Efekty starzeniowe w detektorach gazowych
1. Wstep.

Méwigc o starzeniu sie detektoréw gazowych nalezy rozumie¢ ogolne pogorszenie
parametréw detektorow w czasie ich pracy. Nie nalezy ograniczaC sie tylko do
starzenia sie drutu anodowego i tworzenia na nim osadow. Z czasem pracy
detektorow maleje ich wzmocnienie gazowe, pogarsza sie energetyczna zdolnos¢
rozdzielcza, rosng prady uptywu na izolatorach, wzrasta czestotliwosc
wytadowan/iskrzeh spontanicznych. Zjawiska zwigzane ze starzeniem sg bardzo
skomplikowane i =zalezg od wielu czynnikbw (rodzaju gazu roboczego,
rejestrowanego promieniowania, koncentracji i rodzaju zanieczyszczen, iloSci
czynnika gaszgcego) i dla tego samego gazu roboczego mogg réznie przebiega¢ w
réznych licznikach. Jest duzo zmiennych od ktérych zalezy ten proces i dlatego
trudno jest go, a zwtaszcza jego szybkosc¢ opisywac poprzez jedng zmienng, kitorg
najczesciej jest wielkos¢ zakumulowanego/zebranego tadunku na jednostke dtugosci
anody. Prawidtowa zmienna powinna zawiera¢ informacje o parametrach
mikroskopowych gazu roboczego (rozktad energii elektronow w lawinie, energie
wytwarzanych fotondéw, przekroje czynne na oddziatywanie elektronéw i fotondw,
reaktywnos¢ chemiczng atoméw, molekut i rodnikdéw). Wielkosci te w detektorze sg
niemierzalne. Jedyne co mozemy zrobiC to zmierzy¢ pewne systematyczne
zalezno$ci i podac ich interpretacje jakosciowg. Interpretacja iloSciowa, wyjasniajgca
otrzymane zaleznosci poprzez opis zjawisk fizycznych zachodzgcych w detektorze
jest niemozliwa. Najczesciej tez oczekiwania uzytkownikow detektorow ograniczajg
sie do odpowiedzi na pytanie, co zrobi¢ aby starzenie sie licznikow spowolnic,
zrozumienie zjawiska jest drugoplanowe, zwtaszcza ze szereg wielkosci majgcych
istotny wptyw na starzenie jest poza kontrolg. Testy laboratoryjne sg w innych
warunkach (np. wieksze natezenie pradu starzenia) niz detektory pracujgce w
rzeczywistych eksperymentach. Niektore wyniki chemii plazmy mogg pomdéc w
zrozumieniu zjawisk starzenia sie licznikdw, aczkolwiek tylko jakos$ciowo. Detektory
gazowe pracujg nhajczesciej przy cisnieniu gazu = 1000 mBarow a pomiary chemii
plazmy sg dla cisnien kilkunastu mBaréw, mieszaniny ktére sg interesujgce dla
licznikdw, nie budzg zainteresowan fizykow plazmy. Sg tez wspdlne regiony,

zauwazono, ze domieszka pary wodnej, alkoholu, tlenu, DME, wodoru lub CF,4



spowalnia procesy starzenia sie licznikdw, jak i wptywa istotnie na przebieg zjawisk w

chemii plazmy [1, 2, 22].

1.1 Wplyw starzenia detektorow na wzmocnienie gazowe [3, 4].
Zmiana wzmochienia gazowego jest wyznaczana na podstawie zmian wysokosci

impulsu w widmie linii Fe-55. Oznaczajgc przez ,k” wspotczynnik wzmocnienia

wzmacniacza w torze spektrometrycznym, otrzymujemy nastepujgce wyrazenie na

wysokosci impulsu U, na wyjsciu toru pomiarowego,

U= flr.t.) xkx(E/W)xA
gdzie:
f(r.t,) jest wspdtczynnikiem zaleznym od statej czasowe] ksztattowania impulsu i

ksztattu impulsu z licznika,

t,. - czas narastania tego impulsu,
E — energia deponowana w detektorze,
W — Srednia wartos¢ energii na wytworzenie pary jon — elektron w gazie roboczym,
A — wzmocnienie gazowe.
Zaktadajgc, ze ksztatty impulséw generowanych w liczniku sg identyczne, t, = const,
to dla okres$lonej energii .E”, mierzonej w torze pomiarowym o parametrach .k i W,
amplituda na wyjsciu tego toru jest tylko funkcjg wzmocnienia gazowego,

U= fi(4).
Wiekszosc¢ wielkosci, ktore opisujg wzrost lawiny elektronowej w polu elektrycznym a
w szczegolnosci a/p (a — pierwszy wspotczynnik jonizacji Townsenda, p — ciSnienie
gazu roboczego w liczniku) sg funkcjami natezenia pola elektrycznego E,.. W liczniku

cylindrycznym o promieniu katody r¢ i promieniu anody r, natezenie pola dane jest

wzorem:

gdzie V jest napieciem polaryzacji detektora.
Otrzymujemy, ze:
U = F(A(V,1)),

dla statej wartosci pozostatych parametrow.



Jednym z objawow starzenia sie jest wzrost srednicy anody spowodowany przez
zdeponowang na niej izolujgcag albo przewodzgcg warstwe. Prowadzi to do obnizenia
wartosci E; i duzej jego niejednorodnosci a w konsekwencji do obnizenia wartosci
wzmochnienia gazowego. Np. wytworzenie warstwy o grubosci 0,5 ym na anodzie o
Srednicy 25 ym moze obnizy¢ wzmocnienie gazowe az o (20 — 40%) [5]. Jezeli
warstwa jest izolatorem, anoda jest dodatkowo ekranowana, ponadto warstwa jest
tadowana ujemnie. Prowadzi to do dalszej redukcji wzmocnienia gazowego przez
obnizenie efektywnej roznicy potencjatow pomiedzy anodg i katodg. Przyktadowe
wyniki pomiaréw wzglednych zmian wzmocnienia gazowego ((wzmochienie gazowe
w liczniku starzonym)/(wzmocnienie gazowe w liczniku niestarzonym)) jako funkcja
zebranego na anodzie tadunku sg przedstawione na rys. 1, 2 i 3. Szczegoty
dotyczgce warunkéw starzenia podano w podpisach rysunkow. Na rys. 1 [4] widzimy,
ze wzmocnienie gazowe ulega obnizeniu dopiero po zebraniu tadunku ok. 1,7 C/(cm
dtugosci anody). Dla mniejszego zebranego fadunku wzmocnienie gazowe jest state.

Podobne wyniki sg prezentowane w [6 ].
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Rys. 1 Wzgledna zmiana wysokosci impulsu liczona jako stosunek amplitudy w
liczniku zestarzonym do amplitudy impulsu w liczniku nowym w funkcj fadunku

zebranego na jednostke dtugosci anody. Warunki starzenia i mieszanina Ar + 20%



CO,, ra = 50 um, przekroj katody 6 x 12 mm? zrédlo promieniowania — Cd*®°,

cisnienie gazu roboczego ~ 1000 hPa

Na rysunku 2 [3] przedstawiono inny typ zaleznosci.

