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Summary

In the last decade, scintillation properties of garnet scintillators were
significantly improved. Two different approaches have been adopted. In both
cases, a reduction of slow scintillation component intensity and an increase
of light yield have been observed. The first approach is so-called “band-gap
engineering,“ which resulted in commercially available material
Gd3(Al,Ga)s012:Ce. So-called “defect engineering™ has been exploited Mg
and Ca co-doping. Such an improvement would be impossible without a
thorough characterization of studied materials and detailed understanding of
the scintillation mechanism in garnets.

An abundant set of characterization methods is used for the research and
development of scintillator. Among them, the amplitude spectrometry plays
an important role. Most often, it is used for a scintillator material quality
evaluation by the measurement of light yield, response proportionality and
the energy resolution. Nevertheless, this lecture demonstrates that the
amplitude spectrometry is able to provide an insight into a kinetics of
scintillation response as well.

The special case of thin film samples demonstrates that the interpretation of
amplitude spectrometry is not always simple and straightforward.
Sometimes, several approaches and models must be combined in order to
understand the data. In the thin film case, the knowledge of ionizing radiation
interaction, scintillation spectra of both film and substrate, and their
scintillation decay kinetics proved to necessary for the light yield values
determination. Thanks to the ability to characterize even thin film samples,
valuable data have been obtained. These data partially contributed to the
success in the garnet scintillator improvement mentioned in the beginning of
this summary.



Souhrn

V poslednim desetileti doslo k vyznamnému zlepSeni scintilanich vlastnosti
granatovych scintilatori. Dvéma riznymi zptsoby se dospé€lo k potlaceni
pomalych slozek scintilacni odezvy a zvySeni svételného vytézku. Prvnim
Znich je tzv. ,band-gap engineering®, ktery vedl knyni jiz komercné
pouzivanému materialu Gds(Al,Ga)s012:Ce. Takzvany ,,defect engineering™
ke zlepSeni scintila¢nich vlastnosti vyuzil kodopovani granatt ionty Mg a Ca.
Toto zlepSeni by nebylo mozné bez dikladné charakterizace studovanych
materiala a detailniho pochopeni scintilaéniho procesu v nich.

Ke studiu scintilaénich materialG se pouziva cela tada charakterizac¢nich
metod, mezi nimiz zaujima dulezité misto amplitudova spektrometrie. Jejim
nejcastéj$im ukolem je posouzeni kvality scintilaéniho materialu skrze
zméfeni svételného vytézku, proporcionality odezvy a energetické
rozliSovaci schopnosti. Tato pfednaska nicméné ukazuje, ze poskytuje
urcitou vypoved’ i o kinetice scintilacni odezvy.

Na piipadé vzorku tenkych filmu bude ukézano, jak je pro Uspésnou
intepretaci naméfeného amplitudového spektra nezbytné sloucit fadu
pristupti a znalosti. V tomto ptipadé jde o znalost interakce ¢astic ionizujiciho
zateni, znalost emisniho spektra riznych casti vzorku i kinetiky jejich
scintila¢ni odezvy. Diky schopnosti provadét charakterizaci i tenkych vzorkd,
byla ziskédna data, ktera téz cCastecné prispéla ke zlepSeni vlastnosti
scintila¢nich materialti na bazi granata.
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1. Uvod do scintilatord

K detekcei ionizujiciho zafeni se uziva cela fada detekénich principl a na nich
zalozenych detektort. K nejvyznamnéjsim druhtim patii ionizacni komory,
proporcionalni detektory, detektory Geiger-Miillerovy, Cerenkovovy,
polovodicové a zde probirané detektory scintilaéni [1].

Tyto detektory jsou zaloZeny na jevu zvaném scintilace, tj. druhu
luminiscence, ktera je vybuzena ¢astici ionizujiciho zafeni, jeZ interagovala
v materialu, jenz scintilace vykazuje. Scintilujici material nazyvame
scintilator. Scintilatory se obvykle déli do dvou rozsahlych skupin, totiz na
scintilatory organické a scintilatory anorganické. Divod spociva v do urcité
miry odli$ném fyzikalnim principu scintilaci [1].
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Obr. 1 - Schéma scintilacniho procesu v anorganickych scintilatorech. Eq — Sirka
zakdzaného pdsu,, e —elektron, d — dira. Upraveno z [2].

