaja reakcjom jadrowym. Najczesciej kiedy neutron przechodzi blisko
jadra nastepuje zderzenie sprezyste, podczas ktérego neutron traci czesé swojej energii ki-
netycznej. To zjawisko jest nazywane rozpraszaniem sprezystym [?]. Neutrony zderzajac
sie z jadrami moga réwniez powodowadé ich wzbudzenie. Aby przej$é do stanu podstawo-
wego, wzbudzone jadra wysylaja kwanty gamma, ktérych energia jest zalezna od rodzaju
izotopu. Caly proces przebiega wedlug reakcji:

neutron + jadro — jadro wzbudzone — jadro + kwant gamma -+ neutron

Innym procesem oddzialywania neutronu z materig moze byé¢ jego wychwyt przez ja-

dro. Polega on na tym, ze podczas zderzenia neutron moze by¢ zaabsorbowany przez jadro
atomowe i spowodowaé powstanie nowego jadra o liczbie masowej o 1 wiekszej w poréwna-
niu z jadrem pierwotnego atomu. Przyktadem takiej reakcji moze by¢ wychwyt neutronu
przez %°Co. Przechodzi on w radioaktywny %°Co [?]. Najczesciej w wyniku takiej reakcji
powstajace jadro jest radioaktywne i emituje kwanty + oraz promieniowanie 3. Jednak nie
jest to reguty. Czesé powstajacych pierwiastkow, tj. 2H, 114Cd, 156Gd, nie jest radioaktyw-
na a inne, jak 32P rozpadaja sie bez emisji kwantu gamma [?].
W zwiazku z tym, ze emitowane podczas nieelastycznego rozpraszania oraz wychwytu neu-
tronéw kwanty v maja energie charakterystyczne dla jadra pierwotnego procesy te moga
by¢ wykorzystane do okreslania sktadu pierwiastkowego materiatéw i identyfikacji niebez-
piecznych substancji, jak zostalo przedstawione w kolejnym podrozdziale.
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2.2 Wykrywanie materialéw niebezpiecznych za pomoca wigzek neutro-
néow

Bezinwazyjne metody wykrywania substancji niebezpiecznych opieraja sie na analizie

stechiometrii. Analiza ta jest przeprowadzana za pomocs wigzki neutronéw powstajacych
np. w procesie zderzen deuteru i trytu (generator neutronéw). Strumieri neutronéw pada
na badana substancje i oddziatuje z jadrami pierwiastkéw budujacych dany material. Ja-
dra zostaja wzbudzone, a przechodzac do stanu o nizszej energii emitujg kwanty gamma
(zalezne od rodzaju jadra), ktore sg rejestrowane za pomocy detektora, np. detektora scyn-
tylacyjnego. Dzieki rejestracji tych kwantéw mozna otrzymadé informacje jakie pierwiastki
buduja dana substancje, poniewaz kazdy izotop ma swoje charakterystyczne widmo.
Aby wykry¢ takie pierwiastki jak wodor, chlor czy zelazo, nalezy uzy¢ niskoenergetycznych
(termicznych) neutronéw, natomiast substancje zbudowane z wegla, azotu czy tlenu, sa naj-
lepiej wykrywalne przy pomocy neutronéw wysokoenergetycznych (szybkich). Wiekszosc¢
narkotykéw czy materiatéw wybuchowych posiada podobna strukture, gtéwnie sktadajaca
sie one z wegla, azotu i tlenu. Pierwiastki te sa rowniez gltéwnym sktadnikiem przewaza-
jacej czesci substancji organicznych. Jednak proporcje stechiometryczne tych zwiazkéw w
materiatach niebezpiecznych sg dobrze znane. Analiza za pomocy aktywacji neutronami,
wykorzystuje informacje o zawartodci izotopéw C, N, O w badanych préobkach. Doktad-
na informacje o stechiometrii otrzymuje sie po uwzglednieniu prawdopodobienstw reakcji
neutronu z jadrami. Zwykle zmierzone zawartodci pierwiastkéw normalizuje sie do licz-
by atoméw jednego z nich, otrzymujac frakcje charakterystyczne substancji, ktére mozna
poréwnacé ze znanymi zwiazkami i okresli¢ czy badana substancja jest niebezpieczna [?].

Neutronowe techniki aktywacyjne maja szerokie zastosowanie w wykrywaniu materia-
t6w niebezpiecznych, zaréwno na ladzie, jak i pod woda. W pierwszym przypadku moga
by¢ wykorzystywane na lotniskach, w urzedach oraz innych miejscach objetych szczegdlna
ochrona [?].

Jednym z urzadzen opartych na oddzialtywaniu neutronéw jest SWAN, mobilny system
detekcji materiatow wybuchowych na ladzie [?]. Wykorzystuje ono aktywacje neutronami
oraz pomiar widma charakterystyczneg promieniowania gamma wegla, azotu i tlenu [?].
Analogiczng metode wykorzystuje system PELAN (Pulsed Elemental Analysis with Neu-
trons) [?] oraz Sodern [?].