Z rys. tego widac, ze wzgledne obnizenie wzmocnienia gazowego moze byc liniowg
funkcjg zebranego tadunku i efekt jest wiekszy dla wyzszych napiec zasilania. Rys. 3
[6] pokazuje, ze w detektorach tego samego typu, tak samo naswietlanych mozna
otrzymac obie powyzsze zaleznosci, ze do pewnej wartosci zebranego fadunku
wzmochnienie gazowe jest state, albo ze maleje liniowo wraz z zebranym tadunkiem.
Dla statego zebranego tadunku, wzgledna zmiana potozenia piku (wzmocnienie
gazowe) jest rowniez funkcjg liniowg napiecia zasilania (rys. 4) [24] i zmiana szybko

rosnie ze wzrostem napiecia zasilania.
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Rys. 2. Wzgledna zmiana potozenia piku linii °>°Fe jako funkcja zebranego tadunku
dla licznika proporcjonalnego zamknietego, wypetnionego gazem roboczym Ar +

izopentan, 95/5. Parametrem krzywych jest napiecie zasilania detektora.
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Rys. 3 Wzgledna zmiana amplitudy impulséw w funkcji czasu naswietlania
detektorow wigzkg promieniowania X o szerokosci 1 mm. Detektory stomkowe

potgczone szeregowo. (mieszanina Ar/CO,/CF,4, 70/10/20) [6].
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Napiecie zasilania [V]
Rys. 4 Wzgledna zmiana potozenia piku linii >>Fe jako funkcja napiecia zasilania dla

licznika proporcjonalnego zamknietego napetnionego mieszaning Ar/CO,/N,/1zo-
pentan 70/10/10/10. Pomiary wykonane dla zebranego fadunku 57,8 mC/(cm dft.

anody). Licznik starzono *°Sr, ry = 50um, r, = 16 mm .



1.2 Wplyw starzenia na energetyczng zdolnos$¢ rozdzielcza.
Jezeli przyjmiemy, ze miarg energetycznej zdolnosci rozdzielczej jest
wariancja wzgledna widma otrzymanego dla danego toru pomiarowego, to dla mono-

energetycznego promieniowania o energii E, wariancja wzgledna jest sumg trzech

(7 =(3) ) ()

Pierwszy sktadnik uwzglednia fluktuacje wzmocnienia gazowego generacji

niezaleznych sktadnikow.

tadunku w strefie mnozenia lawinowego. Drugi wyraz sumy uwzglednia fluktuacje
liczby par jon — elektron jonizacji pierwotnej. Te dwa wyrazy okreslajg tzw. graniczng
(najlepsza) energetyczng zdolnos$¢ rozdzielczg. Szumy toru pomiarowego wnoszg
dodatkowy wktad do fluktuacji amplitudy impulsu, co objawia sie pogorszeniem
energetycznej zdolnosci rozdzielczej. Jest jeszcze trzeci, statystycznie niezalezny

sktadnik, ¢E,/E ktéry ogranicza zdolno$¢ rozdzielczg kazdego spektrometrycznego

toru pomiarowego, rozrzut czaséw narastania impulsow prgdowych generowanych w
liczniku. Rézny od zera rozrzut czasow narastania impulsow jest zdeterminowany
chociazby przez dyfuzje wzdtuzng i poprzeczng chmury elektrondéw jonizaciji
pierwotnej zalezng od wzglednego wystepowania obszardw stabych pdl elektrycznych
w objetosci czynnej detektora. Mozemy oczekiwaé, ze jakakolwiek deformacja pola
elektrycznego w regionie mnozenia lawinowego prowadzi do poszerzenia mierzonego
widma. Wzrasta zaréwno wzgledna wariancja wzmocnienia gazowego (pierwszy skftadnik
powyzszej sumy) jak i rozrzut czaséw narastania generowanych impulsow (trzeci
skfadnik sumy).

Formowanie sie warstw przewodzgcych lub z izolatora na anodzie licznika jest
gtbwnym efektem jego dtugotrwatej ekspozycji na promieniowanie. Obecnosé
warstwy prowadzi do lokalnej deformacji pola elektrycznego. Prowadzi to do
degradacji energetycznej zdolnosci rozdzielczej i skrocenia dtugosci jej plateau w
funkcji zebranego tadunku na jednostke dtugosci anody (pokazano na rys. nr 5a, 5b i
6). Widac¢, ze energetyczna zdolnos¢ rozdzielcza pogarsza sie dopiero po zebraniu
pewnej wartosci tadunku (rys. 5a) pogarsza sie liniowo wraz z zebranym tadunkiem
(rys. 5b) a jej plateau skraca sie (rys. 6). Dla nowych licznikdw jego dtugo$¢ wynosi

ok. 500 V, gdy dla zestarzanych plateau praktycznie nie istnieje.
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Zebrany fadunek [C/cm]
Rys. 5a Wzgledna zmiana energetycznej zdolnoSci rozdzielczej liczona jako stosunek
energetycznej zdolnosci rozdzielczej licznika zestarzonego do energetycznej zdolnoSci
rozdzielczej licznika nowego w funkcji zebranego tadunku, dla statego napiecia zasilania:
Pozostate parametry starzenia jak na rys. 1. Widac, Zze energetyczna zdolno$c rozdzielcza

nie ulega zmianie do wartosci zebranego tadunku na jednostke dtugosci ok. 1,8 C/cm [4].
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Rys. 5b. Warto$¢ energetycznej zdolnosci rozdzielczej w funkcji zebranego tadunku, dla
roznych napiec zasilania. Energetyczna zdolnoSc¢ rozdzielcza pogarsza sie liniowo, z

zebranym tadunkiem, nawet dla niewielkich warto$ci zebranego tadunku [25].
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Rys. 6 Energetyczna zdolno$é rozdzielcza linii Mn K, (zrédfo >°Fe) w funkcji napiecia
zasilania dla réznych wartoSci zebranego fadunku. Warunki starzenia: gaz roboczy
Ar/CO,/N,/Izo-pentan, 70/10/10/10, ra = 50 um, r, =16 mm, zrédto *°Sr. Juz dla zebranego
, fadunku 36,1 mC nastepuje wyrazne pogorszenie energetycznej zdolnosci rozdzielczej i
skrocenie dtugosci jej plateau [23].

1.3 Wplyw starzenia na efekt czestoSciowy.

Licznik proporcjonalny nie ma czasu martwego. Wzrost czestosci rejestrowanego
promieniowania prowadzi do niekorzystnych zmian parametrow licznika takich jak
potozenie piku w widmie i energetyczna zdolnos¢ rozdzielcza. Stwierdzono, ze pik ulega
przesunieciu w strone nizszych energii a zdolnos¢ rozdzielcza pogarsza sie ze wzrostem
natezenia rejestrowanego promieniowania. Te niekorzystne zmiany sg wlasnie efektem
czestosciowym. Sg cztery, rézne koncepcje prébujgce wyjasni¢c zmiany potozenia piku,
przy zmianie czestosci promieniowania. Wg Hendricks’'a [8] obnizenie amplitudy na
wyjsciu toru pomiarowego jest spowodowane obnizeniem wzmocnienia gazowego w
detektorze. Wolno poruszajgce sie jony dodatnie w strefie mnozenia lawinowego
ekranujgc anode obnizajg wartos¢ pola elektrycznego. Spielberg i Tsarnass [9]
zasugerowali, ze wokot anody tworzy sie luzno zwigzana warstwa polarnych molekut albo
fragmentéw molekut pary gaszgcej. Powoduje to efektywny wzrost srednicy anody co przy

statym napieciu zasilania powoduje obnizenie wzmocnienia gazowego (albo obnizenie



efektywnego potencjatu polaryzacji detektora przez czgstki polarne zgromadzone wokot
anody). W obu tych koncepcjach jakos¢ powierzchni anody i jej Srednica sg istotne i mogag
znaczgco wptywaé na wielkos¢ zmian potozenia piku. Wg Mahes’a [10, 11] obnizenie
potozenia piku spowodowane jest quasi — kolumnowg rekombinacjg elektronow jonizaciji
pierwotnej i rekombinacjg objetosciowg blisko anody w obrebie lawiny elektronowej. Oba
efekty obnizajg ilos¢ elektronow docierajgcych do anody. Bednarek [12, 13] pokazat, ze
wzmocnienie gazowe jest state w szerokim zakresie natezen rejestrowanego
promieniowania. Obserwowana zmiana amplitudy impulsu spowodowana jest zmiang
wartosci Sredniej czasdéw narastania impulsow generowanych w liczniku a rozrzut tych
wartosci powoduje pogorszenie energetycznej zdolnosci rozdzielczej. Aby okresli¢ wptyw
starzenia detektora na jego prace przy wysokich natezeniach rejestrowanego
promieniowania, wykonano nastepujgce pomiary:

- zmierzono energetyczng zdolnos¢ rozdzielczg w funkcji natezenia rejestrowanego
promieniowania dla réznych wartosci fadunku zebranego przez licznik,

- zmierzono zmiany potozenia piku linii MnKa w funkcji jw.,

- zmierzono ksztatty widm w czasie starzenia.