Pfi interakci piedava jedina Céstice ionizujiciho zafeni scintilatoru energii,
typicky v rozsahu asi desitek keV aZz nékolik GeV. Nizsi energie v praxi
odpovida napf. tzv. skiaskopii s pomoci detektorti s plochym panelem, které
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jiz pred néjakou dobou v nemocnicich nahradily fotograficky film pfi
rentgenovém snimkovani. S ¢asticemi s energiemi v fadu GeV se setkavame
predevsim ve fyzice vysokych energii, provozovanych napi. na
urychlovac¢ich v CERN. Scintila¢ni detektory vSak nachazeji uplatnéni i
viadé dalsich aplikaci, napt. vypocetni tomografii (CT — Computed
Tomography), pozitronové emisni tomografii (PET), jednofotonové emisni
vypocetni tomografii (SPECT — Single Photon Emission Computed
Tomography) [3], patrani po temné hmot¢ [4], monitorovani radia¢ni situace,
monitorovani technologie v jadernych elektrarnach, detekci neutrin [5] ¢i
astic zateni, jehoz emise doprovazi celou fadu jevi (napt. blesk) [6].
Energie, kterou Castice ionizujiciho zafeni scintilatoru pieda, se z vetsi ¢asti
pieméni v teplo. Z hlediska detekce se jedna o ztratovy proces, do jisté miry
redukovatelny, ale nevyhnutelny. Vyznamna ¢ast energie, i nékolik malo
desitek procent, se pfeméni v energii scintilacnich fotont, které patii do
oblasti ultrafialového nebo viditelného zateni. JelikoZ energie jednoho
scintila¢niho fotonu ¢ini jednotky eV, jsou emitovany stovky, ba i statisice
fotont [2].

Popis scintilaéniho mechanismu omezime na tzv. extrinsickou luminiscenci
v anorganickych scintilatorech, viz Obr. 1 [2]. V disledku interakce ¢astice
ionizujiciho zatreni se uvolni vysokoenergetické elektrony a diry ve vnitfnich
pasech. Béhem faze relaxace elektrony ztraceji energii, priCemz vytvareji
dalsi elektron-dérové pary. Hluboké diry se piesouvaji do valen¢niho pasu,
pficemz se téz tvori elektron-dérové pary. Na konci faze relaxace jsou diry
ve valenénim pasu a elektrony v pasu vodivostnim, pficemz energie
elektronti je nizsi nez 2Eg, kde Eg je $itka zakazaného pasu [7].

V navazujici fazi termalizace ztrati elektrony a diry pfebyte¢nou energii, jez
se preméni v teplo, a elektrony se presunou na dno vodivostniho pasu,
zatimco diry na vrchol valenéniho pasu [7].

V nasledujici fazi migrace elektrony a diry difunduji krystalem. V idealnim
pfipadé zafivé rekombinuji v luminiscenénim centru, v poslednim stadiu
scintila¢niho procesu zvaném luminiscence. V hor$im pfipadé rekombinuji
nezatfivé, bud’ v luminiscenénim centru, nebo jinde. Mohou byt rovnéz
zachyceny v tzv. pastech, coZ jsou lokalizované stavy uvnité zakazaného
pasu. Zachyceni v pasti zastavuje pohyb nosi¢e naboje a tim brani jeho
rekombinaci v luminiscenénim centru. Pouze dodani tepelné energie miize
nosi¢ naboje z pasti uvolnit a,,zachranit jej pro scintilaéni proces [2]. Stfedni
doba setrvani nosi¢e naboje v pasti zavisi na tzv. hloubce pasti a je vysoce
variabilni. Pohybovat se miize od ns do tisict let [8]. V prvnim piipadé je
emise scintilacni fotonu jen nepatrné zpozdéna, v tom druhém je nosi¢ naboje
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efektivné ztracen a kuzitetnému signalu jiz nepfispéje. Doba setrvani
v fadech jednotek a desitek us vede k vyraznému, téméf vzdy nezddoucimu
prodlouzeni dosvitu scintilatoru. Doby setrvani delsi, ale neprekracujici dobu
zivotnosti detektoru, mohou mit fadu negativnich projevi, které nebudeme
rozebirat.

2. Vlybrané parametry scintilatoru

V této ¢asti pojedname o nékterych parametrech scintilatort, pricemz diraz
bude kladen na parametry dulezité pro (b&ézného) uzivatele, parametry
méfitelné pomoci niZze popsané metody amplitudové spektrometrie a
parametry Uzce souvisejici.

2.1 Integralni scintila¢ni u¢innost
Integralni scintilacni ucinnost nsc vyjadiuje mnozstvi scintilaénich fotont
emitovanych na 1 MeV absorbované energie Castice ionizujictho zafeni.
Plati:
SQ