W érodowisku wodnym metody aktywacyjne napotykaja na problemy. Sa one zwiazane z
oddziatywaniem pomiedzy neutronami a wodorem i tlenem, poniewaz czastki sa silnie mo-
derowane oraz pochtaniane w zderzeniach z jadrami atoméw wymienionych pierwiastkow.
W dodatku, réwniez kwanty gamma emitowane przez badany obiekt sa pochtaniane lub
rozpraszane przez wode |?|. Do zastosowania w warunkach wodnych, konieczne jest do-
pracowanie urzadzen wykorzystujacych neutrony z powodu wspomnianych ograniczeri. Do
tych rozwiazan zalicza sie UNCOSS (Underwater Coastal Sea Surveyor) |?]. Wykorzystuje
ono oddziatywanie termicznych neutronéw z materia, gtéwnie do identyfikacji podwodnych
niebezpieczenstw, takich jak zatopione substancje wybuchowe. System sktada sie z gene-
ratora neutronéw oraz detektora kwantow gamma z krysztalem NaJ:Tl. Cale urzadzenie,
wraz z zasilaczami oraz modulem elektronicznym stuzacym do badania kwantéw gamma,
umieszczone jest w wodoodpornym pojezdzie podwodnym]?].

Na Uniwersytecie Jagielloniskim w ramach projektu SABAT [?] jest rozwijane nowe urza-
dzenie, pozwalajace na szybkie i nieinwazyjne wykrywanie materialéw niebezpiecznych.
Proponowane rozwiazanie zaktada zastosowanie prowadnic dla neutronéw i kwantéw gam-
ma o zmiennej geometrii. Umozliwiaja one wybranie wiazki neutronéw naswietlajacych
czes¢ badanego przedmiotu bez oddzialywania z otaczajaca go woda oraz rejestracje cze-
$ci emitowanych kwantéw gamma, ktore nie ulegly rozproszeniu w wodzie (Rys. ?7). W
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Rysunek 1: Schemat urzadzenia SABAT do wykrywania substancji niebezpiecznych pod
woda. Rysunek zaadaptowany z |?]

ogblnosci pozwala to na wykonanie tomograficznego obrazu sktadu pierwiastkowego ba-
danej substancji. Prowadnice moga mie¢ kszalt walcéw ze stali nierdzewnej, wypelnionej
powietrzem pod niskim ciénieniem lub gazem o niskim prawdopodobieristwie interakcji z
neutronami. W projektowanym urzadzeniu generator, poprzez zderzenia jonéw deuteru i
trytu, wytwarza neutrony oraz poruszajace sie w przeciwnym kierunku czastki alfa, ktére
moga by¢ rejestrowane przez zainstalowany wewnatrz generatora pozycyjnie czuty detektor
(np. matryce detektoréw krzemowych lub scyntylacyjnych), tak jak na Rys. 7?. Neutro-
ny sa emitowane prawie izotropowo z dobrze zdefiniowang energia réwng okoto 14,1 MeV
ale rejestracja czastek a pozwala na wybranie wiazki poruszajacej sie w prowadnicy. Po
opuszczeniu prowadnicy neutrony wnikaja do naswietlanego obiektu i moga by¢ nieela-
stycznie rozproszone na jadrach atomowych badanej substancji. Taka warto$é¢ energii jest
wystarczajaca do wzbudzenia jader atomowych, ktore deeksytujac (przechodzac ze stanu
wzbudzonego o energii E; do nizszego stanu o energii Fy) emituja kwanty gamma z energia
wlasciwa dla tego pierwiastka. Czes¢ emitowanych kwantéow gamma leci w kierunku detek-
tora, wewnatrz analogicznej prowadnicy,ktora dzieki swojej specyficznej budowie zmniejsza
ich pochtanianie i rozpraszanie. Detektor, do ktérego docieraja czastki, powinien reje-
strowa¢ czas, energie oraz by¢ czuly na pozycje interakcji kwantu . Glebokos¢ wnikania
neutronéw jest okreélana przez zmiane pozycji prowadnic oraz kata miedzy nimi. Zmiana
odleglosci zapewnia rejestracje kwantéw v z réznych czesci badanej probki, a dzieki temu
wyznaczenie rozktadu gestosci pierwiastkow wchodzacych w sklad materiatu. W zwiazku
z duzymi strumieniami neutronéw potrzebnych do szybkiej detekcji niebezpiecznych sub-
stancji oraz matych rozmiaréw urzgdzenia w projekcie SABAT planuje sie wykorzystanie
detektora scyntylacyjnego do detekcji powstalych kwantéw ~ zamiast detektora potprazr-
wodnikowego [?]. Te ostatnie pozwalaja na rozréznienie linii o bardzo zbilzonych energiach
ale wymagaja ciaglego chtodzenia oraz sa wrazliwe na uszkodzenia radiacyjne wywolywane
przez neutrony.
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3. Rejestracja promieniowania gamma

3.1 Oddzialywanie kwantéw gamma z materia

Promieniowanie gamma to promieniowanie elektromagnetyczne towarzyszace niekté-
rym reakcjom jadrowym. Kwant v moze oddziatywaé¢ gtownie poprzez trzy zjawiska: ab-
sorpcje, rozpraszanie koherentne oraz rozpraszanie niekoherentne. W zaleznoéci od energii
kwanty gamma moga oddzialywaé¢ z nukleonami, jadrami lub elektronami atoméw. Dla
fotonéw w zakresie energii dostepnych zrodet izotopowych istotne znaczenie maja: efekt
fotoelektryczny, efekt Comptona oraz efekt tworzenia par elektron-pozyton.