Wybrane wyniki sg pokazane na rys. 7 i 8. Energetyczna zdolnos¢ rozdzielcza, ER, dla

nowego licznika stabo zalezy od czestosci rejestrowanego promieniowania ale mocno

zalezy dla licznikow zestarzonych. Np. dla strumienia fotonéw ok. 10 kcps, ER = 16% dla
licznika nowego, dla zebranego tadunku @ = 1,38 C, ER = 26% a dla Q = 3.54 C, ER =

38%. Tak samo, wzgledna zmiana potozenia piku, w funkcji natezenia promieniowania

silnie zalezy od stopnia zestarzenia licznika, dla licznika nowego wzgledna zmiana
potozenia piku linii **Fe wynosi tylko — 0,8%, a po zebraniu tadunku @ = 3.54 C az - 8%
czyli jest az 10 razy wieksza. Na rys. 9 pokazano zmiany ksztattu widma dla réznych

natezen rejestrowanego promieniowania, |, ale dla tej samej wartosci zebranego tadunku,
@ =147C.

Nalezy podkresli¢, ze dla I ~ 400 cps, ER ~ 17%, dla I ~ 500 cps, ER ~ 27% (licznik jest
nadal dobry) a dla I ~ 710 cps drugi pik juz zaczyna sie pojawiaé. Z rys. 7, 8 i 9 wida¢, ze liczniki,
ktore dla I ~ 1 kcps wykazujg juz objawy zestarzenia, mogg nadal prawidtowo pracowac przy [ ~

400 cps. Efekt czestosciowy silnie zalezy od stopnia zestarzenia licznika i jego wzrost moze by¢

jego pierwszym symptomem.
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Rys. 7 Energetyczna zdolnos$c¢ rozdzielcza jako funkcja czestosci zliczen, dla statego

napiecia zasilania detektora i roznych wartosci zebranego fadunku.
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Rys. 8 Wozgledna zmiana wysokosSci impulsu w funkcji natezenia rejestrowanego
promieniowania, dla statego napiecia polaryzacji detektora i roznych wartosci zebranego
fadunku. WysokosSc¢ impulsu przy danej czestoSci odnoszono do wysokosci impulsu przy

czestoSci rejestrowanego promieniowania ponizej 400 cps.



-5 0 5 10 15 20 5 0 5 10 15 20
14 P S TR T TN S SO SN T TN T AN S T S T NN SO SO S 14 14 ! P P P P | 14
';‘ ] —®— I =0.4kcps r '5' ] —®— I=0.49 kcps C
1812 | ER = 16.95% F12 @12 ER = 27.27% 12
d - - d - -
9 ] [ 9 ] L
10 L S 10 | C
g10 1 10 510 . 10
¥ ] L ¥ C
; Sj 58 ; 8—_ _—8
e ] [ € 1 [
Q6] Fe 64 6
S L g ] L
] P ;
® 4] r4 @47 4
a8 ] [ a C
y ] Fo8 ] :
g 27 r2 527 2
0 - T T T T [ T T T T [ T T T T [ T T T :0 0 1 T T T -0
-5 0 5 10 15 20 5 20
Numer kanatu [au]
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20
S S S S S Y TSSO T S S S S S MO S S [ S Sl N
EFS ey 2 B o 1oams e | :
512& —e— I=0.71kcps 12 Ellzi —— I=2.56 kcps 12
9 ] L 9 ] L
— L [} — -
210 ] 10 510 10
g r £ 1 r
287 rs 387 8
N = A F o | r
[} i r 9] = L
6 6 6 -6
87 R ;
N Fe N4 Fa
] L © 4 C
L Fo8 ] :
(¢ ] r Q — L
327 r2 527 2
0] ‘ ‘ |, 0] [ ‘ |
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20
Numer kanatu [au] Numer kanatu [au]
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20
14 P N N N A TR N W T A T WA A N TR R N 14 14 v by by oy 14
7 ] r 5.7 u
312ﬂ+ I=10 keps 12 ,2,12ﬂ+ 1=17 keps 12
PR r 2 7 i
© 10 L 10 | -
glo . 10 E10 1 10
g 1 r x ] [
2 87 £8 3 8] e
~= = - ~= - |-
Q r Q B L
- - 6 | -6
8°7 A :
] ] . < N
4 —4 © 44 —4
L P8 ] r
g 2 F2 g 2] 2
0] ‘ ‘ —— T, 0 ‘ ‘ e
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20

Numer kanatu [au] Numer kanatu [au]

Rys. 9 Ksztatt widma, dla zebranego fadunku 1,47 C i statego napiecia zasilania
HV = 2100 V i roznych czestosci rejestrowanego promieniowania . Nalezy zwréci¢ uwage,

na pojawiajgcy sie od lewej strony drugi pik.



1.4 Wplyw starzenia na ksztaft widma.

Zmiany potozenia piku i energetycznej zdolnosci rozdzielczej sg okreslane na podstawie
zdejmowanych widm dla okreslonej energii, najczesciej dla zrédta promieniowania °°Fe.
Na rys. 10 i 11 pokazane sg typowe zmiany ksztattdw widm w czasie starzenia [14, 15, 16
| 26]. Ksztatt piku linii %5 Fe zmienia sie jak pokazano na kolejnych widmach na rys. 10 (a -
d). Pierwotnie pik gtéwny ,A” obniza sie o kilka procent/(1,6 mC/(mm dt. anody)), pik
wykazuje wyrazng asymetrie lewej strony, az pojawia sie drugi pik ,B” przy zebranym
tadunku (1,6 — 3,2) mC/(mm dt. anody). Drugi pik ,B” przesuwa sie w strone nizszych
energii a liczba zliczen pod nim maleje. Zmiany potozenia pikéw ,A” i ,B” odzwierciedlajg
zmiany wzmocnienia gazowego. W liczniku pojawiajg sie obszary, w ktorych wzmocnienie
gazowe jest nizsze. Wielko$¢ tych obszardéw rosnie wraz ze wzrostem zebranego przez
licznik tadunku. Obszar stabego pola elektrycznego staje sie dominujacy (rys. 10 d). Inny
przebieg zmian ksztattu mierzonego widma pokazano na rys. 11. W tym przypadku pik tez
przesuwa sie w strone nizszych energii, ale obserwujemy deformacje piku z prawej strony,
od strony wyzszych energii. W liczniku ,nagle” pojawia sie dominujgcy obszar stabszego
pola elektrycznego. Pik ,B” staje sie pikiem dominujgcym. To, ze widma psujg sie w
trakcie pracy licznika jest naturalne i zrozumiate. Istnienie dwoch pikow jest niejasne,
oznacza ono, ze w liczniku sg wyraznie wydzielone dwa obszary o rdznych

wzmocnieniach gazowych.