Nsc = g, (R-1)
kde S je kvantova t¢innost transportu, Q kvantova G¢innost luminiscenéniho
centra, Eq Sitka zakazaného pasu a B fenomenologicky parametr. Integralni
scintilacni G¢innost nsc zavisi na linearni brzdné schopnosti ¢astice (u
nepiimo ionizujiciho zareni sekundarni ¢astice). nsc se tedy podstatné lisi dle
druhu Gastice a ¢aste¢né téZ dle jeji energie [9].
2.2 Fotoelektronovy vytézek
Integralni scintila¢ni G¢innost zahrnuje vSechny scintilacni fotony, bez
ohledu na dobu uplynuvsi mezi interakci a emisi. Pokud je vyznamna cast
fotonii emitovana s vyraznym zpozdénim za interakci, nsc prestava byt
veli¢inou vypovidajici o praktické pouzitelnosti scintilatoru. Pro tyto ucely je
zaveden tzv. fotoelektronovy vytézek PhY (photoelectron yield), ktery lze
nejpiesnéji definovat jako pomér velikosti méteného signalu (typicky
amplitudy pulzu) k velikosti signalu vyvolaného jednim fotoelektronem [1].
Takto definovana veli¢ina vsak jiz neni vlastnosti samotného scintilatoru, ale
celé méfici aparatury, veetné jejiho konkrétniho nastaveni.
2.3. Svételny vytéZzek
Podélime-li PhY kvantovou uc¢innosti fotokatody fotonasobi¢e pro dané
emisni spektrum scintilatoru, ziskdme tzv. svételny vytézek. LY jiz neni
zavisly na fotonasobiéi, stale v8ak zavisi na zpracovani signalu. Velikost LY
je priblizn€ rovna poctu emitovanych scintilacnich fotonti, na slovo ptiblizné
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ovSem klademe diraz. Napft. tvrzeni LY = 40 000 f/MeV (fotoni/MeV)
musime ¢ist nasledovné: ,,Byl naméfen signal o takové amplitudé, kterou by
vyvolal i souc¢asny dopad 40 000 fotonl na fotokatodu se stejnym spektrem.*
Rozdil (ptesnéji podil) mezi LY a nsc nartista s tim, jak se prodluzuje dosvit
scintilatoru.

Svételny vytézek dosahuje u prakticky pouzitelnych sicntilatorti od nékolika
set [10] aZ do téméF 100 000 f/MeV [11]. Pro prakticky vS8echny aplikace
plati, Ze vy$si hodnota je lepsi. V nékterych ptipadech vSak vysoky vytézek
neni nezbytnosti, napt. ve fyzice vysokych energii.

2.4 Proporcionalita

Jiz jsme zminili, Ze integralni scintilacni U¢innost nsc a tedy i svételny
vytéZzek LY zavisi na absorbované energii. Tuto vlastnost nazyvame
neproporcionalitou odezvy. V praxi se vyjadiuje jako podil svételného
vytézku méfeného pri energii E, vztazeny k vytézku zmétenému pii energii
662 keV (**'Cs), tj. 100 x LY(E,)/LY (662 keV) %.

V idealnim ptipadé by LY byl na E, nezavisly, to vsak nikdy nenastava.
Materialy se v neproporcionalité¢ mezi sebou lisi, a to i vyrazné. Co nejlepsi
proporcionalita je zddouci sama o sob¢, ale ma vyznam i pro energetickou
rozliSovaci schopnost.

2.5 Energeticka rozliSovaci schopnost

Energeticka rozliSovaci schopnost se nejcastéji kvantifikuje jako tzv. FWHM
(Full Width on Half Maximum), tj. plnou $itku piku 0plné absorpce v
poloving jeho maxima. Dle publikace [12] lze identifikovat né&kolik
nezavislych zdroji jejiho zhorseni:

2

(4E/E)? = (8:)% +(6,)" + (8:)* + (6)*  (R2)
kde s je intrinsicka rozliSovaci schopnost krystalu, &, zohlediiuje vliv
transportu fotonti k fotodetektoru, oy je statisticky rozptyl poctu nosici
informace z fotodetektoru a o, zastupuje prispévek temného proudu/pulzi.
dsc zavisi na proporcionalité odezvy, ¢im je odezva proporciondlnéjsi, tim je
tento ¢len (R-2) nizsi. Byly jiz u€inény usp&$né pokusy pomoci kodopovani
zavislost LY na E, ,narovnat®, a tim zlepsit rozliSovaci schopnost [13].
Zavislost rozliSovaci schopnosti na fotoelektronovém vytézku je znama
podstatné delsi dobu a vyjadiuje ji ¢len . Plati:

8s¢ = 2VInd x VN x 1+ ¢ (R-2)
kde ¢ vyjadiuje rozptyl celkového zesileni fotondsobice, jez u dneSnich
béznych fotonasobici ¢ini 0,1-0,2 a N je pocet detekovanych fotoelektronti
[1]. Je tedy ziejmé, ze vyssi svételny vytéZek zlepSuje energetickou
rozliSovaci schopnost.



Energeticka rozliSovaci schopnost je jeden z klicovych parametrii pro velké
mnozstvi aplikaci, nejenom pro prostou spektrometrii. Napf. zobrazovaci
metody SPECT a PET vyuzivaji spektrometrickych vlastnosti scintilatorti.
2.6 Casovy priibéh scintilaéni odezvy

V piipadé¢ piimého buzeni do absorpéniho pasu, tj. v pripadé
fotoluminiscence, se bézné setkdvame s jednoexponencialnim dosvitem
s dobou zivota excitovaného stavu 1, totoznou s tzv. dobou dosvitu.

10°
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Obr. 2 — Scintilacni dosvit LuAG: Ce. Dlouhé slozky odezvy jsou proloZeny mocninnou
Sfunkct [14].