Efekt fotoelektryczny - polega na oddzialywaniu kwantu promieniowania gamma z
elektronami zwiazanymi w wewnetrznych powlokach atomu. Energia wzbudzajacego kwan-
tu gamma jest w catosci zaabsorbowana przez elektron. Czes¢ tej energii zostaje zamieniona
na prace wyjscia Wy rowna energii wiazania elektronu w atomie. Druga czesé energii zostaje
zamieniona na energie kinetyczna fotoelektronu Fj, ktéra maksymalnie moze wynosic¢:

Ek:h’u—Wo

Efekt fotoelektryczny dominuje dla niskich energii kwantéw gamma oraz jader charakte-
ryzujacych sie duzg liczba atomowa.

Efekt Comptona - polega na nieelastycznym rozproszeniu kwantu gamma na elektro-
nie stabo zwigzanym. Podczas zderzenia fotony przekazuja czesé swojej energii elektronom,
zatem po rozproszeniu energia fotonu Fs jest mniejsza niz energia pierwotna Ej. Energie
elektronu i rozproszonego kwantu v moszna wyliczy¢ z zasady zachowania energii i pedu:

E1+m562:E2+E€
P1 = P2+ Pe

To zjawisko jest dobrym potwierdzeniem, iz foton jest czastka, ktora moze przekazac
ped i energie przy zderzeniu |7, ?].

Efekt tworzenia par - polega na tworzeniu pary elektron-pozyton w polu elektrycz-
nym jadra lub elektronu. Efekt ten dominuje dla wysokoenergetyczych kwantéw gamma
oraz jader o duzej liczbie protonéw. Gdy energia kwantu  przekracza sume mas spoczyn-
kowych obu czastek, mozliwa jest konwersja fotonu na pare elektron-pozyton. Procesem
odwrotnym do tworzenia par jest anihilacja.

3.2 Detektory promieniowania gamma

Przy detekcji promieniowania gamma wykorzystywane sg zmiany zachodzace w ma-
terii spowodowane przelotem czastek. Istnieje wiele urzadzeri, ktére umozliwiaja taks de-
tekcje. Detektory mozna podzieli¢ na aktywne i ipasywne, z czego pierwsze natychmiast
wysyltaja sygnal o przejéciu czastki, natomiast drugi rodzaj wykorzystuje fakt, iz zmiane
spowodowana, przelotem czastki mozna wykry¢ po pewnym czasie (dodatkowa obrobka).
Do detektoréw pasywnych zalicza sie np. detektory dielektryczne, aktywacyjne czy che-
miczne. Natomiast do detektorow aktywnych nalezg miedzy innymi: detektory gazowe (w
tym licznik Geigera-Miillera, komora jonizacyjna czy licznik proporcjonalny), detektory
potprzewodnikowe, detektory kalorymetryczne czy licznik scyntylacyjny [?]. W zwiazku z
tym, ze budowany wykrywacz materiatéw niebezpiecznych bedzie wykorzystywat detektor
scyntylacyjny w dalszej czedci pracy zostanie opisany szerzej ten typ detektoréw.
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3.3 Detektor scyntylacyjny

Licznik scyntylacyjny sktada sie z materialtu wykazujacego witadciwosci scyntylacyjne
polaczonego z fotopowielaczem. W wyniku przejscia promieniowania jonizujacego przez
scyntylator jego atomy zostaja wzbudzone lub zjonizowane. Czesé energii zamieniana jest
na ciepto, natomiast pozostata czes¢ przechodzi od atoméw wzbudzonych do osrodkow
aktywnych krysztalu i nastepuje emisja fotonéw (scyntylacja). Liczba wyemitowanych fo-
toelektronow zalezy od parametrow charakteryzujacych scyntylator, (np. wydajnosci trans-
feru energii czastki na energie $wietlna) oraz wielkosci deponowanej energii. Natomiast sto-
sunek liczby fotonéw docierajacych do fotopowielacza do catkowitej liczby wyswieconych
fotonéw zalezy od przezroczystosci scyntylatora oraz jego ksztalttu.

Scyntylatory mozna podzieli¢ na krysztaly organiczne i nieorganiczne, w ktérych wy-
rézniamy scyntylatory krystaliczne, ciekle oraz gazowe. Krysztaly organiczne, do ktérych
naleza m.in. antracen czy naftalen. Najczesciej maja one krotki czas wyswiecania (rzedu
1078 s), zdefinowany jako czas uptywajacy od momentu reakcji czastki do momentu gdy
natezenie wyswiecanego $wiatta spada e-krotnie [?]. Dla scyntylator6w nieorganicznych
czasy wy$wiecania sg dtuzsze i wynosza ok. 1076 [?] s. Do takich krysztatéw nalezy np.
jodek sodu lub jodek cezu aktywowane talem. Najkrotsze czasy wys$wiecania posiadaja
organiczne scyntylatory ciekte. Wahaja sie one w granicach kilku nanosekund |[?].