0 10 20 30 40 50 60
25 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 25
20 A L 20

= N

215 4 L 15

R -— —

N— - L

o C

N ] C

=10 - 10

N — -

s C

- - C B

N ] C

= 5 >

0 o
-5 T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T _5
0 10 20 30 40 50 60

Numer kanatu [au]

Rys. 10 a Widmo z licznika nowego, dla zrédta >>Fe. Licznik napetniony mieszaning roboczg na

bazie Ar. A - pik gtobwny, C — pik ucieczki.
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Rys. 10 b Widmo z licznika, ktory zebrat tadunek ok. 1,6 mC/(mm dt. anody). Pik gtowny A

przesungt sie z 44# (rys. 10a) do 38#. Pojawia sie wyrazna deformacja po lewej stronie

piku A.
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Rys.10c Pik B wyraznie wydzielony. Zebrany tadunek ok. 3 mC/(mm. dt anody). Pik

ucieczki C niewidoczny.
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Rys. 10 d Pik B jest pikiem dominujgcym. Obserwujemy wyraznie rozdzielone dwa piki.
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Rys. 11 Zmiana ksztaftu impulsu dla roznych wartosSci zebranego fadunku Q.

Obserwujemy deformacje z prawej strony piku. Dla Q = 52.0 mC obserwujemy znaczny

wzrost “matych impulsow” tuz nad progiem dyskryminacji.



2. Efekty starzeniowe na anodzie licznika.

Otoczenie anody w licznikach mozna rozpatrywac jako obszar plazmy pod cisnieniem 0,1
MPa. Lawiny elektronowe mogg produkowa¢ molekuty réznego typu, energia dysocjaciji
wielu organicznych par gaszgcych jest zwykle (2 — 5) razy mniejsza niz energia potrzebna
do zjonizowania danej molekuty. W czasie dysocjacji powstajg wolne rodniki, ktore zostajg
przyciggane do powierzchni anody przez gradient pola elektrycznego. Sg one bardzo
aktywne chemicznie, chetnie rekombinujg tworzgc molekuty, z ktérych powstaty lub
zupetnie inne, poprzez etapy takie jak [2]:

- inicjacja — molekutg wyjsciowg jest czasteczka pary gaszacej, z ktorej pod wptywem
elektronu z lawiny lub fotonu tworzg sie reaktywne fragmenty, wolne rodniki,

- propagacja — polimer zaczyna sie tworzy¢, moze on zaczg¢ narasta¢ w gazie, nastepnie
dyfundowaé¢ do elektrody i zosta¢c do niej przytgczony, gdzie nadal rosnie, moze tez
zaczgC rosngC dopiero po przylgczeniu do anody, jezeli fragmenty polimeru sg
zjonizowane, sg wowczas przyciggane do elektrod przez pole elektryczne,

- zakonczenie — fragmenty rosng az przytgczg rodniki, tak by wszystkie elektrony byty
sparowane, powoduje to spadek reaktywnosci, polimer staje sie stabilny, polimer taki
moze pozniej zaczgé ponownie rosngc po zderzeniu z elektronem, jonem lub fotonem,
jesli spowoduje ono rozerwanie wigzania miedzy atomami wegla.

Powierzchnia anody nie jest idealna, zawsze wystepujg na niej lokalne defekty, wzery lub
piki. Natezenie pola elektrycznego jest proporcjonalne do r?, gdzie r jest promieniem
lokalnej deformacji krzywizny. Srednia warto$é natezenia pola na anodzie, przy
wzmocnieniu gazowym ~ 10% wynosi ok. (300 — 400) kV/cm. Linie pola koncentrujg sie
gtownie na wierzchotkach lokalnych nieréwnosci, pikdbw, na ktérych natezenie pola moze

byc kilka razy wyzsze (rys. 12).

E E
anoda
Rys. 12 Obrazowe przedstawienie zageszczenia linii pola elektrycznego E na lokalnych

nierownoSciach anody.



Dlatego tez wiekszos¢ elektronow i ujemnie natadowanych polimeréw wygenerowanych w
lawinie dociera do anody w tych wtasnie miejscach. Proces tworzenia warstwy polimeru
zaczyna sie na wierzchotkach pikow i nierownosci, w miejscach o najwyzszym natezeniu
pola elektrycznego. Wtdkna polimerowe tworzg sie¢ punktowych, lokalnych defektéw na
powierzchni, rozmieszczonych niejednorodnie. Ponadto, prawdopodobienstwo, ze
natadowany polimer po neutralizacji przyklei sie do anody jest mate i zalezy od jego
predkosci, a ta rosnie ze wzrostem natezenia pola. Po wytworzeniu pierwszej
monowarstwy polimeru, prawdopodobienstwo przyklejania sie kolejnych polimeréw
gwattownie rosnie powodujgc szybki wzrost grubosci warstwy na anodzie.

Srednia energia elektrondéw w lawinie wynosi ok. (10 — 15) eV, co oznacza bardzo wysokg
lokalng temperature. Energia elektronow bombardujgcych anode, szczegdlnie na
nierbwnosciach moze osiggng¢ wartoS¢ nawet kilkaset eV. Powierzchnia anody jest
polerowana, ro$nie $redni promien lokalnych nieréwnosci i maleje réznica ich wysokosSci.
Linie pola elektrycznego sg roztozone na wiekszej powierzchni, lokalne natezenie pola a
wiec i predkosci natadowanych polimerow sg nizsze. Duza ilos¢ polimerdéw jest potrzebna
aby wytworzy¢ ciggtg warstwe na znacznie wiekszej powierzchni wierzchotka nieréwnosci.
Efekty starzeniowe wystepujg wéwczas dopiero po zebraniu odpowiedniego tadunku. (rys.

13 i14) [15].

10 100 1 000

o
o

45

N
[}

o)
o

—o— Ar + B%MN;
—&— Ar + 4% izo-pentan

]
on

[
]

Energetyczna zdolhosd rozdzielcza [2o]
(]
(]

—_
n

Rys. 13 a

Zebrany tadunek [mC]

T
100

T
1 000

IIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIII
[2x)
]

15



10 100 1 000
102 1 1 | 1 1 L1 1 1 L1 102

—@— Ar + 4% izo-pentan | [
100 3 —=— Ar+8%N — 100
S o8 — — o8
3 96 — 96
1] - C
2 94 o4
E -
8 92 — 92
= — -
= ] _
= 90 — 90
E 7 n
< g8 " 88
86 — — 86
84 ] T T T T I T T T T I T T T T I L 84
10 100 1 000
Zebrany ladunek [mC]
Rys. 13 Db

Rys. 13 a,b. Zaleznos$¢ energetycznej zdolnosci rozdzielczej (rys. 13a) i amplitudy
impulsoéw (rys. 13b) od zebranego tadunku na jednostke dtugosci anody. Widac, Ze
zarowno energetyczna zdolnos¢ rozdzielcza jak i potozenie piku zmieniajg sie dopiero po

zebraniu pewnej wartoSci tadunku.

Tworzenie sie warstwy polimeru zaczyna sie na powierzchni wierzchotkbw nierownosci, w
miejscach o najwiekszym natezeniu pola elektrycznego. W miejscach tych wystepuje tez
najwieksza produkcja polimeréw na jednostke powierzchni anody, a wiec i szybkosc
wzrostu grubosci warstwy na anodzie. W ten sposéb, po zebraniu odpowiedniej dawki
promieniowania otrzymujemy na anodzie warstwe (ni¢ polimeru) o grubosci (dtugosci)
proporcjonalnej do ilosci linii pola skoncentrowanych na linii polimeru (wiskersie), ktora
rodnie ze wzrostem jego dtugosci. Srednica obszaru zbierania linii pola jest z dobrym
przyblizeniem rowna dtugosci wiskersa. Po zebraniu pewnej dawki praktycznie wszystkie
linie pola i wygenerowane w lawinie elektronowej polimery sg zbierane na koncach
wiskerséw i wzrost warstwy na drucie anodowym i wiskersach o mniejszej dtugosci nie
zachodzi. W wyniku tego efektywny promien anody a wiec i obnizenie wzmocnienia
gazowego zalezy od dtugosci wiskersow i ich liczby na jednostke powierzchni anody.

Zdjecia zestarzanych anod (najbardziej typowe depozyty) pokazano na rys. 15. We
wszystkich przypadkach stwierdzono istnienie warstwy polimeru na powierzchni drutu.

