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Szilardtest dozisméro rendszerek fejlesztése, vizsgalata és alkalmazasa az
Izotopkutato Intézetben
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Abstract

Investigations, preparations and applications of various thermoluminescence (TL) dosimetry systems of the Institute of
Isotopes of the Hungarian Academy of Sciences are briefly reviewed. Dosimetric properties of Al,O3:Mg,Y ceramic TL
dosemeters developed for reactor dosimetry purposes are given and a two-elements dosemeter system (CaSO.Tm and
Al,053:C) for environmental monitoring has been designed.
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Kivonat

Jelen kozleményiinkben két uj fejlesztés és vallalkozas sikerérél adunk szamot. Nagy (Gy-10 kGy) gamma dozisok mérése
magas homérsékleten atomreaktorban és nagyon kis (100 nGy-10 mGy) dozisok mérése a kornyezetben és a sztratoszférdaban.

Kulcsszavak: TL dozismérés, Al,03:Mg,Y TL dozisméro, magas homérséklet, kérnyezeti dozismérés, sztratoszféra
I. BEVEZETES

A termolumineszcencia (TL) moddszer a kdrnyezeti, személyi és klinikai dozimetridban ma
mar elfogadott az ionizalé sugarzas mérésére [4]. A termolumineszcencia termikusan
stimulalt fényemisszido olyan szigeteld és félvezetd anyagokndl, melyekben eldzetesen
ionizalod sugarzas abszorbealddott. A TL olyan foszforeszcencia, melynél az emittalé anyag
hémérséklete novekszik. A modszer lényege: a besugarzott, majd a termolumineszcens
kiértékeld berendezésben megfeleléen felmelegitett (vagyis kiértékelt) dozismérok altal
kibocsjtott fény aranyos az elnyelt sugardozissal.

A TL emisszi6 alatt az anyagok fotovezetést is mutatnak, elektromos toltések mozognak a
kristadlyracsban. A kristdlyban levd hibdk illetve szennyezddések, szandékosan bevitt
adalékanyagok (aktivatorok) jelent0s szerepet jatszanak: csapda szinteket hoznak létre a
vezetési €s a valencia sav kozott. A legjelentdsebb elektron csapda illetve lyuk csapda neve F
centrum illetve V centrum. A TL jelzés intenzitdsa az anyag melegitése soran aranyos az
elektronok és lyukak lumineszcencia centrumban torténd rekombinalddasanak szdmaval.

A TL azon ritka fizikai jelenség, melyet sokkal sikeresebben alkalmaznak, mint
magyaraznak. Kiterjedt nemzetkodzi kutatdé munka folyik az elmélet és alkalmazas teriiletén
tobb évtizede. 1965 6ta 3 évente Nemzetkozi Szilardtest Dozimetria Konferenciat tartanak. A
,,11th International Conference on Solid State Dosimetry” konferenciat 1995-ben a mi
intézetiink rendezte Budapesten.

A vildg ¢lvonalaba tartozd kutatdintézetekkel egyiitt kozel 30 éve bevezettik ¢és
alkalmazzuk a TL modszert az izotopgyartasnal és mas sugarveszélyes munkakorben
dolgozoknal személyi dozimetriai ellendrzésre.

A kis méreti (4tméré: 5 - 8 mm), sokszor felhasznalhat6, konnyen kezelheté TL
dozismérok sikeres alkalmazasan tilmenden jelentds kutatasi eredményeket értiink el. Ennek
soran a sugardozimetria kiilonb6z6 céljaira TL dozismérd rendszereket fejlesztettlink, uj
kiértékelési modszereket dolgoztunk ki €s jelentds alapkutatast is végeztiink a TL folyamatok
jobb megismerésére.
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Az elmult évtizedek eredményeit 0sszegezve a kovetkezoket emeljiik ki:

- Sajat fejlesztésti AlL,O3:Mg,Y TL dozismérdk eldallitasa kis és nagy gamma dozisok
mérésére [7,8,13,14,22]

- TL rendszerek fejlesztése kevert (kis és nagy LET értékii) sugarzasi terek szelektiv
mérésére [15,16]

- ALOs:Mg,Y felaktivalodasanak vizsgalata gyorsneutron dozimetriai célra ciklotron és
atomreaktor sugarterében [22,23]

