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RESUME

On a calculé le kerma dans quelques matériaux radiothermoluminescents
pour les neutrons d’énergie comprise entre 0,01 et 18 MeV. Les matériaux RTL
étudiés sont ceux que 1'on utilise couramment dans nos laboratoires : °LiF,
"MLiF, "LiF, CaSOs, Al,O; et BeO. La comparaison des résultats obtenus
avec ceux publiés pour le tissu mou humain montre que I’énergie transmise aux
matériaux thermoluminescents est généralement beaucoup plus faible que celle
transmise au tissu. Il n’en est pas de méme pour les photons. Ceci explique en
partie pourquoi la réponse relative des matériaux RTL aux neutrons rapides est
faible par rapport a celle obtenue avec des rayonnements électromagnétiques.

ABSTRACT

Calculations of kerma for neutrons in the energy range 0.01-18 MeV have
been carried out for several commonly used thermoluminescent materials,
i. e. °LiF, "LiF, "LiF, BeO, CaSOs, Al,0;. The values obtained are
compared with the kerma in tissue. Kerma in TLD materials is generally much
smaller than in tissue; this is one of the reasons for the low relative response
of the studied TLD materials to fast neutrons as compared to gamma rays.
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I. INTRODUCTION

Il est bien connu que la réponse aux neutrons rapides des matériaux
radiothermoluminescents couramment utilisés est faible comparée a celle
qu’ils présentent vis-a-vis du rayonnement électromagnétique [1, 2].

La réponse relative #, normalisée a I’énergie absorbée dans le tissu mou
humain, peut étre définie par la relation suivante :

R = Tn (Eabs):TL/(Eabs):lissu
Ty (Eabs)'y{TL/(Eabs)!{lsw

(1)

avec T, et T,, rendements de radiothermoluminescence pour les neutrons
et les v; (E.ps)RTV et (Eups)i™Y, énergie absorbée due aux neutrons dans le
matériau RTL et dans le tissu; (Eup 8™ et (Eyps)issY, énergie absorbée due
aux y dans le matériau RTL et dans le tissu.

Pour les matériaux étudiés ici les valeurs de (E,u, ¥ et de (E,us)is"
sont trés proches 1’'une de I’autre [3]. La faible valeur de leur réponse aux
neutrons rapides peut donc étre la conséquence du fait que

7:: < Ty et/ou (Eabs):TL < (Eabs):lissu' (2)

Dans ce rapport, nous analysons la contribution du second facteur.
Nous calculons I’énergie absorbée dans les matériaux radiothermoluminescents
couramment utilisés (°LiF, "LiF, »LiF, CaSO, : Dy, Al,0,, BeO) pour
les neutrons d’énergie comprise entre 0,01 et 18 MeV et nous la comparons
a ’énergie absorbée dans les tissus mous humains.

II. CALCUL DE L’ENERGIE TRANSMISE DANS UN MILIEU DONNE.
RAPPELS THEORIQUES

Le kerma, énergie des neutrons transmise a un milieu donné sous forme
d’énergie cinétique des particules secondaires chargées, est donné par la relation
suivante [4] valable pour une fluence unitaire

K(E,) = ;Nl; Z & (E,) 0,;(E,), 3)

ou N, est le nombre de noyaux du type / dans 1 g de matiére; g;;; (E,) repré-
sente |'énergie cinétique moyenne de la particule chargée du type i formée
lors d’une réaction neutronique du type j sur un noyau du type /; o;; (E,) est
la section efficace de cette réaction; E, est I’énergie des neutrons.

La liste des réactions que nous avons prises en considération est pré-
sentée dans le tableau I. Les données neutroniques utilisées pour le calcul
du kerma sont extraites des références bibliographiques [5] et [6].
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Pour chaque type de réaction nous avons obtenu les valeurs de g;;; (E,) et
de o, (E,) de la fagon suivante :

Diffusion élastique

Pour les réactions de diffusion élastique, les valeurs des o;; sont extraites
de la référence [5] sauf celles relatives au '°F qui ont été trouvées dans la
référence [6]. Quant au 328, les valeurs des sections efficaces sont prises des
travaux [7] et [8]; pour les gammes d’énergie ol ces valeurs n’étaient pas
précisées nous avons supposé que :

— pour En < 2,4 MeV Gélastique = Ototales
— pour E, > 5MeV  Guasiique = 1/2 Guotale-

Pour ce type de diffusion, I’énergie cinétique moyenne d’un noyau de recul
est égale [4] a

2M, M,

(7+7M )2 En (l —CO?ecm), (4)

slji(En) =

ou M, et M; sont respectivement les masses du neutron et du noyau de recul;
0.m est I’angle de diffusion dans le systéme de centre de masse.