Wibkna w warstwach majg rozmaite ksztalty. Powyzszy model wzrostu witdkna



polimerowego jest prawidtowy tylko w przypadku widkien o dobrej przewodnosci. W
rzeczywistosci, w wielu pomiarach wykazano, Ze warstwy polimerow sg ziymi

przewodnikami [16, 17].
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Rys. 14 Wzgledna zmiana pofozenia piku linii *°>Fe — 5.9 keV jako funkcja zebranego
fadunku. Kotka — ukfad nie byt wstepnie nasSwietlany w czystym gazie, Kwadraty — ukfad
wstepnie naswietlany w czystym gazie, dopiero po zebraniu tadunku powyzej 0,4 C/cm
mozna zaobserwowac obnizenie amplitudy impulsow. Wstepne naswietlenie spowodowato

wyrownanie powierzchni anody [7].
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Rys. 15 Zdjecia ze starzonych anod [7, 6, 14, 43].
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Rys. 15 Zdjecia ze starzonych anod [7, 14, 6]



Przewodnos¢ w istotny sposob wptywa na wzrost wiskersa. Witokno polimeru na
powierzchni anody jest dodatnio natadowane i linie pola sg skoncentrowane na jego
koncu. Prad elektronéw z lawiny i ujemnie natadowanych polimerow jest neutralizowany
przez tadunki dodatnie zgromadzone na koncu widkna. Jezeli widkno jest dobrym
przewodnikiem, tadunek jest regenerowany, rozktad linii pola nie zmienia sie i nastepuje
wzrost dlugosci widkna. Przy niskiej przewodnosci wtokna, tadunek na koncu widkna nie
jest regenerowany, zaréwno linie pola jak i molekuty polimeréw poruszajg sie wzdtuz
widkien w kierunku powierzchni anody. Srednica wiskersa rosnie, zmienia sie jego
struktura, powstajg rozgatezienia. Wzrost srednicy powoduje obnizenie oporu witdkna,
zaréwno linie pola jak i molekuty polimerow ponownie wedrujg na koniec wiokna i
obserwujemy wzrost dtugosci wiskersa. Przy bardzo ztej przewodnosci wtokien, ich wzrost
konczy sie przy matej diugosci. Linie pola i molekuty polimerow rozktadajg sie
rbwnomiernie na powierzchni drutu, tworzgc jednorodng warstwe. Prad elektrondéw i
ujemnie natadowanych czastek polimerow sg funkcjg gestosci natezenia pradu
anodowego, ktéry zalezy od wzmocnienia gazowego, natezenia rejestrowanego
promieniowania, rodzaju rejestrowanych czgstek i ich rozktadu przestrzennego. Dlatego
tez, przy okreslonej przewodnosci widkien ich dtugos¢ i forma zalezg od wzmocnienia
gazowego i natezenia rejestrowanego promieniowania, rodzaju rejestrowanych czgstek i
jakosci powierzchni drutu anodowego. Na rys. 16 [27] pokazano chromatograf analizy
gazu na wyjsciu licznika wypetnionego mieszaning Ar + C,H, (50/50). Wykryto ponad 20
réznych komponentéw. Piki o najwiekszym natezeniu zostaty zidentyfikowane (tabela 1),
podano réwniez informacje o mozliwosci tworzenia polimerow a w tabeli nr 2 pokazano
reakcje chemiczne, prowadzgce do powstania zidentyfikowanych pikow.

Przedstawiony model osadzania sie polimerow na lokalnych nieréwnosciach anody
doskonale zgadza sie z wynikami prezentowanymi w [28], szczegdty podano w podpisie

rysunku 17.
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Rys. 16 Chromatogram gazu roboczego na wyjsciu naSwietlanego detektora ( gaz roboczy

Ar + C,Ha, 50/50) [27].

Tabela 1 — Piki chromatogramu z rys. 16 i zrodto ich pochodzenia [27].

Nr Sktadnik Pochodzenie, zrodto Uwagi

1 Acetaldehyd lawina elektronowa Nie polimeryzuje

2 1,3 - Butadien lawina elektronowa Polimeryzuje pardzo
gwattownie

3 Etanol lawina elektronowa Nie polimeryzuje

4 1,3 - Pentadien lawina elektronowa Moze polimeryzowac

5 2 - Metyl - 2 - propanol lawina elektronowa Nie polimeryzuje

6 Metoksy - acetaldehyd lawina elektronowa Nie polimeryzuje

7 2 - Etylo - 2 - metylopropan | lawina elektronowa Nie polimeryzuje

8 2 - Metylo - 1,3 - dioksolan lawina elektronowa Nie polimeryzuje

9 2 - Metoksyetanol lawina elektronowa Nie polimeryzuje

10 1, 3 Heksadien lawina elektronowa Moze polimeryzowac

11 3 - Metyl - 1, 3 - pentadien lawina elektronowa Moze polimeryzowac

12 4 - Metylo - 1, 4 - heksadien | lawina elektronowa Moze polimeryzowac

13 2, 4 - Heksadien lawina elektronowa Moze polimeryzowac

14 Tetrachloroetylen system gazowy Zanieczyszczenie etylenu

15 1 - Etenyl - 4 - etylobenzen | lawina elektronowa Moze polimeryzowac

16 | 2,3 dwuhydro -1 - metylinden | lawina elektronowa Nie polimeryzuje

17 Etylobenzoaldehyd lawina elektronowa Nie polimeryzuje




Tabela 2 Potencjalne reakcje chemiczne, w wyniku ktéorych mogg powstaé substancje
przedstawione na chromatografie, rys. 16, [27].

| Etylen + para wodna:

Etanol (pik 3) - 2 CH,=CH, + 2H,0 — 2CH3;CH,0OH
OH
Hsc—é—CHs
2 — Metyl-2-propanol (pik 5) 2 CH,=CH, + H,0 »— C|3H3
CHs
H3C—é|3—CH3

2 -Etylo-2-metylopropan (pik 7) 3 CH3=CH, + H,0 —»— OCH:2CHs

Il Etylen + tlen:
Acetyloaldehyd (pik 1): 2 CH,=CH, + O, —» 2 CH3CHO
Metoksy-acetaldehyd (pik 6): 2 CH,=CH, + O, —» — H;C—0—CH,—CHO + CH,
H—C—CHs
/7 N\
O O

|
2 — Metylo-1,3- dioksolan (pik 8): 2 CH,=CH, + O, —»— H2C—CH:

2-Metoksyetanol (pik 9): 2 CH,=CH, + O, »— CH;—0O—CH,—CH,—OH + C
CH4 + 1/2 02 + CH3—CH2—OH ——> CH3—O—CH2—CH2—CH2—OH + H2
CH3OH + CHg—CH,—OH —— CH3—O—CH,—CH,—OH + H;,

11l Produkcja weglowodoréw aromatycznych

H:CC Hz‘_O—;lClH

1-Etylen-4-etylo-benzen (pik 15) : 5 CH,=CH, —»— 4 H, + CH:
H CHs

2,3- Dwuhydro-1-metylinden (pik 16): 5CH,=CH; »— 4 H, + (%

4-Etylo-benzoaldehyd (pik 17): 10 CH,=CH,;+ O, >— 2 CH, + 6 H;