Do rejestracji kwantéw gamma najczesciej sa stosowane nieorganiczne monokryszta-
ly. Promieniowanie przekazuje elektronom w krysztale cato$é¢ lub cze$é¢ swojej energii w
wyniku zjawiska fotoelektrycznego, efektu Comptona lub tworzenia par. W wyniku tych
proceséw powstaja elektrony wtorne, ktore wywoluja luminescencje. Swiatto generowane
w scyntylatorze jest przeksztalcane w sygnal elektryczny, ktory ulega dalszemu przetwa-
rzaniu. Do tego celu uzywany jest fotopowielacz. Jest to urzadzenie zamieniajace strumieni
fotonéw na impuls elektryczny. Sktada sie z szeregu dynod, fotokatody oraz anody. W
wyniku padania fotonu na fotokatode, zostaje wybity elektron, ktory jest przyspieszany
w kierunku dynody i wybija z niej kolejne elektrony. Z kazda nastepna dynoda zwieksza
sie liczba wybitych elektronéw, ktére daja wzmocniony impuls elektryczny. Wzmocnienie
fotopowielacza zalezy od kilku czynnikéw, takich jak: liczba dynod, wielkos¢ przytozonego
napiecia, rodzaj materiatu, z ktorego sa wykonane dynody oraz od zdolnosci ogniskujacej
dynod. Fotokatoda jest waznym elementem, ktéry wpltywa na jakosé¢ fotopowielacza. Po-
winna ona mie¢ nastepujace cechy:
- duzg czulodé,
- odporno$é na zmeczenie,
- mala emisje termiczna w temperaturze pracy.
Aby zapewni¢ wykrycie jak najwiekszej ilogci $wiatta scyntylacyjnego wykorzystuje sie zel
optyczny do polaczenia krysztatu i fotopowielacza. W ten sposob szczelina powietrza po-
miedzy nimi zostaje zastapiona substancja o takim wspoétczynniku zatamania §wiatta, ktory
zapewnia mniejsze odbicie wiazki $wietlnej na granicy osrodkéw. Sygnat z fotopowielacza
jest nastepnie wmacniany przez przedwzmacniacz oraz analizowany, np. przez analizator
wielokanatowy, ktéry pozwala na pomiar widma deponowanej przez kwanty gamma energii.
Przyktadowe widmo elektronéw wtoérnych zarejestrowane detektorem z krysztalem NaJ:T1
przedstawione zostato na Rys. ?77.

Najwyzsze maksimum, tzw. maksimum pelnego pochtaniania (pik 1) jest wynikiem zja-
wiska fotoelektrycznego. Odpowiada ono petnemu pochtanianiu energii kwantéw gamma
w scyntylatorze. Szerokosé potéwkowa tego piku daje informacje o rozdzielczodci energe-
tycznej detektora dla danej energii. Maksimum numer 2 odpowiada maksymalnej energii
deponowanej w efekcie Comptona i nazywane jest krawedzia komptonowsks.
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Rysunek 2: Widmo energetyczne wtérnych elektronéw powstatych w wyniku oddzialywania
monoenergetycznych kwantéow ~ ze zrodta cezu z materialem scyntylatora NaJ:T1.

3.4 Energetyczna zdolno$é rozdzielcza

FEnergetyczna zdolnosé rozdzielcza materiatu scyntylacyjnego R okresla w jakim stop-
niu mozna rozrézni¢ kwanty vy o zblizonych energiach. Jest ona zdefiniowana jako stosunek
pelnej szerokosci w potowie maksimum (FWHM), nazywanej bezwzgledng energetyczna
zdolnoscia rozdzielcza, do energii danej linii, i jest wyrazona w procentach:

FWHM
R="—"——.100%
Ey

Do okredlenia zdolnosci rozdzielczej mozna wykorzystaé piki pelnego pochtaniania, np. w
efekcie fotoelektrycznym. Przy dostatecznie duzej statystyce piki te mozna opisaé krzywa
Gaussa, ktorego odchylenie standardowe jest zwiazane z szerokoscia potéwkowsa nastepu-
jaca relacja:

FWHM =235-0
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Rysunek 3: Schematy rozpadéw izotopéw promieniotworczych wykorzystanych w bada-
niach: a) Cez (}37Cs), b) Kobalt (%°Co), ¢) Séd (**Na), oraz d) Bar *3Ba.

4. Opis przeprowadzonych pomiaréw

4.1 Zrédla promieniowania

Jako zrodia fotonéw do badana zaleznodci energetycznej zdolnodci rozdzielczej w funk-
cji energii zostaly uzyte nastepujgce pierwiastki: 2?Na, 137Cs, 133Ba oraz %0Co, ktorych
schematy rozpadu przedstawiono na Rys. ?? Zrodto 137Cs emituje promieniowanie gamma
o energii 662keV (Rys. 2a), ®°Co posiada dwie linie i emituje fotony o energiach 1173 keV
oraz 1333 keV (Rys. 2b). Kolejnym wykorzystanym zrédtem byt ?2Na emitujacy kwanty
gamma o energii 511 keV oraz 1274 keV. Jadro pierwiastka moze ulec dwom rozpadom,
7z 16znym prawdopodobieristwem (Rys. 2c). Natomiast !33Ba emituje kwanty gamma o
energii 356 keV (Rys. 2d).