Interakce ionizujiciho zafeni vede k vybuzeni odezvy se slozitéj$im ¢asovym
prabéhem. Excita¢ni energie musi nejprve (jedno v jaké form¢) domigrovat
K luminiscenénim centrim, coZ muze vést k pozorovani exponencialniho
nartistu odezvy kratce po interakci. Je nicméné pomérné casté, ze tento
(obvykle) exponencialni nartst probiha tak rychle, Ze se jevi jako okamzity.
Na priibéh scintilacni odezvy maji zasadni vliv pasti, které vedou ke vzniku
pomalejsich slozek odezvy, které obecné mohou mit i neexponencialni
charakter, viz obr. 2 [14].

Na casovém prubéhu odezvy zavisi fada klicovych parametrti detekéniho
systému, napt. koincidencni ¢asova rozliSovaci schopnost, zasadni pro PET,
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afterglow (v podstaté podil fotond vyzatrenych v ms po skonceni excitace),
ktery musi byt velmi nizky u CT, ¢i maximalni méfitelna cetnost impulzd,
dilezita pro, mimo jiné, zobrazovani velmi rychlych jevi.

3. Granatové scintilatory

Granatové scintilatory maji kubickou krystalickou mfizku a obecnou
strukturu AsB,C3012:RE, kde A, B, C a RE jsou trojmocné ionty. A se nachazi
v dodekahedralni poloze, B oktahedralni a C tetrahedralni [15]. Obvykle plati
B=C, coz vede k redukci vzorce na AsBsO12:RE. Vzicna zemina RE (rare
earth) plni v materialu funkci dopantu, jenz vytvari luminiscenéni centra,
nejéastéji se jedna o Ce, pouziva se i Pr, vzacné pak Nd. RE v krystalu
substituuje predevsim ionty A. Tabulka 1 porovnava vlastnosti granatovych
scintilatord s nejbézné&jsimi anorganickymi scintilatory. Vsechny granatové
scintilatory maji vynikajici mechanické vlastnosti a jsou vysoce chemicky
stabilni. Dale pojedname o Ce dopovanych granatech.

& >
8 5 S 3 E = >5
- 2| | 2| 5|84 E 23
= - ] = B~ S 2 ==
g sINI S| 8| 57 ¢ £ &
% 1 21218 < =
I =
Nal:Tl 3,67 | 51 38 | Ano | 230 | 415 | SPECT, leteckay spektrometrie
Csl:TI 451 | 54 65 | Ne 680 | 540 | Skiagrafie, y spektrometrie v n-y polich
BGO 713 | 75 8 | Ne 300 | 480 | Anticomptonovsky spektrometr

LaBrs:Ce 529 | 47 63 | Ano 26 | 380 | y spektrometrie in-situ

LSO:Ce 740 | 66 25 | Ne 47 | 420 | PET

YAG:Ce 456 | 32 17 | Ne 88 | 530 | Elektronova mikroskopie

LUAG:Ce 6,73 | 63 ~20 | Ne ~60 | 515 | Mikroradiografie

GGAG:Ce | ~6,7 | 55 ~50 | Ne 88 | 535 | v spektrometrie - bezpilotni prostiedky

Tabulka 1 — Zdkladni viastnosti vybranych scintilacnich materialii. Doba dosvitu se
vztahuje pouze k hlavni komponenté scintilacni odezvy. Ciselné vidaje prevzaty z [1]
[16] [17]. Jiné publikace mohou uvddét odlisné udaje. Priklady aplikaci jsou
namatkové a nepokryvaji vSechny moznosti.

Nejstar§im granatovym scintilatorem je YAG:Ce (Y3Als012:Ce) [18] [19].
Vykazuje rychly dosvit, byt’ s ur€itym mnozstvim pomalych slozek odezvy a
dalsi vhodné vlastnosti, viz Tabulka 1. YAG:Ce ma bohuzel relativné nizkou
hustotu a efektivni protonové ¢&islo Zefr, coz vede k nizké detekéni udinnosti
pro fotony. Naopak pro detekci elektronti je nizké Zess spiSe vyhodou. Diky
nizkému Zer, dobré opracovatelnosti, vysoké optické Cistoté, tepelné
vodivosti, pouZzitelnosti ve vakuu a dal$im vlastnostem se YAG:Ce vyuziva
ke konstrukci detekénich elementt v elektronovych mikroskopech [20].
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LUAG:Ce (LusAlsO12:Ce) jiz nabizi pro fotony podstatné lepsi detekéni
ucinnost [21]. Svételny vytézek je mirné snizen, pfi¢emz ptiblizné dosahuje
tietiny teoreticky dosazitelné hodnoty [22]. Hlavni nevyhodou vSak jsou
velmi intenzivni pomalé slozky scintilacni odezvy, které jsou zpiisobeny
mélkymi elektronovymi pastmi, za né€z zodpovidaji tzv. Lua antisite defekty
(AD), tj. Lu iont na misto Al iontu (v oktahedralni pozici) [23]. Tyto defekty
vznikaji v materidlu v disledku vysoké teploty rustu z taveniny. Ptfi pouziti
alternativnich metod ptipravy (keramika [24], epitaxni filmy [25]) pfislusné
pasti nejsou pozorovany, napt. v termoluminiscen¢nich méfenich [26]. Pii
rustu ztaveniny je vznik AD nevyhnutelny, existuji vSak zplsoby, jak
potlacit jejich vliv na scintilacni odezvu.

