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Ceramiczne podtoze grubowarstwowe jako materiat dla

dozymetrii retrospektywnej

Streszczenie. Technologia grubowarstwowa jest szeroko stosowana w wielu urzadzeniach elektronicznych. Podstawowym elementem
konstrukcyjnym jest podfoze wykonane zazwyczaj z tlenku glinu (Al;O3). Materiat ten wykazuje dobre wtasciwosci radioluminescencyjne, ktére
pozwalajg na wyznaczenie zaabsorbowanej dawki promieniowania jonizujgcego. Daje to mozliwo$¢ wykorzystania takich elementéw elektronicznych

w dozymetrii retrospektywnej.

Abstract. Thick film technology is widely used in many electronic devices. The basic construction element is a substrate usually made of aluminum
oxide (Al,O3). This material shows good radioluminescent properties which allow the determination of the absorbed dose of ionizing radiation. This
makes it possible to use such electronic components in retrospective dosimetry. (A ceramic thick layer substrate as a material for retrospective

dosimetry)

Stowa kluczowe: technologia grubowarstwowa, dozymetria retrospektywna, promieniowanie jonizujgce,.
Keywords: thick film technology, retrospective dosimetry, ionizing radiation, optically stimulated luminescence (OSL).

Wstep

Promieniowanie jonizujgce jest stale obecne w
otoczeniu cztowieka. Zdecydowana wigkszos¢ pochodzi ze
zrodet naturalnych — przede wszystkim z pierwiastkéw
radioaktywnych zawartych w ziemi, skatach i powietrzu.
Czesc¢ promieniowania dochodzi bezposrednio z kosmosu.
Od wielu lat systematycznie wzrasta udziat zwigzany z
rozwojem cywilizacyjnym. Dzieje sie to gtownie za sprawg
medycyny w ktérej na ogromng skale wykorzystuje sie
diagnostyke rentgenowska, tomografie, badania PET,
znaczniki radioizotopowe itp. Zrédta promieniotwércze sg
powszechnie uzywane w przemysle, réznych systemach

bezpieczenstwa (np. na lotniskach) i badaniach
materiatowych. Pozostata cze$¢ absorbowanej dawki
promieniowania pochodzi np. z prob jadrowych

dokonywanych w réznych czesciach globu. Tylko niewielki
przyczynek zwigzany jest z energetykg jadrowa. [1,2]

w zdecydowanej wiekszosci przypadkéw
promieniowanie to miesci sie w dopuszczalnych granicach i
nie stanowi zagrozenia dla cziowieka. Niekiedy jednak
dochodzi do sytuacji nadzwyczajnej, w ktérej do otoczenia
dostajg sie bardzo duze ilosci materiatéw radioaktywnych i
dawki promieniowania przekraczajg wielokrotnie
dopuszczalny poziom. Moze sie tak sta¢ wskutek awarii,
klesk zywiotowych lub ataku z wykorzystaniem broni
jadrowe;.

W takiej nadzwyczajnej i nagtej sytuacji bardzo rzadko
dysponujemy odpowiednim sprzetem pomiarowym, ktory
bylby w stanie zarejestrowa¢ pochionietg dawke
promieniowania. Mozemy jednak skorzysta¢ z metod, ktére
okresla sie wspdélnym mianem dozymetrii retrospektywnej.
Metody te polegajg na analizie zmian, jakie zaszty w
réznych materiatach pod wplywem promieniowania
jonizujgcego i wyznaczenia na tej podstawie dawki
pochtonigtego promieniowania. Najczesciej wykorzystuje
sie do tych pomiaréw zjawisko termoluminescenciji (TL) lub
optycznie stymulowanej luminescencji (OSL) [3-5]. Gtowng
przeszkodg jest jednak znalezienie odpowiednich
materiatéw, ktére wykazujg wiasciwos¢ ,zapamietywania”
pochtonietej dawki i sg na tyle powszechne, ze mozna je
tatwo znalez¢ w sagsiedztwie zdarzenia. Wcigz trwajg
poszukiwania takich materiatobw. WsSréd potencjalnych
kandydatéw sg m.in. sél kuchenna [6-8], czesSci sktadowe
telefonow  komorkowych [9-13] i inne przedmioty
codziennego uzytku [14-17].
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W pracy przedstawiono wyniki badan, ktére wskazuja,
ze odpowiednim materiatem dla dozymetrii retrospektywnej
wykorzystujgcej zjawisko OSL mogg by¢é podioza
ceramiczne stosowane w technologii grubowarstwowe;.
Materialy te s powszechnie stosowane w wielu
urzadzeniach elektronicznych uzywanych w przemysle i
gospodarstwach domowych.