Les valeurs de cos 0., sont données par les références [5] et [6] sauf celles
32 . . I3 - p I3 - 2 o
du *28 qui sont interpolées a partir des données relatives aux '°F, 27Al et *°Ca.

Diffusion inélastique

Les valeurs o; (E,) des diffusions inélastiques sont extraites comme
précédemment des références [5] et [6]. Toutefois, en ce qui concerne le 32S
on a soustrait a la section efficace totale les sections efficaces des autres réactions
prises en considération. Les différents paramétres sont tirés des références [7]
et [8] sauf ceux correspondant a la réaction *2S (n, p)**P que ’on a trouvés
dans la référence [9].

L’énergie moyenne du noyau de recul a été calculée a partir de la relation

2M, M,

m (E,+ Q), (3)

élji (En) o

en supposant la diffusion inélastique isotrope dans le systéme du centre de
masse. Q représente I’énergie d’excitation du noyau.

Autres types de réactions

Les valeurs de o;; (E,) des autres types de réactions ont été obtenues de
la méme fagon que précédemment sauf celles relatives aux réactions '°F (n, p)
et '°F (n, o) pour lesquelles on a procédé a une interpolation linéaire des
résultats expérimentaux des références [10] a [14].
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TABLEAU 1
LISTE DES REACTIONS PRISES EN CONSIDERATION POUR LE CALCUL DES K (E,)

Noyau Réaction (M?V) Noyau Réaction LM?V)
6L' diffusion 7Li diffusion
: élastique élastique
diffusion diffusion
inélastique - 3,560 inélastique - 0,478
(n;n’,d) - 1,471 (n;n’, t) - 2,466
(n; 2n, p) - 3,696 (n;2n) - 17,251
(n;p) - 2,733 (n;2n,d) - 8,723
(n;q) + 4,786 (n;d) - 1,760
9 diffusion 16 diffusion
Be élastique 0 élastique
(n; 2n) - 1,66 ; — 4,09 diffusion de — 6,052a
- 8, inélastique - 16,75 ;
(n; p) ~12.83 33 états excités
(n;d) — 14,66 (n;p) - 9,639
(n;t) - 10,43 (n;d) - 9,901
(n;q) - 0,60 (n;Q) - 2,215 ;- 5,899
- 6,068
19F diffusion 27AI diffusion
élastique élastique
diffusion diffusion de — 0,926 a
inélastique - 0,109 inélastique - 16,75 ;
(n i 2") - 10,43 37 états excités
(n;p) - 4,00 (n;p) - 1,831
(n;q - 1,50 (n;d) - 6,046
(n;t) -10,88
(n;0) - 3,131
32S diffusion 40Ca diffusion
élastique élastique
diffusion diffusion de — 1,58a
inélastique - 2,24 inélastique - 8,775;
25 états excités
(n;p) - 0,93 (n;n’, p) — 8,34
(n;n’,® - 17,04
(n;q® + 1,53 (n;p) - 0,532
(n;q) 1 1,653

L’énergie cinétique moyenne d’une particule chargée issue de telles
réactions a été calculée en supposant son émission isotrope dans le systéme
du centre de masse. Par exemple, pour la réaction :

n+l—-i+i,

(6)
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FiG. 1. — Variation en fonction de 1'énergie des neutrons de la valeur du kerma pour une
fluence unitaire pour le fluorure de lithium 6 :
- total;
------ da aux noyaux de recul;
————— d@ aux noyaux d’hélium;
........ di aux noyaux d’hydrogéne.
on a la relation [4] :
M, M;+M, M, M,
& (E,) = 2 - E Q @]

P 12
(M,+M)(M;+M;) M,+M,

ou M, et M; sont respectivement les masses du noyau cible et de la particule
de type i’ émise; Q est, soit le bilan énergétique de la réaction, soit la somme
de ce bilan et de 1’énergie d’excitation du noyau formé.

Pour les réactions qui provoquent 1’émission de plusieurs particules (voir le
tableau I), on a trouvé la distribution énergétique des neutrons secondaires
dans la référence [6]. Le calcul des énergies cinétiques moyennes des particules
chargées lourdes a été effectué dans le systéme du centre de masse en supposant
I’existence d’un noyau composé.

III. RESULTATS ET DISCUSSIONS

II1.1. CALCUL DU KERMA PARTIEL OU TOTAL

Le calcul de K (E,) a été effectué pour les énergies E, de neutrons étudiés
par BAcH et CASWELL et mentionnées dans le rapport n° 13 de I’'.C.R.U. [15].
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Dans les figures 1 a 6 on présente les résultats obtenus pour les noyaux dhydro-
géne, les noyaux d’hélium, les autres noyaux de recul et pour I’ensemble de
ces noyaux (kerma total). Les valeurs calculées pour le kerma total sont
généralement en bon accord avec celles obtenues par d’autres auteurs pour
les fluorures de lithium, le sulfate de calcium et I’'oxyde de béryllium [16, 17, 18].
Remarquons que les travaux cités ne donnent pas les valeurs des kermas
partiels.