Prvnim takovym pokusem byla pfiprava materidlu Lus(Al,Ga)sO12 [27].
Spodni ¢ast vodivostniho pasu je tvorena prave ionty Al a/nebo Ga, pri¢emz
vy$$i obsah Ga vede k posunu dna vodivostniho pasu smérem k niz§im
energiim. Poloha pasti se prakticky neméni, vysledkem je tedy snizovani
jejich hloubky. Pti urcité koncentraci Ga dokonce dojde k tomu, Ze se pasti
»ponofi“ do vodivostniho pasu a tim je jejich vliv na scintilaéni odezvu
eliminovan. Nezadoucim vedlejsim ti¢inkem je pfibliZeni excitovaného stavu
Ce®" ke dnu vodivostniho pasu, coz nezanedbatelné zvysuje pravdépodobnost
jeho ionizace. Nyni se uplatni substituce Gd/Lu, ktera snizuje energii
excitovaného stavu Ce®* [28]. Vysledny material Gdz(Al,Ga)sO12:Ce ma proti
LuAG:Ce vynikajici vlastnosti, viz Tabulka 1.

Vyse popsana metoda tzv. ,.band-gap engineeringu® vyuziva zmeény pasové
struktury se zménou sloZzeni matrice. Alternativni metoda ,,defect
engineeringu“ vyuziva malych koncentraci pfimési tzv. kodopantti. U granati
se zatim nejlepsich vysledkd dosahlo sionty Mg?* a Ca?* [29] [30] [31].
Kvuli nutnosti nabojové kompenzace, pridavek té€chto iontl zptsobi zménu
Ce® jontti na Ce** [29].

Tyto ionty vykazuji jednu dilezitou odlisnost ve scintilacnim mechanismu.
U iontu Ce® probih4 nasledovné: vznik do¢asného Ce** zachycenim diry,
vznik excitovaného Ce3* zachycenim elektronu, névrat do ptivodniho stavu
emisi fotonu. U Ce** pozorujeme jiné pofadi: vznik excitovaného Ce*
zachycenim elektronu, emise fotonu, navrat do ptivodniho stavu zachycenim
diry. Ce** mnohem lépe konkuruje elektronovym pastem pii zachytavani
elektronu oproti Ce%*, jelikoz nemusi nejdiive zachytit diru. Pfi optimdlni
koncentraci je vysledkem zrychleni scintilatni odezvy a u LuAG:Ce a
YAG:Ce téz zvySeni svételného vytézku [29]. Vysoké koncentrace sice
odezvu dale zrychluji, ale za cenu sniZeni svételného vytézku [32].
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Vsechny vyse uvedené materidly se pripravuji fadou riznych metod. Vysoce
kvalitni krystaly velkych rozmérti vdéci za existenci Czochralského metodé
[33]. Tzv. metoda ,,micro-pulling down* je vhodna k rychlému screeningu
materialti rizného sloZeni, krystaly vSak vykazuji znaéné mnozstvi defekt
[34]. Obé metody vyuzivaji rust z taveniny, vysledné materialy tedy obsahuji
vyss8i koncentrace AD, nebot’ teplota tani ¢ini asi 2000°C [35]. Metoda
epitaxe z kapalné faze umoznuje pripravu tenkych (mikrometrické rozmeéry)
krystalickych filmu, a to za podstatné nizsi teploty (asi 1000°C) [36]. Také je
vhodna K tzv. ,material screeningu®, viz [37] pojednavajici o 16 vzorcich
rozdilného sloZeni matrice. Keramické materialy lze pripravit ve vétSich
objemech a pfitom za relativné nizké teploty [24]. Vyroba transparentni
keramiky se vSak ¢asto ukazuje jako problematicka.

4. Amplitudova spektrometrie

Ve vyzkumu scintilatori se uziva cela fada experimentalnich technik, mezi
nimiz amplitudova spektrometrie ma své stalé misto. Jejim hlavnim tkolem
je urceni svételného wvytézku, proporcionality odezvy a energetické
rozliSovaci schopnosti. Tyto parametry jsou klicové pro posouzeni
pouzitelnosti scintilatoru pro konkrétni aplikaci.

Hodnota svételného vytézku a energetické rozliSovaci schopnosti, ani data o
proporcionalité neposkytuji detailni vhled do scintilaéniho procesu, informuji
pouze o jeho koneéném vysledku. Velmi zjednodusené lze tvrdit, Ze znalost
téchto hodnot neposkytuje vysvétleni, nybrz po vysvétleni vola.