Materiaty i metody

Do badan uzyto komercyjnie dostepnego podtoza
Rubalit 708S firmy CeramTec. Jest to materiat
polikrystaliczny zawierajacy 96% Al,Os. Pozostata czes¢ to
gtéwnie MgO, SiO, i CaO oraz s$ladowe ilosci innych
pierwiastkow. Probki byly przygotowane w postaci matych
kawatkow o rozmiarze 7 x 7 mm.

Przed pomiarem probki bylty napromieniane réznymi
dawkami z uzyciem zrédta promieniowania beta °Sr/*°Y o

aktywnosci 2,9 GBq. Proces napromieniania
przeprowadzany byt w ciemnosci.
Odczyty zaabsorbowanej dawki  promieniowania

jonizujgcego dokonywano przy uzyciu metody optycznie
stymulowanej luminescencji (OSL). W metodzie tej
oswietlamy badany materiat za pomocg silnego
monochromatycznego $wiatta z zakresu widzialnego lub
bliskiej podczerwieni. Rdéwnoczesnie rejestrowana jest
staba emisja (luminescencja) w zakresie krétkofalowym —
zazwyczaj UV. Pomiar OSL moze by¢ dokonany w réznych
trybach zaleznych od sposobu stymulacji. W obecnych
pomiarach uzyto stymulacji ciagtej (continuous wave
optically stimulated luminescence, CW-OSL).

Odczyty OSL wykonano przy uzyciu czytnika OSL
,HELIOS-3” [18-20] (Zero-Rad, Polska)). Czytnik sktada sie
z wymiennych modutéw do stymulacji w postaci pietnastu
diod LED =z soczewkami optycznymi. Prad stymulacji
wynosit 10 mA. Dtugos¢ fali stymulacji odpowiada barwie
zielonej (520-532 nm) z filtrami odcinajgcymi Schott GG495
i OG515. Filtry te praktycznie blokujg emisje $wiatta ponizej
500 nm. Detekcja luminescencji dokonywana jest w
zakresie UV (300 — 380 nm, filtry Schott UG11) za pomocg
zintegrowanego  modutu  zliczania  fotonow  H7360
(Hamamatsu) z oknem kwarcowym oraz uktadu
elektronicznego zliczajgcego impulsy i interfejsu komputera.
Dodatkowy fotosensor stosowany jest w celu kontroli emisji
diod LED.
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Wyniki i dyskusja

Badany materiat wykazywat wyrazny sygnat OSL. Jest
on o wiele nizszy od komercyjnych detektorow OSL [5],
jednak prosto mozna go =zarejestrowa¢é nawet dla
niewielkich dawek promieniowania. Na rysunku 1 pokazano
zaniki OSL zmierzone dla réznych dawek. Dla poréwnania
pokazano tez poziom ftta, ktéry byt zmierzony bez
napromieniania materiatu. Pomiary wykonano dla siedmiu
dawek — od 0,6 Gy do 920 Gy. Na wykresie przedstawiono
tylko zakres pierwszych 60 s pomiaru, jednak czas zaniku,
przy zatozonych parametrach stymulacji optycznej, jest
zdecydowanie dituzszy. Sita sygnatu OSL podana jest w
liczbie zliczen fotonéw w czasie 0,1 s.
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Rys.1. Zaniki OSL zmierzone dla siedmiu roznych dawek

promieniowania jonizujgcego zaabsorbowanych przez podtoze
Rubalit 708S. Kolorem zielonym oznaczono poziom tfa.