Analysons les résultats pour chaque matériau étudié.

Le fluorure de lithium 6 (fig. 1)

Dans le cas du fluorure de lithium 6 les réactions sur le °Li prédominent
largement.

Pour les neutrons d’énergie inférieure a 0,5 MeV la réaction : °Li (n, o)*H
représente 90 p. cent du kerma total; pour les énergies inférieures a 3,8 MeV
elle y contribue pour plus de 50 p. cent; c’est elle qui est responsable du pic
qui apparait a 250 keV.

Pour les énergies supérieures a 5 MeV I'importance des autres réactions
croit et tout particuliérement celle de la réaction °Li (n; n’, d)*He.

On constate qu’au-dela du domaine d’énergie ou prédomine la réaction
SLi (n, o)>H, les trois types de particules présentent des contributions compa-
rables. Rappelons qu’en ce qui concerne les noyaux de recul ce sont les noyaux
de ®Li qui jouent un réle majeur.

Les fluorures de lithium 7 et de lithium naturel ( fig. 2 et 3)

La réaction °Li (n, o)*H représente plus de 50 p. cent du kerma total
pour les énergies E, inférieures a 0,35 MeV. Pour les énergies supérieures a
cette limite le fluorure de lithium 7 et le fluorure de lithium naturel présentent
pratiquement les mémes réactions.

Il s’agit essentiellement, pour E, << 4 MeV, de la diffusion élastique sur
le lithium 7 et, pour E, = 7 MeV, de la réaction "Li (n; n’, t )*He.

Contrairement a ce qui se passe pour le °LiF, les réactions sur le '°F
ne sont pas négligeables; la diffusion élastique est responsable des maximums
qui apparaissent a 0,1 MeV environ et la diffusion inélastique est importante
aux énergies supérieures a 10 MeV.

Il apparait clairement sur les figures 2 et 3 que les noyaux de recul jouent
un role prépondérant pour les énergies de neutrons supérieures a 0,3 MeV
dans le cas du "LiF et pour toute la gamme d’énergie étudiée dans celui
du LiF.

Le sulfate de calcium et I’oxyde d’aluminium (fig. 4 et 5)

L’allure des 2 ensembles de courbes est comparable.

Pour les énergies inférieures a 2 MeV sur la figure 4 et 4 MeV sur la
figure 5, seule la diffusion élastique est importante. L’oxygéne 16 est
responsable des nombreux pics.
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FI1G. 2. — Variation en fonction de 1'énergie des neutrons de la valeur du kerma
pour le fluorure de lithium naturel.
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Aux énergies supérieures a ces limites, d’autres réactions interviennent;
ce sont essentiellement :

— pour le sulfate de calcium :
1%0(n, a) 1°C, **S(n, p)>*P, **S(n, «)*?Si, *°Ca(n, p)*°K, *°Ca(n, o) 3?Ar;
— pour ’alumine :
%0 (n, o) '3C, 2’Al(n, p)*"Mg, 2’Al(n, o) **Na.

Il faut également remarquer que pour les neutrons d’énergie supérieure
a 5MeV la contribution de la diffusion inélastique sur 7Al est importante.
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F1G. 6. — Variation en fonction de 1’énergie des neutrons de la valeur du kerma
pour I’oxyde de béryllium.

On constate sur les figures 4 et 5 la participation importante des noyaux
de recul jusqu’a 4 MeV pour le SO,Ca et jusqu’a 10 MeV pour I’alumine.
La limite est plus basse pour le sulfate de calcium que pour I’alumine car les
réactions *°Ca (n, p) et *°Ca (n, o) ont des sections efficaces importantes et
présentent des valeurs de Q assez faibles (voir tableau I).

L’oxyde de béryllium (fig. 6)

Jusqu'a 2 MeV la forme des courbes de la figure 6 est comparable a
celle des figures 4 et 5. On constate néanmoins que les maximums corres-
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pondant aux résonances de la diffusion élastique sur °O sont moins accentués
que pour I’alumine et le sulfate de calcium. Ceci provient du fait que la diffusion
élastique sur le Be est aussi importante que celle produite sur '°O.

On note également I'importance des noyaux d’hélium pour les énergies
supérieures a quelques MeV. Ceci provient du fait que les réactions sur le ?Be
sont susceptibles de produire deux particules o; c’est le cas de la réaction
9Be (n, 2 n) 2 o. dont la contribution représente plus de 30 p. cent du kerma
total pour les énergies supérieures a 4 MeV.