10° ; T : .

10"

Potet impulzd

1000 +

100 1 1 1 1

Amplituda [fotoel. ekv.]

Obr. 3 — Kalibracni spektrum mérené HPMT Photonis; buzeno zdblesky z PbWO4
buzeného *¥'Cs.
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Napf. u scintilatoru LuAG:Ce dosahuje svételny vytézek asi 20 000 f/MeV,
pticemz dle teorie by mohl pii vysokém Sa Q zR-1 dosahovat asi
60 000 f/MeV [22]. Méfeni svételného vytézku identifikuje tuto diskrepanci,
ale zjisténi, Ze na viné jsou mélké pasti pritomné kvili AD vyzadovalo
komplexni pfistup s nasazenim celé fady experimentalnich a vypocetnich
metod.

Aparatura amplitudové spektrometrie na Fyzikalnim ustavu AV CR sestava
z hybridniho fotonasobi¢e Photonis (diive DEP PP0475B), zesilovace
ORTEC 672, mnohokanalového analyzatoru ORTEC ASPEC 927 a pocitace
s programem MAESTRO. Velikost amplitudy scintilaéniho signalu se
srovnava s velikosti amplitudy jednofotoelektronovych udalosti. Tato
amplituda se urc¢i ze spekter velmi slabych a kratkych svételnych zableskd,
viz obr. 3.

5. Charakterizace granatt pomoci amplitudové
spektrometrie

5.1 Urceni svételného vytézku

L]
4000 - b ® Light yield (ph./Mev)

3500 F-o

3000 |- .
2500 |
2000 |

1500

Light yield (ph./Mev)
L]
[ J

1000

500 |

0 L L L L L L L
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

Mg concentration (ppm)
Obr. 4 — Zavislost svételného vytézku LuAG:Ce,Mg na koncentraci Mg, buzeno a
casticemi z **Pu. Upraveno z [32].
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Vratme se nyni k ptipadu zlepseni scintilacnich vlastnosti LuAG:Ce pomoci
kodopovani Mg, piipadné Ca. Teoreticka Uvahy a data =z dalSich
charakterizacnich metod umoziuji dojit k zavéru, ze Mg (Ca) povede ke
zlepSeni scintila¢nich vlastnosti. Nicméné€ pouze proméfeni zavislosti
svételného vytézku na koncentraci kodopantu umoziuje nalezeni optimalni
koncentrace. Navic je mozné, ze se projevi neocekavané efekty, které nemaji
plivod ve vyse popsaném mechanismu premény Ce®* na Ce** ionty.

180 ' ' ' ' LETHVE

160 | g

140 | ]
1LM4

120 |

=1LM5
41LM7 |

100 }«

PhY (X us) / PhY (0.5 ps) [%]

BO 1 1 1 1 1
0 2 4 6 8 10 12

Shaping time [us]
Obr. 5 — Zavislost relativniho svételného vytéZku na casové konstanté zesilovace pro
riizné koncentrace Mg v LuAG:Ce,Mg; buzeno a cdasticemi z *°Pu [32].

Piikladem budiz obr. 4 [32]. Srostouci koncentraci Mg vidime narust
svételného vytézku, ktery ov§em konci nékde mezi 300-700 ppm Mg. Pii
vyssich koncentracich se naopak dostavuje pokles. Ten je zplsoben bud’
poklesem cinnosti transportu S, nebo luminiscenéniho centra Q.
Fotoluminiscenéni méfeni vSak na tak vyznamny pokles Q neukazuji. Lze
tedy vyvodit, Ze Mg vytvari novy neradiacni rekombinacni kanal. Tvorba
iontu Ce** neni totiZ jedinym nabojové kompenza¢nim mechanismem, jenz
se uplatiiuje. Pomérné §irokd shoda panuje Vv ndzoru, ze onim neradi¢nim
kanalem jsou centra O [38], jejichZ existence je v LuAG:Ce,Mg prokazana
metodou elektronové paramagnetické rezonance [39].

5.2 Souvislost svételného vytéZku a scintila¢niho dosvitu

Amplitudova spektrometrie neni idedlni metodou k méfeni kinetiky
scintilacni odezvy, ptesto je schopna velmi jednoduchou tupravou
experimentu, uréité informace o kinetice poskytnout. V ptipadé aparatury
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popsané v Casti 4 zména ¢asové konstanty zesilovace obecné vede ke zméné
experimentalni hodnoty LY. Plati, ze ¢im delsi Casova konstanta je, tim
pozdéji emitované fotony maji Sanci prispet k signalu. Pokud je vyznamné
procento fotonli emitovano nékolik ps po interakci, prodlouzeni Casové
konstanty vede Kk vyssi hodnoté svételného vytézku. Naopak neexistence
pomalejsich slozek odezvy zplsobi, Ze Casova konstanta nema na hodnotu
LY zadny vliv.
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Obr. 6 — Vievo: Zavislost relativniho svételného vytézku na casové konstanté
zesilovace. Zavislost je srovndna s vysledky vypoctenymi na zaklade kinetiky
scintilacni odezvy. Vpravo: Srovnani experimentdlni kinetiky scintilacni odezvy
S vypoctem na zaklade zavislosti relativniho svételného vytézku na casové konstanté
zesilovace [40). Materidl: Epitaxni film LuAG:Ce.