—CHO
+2 HsCCHz——©
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Rys. 17. Detektory stomkowe z mieszaning Xe/CQO,/0,/, 70/27/3, (rk= 2 mm, ry = 15 um,
wzmocnienie gazowe = 2,5 x 10 przeptyw gazu 0,15 cm®/min/stomka) byty starzone
promieniowaniem X (CuK, — linia) przez 1200 godzin. Zaobserwowano zmiane potozenia
piku ok. 65 %. Po tym czasie detektory ze starzone byty ptukane gazem
Ar/CO,/CF,/70/26/4 (wzmocnienie gazowe, prad jw.) przez 126 h. Po tym zabiegu
detektory odzyskaty pierwotne parametry, nastgpito oczyszczenie anody. Detektory byty
ponownie starzone z gazem roboczym na bazie Xe. Po pierwszej procedurze
oczyszczania anody, detektory mogty prawidtowo pracowac przez ok. 1400 h, nie
wykazujgc objawow starzenia i przez ok. 800 godzin ze zmiang potozenia piku wykazujgc
objawy starzenia przez nastepne 600 h. Powtdérzono procedure oczyszczania. Czas
oczyszczania ulegt znacznej redukcji, 126 h — 22 h — 9 h. Otrzymane wyniki sg zgodne z
przedstawionym modelem osadzania sie polimerow na lokalnych nierownosciach anody.
Dla nowej anody, promienn nierownosci byt maty i nastgpita znaczna lokalna deformacja
pola, warstwa polimeru byta gruba o czym Swiadczy dtugi czas jej usuwania (126 h). W
trakcie pracy i oczyszczania nastepuje polerowanie powierzchni anody, rosng promienie
lokalnych krzywizn. Polimery sg deponowane na wiekszej powierzchni, nie obserwujemy
efektow starzenia. Przy tej samej masie wytwarzanego polimeru jego grubosSc¢ jest

mniejsza a wiec i czas ich usuwania znacznie krotszy (22 h i 9 h). [28].

3. Efekty starzeniowe zwigzane z katoda.
Na wewnetrznej powierzchni katody na potencjale zerowym, w wyniku odkfadania cienkiej

warstwy nieprzewodzgcej, jony dodatnie sg izolowane od tej powierzchni. Tworzy sie dipol



pomiedzy dodatnio natadowanymi jonami a katodg. Powstate wowczas pole elektryczne
moze osiggaé wartosci rzedu 10” V/cm. Tak duze natezenie powoduje wyrywanie
elektronoéw z katody, ktére mogg z tatwoscig przenika¢ warstwe izolatora (efekt Malter’a)
(rys. 18). Po jej przeniknieciu czes¢ moze neutralizowac jony dodatnie, a czes¢ moze
zmierzajgc w kierunku anody poprzez jonizacje lawinowg tworzy¢ kolejne jony dodatnie,
ktore zwiekszg warto$¢ natezenia pola w warstwie izolatora. Takie dodatnie sprzezenie
moze prowadzi¢ do przeptywu duzego pradu przez licznik, a w efekcie do jego

uszkodzenia.

wzrost liczby fadunkow

+
Rys. 18
+
+.|. Schematyczne
v + lawina przedstawienie
++ + efektu Maltera
- &
—

— warstwa izolatora

Na widmach amplitudowych, efekt Maltera objawia sie znacznym wzrostem liczby zliczen
o matej amplitudzie, tuz ponad progiem dyskryminaciji (rys. 19 ) [30, 31] lub wzrostem

pradu ciemnego [32].
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Rys. 19 llustracja efektu Maltera. Pokazano tylko widmo dla niskich energii tuz nad
progiem dyskryminacji. Pik linii *>Fe jest znacznie wyzej. Widaé, ze liczba ,matych

impulséw” ro$nie ze wzrostem tadunku Q zebranego przez licznik [30].
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Rys. 20 Zalezno$¢ wzglednej liczby ,matych impulséow” w funkcji czasu pracy detektora
dla réznych wartosci prgdu | ptyngcego przez detektor w zestarzonym liczniku
wypetnionym gazem roboczym He/izobutan, 80/20. Widac¢ wyrazne sprzezenie pomiedzy

efektem Malter’a a natezeniem (prgdem) rejestrowanego promieniowania [31].
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Rys. 21 Przykfad rozwoju prgdu Maltera w funkcji czasu. Pokazano rowniez zaleznoSc
czasowg hnapiecia zasilania detektora | czestosSci rejestrowanego przez detektor
promieniowania. Nalezy zwréci¢ uwage na wzrost prgdu przy statym natezeniu
promieniowania. Po usunieciu Zrodfa promieniowania przez detektor nadal ptynie prad,

ktory zanika dopiero po wytgczeniu napigcia zasilania [32].

Aby efekt Malter'a mogt wystgpi¢ musi byc:
- izolator na katodzie,
- tempo wzrostu tadunku na warstwie izolujgcej wieksze niz tempo jego usuwania,
- impuls zapoczatkowujgcy caty proces.
Gestos¢ powierzchniowa jonéw na warstwie izolatora, n(t), opisywana jest rownaniem [33]
O =i

gdzie j, jest gestoscig jonow na jednostke czasu docierajgcych do katody, j liczbg
procesOw neutralizacji na jednostke czasu i powierzchni. Jezeli na katodzie istnieje
warstwa izolatora o oporze wtasciwym p i statej elektrycznej &, gestos¢ pradu przez te
warstwe jest dana zaleznoscig n/g . Wytwarzana gesto$¢ powierzchniowa jonéw,
zanika eksponencjalnie ze statg czasows,

T=¢gp=(2-10"" + 3-10%)[s], (s, = 3)

wartos$ci graniczne policzono dla dobrego przewodnika o oporze wtasciwym

p =7,5-107*0m i czystego polimeru (weglowodoru) o p & 10™*0m,



W pierwszym przypadku warstwa jondw nie wytworzy sie, natomiast w drugim gestos¢
jonéw bedzie rosng¢, az do przebicia warstwy izolatora. Juz cienka warstwa izolatora
moze byC¢ wystarczajgca do zapoczagtkowania wyladowania ciggtego. Warstwa ta moze
rosng¢ w wyniku polimeryzacji, jezeli gaz ma odpowiednie wtasnosci.

Dla tadunku Q, produkowanego przy anodzie przez czgstke poruszajgcg sie prostopadle

do anody, gestos¢ pradu przy katodzie o promieniu ry wynosi:

e
I+ = At Az - 2

gdzie Az # 30um jest dlugoscig lawiny jondw wzdtuz anody a At * 1us jest jej rozmyciem
czasowym. Dla czgstek minimalnie jonizujgcych (MIP) dla licznika o srednicy 10 mm,
Q ~ 10° elektronéw, a dla czastek o duzej gestosci jonizacji (HIP) Q ~ 10%. Jezeli At « T,
to gesto$é tadunku na warstwie n =j. - At ® 3-1077C/m? dla MIP i n &% 3 - 107°C/m® dla
HIP. Taka wartos¢ fadunku wytwarza w warstwie minimalne pole o natezeniu ~ 10 kV/cm,
wystarczajgce aby uwolni¢ elektron z katody. W stanie ustalonym wartos¢ Srednia n
WYynosi:

<nm=T<j, ==ps<]={2nr

gdzie <1 > jest wartoscig Srednig liniowej gestosci pradu i nie przekracza wartosSci
0,5 pA/(cm dtugosci anody) aby wyeliminowac efekt tadunku przestrzennego.

Aby wytworzy¢ pole o natezeniu 10 kV/cm przy powyzszych warunkach pracy licznikow,
warstwa izolatora powinna mieé opor whasciwy p ~ 3+108 Qm. Jezeli taka warstwa
zostanie wytworzona na katodzie to efekt Malter’a moze wystapic.

Sposobow powstawania warstwy izolujgcej jest wiele: lawina produkujgca polimery, klej na
elektrodach, zanieczyszczenia gazu, izolujgce osady pozostajgce po iskrzeniach, oporowe
tlenki metalu katody, niewystarczajgce przewodzenie ,przewodzgcych Kklejow
epoksydowych”, pozostatosci po trawieniu katody a nawet odciski palcow montazysty.
Prad Malter'a moze sktadac sie z impulsu pojedynczego elektronu, ktory z fatwoscig moze
zosta¢ pominiety, jezeli elektronika odczytu jest nieczuta na detekcje pojedynczych
elektronow. Jest to bardzo wazne do wczesnego wykrywania przed rozwinieciem warstwy
osadu na katodzie. Pozytywne sprzezenie pomiedzy emisjg elektrondw na katodzie a
wzmocnieniem gazowym moze prowadzi¢ do miejscowego wzrostu gestosci jonizacji a to
Z kolei moze prowadzi¢ do wiekszego osadzania czgstek w danym miejscu na katodzie do
stopnia wystarczajgcego do ustalenia klasycznego samopodtrzymujgcego wytadowania

malterowskiego, ktére moze spowodowac nieodwracalne uszkodzenie detektora.