- Fototranszfer termolumineszcens (PTTL) mddszer kidolgozédsa a TL d6zismérdk tjra
kiértékelésére [10,11,12]

- Kiilonb6zd TL dézismérdk reprodukalhatdsdganak dsszehasonlitd vizsgalata
atomreaktorok sugarterében [2]

- TL alapjelenségek vizsgélata [18,19]

- Kornyezeti dozimetria nagyérzékenységti TL dozismérokkel [3,15]

Jelen kézleménylinkben két 01 fejlesztés és vallalkozas sikerérdl adunk szamot:

- Nagy (Gy-10 kGy) gamma do6zisok mérése magas hémérsékleten atomreaktorban
- Nagyon kis (100 nGy-10 mGy) dozisok mérése a kornyezetben és a sztratoszféraban

I1. FELADATOK ES MODSZEREK LEIRASA
AlLO3:Mg, Y TL dozismérck alkalmazasa magas homérsékleten

Az aluminiumoxid keramia dozisméréket az MTA Izotopkutatd Intézetében fejlesztettiik ki
gamma dozisok szobahOmérsékleten torténd mérésére ¢€s kezdeményezdi lettink a TL
modszer kiterjesztésének a reaktordozimetria teriiletére, ahol nagy gamma dozisokat
(Gy — 10k Gy) kell meghatarozni [14].

Kutatasi célkitlizéslinkben az vezérelt, hogy a kereskedelemben kaphatd, személyi és
kornyezeti dozimetriai célra (mGy —Gy doézistartomany) jol bevalt, rendelkezésre all6 TL
anyagok nem alkalmasak nagy d6zisok megbizhaté mérésére.

Hazai alapanyagbol, polikristalyos aluminiumoxid (Al,O3) keramia bazison olyan 0j TL
sugarzasdetektort fejlesztettiink ki és szabadalmaztattunk, melynek érzékenységét &s
méréstartomanyat a megfeleléen adagolt aktivatorokkal széles hatarok kozott lehet valtoztatni
[8]. A sorozatban eldallitott dozismérd anyag egyik valtozata sugartechnoldgiai dozimetriai
célra alkalmazhatd, méréstartomanya: 10mGy- 10 kGy.

A sajatfejlesztésti Al,O3:Mg,Y kerdmia dozismérdnk szamos hazai és kiilfoldi felhasznalgja
kozott kiemeljiik a Paksi Atomerémi Rt-t, ahol 1999-td1 2008-ig ipari méretekben hasznaltuk
dozisméroinket a reaktor hermetikus terén beliil a doziseloszlas mérésére, kiilonos tekintettel
a dozisviszonyokra az elektromos kivezetd kabelek kozelében. A hermetikus térben a gamma
sugarzasi tér legfébb forrasa a primerkéri viz oxigénjébél folyamatosan keletkezd '°N, mely
rovid felezési idejii, nagyenergidju ( 6 MeV) gamma sugarzo izotop.

A nagyjelentdségti vallalasi szerz0désiink (a Paksi Atomerdmi Rt, mint megbiz6 valamint
az MTA IKI mint vallalkoz6) megkdtését megel6zden a megbizd referencia besugarzasokat
végzett dozismérdinkkel. Az eredmények pontossaga alapjan mi nyertiink a Siemens cég altal
felkinalt dozismérd rendszerrel versenyben.

Nuklearis reaktor hermetikus terében meglehetdsen ,baratsagtalanok” a koriilmények,
mivel 0.1 Gy — 10 kGy nagysdgu gamma dozisokat kell mérni egy év alatt, kevert neutron -
gamma sugartérben, 50 — 100°C hémérsékleten. A legtobb TL dozisméré nem hasznalhatd
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ilyen koriilmények kozott, kivétel az 1400°C-on elballitott Al,03:Mg,Y kerdmia (mérete:8x1
mm), melynek elény0s tulajdonsagai:

- széles méréshatar (10 mGy — 10 kGy) gamma ddzisok mérésére,

- elhanyagolhat6 neutron érzékenység a gammahoz képest 6 MeV neutron energiaig,
- megfeleld TL csucs a magas hdmérsékleten torténd alkalmazasra is,

- nagy mechanikai szilardsag, j6 reprodukélhatosag.

