Jak se scintilatory detekovat
ionizujici zareni? Rychle,
ucinné a levné..
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Elektromagnetické spektrum zareni

Rostouci vinova délka a klesajici energie
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Ionizujici zareni (NE radioaktivni)
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Princip scintilatoru
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Pasova teorie pevnych latek
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V pevné latce: Pokud misto dvou orbitali, pouzijeme N orbitali, kde N je velmi velké ¢islo, ziskame
soubor N novych orbitalu, které vytvori v podstaté souvisly energeticky pas .
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Luminiscence

Odvozené od latinského lumen = svétlo

Poprvé bylo slovo luminiscence pouzito historikem védy E.
Wiedemannem v r. 1888 jako oznaceni vSech fenoménii, Vv
nichz vyzarované svétlo nesouvisi se vzrastem teploty

Luminiscence = studené svétlo Inkandescence = teplé svétlo

Luminiscence je zafeni télesa piedstavujici piebytek nad
tepelnym rovnovaznym za fenim télesa, priCemz toto zareni
ma koneCnou dobu trvani, podstatné prevysSujici periodu
svételnych kmita (~ 101 s). Z luminiscence se vylucuji
rovnovazné tepelné zareni, rozptyly svétla, stimulovana emise,
Cerenkovovo a prechodové zafeni.



Procesy ve scintilatorech
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Historie scintilatorti za¢ina
na konci 19,stoleti objevem
rentgenova zareni

Naprosta vétSina
scintilatoru je na bazi
anorganickych
monokrystall se Sirokym
zakazanym pasem
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Formy scintila¢nich materialu

VVVVVV

defektu
-Mikrokrystalické prasky — levna priprava

-Nano materialy — zajimavé vlastnosti? (Quantum dots)
-Tenké vrstvy — lepsi rozliSeni, vrstva pod 1 mikron
-Optické keramiky — nejmodernéjs
v nékterych parametrech predci

nejlepsi krystaly

Size (nanometers

© Copyright 2004 , Benoit Dubertret



Luminiscence a mereni jejich charakteristik

 Fotoluminiscence = luminiscence buzena svétlem.
Fotoluminiscencni méreni — charakteristika

luminiscencnich center.

« Meéreni excitacnich a emisnich spekter

- Excitaéni spektrum, em=285nm

2.8 | ]
L . , - 0.8
Emisni spektrum,

ex=248nm

12

intensita [libovolné jednotky]

Lo

oo | e o
200 250 300 350 400
vinova délka [nm]

Emisni a excitacni spektra
luminiscencéniho centra Pr3* ve
scintilatoru Lu,SiOg (LSO).

Rozdil poloh emis. A exc.
Spekter = Stokesuv posuv —
odrazi rozdily ve strukturach
excitovaného a zakladniho stavu



Casové charakteristiky fotoluminiscence —
fotoluminiscencni dosvit

Krivka fotoluminiscencniho dosvitu — charakterizuje rychlost doznivani
luminiscence s Casem. Lze popsat rovnici:

1(t)=2Aexp(-t/T)

Kde T; Je doba zivota — v idealnim pripade odpovida dobe
Zivota excitovaneho stavu

Photoluminescence decay of YSO:Pr (1%)
exc=250nm; em=320nm
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scintilatoru
Celkova ucCinnost a svetelny vytezek
(energeticke rozliseni)
Rychlost scintilacni odezvy (Casove rozliseni)
VIinova délka emise
Radiacni odolnost
Hustota a efektivni Z

Chemickeé slozeni (Li,B nebo Gd pro detekci n,
hygroskopicnost — Nal:Tl)

Cena



Celkova ucinnost
 Celkova ucinnost scintilacniho materialu:
n=p5Q

n ucdinnost tvorby elektron-dérovych pard po absorpci RTG nebo gama
fotonu, odrazi ztraty energie vibracemi krystalové mrizky - fonony

Kde

energie potrebna na tvorbu jednoho elektron-dérového paru 2-3 nasobku
Sirky zakazaného pasu