Zustatime u predchoziho ptikladu LuAG:Ce,Mg. Jak vidime z obr. 5, vyznam
pomalych sloZzek monotonné klesd s rostouci koncentraci Mg [32]. Za
zrychleni odezvy je zodpovédna mensi pravdépodobnost zachyceni elektront
V pasti, na némz se podili jak Ce**, tak O centrum.

Zname-li tvar impulzu aparatury zpusobeného jednim fotoelektronem,
mizeme konvoluci se scintilatnim dosvitem spocitat relativni svételné
vytézky pro dany zptisob tvarovani, viz obr. 6 vlievo [40].

Naopak, ze znalosti zavislosti relativniho svételného vytézku na Casové
konstanté zesilovace Ize odvodit kinetiku scintila¢ni odezvy. V tomto ptipadé
je ovSem presnost podstatné niz$i a experimentalné piistupné jsou jen
Casyv priblizné ps oblasti, viz obr. 6 vpravo [40].

5.3 Proporcionalita a rozliSovaci schopnost

Promeéteni zéavislosti svételného vytézku na energii excitaéniho zafeni
umoziiuje stanovit proporcionalitu odezvy. Proporcionalita je vlastnost
cenénd sama o sob¢, ma vSak vliv i na energetickou rozliSovaci schopnost.
Ucebnicovy piiklad dvou scintilatorti s velmi rozdilnym LY a prakticky
stejnou energetickou rozliSovaci schopnosti je dvojice LSO:Ce (Lu2SiOs:Ce)
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a BGO (BisGes012) [41]. V této praci vSak je prezentovana dvojice vzorka
Gd:Al26Gaz24012:Ce (LY = 46000 f/MeV; FWHM = 42 %) a
Gd:Al2Gas012:Ce (LY = 55000 f/MeV; FWHM = 5,2 %). Vzorek s niz$im
svételnym vytézkem ma lepsi rozliSovaci schopnost a mél by tedy mit i
proporcionalnéjsi odezvu, coz obr. 7 potvrzuje [42]. Obdobny jev autor
pozoroval v (Ceo,01LUo,27Gdo74)3 xMgxGaz.48Al2 46012, X = 0-0,002 [43]. Jiz
pfi nizsich koncentracich Mg dochazelo k poklesu LY, ale zlepseni FWHM
(30 ppm Mg odpovida optimu 7,8 %). Pokles LY pii vy$sich koncentracich
pak jiz vedl i ke zhorseni FWHM. Odlvodnéni tohoto pozorovani zlepSenim
proporcionality je v§ak pouze, sice rozumnou, ale pieci jen spekulaci.

110 T T T T T
100 }- CR—. o .
a =]
o
~— gol.go i i
] o
= Ga 3.0 ‘
O Ga24
: 80 bpye T
m o
70 - , : af
60
50 i i i i
0 100 200 300 400 500 600 700