4.2 Pomiar energetycznej zdolnosci rozdzielczej

Do wyznaczenia energetycznej zdolnosci rozdzielczej krysztatéw scyntylacyjnych ko-
nieczne bylo wykonanie widm energii kwantéw gamma emitowanych przez wymienione
Gaussa. Z dopasowania mozna byto odczyta¢ amplitude piku A, potozenie maksimum na
osi odcietych z. oraz szerokoé¢ piku w, rowna podwojonej wartosci odchylenia standardo-
wego o. Dazieki otrzymanym wielko$ciom mozna byto wyliczy¢ pelna szerokos¢ w potowie
maksimum FWHM (Full Width at Half Maximum), a nastepnie energetyczna zdolnosc
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rozdzielczg.

Krysztat scyntylacyjny potaczono z fotopowielaczem podtaczonym do zasilania za pomoca
zelu optycznego. Po zmontowaniu aparatury podano odpowiednie napiecia na fotopowiela-
cze. Caly uktad owinieto nieprzepuszczajaca folia, aby uniknaé¢ szumoéw pochodzacych od
swiatta zewnetrznego. Sygnaly na wyjsciu fotopowielacza podawane byly na wzmacniacz
a nastepnie przy pomocy analizatora wielokanatowego Tukan8k rejestrowano energie de-
ponowane przez kwanty gamma. Dla kazdego scyntylatora wykonano serie pomiaréw przy
takich samych ustawieniach wzmacniacza oraz napieciu fotopowielacza, zmieniajac jedynie
zrodlo promieniowania.

Rysunek 4: Uktad detekcyjny wykorzystywany do badania m.in. krysztatu BGO.
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Tabela 1: Wartosci literaturowe wybranych parametrow krysztalow scyntylacyjnych [?, ?].

Scyntylator | Wydajnodé swietlna | Czas wyswiecania | Dhugosé fali | Gestosé
[fotony /keV]| [ns] [nm)| [g/cm?]
Nal:T1 38 250 415 3,67
BaF, 1,8 0,7 210 4,88
BGO 9 300 480 7,13
LSO 32 40 420 7,4
LaBrs:Ce:Sr 73 16 385 5,08

5. Wyniki pomiaréw i ich dyskusja

Zbadano energetyczna zdolnosé rozdzielcza wybranych materialéw scyntylacyjnych wy-
korzystywanych do pomiaru energii kwantow «y: jodku sodu aktywowanego talem (Nal:T1),
fluorku baru (BaF3), germanku bizmutu (BGO), krzemianu lutetu domieszkowanego ce-
rem (LSO:Ce) oraz bromku lantanu domieszkowanego cerem i strontem (LaBrs:Ce:Sr).
W Tab. 7?7 zebrano wybrane wlasnoéci badanych krysztatow. Jak widaé¢ najwieksza wdaj-
nos¢ $wietlna posiada krysztal LaBrs:Ce:Sr, natomiast najszybszym z badanych scyntyla-
torow jest BaFy. Krysztaly te maja zblizone gestosci (jest ona jednym z czynnikéw wply-
wajacych na wydajnosé¢ detektora), ale znacznie mniejsze niz gestos¢ BGO czy LSO.
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5.1 Energetyczna zdolno$é¢ rozdzielcza krysztalu BGO

Pierwszym z badanych krysztatléow byt krysztal BGO, o wzorze chemicznym BigGesOqa.
Jest to typowy, czesto wykorzystywany scyntylator, o gestosci 7,13 g/cm?® oraz wyso-
kiej éredniej liczbie atomowej (ze wzgledu na zawarto$é bizmutu). Wydajnos$é scynty-
lacji w tym krysztale wynosi 20% Nal:Tl [?]. Wymiary badanego krysztalu wynosity:
100 x 14 x 14 mm?.
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Rysunek 5: Widma energetyczne kwantéw gamma ze zrodet promieniotworczych sodu (pra-
wy wykres) i cezu (lewy wykres), powstalych w wyniku oddzialywania kwantow gamma
z materiatem scyntylatora BGO.

Tabela 2: Wyniki analizy energetycznej zdolnosci rozdzielczej w funkcji energii w krysztale
BGO.

Pierwiastek | Energia kwantu FWHM R
?2Na 511 114,078 £ 0,73 | 0,2232 4+ 0,0015
22Na 1274 183,746 + 6,07 | 0,1442 4+ 0,0048
60Co 1173 208,254 + 4,12 | 0,1775 + 0,0036
50Co 1333 426,608 + 31,30 | 0,3200 + 0,024
137Cs 662 129,102 £ 0,75 | 0,2076 + 0,0012
133Bg 356 120,283 + 1,071 | 0,33879 + 0,0030

Zmierzona energetyczna zdolnosé rozdzieleza BGO dla linii cezu 37Cs wyniosta

20.8 + 0.1 %. Na podstawie danych literaturowych scyntylator BGO posiada rozdzielczosé
energetyczna rzedu 20.1 + 0.1 % bez uzycia zelu optycznego oraz 18.3 £ 0.1 % z jego
uzyciem [17]. Roznice pomiedzy wartosciami literaturowymi a otrzymanymi podczas do-
swiadczenia sg najprawdopodobuniej zwiazane z réznymi warunkami pomiaru, tj. uzywanie
roznych fotopowielaczy, ktore nie byty dedykowane do tego typu scyntylatorow.

Na rysunku 6 sparametryzowano zaleznos¢ R|%| od E[MeV|. Dopasowana funkcja przyj-
muje wzor

a

VE[MeV] &b
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Rysunek 6: Zaleznos¢ energetycznej zdolnosci rozdzielczej od energii kwantu gamma

w krysztale BGO.