S udinnost transportu nosiéd naboje

Q kvantova udinnost luminiscenéniho centra (pomér emitovanych a
absorbovanych kvant)



Celkova ucinnost

« V praxi se meri vzhledem k standartnimu vzorku
scintilatoru, nejCasteji Bi;Ge,O,, (BGO) jako pomer
integrald radlolumlnlscencnlch spekter

Radioluminescencni spekitra
(X-ray 35 kV, RT)
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Svetelny vytézek

Light yield measurement of YAP:ce at RT

137

Excitation by 662keV photons (*'Cs)
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Svételny vytéZzek udavan v jednotkach

[fotony/MeV]

Nejlepsi klasické materialy Nal: Tl,Csl: Tl ! u . :
generuji 40 000-50 000 fotont/MeV , BGO (pomér polositky a amplitudy piku

pouze 8 000 fotoni/MeV.

1500.

Svételny vytéZek udava pocet
emitovanych fotoni po absorpci
kvanta o energii 1 MeV v ¢asovém
okn¢ 1 us - méfeni naboje sebran¢ho
na anod¢ fotonasobice v Casovém okné
(typ. 1 us), tj. U.1.At, po absorpci
vysokoenergetického fotonu. Vysledny
puls je zpracovan mnohakanalovym
analyzatorem (spektrum vysky pulsu) .
Proces se mnohokrat opakuje aby byl
snizen vliv Sumu. Je nutné uplné
ohlceni vysokoenergetické¢ho fotonu,
1. Jsou potifeba dostatecné velkeé
vzorky).

Energetické rozliSeni je definovano z
polositky piku Uplného pohlceni

typicky 6-15%)



Rychlost scintilacni odezvy

Scintila¢ni dosvit |(t):ZAiexp(t/Ti)
4 YAP: Yb 0.02 84K
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' 400 800 1200 1600 2000 2400 2800 ha rychlosti transportu
cas [ns] nosi¢t k nému — vliv
melkych pasti

Vysoka ucinnost a rychla odezva — hlavni pozadavky na nové
scintilaCni materialy (PET, Fyzika vysokych energii)



Hustota a efektivni atomove cCislo

-Mira interakci fotonu s latkou — ¢im vySsi tyto parametry, tim
vetsi zachyt fotonoveho zafeni v daném mateiralu

- Zeff — prumér atomovych ¢isel prvki tvoricich slou¢inu

Zesw =" fo x (Z1)* + fo x (Z2)*™ + fo x (Z3)*%+.

where

fn is the fraction of the total number of electrons associated with each element, and
2, is the atomic number of each element.

-Mnohe¢ scintila¢ni materialy vySSi hustota nez zelezo!

-Napt. LuTaO, s hustotou 9,75 g/cm?



Ukazky scintila¢nich materialu
Nal:Tl*, Csl:TI*

- Technologicka dostupnost pro produkci libovolnych tvarti a objemu
takoveéhoto krystalu,

-svételny vytézek presahuje 40 000 fot/MeV pi1 vyhovujici dobé Zivota
230 ns.

- Nevyhodou téchto krystalu je
kiehkost a hygroskopi¢nost

Proto krystaly musi byt hermeticky
uzavieny, vétSinou v hlinikovém

pouzdre.




LaBr;:Ce3*, Sr?*

- Excelentni energeticke rozliSeni, které atakuje hranici 2 % (pfi energii
662 keV, gama zateni izotopu 3/Cs).

- svételny vytézkek az 80 000 fot/MeV

- pouziti ve scintilacnich detektorech se spektroskopickymi vlastnostmi a
v Iékarstvi

- Nevyhodou pro pouZiti v nizkopozad’'ovych

detektorech je obsah radioaktivniho izotopu (**La) s polo¢asem rozpadu
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Bi,Ge,0,,(BGO)
BGO nejstarSi pouzivané scintilacni materialy (1973)

- vysoké hustoty (p = 7,13 g.cm) a vysokého efektivniho atomového
Cisla (Z = 74)

- moZnosti levné a rychlé pripravy velkoobjemovych krystalt riznych
tvaru a velikosti se jeho pouziti velmi rychle rozsifilo do mnoha odvétvi
védy a prumyslu.