Az AlL,O3:Mg,Y keramia dozismérokkel korabban csak szobahOmérsékleten végeztiink
méréseket [14]. Ahhoz, hogy a dozismérd alkalmazhatosagit szobahdmérsékletrdl magas
hémérsékletre is kiterjessziik és vallalkozzunk a meglehetésen sokrétii feladatra, tovabbi
fejlesztési tevékenységre volt sziikség.

Magas hémérsékleten akkor hasznalhaté egy TL dézismérd, ha a kifiitési gorbe 200°C

kozelében levd un. dozimetriai csticson kiviil magasabb homérsékleti csuccsal is rendelkezik.
Az Al,O3:Mg,Y kifiitési gorbéje két hdmérsékleti csticesal rendelkezik (1. dbra).

l.abra Az Al,0;:Mg,Y keramia dozismérdk (5 db) kifiitési gorbéi szobahdmérsékleten
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A vizsgalatokhoz haszndlt doézismérdket az Orszagos Mérésligyi Hivatal (OMH) altal
hitelesitett sugarterekben kalibraltuk. A vizsgalatokhoz hasznalt nagyszamu dézismérdt ugy
valogattuk 6ssze, hogy azok TL érzékenysége 10 %-on beliil legyen (1. abra).

A magas hémérsékleten is alkalmazhatd dézismérd rendszer fejlesztéséhez 20 és 100 °C
hémérséklet kozott szabalyozhatdo fiitdberendezést terveztink ¢&s épitettiink, hogy
megvizsgalhassuk a magas homérsékleten torténd besugarzas hatdsait. A flithet tartoban
elhelyezett dozismérSket automatikus rendszer szallitotta a 10 Gy/h dozisteljesitményti *7 Cs
gamma forras kalibralt sugarterébe. A besugdrzott dézismérdk kiolvasdsdhoz Harshaw 2000
(USA) TL kiértékel6t hasznaltunk. A kiértékelés soran lehetéség van a kifiitési gorbe dozissal
aranyos, csucs alatti teriileteinek analizalasara szamitogép segitségével.
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A 2. 4bran lathatok a TL dozismérd Kkiflitési gorbéi, melyeket 20, 60 és 80 °C
homeérsékleten, egyenként 386 Gy gamma dodzissal tortént besugarzas utani kiértékelésnél
kaptunk.

A szisztematikus mérési sorozatok eredményeinek alapjan megallapithatd, hogy a
mérérendszer jol haszndlhaté magas homérsékleten is dozismérésre megfeleld szamitasi
korrekciok alkalmazésaval. A TL dézismérdket az éves fojavitasi idoszak alatt helyeztiik el az
atomerémiben, hiszen a hermetikus térbe bejutni csak évente egyszer, a féjavitasok alatt
lehet.

Az  atomerOmii  blokkjaiba  kihelyezett, megfeleléen  tokozott, nagyszdmu
sugéarzasdetektorral végzett méréssel feltérképeztik a primer kor kozelében uralkodo
dozisviszonyokat is.

2. dbra Al,03:Mg,Y dozismérdk kifiitési gorbéi (besugarzas 20, 60 és 80°C-on tortént)

Magas hémérsékletii besugarzas (386 Gy)
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A fejlesztés soran Uj tudomanyos eredményeket is kaptunk a TL dozismérdk fading
(felejtés) tulajdonsigaira. Osszehasonlitottuk a ,klasszikus” fading (a mar besugarzott
dozismérék taroldsa kiilonb6zé hoémérsekleten) illetve a magas hdmérsékleten tortént
besugarzas okozta fading hatdsat [17]. A szakirodalom hasonld vizsgalatokrdl nem szamolt
be.

Kornyezeti dozisok mérése nagyérzékenységii TL dozisméro rendszerrel

A kornyezetiinkben mindenhol mérheté természetes hattérsugdrzas a tengerszint
magassagaban 100-200 nSv/h, amely két komponensbdl tevodik 6ssze kozel 2/3 illetve 1/3
aranyban:

- aFold természetes hattérsugarzasabol (kézetekben levd természetes eredetli izotdpok),
- akozmikus sugarzasbol (galaktikus és szolaris, Napbol eredd sugarzas).