Analizujac otrzymane wielkosci (Rys. 6) , mozna zauwazy¢, iz niepewnosé parametru b
jest znaczaco wieksza od jego wartosci. Z tego powodu wykonano kolejne dopasowanie,

Energia [MeV]

tym razem za warto$¢ parametru b przyjmujac 0 (Rys. 7).
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Rysunek 7: Zaleznos¢ energetycznej zdolnoéci rozdzielczej od energii kwantu gamma

w krysztale BGO.

Energia [MeV]
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5.2 Analiza wynikéw dla scyntylatora Nal:T1

Krysztat jodku sodu (Nal) z domieszka talu (T1) jest najczesciej uzywanym materiatem
do detekcji promieniowania gamma. Cechuje go stosunkowo dobra wydajno$é¢ oraz higro-
skopijnos¢. Gestosé tego scyntylatora wynosi 3,7 g/cm3 [?, 7).

Wymiary badanego krysztalu wynosity 40 mm ($rednica) x 40 mm.
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Rysunek 8: Widma energetyczne wtornych elektronéw powstatych w wyniku oddziatywa-
nia kwantéw gamma zrodet sodu (lewy wykres) oraz cezu (prawy wykres) z materiatem
scyntylatora Nal:T1.

Tabela 3: Wyniki analizy rozdzielczosci energetycznej krysztatu Nal:Tl.

Pierwiastek | Energia kwantu FWHM R
22Na 511 50,366 & 1,55 0,099 + 0,0031
22Na 1274 183,719 + 45,78 | 0,144 + 0,036
60Co 1173 92214 + 7,35 | 0,0789 + 0,0063
50Co 1333 325,742 + 366,66 | 0,244 + 0,28
137Cs 662 57,881 4+ 2,043 | 0,093 + 0,0033
133Ba 356 28,263 + 11,60 0,079 + 0,033

Zmierzona energetyczna zdolnosé rozdzielcza Nal: T1 dla linii cezu '37Cs wyniosta 9,3 & 0.3 %.
Na podstawie danych literaturowych detektor scyntylacyjny z jodkiem sodu wykazuje roz-
dzielczos¢ energetyczna rzedu 7% [16]. Odstepstwa w wynikach moga by¢ skutkiem uzy-
wania réznych fotopowielaczy oraz doboru réznego wzmocnienia.
Analogicznie do wezedniejszego przypadku, do otrzymanych wynikéw wykonano parame-
tryzacje, ktora jest przedstawiona na Rys. 9.
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Rysunek 9: Zaleznos¢ energetycznej zdolnosci rozdzielczej od energii kwantu gamma
w krysztale Nal:'T1l

Na powyzszym wykresie mozna zauwazy¢, ze niepewnosci energetycznej zdolnosci rozdziel-
czej Baru 133Ba oraz Sodu ??Na (linii 1274 keV) sa zdecydowanie wiecksze niz dla po-
zostalych pierwiastkow. Funkcja zostata dopasowana bez uwzglednienia linii 1274 Sodu,
poniewaz wynik ten znacznie zaburzat jako$¢ dopasowania. Analizujac widmo pochodzace
od Sodu, mozna zauwazy¢, iz pik przy energii 1274 keV jest znacznie rozmyty, co wpltywa na
jako$¢ pomiaru oraz duza niepewnosé. Moze byé to spowodowane niestailnym dziataniem
wzmacniacza, ktérego uzywano przy wykonywaniu pomiaru.
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5.3 Kalkulacja rozdzielczos$ci energetycznej scyntylatora LSO

Jest to krysztal scyntylacyjny LuSiOs, charakteryzujacy sie dobrymi wlasciwosdciami,
tj. wysoka wydajnoscia swiatta, czy krotkim czasem zaniku [?, ?]. Gestosé tego krysztatu
wynosi 7,1 g/cm?, natomiast wydajnosé scyntylacji to 75% wydajnosci Nal:T1 |?]. Wymiary
krysztalu uzytego do badan wynosity: 100 x 14 x 14 mm?.
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Rysunek 10: Widma energetyczne wtérnych elektronéw zrédet promieniotwédrczych sodu
i cezu, powstatych w wyniku oddzialywania kwantéw gamma z materiatem scyntylatora

LSO.

Tabela 4: Wyniki analizy energetycznej zdolnosci rozdzielczej krysztatu LSO.

Pierwiastek | Energia kwantu y FWHM Zdolnoé¢ rozdzielcza
2Na 511 91,649 + 0,52 0,179 4 0,0011
22Na 1274 117,909 + 2,33 0,093 &+ 0,0019
50Co 1173 173,284 + 21,53 0,148 + 0,018
0Co 1333 402,397 + 1511,031 0,302 + 1,14
137Cs 662 96,900 + 0,89 0,156 + 0,0015
133Ba 356 105,540 + 2,029 0,296 4+ 0,0057

Wyniki analizy pokazuja, ze energetyczna zdolnoéé rozdzielcza LSO dla linii 662 keV Cezu
wynosi 15,6 + 0,15 %, podczas gdy dane literaturowe wskazuja na wartosé ok. 10%. Roz-
bieznog¢ w wartosciach moze by¢ zwiazana z réznymi rozmiarami badanych krysztaléw czy
z uzyciem innego fotopowielacza.