Wyjasnienie zjawiska OSL opiera sie na koncepcji
putapek nosnikéw tadunku [3,4]. W kazdym dielektryku o
budowie krystalicznej istniejg defekty strukturalne zwigzane
z obecnoscig domieszek lub innymi niedoskonato$ciami
sieci (np. wakansy czy potozenia miedzyweziowe). Kazda
taka nieregularnos$¢ zaburza strukture pasmowg dielektryka
wprowadzajgc dodatkowe zlokalizowane poziomy
energetyczne wewnatrz przerwy wzbronionej. Poziomy te
petnig role putapek i centrow rekombinacji dla
wigkszosciowych nosnikow fadunku. Jezeli odlegtos¢
energetyczna takiego lokalnego poziomu od pasma
przewodnictwa lub pasma walencyjnego jest duza (powyze;j
1 eV), to poziom ten moze wytapywaé swobodne elektrony
lub dziury i przetrzymywac je w tym stanie przez bardzo
diugi czas (nawet tysigce lat).

Podczas ekscytacji (napromieniowania) zlokalizowane
poziomy energetyczne (putapki i centra rekombinaciji)
zostajg zapetnione przez elektrony i dziury. Luminescencja
moze zachodzi¢ w drodze rekombinacji promienistej
bezposrednio pomiedzy elektronami uwiezionymi w
putapkach i dziurami w centrach rekombinacji (tzw. model
przej$¢ zlokalizowanych — Jocalized transitions, LT)
[3,21,22]. Mozliwa jest tez rekombinacja poprzez pasma
zdelokalizowane (STM — the simple trap model) [3]. Ten
drugi przypadek jest cze$ciej rozwazany.

Zewnetrzna stymulacja napromienionego luminoforu jest
konieczna, by przyspieszy¢ proces rekombinacji. Mozna to
zrobi¢ przez podgrzanie materiatu do odpowiednio wysokiej
temperatury (rzedu 200-300°C) co znaczgco zwieksza
prawdopodobienstwo uwolnienia elektronéw z putapek i
umozliwia ich rekombinacje. Méwimy wtedy o zjawisku
termoluminescenciji (TL).
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Innym sposobem uwolnienia elektronéw z putapek jest
stymulacja $wiattem. Zazwyczaj jest to silne Swiatto
monochromatyczne z zakresu widzialnego (VIS) lub bliskiej
podczerwieni (IR). W czytniku OSL za pomocg filtrow
optycznych redukuje sie sktadowg stymulacji, rejestrujac
stabg emisje detektora w zakresie krétszych diugosci fal —
zwykle UV.

Kinetyka wymuszonej rekombinacji moze by¢ bardzo
ztozonym procesem. W najprostszym przypadku, gdy
putapki i centra rekombinacji znajdujg sie blisko siebie,
bezposrednia rekombinacja prowadzi do bardzo prostej

kinetyki. Ubytek liczby elektrondw »n na poziomach

putapkowych mozna przedstawi¢ w formie réwnania [3,4]:
dn

1 —=—an

(1) 7

ktoére prowadzi do prostego zaniku wyktadniczego:

() n=ne " = noefz

W powyzszych rownaniach n, oznacza koncentracje
elektronéw w aktywnych poziomach putapkowych w chwili
=0, « okresla szybkos$¢ rekombinacji, ktéra wygodniej
przedstawi¢ w postaci charakterystycznego czasu zaniku —
=a'. W tym przypadku luminescencja powinna miec¢ takze
postac¢ zaniku wyktadniczego:

@ )= _@? A

W powyzszym wzorze @ oznacza natezenie strumienia

$wiatta, a yi 4 sg state. Podobng zalezno$¢ dostaniemy w
przypadku przejs¢ zdelokalizowanych przy wystepowaniu
tylko jednego poziomu putapkowego i jednego typu centréw
rekombinacji przy niewielkim udziale tzw. powtérnego
putapkowania aktywnych nosnikow.
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Rys.2. Zaniki OSL prezentowane na rysunku 1 po znormalizowaniu
do tej samej wartosci poczatkowe;.

Niestety, takie przypadki sg stosunkowo rzadkie. Na
wykresie potlogarytmicznym — takim jak na rysunku 1 —
zanik luminescencji opisanej réwnaniem (3) powinien by¢
linig prosta, co, jak wida¢ nie zachodzi.