A talaj természetes hattérsugarzasat zommel a kis ionizacids képességli ( kis LET-értékil)
gamma sugarzas adja, mig a kozmikus sugarzds nagyenergidju, nagy athatold képességi
(nagy LET-értéki1) részecskéktdl ered (protonok, alfarészecskék, neutronok, toltétt C, N, O
atommagok). A tengerszinttdl tdvolodva né a kozmikus sugarzas mértéke. A troposzféraban,
az utasszallitd gépek repiilési magassagaban (8-12 km) a sugarzas kozel 1000 nSv/h [5],
vagyis néhanyszor nagyobb a tengerszintnél mért természetes hattérsugarzas értékénél. Az
ionoszféra magassagiban, ahol az (rhajok jarnak (200-250 km) a kozmikus sugérzas
nagysaga ¢s Osszetétele jol ismert, azonban alig van mérési adat az irodalomban a
sztratoszféra (12-60 km) dozisviszonyaival kapcsolatban.
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Kornyezeti dozisok mérésére nagyérzékenységli, két elemes TL doézismérd rendszert
fejlesztettiink. A valasztott dozismérd par, az orosz Al,O5:C [1] és a szerb CaSO4:Tm [20]
dozismérdk megkiilonboztethetd jelzést adnak a kis (gamma) illetve nagy ionizald képességii
(neutron, alfa) sugarzéasokra [3,16].

A kalibraciohoz sziikséges besugarzasokat *’Cs gamma, **' Am alfa és ***Pu-Be neutron
sugarforrasokkal végeztik. A dozismérdk termolumineszcens kiflitési gorbéi 1,5 mGy
gamma illetve 4,5 mGy alfa dozis hatasara a 3. dbran lathatok. A CaSO4:Tm kozel 10-szer
nagyobb érzékenységet mutat nagy LET értékli sugarzas hatdsara, mint az Al,O;:C, rdadasul
az elobbi esetén a TL gorbe szerkezete is megvaltozik.

Ezt a kevert (kis és nagy LET értékii) sugarterek szelektiv mérésére is alkalmas,
nagyérzékenységli dozismérd part sikeresen alkalmaztuk a sztratoszférdban, a 38 km
magassagban végzett nemzetkdzi ballon kisérletekben, jelenleg pedig telephelyiinkon,
Csillebércen folyamatos kornyezeti dozimetriai 0sszemérés torténik ugyanezzel a rendszerrel.

3.4bra CaSO,:Tm és Al,05:C TL kifiitési gorbéi kiilon-kiilon: (1) 1,5 mGy "*’Cs gamma illetve (2) 4,5 mGy
! Am alfa sugarzassal tortént besugarzas hatasara
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A sztratoszféra doézisviszonyainak meghatarozasara végzett vizsgalatokhoz 10-10 db két
elemes (Al,05:C és CaSO4:Tm) dozismérdt hasznaltunk. A tranzitd6zis levonasa, valamint a
TL dozismérd rendszer kalibracids értékeinek figyelembe vételével meghatdroztuk a kis és
nagy LET értéki sugarzas aranyat is 38 km magassagban.

A ballon kisérlet eredménye azt mutatja, hogy a sztratoszféraban a nagy LET értéki
sugarzas dominal és a kozmikus sugarzds kozel 100-szor nagyobb a tenger szintnél mért
kozmikus komponens (30 nSv/h) értékéhez képest. [3].

A telephelyilinkon egy éve folyamatban 1évé kornyezeti dozimetriai 6sszemérés eredményei
megerdsitik a kordbban mas rendszerekkel mért adatokat. A szabadba, 1 méterrel a felszintdl
kihelyezett dozismérd parokkal (CaSO4:Tm és Al,O;:C), havi rendszerességgel végzett
ellendrz6 mérések alapjan megallapithato, hogy a mért dozis adatokbdl szamolt
dozisteljesitmények a telephely egy mérési pontjan sem haladjak meg az atlagos természetes
hattér értékét (<2 uGy/nap), még a kisérleti atomreaktor épiilete vagy a kiégett flitéelem
tarol6 mellett sem.

http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem



Sugarvédelem 2008 szeptember L. évf. (2008) 51-56

IRODALOM

(1]
(2]
(3]
(4]