Do otrzymanych danych, tak jak we wczedniejszym przypadku, sporzadzono wykres zalez-
nosci R[%)] od energii [MeV], a nastepnie sparametryzowano analogiczna zaleznoscia jak
dla wczesniej badanych krysztatow.
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Rysunek 11: Zalezno§é energetycznej zdolnosci rozdzielczej od energii kwantu gamma w
krysztale LSO.

Tak jak w przypadku krysztaltu BGO, niepewnos¢ parametru b znaczaco przekracza jego
otrzymang wartos¢, dlatego powtdrnie wykonano parametryzacje, tym razem za wartosc b
przyjmujac 0.
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Rysunek 12: Zalezno$¢ energetycznej zdolnoéci rozdzielczej od energii kwantu gamma
w krysztale LSO.
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5.4 Wyniki pomiaréw dla krysztatu BaF,

Fluorek baru to stosunkowo szybki scyntylator o gestosci 4,89 g/cm?® [?, ?]. Jego Wydaj-
nosé scyntylacji wynosi tylko ok 4% wydajnosci jodku sodu. Badany krysztal mial ksztalt
walca, a jego wymiary wynosity: 37 mm ($rednica) x 25 mm.
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Rysunek 13: Widma energii kwantéw v emitowanych ze Zrédet sodu i cezu zarejestrowane
detektorem z krysztatem BaFs.

Tabela 5: Wyniki analizy rozdzielczodci energetycznej krysztatu BakF's.

Pierwiastek | Energia kwantu vy FWHM Zdolno$¢ rozdzielcza
2Na 511 71,875 + 0,25 0,141 £ 0,00049
22Na 1274 118,766 + 2,85 0,093 + 0,0022
60C0o 1173 91,254 + 3,047 0,078 + 0,0026
60Co 1333 90,252 + 8,91 0,068 + 0,0066
137Cs 662 79,478 + 0,22 0,128 + 0,00035
133Ba, 356 72,546 + 0,99 0,204 + 0,0028

Wartosé energetycznej zdolnosci rozdzielczej dla scyntylatora BaFo dla linii 662 keV Cezu

wyniosta 12,8 %.
Kolejnym krokiem w analizie wynikéw byto wykonanie parametryzacji zaleznosci R[%] od

E[MeV].
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Rysunek 14: Zalezno$é¢ energetycznej zdolnosci rozdzielczej od energii kwantu gamma dla
badanego krysztatu BakFs.
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5.5 Energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza scyntylatora LaBr;:Ce:Sr

Jako materiat scyntylacyjny krysztal ten charakteryzuje sie wysoka wydajnodcia. Jego
gesto$é jest mniejsza niz w wyzej wymienionych scyntylatorach i wynosi 5,08 g/cm? [?, 7],
a wydajnos$¢ scyntylacji to az 165% wydajnosci Nal(T1). Wedtug Saint-Gobain Crystals
Bromek Lantanu jako scyntylator zapewnia doskonala rozdzielczosé energetyczna [?]. Jego
wada jest posiadanie izotopu '38Ce, ktéry emituje kwanty gamma o energii 788,74keV oraz
wysoka higoskopijnosé [?]. Zbadano krysztal o wymiarach 50 mm ($rednica) x 50 mm.
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Rysunek 15: Widma energetyczne kwantéw gamma emitowanych przez Zrédta sodu i cezu
zarejestrowane za pomocy detektora scyntylacyjnego z krysztatem LaBrs:Ce:Sr.

Tabela 6: Wyniki analizy energetycznej zdolnosci rozdzielczej krysztatu LaBrs:Ce:Sr.

Pierwiastek | Energia kwantu ~ FWHM Zdolno$¢ rozdzielcza
2Na 511 17,163 £ 0,2670222 0,0336 £ 0,00053
2Na 1274 30,763 £+ 0,709 0,0241 £ 0,00056
50Co 1173 28,462 + 0,512 0,0243 4+ 0,00044
0Co 1333 30,468 £+ 0,659 0,0229 £ 0,00050
137Cs 662 17,665898 £ 0,324087 | 0,0284 £ 0,00053
133Ba 356 12,979 £ 0,222 0,0365 £ 0,00063

7 przedstawionych danych wynika, ze scyntylator LaBrs:Ce:Sr ma najlepsza energetycz-
na zdolnosé¢ rozdzielcza. Wartosé ta dla linii 662 Cezu wyniosta 2,84 + 0,053%. Wedtug
danych literaturowych rozdzielczosé energetyczna wynosi 2,2%, co daje niewielki btad po-
miaru oraz jednoczeénie czyni krysztal najlepszym z badanych scyntylatoréw.

Tak jak we wezesniejszych przypadkach dokonano parametryzacji zaleznosci R|%| od E[MeV].
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Rysunek 16: Zalezno$é¢ energetycznej zdolnosci rozdzielczej od energii kwantu gamma dla
badanego krysztalu LaBrs:Ce:Sr.

Mozna zauwazy¢, ze jest to najdoktadniejsze dopasowanie wsroéd wszystkich przedstawio-

nych, co moze oznaczaé, ze warunki przeprowadzania doswiadczenia byly w tym wypadku
najlepiej dobrane.
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5.6 Wewnetrzna promieniotworczosé krysztaléw zawierajacych cer

Krysztaty domieszkowane cerem, m. in. LSO oraz LaBrs:Ce:Sr, wykazuja wewnetrzna
radioaktywnosé ze wzgledu na rozpad § pierwiastkéw chemicznych: Lantanu i powstatego
w ten sposob promieniotwoérczego Ceru 38Ce.