Zmiane charakteru kinetyki rekombinacji najlepiej
zaobserwowac na wykresie znormalizowanym, co pokazuje
rysunek 2. Jak wida¢, w miare wzrostu dawki
promieniowania luminescencja trwa coraz dtuzej i zanik jest
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wolniejszy. Kolejna zmiana kinetyki nastepuje dla dawek
bardzo duzych. Dla dawki 920 Gy krzywa OSL zanika
poczatkowo bardzo wolno, pdézniej jednak zanik jest
znacznie szybszy niz w mniej napromienionych probkach.

Tak ztozony charakter kinetyki luminescencji zapewne
nie posiada prostego wyjasnienia. Prawdopodobnie mamy
tu do czynienia z wieloma rodzajami defektéw, tworzacych
zlokalizowane poziomy putapkowe, ktére podczas
stymulacji optycznej aktywowane sg roéwnoczesnie dajgc
nieliniowe  zaleznosci. Dodatkowo, przy  duzym
napromienieniu materiatu wzrasta prawdopodobienstwo
tworzenia sie duzych struktur (klasteréw) putapek/defektéw.

Brak wiedzy na temat podstawowych procesow
zachodzgcych w materiale nie przeszkadza jednak w
wyznaczeniu tzw. odpowiedzi dawkowej materiatu, ktora
jest istotna w zastosowaniach dozymterycznych. Tg
odpowiedz mozemy wyznaczy¢ catkujgc sygnat OSL w
ustalonym odcinku czasu.

Na rysunku 3 przedstawiono zalezno$¢ dawkowg dla
sygnatu OSL scatkowanego w petnym prezentowanym
zakresie, czyli w przedziale 0-60 s. W catym badanym
zakresie zaleznos$¢ ta jest liniowa, co ogromnie utatwia
zastosowanie tego materialu do wyznaczenia dawki
pochtonietej przez materiat.
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Rys.3. Zalezno$¢ dawkowa OSL podioza ceramicznego Rubalit
708S napromienionego promieniowaniem beta w zakresie 0,6 Gy —
920 Gy. Os pionowa (S) przedstawia warto$¢ sygnatu OSL (Rys.1)
scatkowanego w przedziale 0-60 s pomniejszonego o tto.

Podsumowanie
Ceramiczne podioza grubowarstwowe stosowane sg na

szerokg skale w przemysle i wielu urzadzeniach
elektronicznych powszechnego uzytku. Duze
rozpowszechnienie tych urzgdzen daje potencjalng

mozliwos¢ zastosowania tego typu materiatdbw do celu
dozymetrii retrospektywne;.

Koniecznos¢ wykorzystania dozymetrii retrospektywnej
moze mie¢ miejsce w sytuacji nieprzewidzianego zdarzenia
radiacyjnego roznego rodzaju — np. awarii urzgdzenia
zawierajgcego  materiat  radioaktywny  lub  ataku
nuklearnego. W takiej sytuacji czesto nie mamy do
dyspozycji profesjonalnych urzadzen dozymetrycznych i
musimy korzysta¢ z metod zastepczych w celu
oszacowania pochtonietej dawki promieniowania
jonizujgcego.

W pracy zaprezentowano wyniki wstepnych badan
popularnego podtoza stosowanego w technologii
grubowarstwowej o nazwie Rubalit 708S firmy CeramTec.
Mate kawatki tego materialu napromieniono réznymi
dawkami promieniowania beta, a nastgpnie zmierzono
sygnat optycznie stymulowanej luminescencji (OSL) metodg
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CW-OSL ze stymulacjg w zakresie Swiatla zielonego 520-
532 nm. Zmierzony sygnat byt wyrazny i stabilny, co
wstepnie potwierdza uzyteczno$¢ tego materiatu do
zastosowania w dozymetrii retrospektywnej promieniowania
jonizujgcego. Zmierzona odpowiedz dawkowa OSL jest
liniowa przynajmniej w zakresie 0,6 Gy — 920 Gy. Dalsze
badania moga da¢ bardziej szczegdétowe odpowiedzi na
temat poziomu saturacji, charakterystyki i optymalizacji
pomiaru OSL w najnizszym zakresie dawek oraz doboru
optymalnej dtugosci $wiatta stymulacji.
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