AKSELROD M. S., V.S. Kortov, D.J. Kravetsky, V. I. Gotlib, 1990, Highly sensitive thermoluminescenct anion-defective ALO;:C
single crystal detectors, Rad. Prot. Dos. 32 p.15

FERNANDES A., I. Goncalves, J. Santos, J. Marques, A. Kling, A. and M. Osvay 2006, Dosimetry at the Portuguese Research Reactor
using thermoluminescence measurements and Monte Carlo calculations, Rad. Prot. Dosimetry 120 p. 349

KATONA T, M. Osvay, S. Deme and A. Kovacs 2007, Environmental dosimetry using high-sensitivity detectors, Rad. Phys. and
Chemistry 76 p. 1511

MCKEEVER S. W. S., M. Moscovitch and P. D. Townsend 1995, Thermoluminescence Dosimetry Materials: Properties and Uses,
Nuclear Technology Publishing, England

NoOLL M, N. Vana, W. Schoner, M. Fugger and H. Brandl 1990, Dose measurements in mixed radiation fields in aircraft with TLD’s
under consideration of the high temperature ratio,

Rad. Prot. Dosimetry 66 p. 119

OsvVAY M.and T.Bir6 1980, Aluminium Oxide in TL Dosimetry, Nuclear Instruments and Methods, 175 p. 60

OsvAY M, Sztankovics L., Podhoranyi Gy.-né, Birdé T. és Golder F. 1989: Eljaras Aluminium-oxid Alapi Termolumineszcens
Sugarzasdetektorok Eldallitasara, Magyar Szabadalom 201 611/89

OSVAY M., M. Ranogajec-Komor and F. Golder, 1990, Comparative PITL and PTTL investigations on TL detectors, Rad. Prot.
Dosimetry 33, p. 135

OSVAY M. , Ranogajec-Komor, F. Golder 1991 Light sensitivity of LiF:Mg,Ti, CaF,:Mn and various AL O; thermoluminescent
detectors, Kernenergie 34 p. 116

OSVAY M. and L. Lembo 1993 Comparative investigations on UV sensitivity of newly developed LiF detectors, Rad. Prot. Dosimetry
47 p.227

OSVAY M. and T. Bir6 1993 Aluminium Oxide (chapter in the book) Thermoluminescent Materials, Editor: D.R.Vij, Prentice Hall
Inc., USA

OSVAY M. 1996 Measurements on Shielding Experiments Using Al,Os: Mg, Y TL Detectors, Rad. Prot. Dosimetry 66 p.217

OsvAY M.and S. Deme 1999, Comparative investigation of LiF TL dosemeters using low and high LET radiation fields, Rad. Prot.
Dosimetry 85 p. 469

OSVAY M. and M. Ranogajec-Komor 1999, LET dependence of high sensitivity TL dosemeters, Rad. Prot. Dosimetry 85, p.121
OSVAY M. and S. Deme 2006, Application of TL dosemeters for dose distribution measurements at high temperatures in nuclear
reactors, Rad. Prot. Dosimetry 119 p.271

PETO A. 1996, Relative yields of radioluminescence and thermoluminescence in several TL phospors, Rad. Prot. Dosimetry 65 p. 123
PETO A. and A. Kelemen 1996, Radioluminescence properties of ALO;:C TL dosemeters Rad. Prot. Dosimetry 65 p. 139

PROKIC M. and Lars Botter-Jensen 1993, Comparison of main thermoluminescent properties of some TL dosemeters, Rad. Prot.
Dosimetry 47 p. 195

RANOGAJEC-KOMOR M, M. Osvay, 1. Dvornic and T. Bir6, 1983, Fast neutron detection with AL,O; thermoluminescence dosimeters,
Nuclear Instruments and Methods 175 p. 60

RANOGAJEC - KOMOR M. and M. Osvay 1986, Dosimetric characteristics of different TL phosphors, Rad. Prot.. Dosimetry 17 p. 379
SANTOS J., J. Marques, A. Fernandes and M. Osvay 2007, Photon and fast neutron dosimetry using aluminium oxide
thermoluminescence dosemeters in a pool-type research reactor, Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A 580 p. 310

http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem

56