4. Procesy powodujgce starzenie.

W gazie podczas lawiny wiele molekut rozpada sie w zderzeniach z elektronami, podczas
deeksytacji atoméw, w procesie absorpcji fotonéw UV. Podczas gdy wieksza czes¢
procesow jonizacji wymaga od elektronow energii wiekszej niz 10eV, to na przerywanie
wigzan kowalencyjnych i utworzenie wolnych rodnikéw potrzeba zaledwie 3 — 4 eV (tabela
3 i 4). Elektrony i fotony w typowej lawinie majg wystarczajgcg energie potrzebng do
rozerwania typowych wigzan molekularnych. Ogdlnie rzecz biorgc:

Eciepinej dysocjcjacii < Euderzenie elektronow < Eenergia jonizaci

Idealnie bytoby, wykorzystujgc transfer tadunku, aby do katody docieraty jony, ktore nie
polimeryzujg lub polimeryzujg bardzo stabo. Moze dojs¢ nawet do tego iz bedzie wieksza
koncentracja wolnych rodnikéw niz jondw w objetosci czynnej. Stad tez, polimeryzacja
wolnych rodnikéw jest uwazana za dominujgcy mechanizm w procesie starzenia komor
drutowych. Wolne rodniki sg bardzo aktywne chemicznie i mogg albo rekombinowaé do
form oryginalnych molekut albo innych niestabilnych form, albo mogg zacza¢ formowaé
struktury molekularne z rosngcg masg atomowg. Kiedy taki spolimeryzowany tancuch
stanie sie wystarczajgco duzy, dochodzi wéwczas do osadzania na powierzchni elektrody.
Poczatkowo polimer moze sie przytgcza¢ do powierzchni bardzo stabo, chyba, ze jakas
dodatkowa reakcja chemiczna zajdzie pomiedzy atomami polimeru a atomami, z ktorych
zbudowana jest anoda. Ponadto, przypuszcza sie, ze wiele wolnych rodnikéw ma moment
dipolowy — stad elektrostatyczne przycigganie do drutu, ktére rowniez moze odgrywac
znaczgcg role w procesie osadzania. Dla obojetnej ziotej powtoki na anodzie
prawdopodobienstwo przyklejania polimeréw do powierzchni jest raczej mate, az do
wytworzenia pierwszej monowarstwy, ktéra znaczgco utatwia dalsze osadzanie. Na
przyktad polimeryzacja weglowodorowych molekut jest czesto poprzedzana przez
produkcje rodnika CH.', ktéry jest typowym prekursorem do produkcji polietylenu
(doskonatego izolatora). Rodniki CH, moga byé produkowane np. w reakcji (jezeli gaz

roboczy zawiera metan):

e +CH, > CH, +H, +e", ibra¢ udziat w kolejnych reakcjach:

CH,+CH, ->C,H,,

CH,+C,H, - C;H,



Proces trwa do momentu, az weglowodér stanie sie staty i tatwo moze przyklei¢ sie do
anody. Gazy, takie jak mieszanka argonu i CO,, nie wywotujg podobnych reakcji chyba, ze
sg zanieczyszczone weglowodorami. Dlatego, bardzo istotne jest unikanie takich

zanieczyszczen w uktadach detekcyjnych [22].

Tabela 3 Energia wigzania niektérych wigzan kowalencyjnych [34, 35]

, .| Energia wigzania
Wigzania [eV]
C-H 4,3
C-C 3,6
C-O 3,7
C-N 3,2
N-H 4,0
O-H 4,8
0-0 15
F-H 5,8
F-C 54
C-Cl 3,5
C=C 6,4
C=N 9,3
Cc=0 7,8




Tabela 4 Energia dysocjacji i energia jonizacji niektérych gazow [34, 35]

Gaz Energia dysocjacji (eV) Energia jonizacji (eV)
Ar - 15,8
Xe - 12,1
H2 4,5 15,6
N2 9,7 15,5
0. 51 12,5
CH3CH,OH (etanol) >8,2 10,5
(CH3)2CHOH (izopropanol) 28,2 10,2
(CH3).0 (DME) >8,2 10,0
CoHs =8,,6 11,5
H,0 (para) 4.8 12,6
CH3(OCHy3), (metylal) >8,2 10,0
CO, 7,8 13,8
i C4Hg (izobutan) >8,2 10,6
CH, 4,3 12,6

4.1 Sposoby zapobiegania polimeryzacji.

W niektorych przypadkach istnieje mozliwos¢ uzycia pewnych dodatkéw zapobiegajgcych
polimeryzacji. Np. uzycie nastepujgcych dodatkow (O, Hz, N2, H,O, CO,, CF4) w plazmie
chemicznej daje mozliwos¢ eliminacji rodnikbw CH, przez tworzenie stabilnych, lotnych
produktéw, ktére spowalniajg proces polimeryzaciji:

CH2+ Hy; — CHgy,

2 CH, + N, — 2 HCN + Hy,

CHz + O2 —» CO3 + Hy,

CH; + O, — CO + H30,

CH2+ H,O — CO + 2H,,

CHz+ CO; — 2CO + Hy,

CH, + CF4— C,HzF,.

Bardziej ogdlnie, w wyniku reakcji atomowych tlenu z weglowodorowymi rodnikami

koncowymi produktami tych reakcji sg lotne molekuty, takie jak CO, CO,, H,O i Hy, (tabela




5) ktére sg wystarczajgco stabilne i mogg by¢ usuniete w uktadach przeptywowych przez
dostateczny przeptyw gazu. Co wigcej, organiczne zwigzki z tlenem zawierajgce grupy
—COOH, -CO-, -OCO-, -OH, -0-. —C=0 sg generalnie niechetne do formowania polimeréw

w Srodowisku plazmowym.

Tabela 5 tancuch reakcji chemicznych zapobiegajgcych polimeryzacji w CH; w

mieszaninie zawierajgcej tlen.

(1)

W plazmie . . W plazmie
O ; czagsteczka zawiergjaca tlen ——— O

05

()

O+ CHs— OH + CH3
O + CHs — H,CO + H
O+ CH; — CHO +H
O + HCO — OH + CO
O +HCO — H +CO,

O+OH— O +H
OH + H,CO — HCO + H,0O

O+CO+M—-CO,+M

Pary wody, alkoholi i eterow staty sie typowymi dodatkami do mieszanin gazowych, ktére
wydtuzajg czas zycia detektora. Para wodna zapobiega rozpoczeciu procesu polimeryzaciji
poprzez reakcje:

CH, '+ H,0 — CO + 2 H,.




Para wodna wprowadzona do gazu roboczego zestarzonego licznika. juz po uformowaniu
osadéw na anodzie lub katodzie uprzewadnia je, przywracajgc pierwotne dziatanie w
zestarzonych detektorach (rys. 22) [18]. Dodatek pary wodnej jedynie poprawia prace
detektora, nie usuwa jego zepsucia. Kiedy ten dodatek zostaje usuniety w detektorze

ponownie ujawniajg sie efekty zestarzenia.
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Rys. 22a,b. Przyktadowe widma z licznikow ,zestarzonych” bez i z dodatkiem pary wodnej
do mieszaniny Ar + 15%CO..



Ponadto para wodna nie polimeryzuje, ma duzy moment dipolowy, a zatem duzy przekroj
czynny na rozpraszanie elektronow. Prowadzi to do zmniejszenia s$redniej energii
elektronow w lawinie.