- velmi vysokd mechanicka a radiacni odolnost s.,?,?%ﬁ".,?;’??:m xg,,.m
-Jeho nejvEtsi nevyhodou je relativni

nizky svételny vytézek kolem 8000 fot/MeV,
ale 1 pfesto nachazi 1 dnes uplatnéni v

mnoha aplikacich (Iékafské zobrazovani,

spektroskopie zafeni gama, vesmirn¢ aplikace).




PbwO, (PWOQ)

- patrn¢€ nejvyssi hustota mezi soucasné pouzivanymi materialy (p = 8,23
g.cm3aZy 73)

- rychla odezva radu jednotek nanosekund

- hlavni vyuziti ve fyzice vysokych energii a Vv detektorech

VVVVVV

TeV (1 000 000 000 000 eV)
- nevyhodou velmi nizky svételny vytézek (300 fot/MeV)

- snaha 0 vylepSeni pouzitim pfimé&si Mo3* a La3* nebo iontd Nb>* do
struktury PWO

Obr. 6. Scintilacni element PWO pouZivany

pro detekci ¢astic v urychlovacich v CERN.

Na pravém konci krystalu je pfipevnéna fotodioda
s predzesilovaem



. 3+
Y,AlLO,, (YAG):Ce
-maji strukturu odvozenou od struktury granatu, ktery je jednim z dobie
znamych Ceskych drahych kament
- vyhodou je 1 vysoka teplotni stabilita luminiscence az do 800 °C
- ale spoustu defektti ve struktufe — nizky svételny vytézek
-Nejpouzivang€jsi opticky material vubec, diky konstrukei bilych LED
YAG:Ce
or (Gd,Y)AG:Ce

| 1
t1T1T1t1t111

ceramic substrate

I
paste

polymer supporter
InGaN blue chip



Lékarskeé aplikace

P T

PET. CT SPECT

Applications of scintillators

Fyzika vysokych energii [ Bezpeénostni

kontrola

e

LEPTONS

Casticova fyzika,...

Nedestruktivni analyza

Kontrola zbozi

L AIWBRERERL !

Ziv. Prostiedi, geologie




Leékarske zobrazovaci techniky

Anihilacni y fotony
511keV, detekce v
koincidenci

Positronova

Emisni
Tomografie
—
Radiofarmakum
Detektory (FDG)

Bi,Ge,O,, (BGO)

nebo Lu,SIO::Ce (LSO)
Gd,Si0::Ce (GSO)

Detekrorovy prstenec
(prumér ~ 0.8 m)
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PET systems
Siemens-CTI

http://www.epub.org.br/cm/n01/pet/pet_hist.htm




Detektor Compact Muon Solenoid v urychlovaci
Large Hadron Collider (LHC) CERN, Zeneva

Detektorovy systém s
PbWO, (PWO)
—m

Hledani Higgsova
bosonu ......

asi 80,000 monokrystali PWO rozméra 3x3x22 cm (12 m?)
vyroba zahajena v Rusku



Security check ... by far not only luggages!

A

i

Movement of contain
TEU m, 2001

oL *Arrows represent
 trade-flows, not routes
Source: HP Drewry

=i A i

»About 200 millions of containers travel every year, and only about
1 to 2 % of them are directly controlled !!!