Energie [keV]
Obr. 7 — Zavislost relativniho svételného vytézku na energii zdreni y pro vzorky
GdsAl2,6Gaz,4012:Ce a GdsAl2GasO12:Ce. Upraveno z [42].
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Obr. 8 — Amplitudové spektrum LuAG:Pr krystalu pfipraveného metodou micro-
pulling down; buzeno *¥"Cs [44].
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5.4 Tenké vzorky
Typicka amplitudova spektra tzv. bulkovych vzorkd (,,velkoobjemovych®)
buzena zafenim y pro ucely charakterizace scintilatorti odpovidaji béznym
spektrim zafeni y snad jen s tou vyjimkou, Ze piky Gplné absorpce maji viici
Comptonovée kontinuu relativné malou plochu a objevuji se vyrazné tinikové
piky i pfi vysSich energiich, viz napf. obr. 8 [44].
Vzorky epitaxnich filma timto zptisobem méfit nelze, nebot’ vétSina zafeni y
by interagovala v substratu, jehoz pfispévku k odezvé se chceme vyvarovat.
Proto se bézné pouziva k buzeni zafeni a, které je podstatné mén¢ pronikavé.
Aby nebylo nutné méteni ve vakuu, je nizkoaktivni zafi¢ o téméf v kontaktu
s mé&fenym vzorkem. Typické spektrum je na obr. 9 vlevo [45].
V roce 2008 jsme se setkali s anomalnimi spektry, ktera vykazovala piky dva,
viz obr. 9 vpravo [45]. Autor postupné zjistil, Zze se jedna o spektra vzorka
S tloustkou mensi, nez je dosah a Castic ve scintilatoru. O néco pozdéji
vysvétlil, pro¢ se ve spektru objevuji dva piky, viz obr. 10 [45]. Nekteré
Castice, emitované pod uhlem vétSim neZ Ocritica, deponuji ve scintilatoru
celou svou energii a vytvareji vysokoenergeticky pik. Ten je, pokud neni
ptili§ nizky, bez problému pouzitelny k uréeni LY a FWHM. Druhy pik je
tvofen Casticemi, které ¢ast energie odevzdavaji v substratu. ProtoZe tato
energie zavisi na 0, vykazuje pik asymetrii. Autor odvodil model, ktery tvar
nizkoenergetického piku popisuje, viz obr. 11 [40]. P¥islu$né rovnice zni:
N _ dBq (PRY=PRYs) (R3)
do 2 R (0O—PhYgEy)?
kde E, je energie a &astice, R jeji dosah, PhYs je fotoelektronovy vytézek
filmu, PhY; fotoelektronovy vytézek substratu, O je odezva (ve
fotoelektronovych ekvivalentech), A aktivita zafice, t doba méfeni a d
tloustka filmu.
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Obr. 9 - Vlevo: Amplitudové spektrum epitaxniho filmu YAG:Ce s tloustkou vétsi nez
dosah a castic. Vpravo: Totéz, ale vzorek s tloustkou mensi, nez je dosah o Castic. Pik
1 je od castic deponujicich pouze Cast energie, pik 2 od castic deponujicich veskerou
energii [45].
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Obr. 10 - Geometrické uspordddni experimentu. Cdstice pouze prolétavajici filmem
(A,B) deponuji jen cast energie a prispivaji k piku 1 v Obr. 8 vpravo. Castice C a D
deponuji veskerou energii ve filmu a prispivaji k piku 2 v Obr. 8 vpravo [45].

Zajimavosti je, ze substrat vykazuje nenulovou, pomalejsi scintilacni odezvu,

takze s prodluzovanim casové konstanty zesilovace maji piky tendenci

splyvat, coz komplikuje vyhodnoceni. Odezva substratu ovsem lezi v oblasti

kratSich vlnovych délek. S vySe popsanymi znalostmi jsme jiz snadno mohli

dospét k zavéru, ze piky lze oddélit aplikaci vhodného optického filtru, coz

ukazuje obr. 12 [46].
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Obr. 11 — Amplitudové spektrum epitaxniho filmu YAG:Ce s tloustkou mensi nez 2 um
fitované konvoluci gaussovy funkce a vztahu R-3 [40].
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Obr. 12 — Amplitudové spektrum epitaxniho filmu LuAG:Ce mérené s filtrem a bez
filtru s toustkou 5,2 um; casovd konstanta zesilovace 1 us; buzeno 241Am [46].

V4 v
6. Zaver
Z prikladl aplikace amplitudové spektrometrie pro vyzkum granatovych
scintilatord plyne, Ze tato je cennou charakteriza¢ni metodou. Nejenom, ze
umoziuje stanovit svételny vytézek, jeho proporcionalitu a energetickou
rozliSovaci schopnost, ale, ovlada-li experimentator dobi'e aparaturu, dokaze
poskytnout i data o kinetice scintilaéni odezvy. Pfepocet kinetiky scintilacni
cenngj$i, nebot’ umoznuje srovnani svételného vytézku i v ptipadé, Ze obé
hodnoty byly zméteny pii rozdilném zpisobu tvarovani signalu z aparatury.
Tento problém neni viilbec marginalni, nebot’ autofi publikaci o svételném
vytézku riznych materiald ¢asto pouzivaji rozdilnych zptisobt tvarovani a
srovnani publikovanych hodnot se tak stava oSemetnym.
V nékterych specialnich pripadech vyzaduje i pouhé zmeéfeni svételného
vytézku zapojeni vétStho mnozstvi znalosti. V prezentovaném piipadé
tenkych vzorkl se jednalo o vypocet tvaru distribuce odezev a uvazovani
skutecnosti, ze dva piky v amplitudovém spektru jsou tvoieny spektralné
odlisnymi fotony.
Skuteény ptinos amplitudové spektrometrie vsak pln€ ocenime az ve chvili,
kdy sjeji pomoci ziskand experimentalni data vidime spolu s vysledky
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ziskanymi jinymi charakteriza¢nimi metodami. Pfeména energie ionizujiciho
zéfeni na energii scintilacnich fotond je totiz komplikovany proces a
neexistuje jedina metoda, kterd by sama o sobé dokazala ziskat data, jez by
nam umoznila kompletni popis tohoto jevu. Je Skoda, Ze rozsah tohoto
habilitacniho spisu neumoziiuje hlubsi pohled na misto amplitudové
spektrometrie mezi témi ostatnimi a pojednava o ni viceméné samostatné.
Autor muze jen doufat, Ze v habilita¢ni praci se tohoto tkolu zhostil 1épe.
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