Pary alkoholu majg duzy przekroj czynny na absorpcje fotonéw UV. Potencjat jonizaciji
tych domieszek jest nizszy niz potencjat jonizacji typowych weglowodoréw (tabela 4). Jesli
czgsteczki tych par rozpadng sie, rekombinujg one natychmiast z powodu silngj
elektroujemnosci tlenu, lub tez powstajg lotne produkty reakcji z tlenem (tabela 5), ktére
mogg byC fatwo usuwane z objetosci czynnej licznika z przeptywajgcym gazem w
uktadach przeptywowych. Do rozpadu molekut tych domieszek wystarcza energia kilku eV
(tabela 3). Podczas ich rozpadu mogg powsta¢ fragmenty tatwo polimeryzujgce. Jest to
jednak efekt daleko mniej znaczacy niz polimeryzacja wiasciwych weglowodorow
stosowanych jako czynniki gaszgce i dlatego dodanie do mieszaniny gazowej pary wodnej
(rys. 22a,b), pary alkoholi, eteréw uwazane jest za korzystne.

Dodanie wodoru do mieszaniny gazowej pomaga w przytgczeniu rodnikow do ich
macierzystych czgsteczek, np. rodniki CH, mogg odbudowa¢ molekuty CH,4. Proces ten
konkuruje z polimeryzacjg rodnikéw. Kontrola, ktory proces jest dominujacy, jest trudna i
zazwyczaj rezultaty dodania wodoru sg niejednoznaczne [36].

CF, jest zwigzkiem stosowanym jako sktadnik mieszanin gazowych w proporcjonalnych
komorach drutowych. Dodanie do gazu gtéwnego CF, zapobiega tworzeniu sie warstw na
anodzie. Wysoki potencjat dysocjacji CF4 (5.2 eV, tabela 4) powoduje, ze CF4 moze takze
hamowac proces formowania sie polimeréow a nawet usuwac osady z anody [37]. Polimery
zawierajgce wegiel, krzem i tlen osadzone na anodzie, sg ,atakowane” przez rodniki i jony
ujemne powstate podczas jonizacji CF4, co prowadzi do ich usuwania z powierzchni

elektrod.

4.2 Zanieczyszczenia przyspieszajgce efekt starzenia.

Z analizy danych z réznych eksperymentow wynika, ze najczesciej znajdowanymi
na elektrodach zwigzkami sg: wegiel, polimery bazujgce na weglu, molekuty zawierajgce
krzem, halogeny i zwigzki siarki (rys. 23). Krzem jest pierwiastkiem znajdowanym w wielu
analizach sktadu chemicznego osaddéw na anodach i okreslenie zrodta jego pochodzenia
jest trudne i bardzo czesto pozostaje nieznane. Krzem jest obecny w butlach gazowych w
formie zanieczyszczen (SiH,4 lub SiF,). Konfiguracja elektronowa na powtoce walencyjnej

krzemu i wegla jest taka sama, a zatem pierwiastki te majg kilka wspolnych cech. Krzem



moze polimeryzowac zaréwno w obecnosci weglowodordw jak i tlenu tworzgc polisilikony i
krzemiany. Produkty reakcji tlenu z rodnikami weglowodorow sg lotne i mogg by¢ usuwane
przez przeptywajgcy gaz. W przypadku czgsteczek zawierajgcych krzem nie jest to tak
proste, gdyz sg one ciezsze. W plazmie stwierdzono znacznie wyzsze tempo polimeryzacji
Si niz C. Stad nawet sladowe ilosci zanieczyszczenia Si majg znacznie wiekszg tendencije
do tworzenia osadow niz podobne ilosci weglowodorowych molekut.

Halogeny sg zwigzkami szeroko stosowanymi w przemysle i dlatego istnieje duza szansa,
ze butle z gazem bedg je zawieraC. Halogeny sg zwigzkami silnie reaktywnymi ze wzgledu
na duzg elektroujemnosc¢. Tworzg one tylko pojedyncze wigzania, ktore sg zwykle stabsze
niz wigzania C-H. Zatem na dysocjacje CH.4 na wolne rodniki potrzebna jest wieksza
energia niz na dysocjacje weglowodoréw halogenowych (tabela 4). Oznacza to, ze
niektére weglowodory halogenowe produkujg wiecej wolnych rodnikow, a zatem tatwiej
polimeryzujg. W srodowisku plazmy [38] nawet niewielkie dodatki halogenéw znaczgco

zwiekszajg tempo polimeryzacji CH,4, C2H; i C2He.
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Rys. 23 Analiza widmowa sktadu chemicznego osadow powstatych na anodzie
przeprowadzona metodg fluorescencji rentgenowskiej. Piki od lewej: Ni-K,, Na- K,, Si- Kq,
S- Kg, Cl- Kq, K- Kg, Cr- Kq, Mn- K, + Cr-Kg. Materiat anody — chromonikielina.



5. Ogdlne uwagi technologiczne wpfywajgce na czas zycia detektorow [39, 40, 41,
42].

Procesy starzenia sie detektorow gazowych, mimo wielu lat badan, nadal sg
gtdbwnym czynnikiem limitujgcym ich zastosowanie w silnych polach radiacji. Istotnie
wzrosto zrozumienie procesow odpowiedzialnych za pogorszenie parametréw licznikow.
Pozwala to co najmniej zredukowac szybkosc tego procesu. Po wielu latach intensywnych
badan i rozwoju radiacyjnie odpornych detektoréw zebrano duzo réznorodnych danych
eksperymentalnych. Gazowanie materiatow konstrukcyjnych licznikdw i systemow
gazowych sg gtbwnym zrédtem zanieczyszczeh domieszkami ograniczajgcymi czas zycia
detektoréw. Dane te dostarczajg wskazowek jak budowacC detektory i jak prowadzic
badania efektow starzeniowych (np. w identycznych warunkach naswietla¢ kilka
licznikow).

Podstawowe wskazniki do konstrukcji i pracy typowych komoér drutowych, ktore
zostaty opracowane podczas wieloletniego ich uzytkowania:

e Tworzenie w miare czystego otoczenia podczas konstrukcji detektorow. Wszystkie
elementy muszg by¢ wyczyszczone i odttuszczone przed montazem, najlepiej w
warunkach ultradzwiekowych.

e Przed wigczeniem wysokiego napiecia caty uktad powinien przez kilka miesiecy byc
ptukany czystym gazem, np. Ar w celu oczyszczenia jego wewnetrznych
powierzchni.

e System gazowy i detektory powinny tolerowa¢ obecnos¢ ozonu (jezeli mieszanina
gazowa zawiera tlen jako skfadnik lub zanieczyszczenie to o silnych polach radiacji
powstaje w niej ozon).

e Komponenty (O-ringi, uszczelki, ztgcza...) nie mogg zawierac Si.

e Unika¢ obecnosci szkodliwych molekut w gazie aktywnym (Si, halogeny, siarka).

e Odpowiedni dobdr sktadu gazu roboczego (gazy szlachetne, freony, CO,, DME,
H,0O, alkohole...).

e Odpowiedni dobdér geometrii i warunkéw pracy (srednica anody, wzmocnienie
gazowe).

Efekty starzeniowe zalezg od: rodzaju gazu gtéwnego i jego czystosci; rodzaju czynnika
gaszgcego i sladowych zanieczyszczen, materiatow konstrukcyjnych, przeptywu gazu,
wielkosci naswietlonej powierzchni detektora gazowego, rodzaju czgstek i ich energii,

dlatego tez ujecie ilosciowe tego procesu jest bardzo trudne a dla konstruktoréw i



uzytkownikow pozostajg ,kuchenne metody” postepowania. Ponadto wymusza to, aby
wszelkie pomiary laboratoryjne byty jak najbardziej zblizone do realnych warunkow

eksperymentu.
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