Les noyaux d’hydrogéne ne jouent qu’un role trés faible.

R - .

100

’

01

0,01 :
001 01 10 10 E MeV
FiGg. 7. — Variation en fonction de 1’énergie des neutrons du rapport R du kerma total

dans les fluorures de lithium (6, 7 et naturel) et dans le tissu.

Synthése des résultats

Si on compare les valeurs des facteurs de conversion « fluence-kerma
total » des figures 1 a 6 on constate que :

— pour les matériaux ne contenant pas de °Li les facteurs de conversion
croissent avec 1’énergie jusqu’a un seuil de saturation qui est voisin de 10 MeV.

L’oxyde de béryllium présente les plus fortes valeurs, I’alumine présente
les plus faibles. Celles du fluorure de lithium 7 et du sulfate de calcium sont
voisines de celles de I’alumine aux faibles énergies et de celles de I’oxyde de
béryllium aux fortes énergies :

— pour les matériaux contenant du °Li on remarque aux énergies infé-
rieures a 1 MeV Dinfluence de la réaction °Li (n, )*H; si I’on exclut le pic
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situé a 250 keV, le facteur de conversion varie peu avec 1’énergie des neutrons
entre 10 keV et 1 MeV.

IIT.2. COMPARAISON AVEC LE TISSU MOU HUMAIN

Dans les figures 7 et 8 nous comparons ces facteurs de conversion
« fluence-kerma total » avec ceux obtenus pour le tissu mou par BACH et
CASWELL et publiés dans le rapport n° 13 de I'LLC.R.U. [15].

R j '
10F 1
BeO
CaS04
Al 203 1
0,1F
BeO
Al,03
0'0] CCLSO‘ﬂ i " N
0,01 0,1 1 10 E, MeV
F1G. 8. — Variation en fonction de 1'énergie des neutrons du rapport R du kerma total

dans le sulfate de calcium (alumine ou oxyde de béryllium) et dans le tissu.

La figure 7 donne les résultats pour les trois compositions isotopiques
de fluorure de lithium. On remarque que l’énergie transmise a ces matériaux
radiothermoluminescents est généralement plus faible que celle transmise
au tissu (hormis le cas du ®LiF pour E, < 0,4 MeV).

Ce fait est particuliérement accusé pour le "LiF; la différence avec le »LiF
est trés importante dans le domaine des faibles énergies; elle est réduite a
20 p. cent environ a 1 MeV ct devient trés faible (moins de 5 p. cent) au-dela
de 3,8 MeV.

Les réponses du sulfate de calcium, de I’alumine et de ’oxyde de béryllium
évoluent en fonction de I’énergie des neutrons d’une fagon similaire a celle
du fluorure de lithium 7. Les valeurs relatives maximales ne dépassent pas 0,3
pour le sulfate de calcium et I’oxyde de béryllium et 0,2 pour I’alumine.

1I1.3. CONCLUSION

Ces résultats montrent que si, comme nous I’avons fait remarquer dans
I'introduction, la réponse relative des matériaux radiothermoluminescents est
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faible, cela provient avant tout du fait que I’énergie absorbée dans ces matériaux
est trés inférieure a celle absorbée dans les tissus mous :

(Eabs 5."' < (Eabs):'issu (équation 2)

Cependant, si on compare les résultats de ces calculs a ceux de quelques
expériences réalisées récemment [2] pour des neutrons de 14,7 MeV (tableau II),

TABLEAU II

COMPARAISON DES RAPPORTS DES KERMAS TOTAUX DANS LES MATERIAUX THERMOLUMINESCENTS
ET DANS LE TISSU MOU HUMAIN POUR DES NEUTRONS DE 14,7 MeV

Matériau thermoluminescent | Valeurs expérimentales [2 ] Valeurs calculées
naty i 0,12 0,29
TLiF 0,088 0,28
CaSO4 : Dy 0,087 0,24
Al,03 0,15 0,17

a

on constate que la réponse expérimentale est en général inférieure a celle
prévue par le calcul (kerma total relatif). Tenant compte de la précision des
valeurs expérimentales (4= 10 p. cent) et des valeurs théoriques (<< 10 p. cent),
ceci nous améne a conclure que le rendement de thermoluminescence aprés
I’absorption de I’énergie libérée par les neutrons est, tout au moins dans le
cas des LiF et CaSO, : Dy, inférieur a celui correspondant a ’absorption de
I’énergie libérée par les photons

i T

On remarque également que I'importance de cette différence est variable
avec le matériau considéré. Ce sont autant de phénoménes qu’il est nécessaire
d’étudier si 1’on désire étre en mesure de calculer la réponse d’un matériau
thermoluminescent quelconque irradié dans un champ de neutrons déterminés.
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