Lantan '38La rozpada sie na 3®Ba oraz 138Ce, co zostalo przedstawione na ponizszym
rysunku.
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Rysunek 17: Schemat rozpadu ®*La obecnego w scyntylatorze LaBrs:Ce:Sr.

Z tego powodu w obu krysztatach dochodzi rowniez do rozpadu ceru, ktéry jest gtéwnym
przyczynkiem powstawania tta w pomiarach, dlatego do poprawnego okreslenia wtasnosci
krysztatow zmierzono widmo wewnetrznej promieniotwoérczosci tych scyntylatorow.
Dalszg analize tta przeprowadzono na podstawie pomiaru wewnetrznej promieniotwoérczosci
scyntylatora LSO.
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Rysunek 18: Widmo energii czastek pochodzacych z rozpadéw izotopu ceru wewnatrz krysz-
tatu LSO.

W celu zobrazowania wptywu wewnetrznej promieniotwoérczosci krysztatu LSO na otrzy-
mywane rozdzielczodci, wykonano wykres zawierajacy widmo pochodzace tylko od jego
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wewnetrznej radioaktywnosci, widmo pochodzace od samego zrédta oraz ich sume
uzyskane dla 7rédta cezu oraz sodu przedstawione zostaty na Rysunku 19.
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Rysunek 19: Widma kwantéw gamma emitowanych przez zrodta 137Cs (lewy panel) oraz
2Na (prawy panel).
Widma czerwone odpowiadaja przyczynkom od rozpaddéw izotopu ceru krysztatu LSO,
widma niebieskie pochodza bezposrednio od wykorzystanych zrédet, natomiast czarne sta-
nowig ich sume.

Na powyzszych wykresach mozna zauwazy¢, iz najwieksza liczba zliczen charakteryzuje sie
czeé¢ sktadajaca sie z sumy widm pochodzacych od Zrédia promieniotworczego oraz od
wewnetrznej promieniotworczosci samego krysztalu (tto). Rezultatem odjecia tla od po-
zyskanego wyniku, byto otrzymanie widma sktadajacego sie jedynie z promieniotwérczosci
uzytego zrodta.
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6. Podsumowanie

Na $wiecie istnieje wiele metod wykrywania substancji niebezpiecznych, opierajacych
sie na roznych zjawiskach. Jednak postepujaca nauka i technologia sktania do stwarza-
nia nowych urzadzen, eliminujacych wady i ograniczenia znanych juz rozwiazan. Niektore
bezinwazyjne metody wykrywania substancji niebezpiecznych bazuja na oddziatywaniu
neutronéw z materia. Naleza do nich miedzy innymi SWAN czy PELAN, ktore wyszukuja
materiaty znajdujace sie na ladzie. W érodowisku wodnym istnieja przeszkody, zwigzane z
oddziatywaniem neutronéw z wodorem i tlenem, ktére uniemozliwiaja wykorzystanie wy-
mienionych metod. Na Uniwersytecie Jagielloriskim, w ramach projektu SABAT, powstaje
urzadzenie, ktére proponuje rozwiazanie wymienionych probleméw. Znaczacym elementem
projektowanego urzadzenia bedzie licznik scyntylacyjny, umozliwiajacy detekcje kwantow
gamma wyemitowanych przez badana substancje. Taki detektor sklada sie z materiatu
scyntylacyjnego potaczonego z fotopowielaczem, ktory przetwarza otrzymany impuls na
sygnat elektryczny. Celem pracy bylto zbadanie energetycznej zdolnosci rozdzielczej wy-
branych materialéw scyntylacyjnych ktére moga mieé¢ potencjalne zastosowanie w takim
detektorze. Badane byly krysztaly: jodku sodu aktywowanego talem (Nal:T1), fluorku baru
(BaF2), germanku bizmutu (BGO), krzemianu lutetu domieszkowanego cerem (LSO:Ce)
oraz bromku lantanu domieszkowanego cerem i strontem (LaBrs:Ce:Sr). Najlepszym ma-
teriatem scyntylacyjnym, zgodnie z przewidywaniami, okazal sie domieszkowany bromek
lantanu, ktorego energetyczna zdolnosé rozdzielcza wyszta 2,84 + 0,053% dla linii 662 keV
cezu. Wartosc ta jest bardzo zblizona do wartodci literaturowej. Bledy i odstepstwa w wyni-
kach dla innych materiatéw mogly wynikaé z uzywania réznych fotopowielaczy, nie zawsze
zoptymalizowanych do pomiaru energii oraz z niestabilno$ci wykorzystanej elektroniki.
Jednakze badania miaty na celu wytonienie najlepszego wsréd dostepnych krysztaléw scyn-
tylacyjnych. Bromek lantanu domieszkowany cerem oraz strontem bytby idealnym mate-
rialem do wykorzystania w urzadzeniu SABAT. Optymalne zastosowanie mogtby mieé
rowniez Baks, ktéry pomimo gorszej energetycznej zdolnodci rozdzielczej, charakteryzuje
sie dobra czasowg zdolnodcia rozdzielcza.
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