»Check for drugs, explosives, radioactive material at seaports and
airports



[ Remote detection ]

Irradiation source » multiple irradiation sources
(X-ray, neutrons)

_ _ » sensitive not only to material
Checking point density, but also to its elemental
composition (explosives)

«H.Q_ @ » on-line evaluation of moving

detector

goods
= » mobile stations with short

- |;_J‘EJ installation times
— » easy to handle and use

*high light yield and mechanically/chemically stable scintillator for X-ray detection

tuned-composition (Li-B-Gd containing) material for neutron detection



Vzdusné monitorovani radioaktivity ve
FukuSimé
- specialni detekEni sonda pripevnéna k bezpilotni helikoptére
- muZe tak z vySky ve vzduchu monitorovat vyskyt radioaktivnich
izotopd, hlavné 137Cs, pfedevsim v oblasti jaderné elektrarny FukuSima.
- sonda tedy musi byt velmi lehka a spotfebovavat malo energie
- krystaly Gd,Ga,Al,O,,:Ce3*
- pfi rychlosti 1 m/s a méficim intervalu 10 m pokryla oblast 65 x 180 m?
ve vySce 10 m po dobu pfiblizné 30 minut.

- rychlé a pfesn¢ méfeni dekontamina¢niho procesu, hledani horkych zon
(lokalni oblasti s prudce zvyS$enou radioaktivitou) a sledovani Sifeni 37Cs
Zivotnim prostfednim v okoli FukuSimy



Geofyzikalni sondovani (karotazni sondy)

- hledani novych lozisek ropy, zemniho plynu nebo rud

- karotazni sonda obsahujici radionuklidovy zdroj a za nim dobie
odstinény scintila¢ni detektor

- radionuklidovy zdroj vysild ionizujici zafeni do okoli, ve kterém toto
zafeni budi gama zatfeni charakteristické pro prvky, které se v horniné
nachazi

- Z energie zareni tak mizeme ziskat informace o sloZeni hornin v okoli
vrtu, a tim I informaci 0 mozné ptitomnosti lozisek ropy, zemniho plynu

nebo rud
-GSO:Ce3* (Gd,SiO:Ce?).



Technologie pripravy scintilacnich
krystalu

Czochralskeho metoda (Chemicke oddeleni FzU
AV CR), metoda micro-pulling-down, epitaxni
rust z kapalné faze (liquid phase epitaxy, LPE,
tenké vrstvy)

Spoluprace s:

« CRYTUR a.s. Turnov (Czochralski)

* IMRAM (Institute of multidisciplinary research of

advanced materials), Sendai, Japonsko
(Czochralski, micro-pulling-down)

« MFF UK, lvan Franko National University,
Lvov, Ukrajina (LPE)



Czochralského metoda

Fukuda Laboratory,
IMRAM, Tohoku
university, Sendai,
Japan

chamber

carbon heater

carbon

Pt crucible

atmosphere :Aror CF,
vacuum : ~103 Pa
pulling rate : 0.8 ~3.0 mm/h
rotation rate : 4~15 rpm
diameter :1~8inch

r_

IARK -
=




Fukuda Laboratory, Metoda micro-pulling-down
IMRAM, Tohoku

university, Sendai,

Japan / - )KQuartz tube

_— Work coil

_____——Ircrucible

___———— After heater

Grown crystal

— Alumina stage

—— Seed crystal
K Radiofrekvenéni ohrev

Vyhody:

mala mnozstvi surovin (i méné nez 1g, vhodné pro screening materialu),
velka rychlost tazeni (az 20mm/min),

moznost péstovat krystaly predem urcCeného tvaru

Nerovnovazné taveni — koncentrace primési stejna v krystalu i tavenine



Mereni fotoluminiscencniho dosvitu
* Metoda ,ssingle photon counting”, T~1ns

Vrorek Emisni | Detekéni
/ monochr| fotonasobid
Excitacni
monochromator TAC R MCHA

Synchronizacni

EXCI’facnl »fotonasobic¢
zdroj




Rychlé a superrychlé scintilatory

* Rychle scintilatory — doba zivota scintilacni
odezvy 1 cca nekolik ns az nekolik desitek
ns, materialy dopované Ce**, nebo nové
perspektivni materialy s luminiscencnim
centrem Yb*" nebo Pr3*

» Superrychlé — doba zivota scintilacni odezvy
T < 1ns, napr. BaF, (crossluminiscence)
ZnQO (excitonova luminiscence)



Mereni rychlosti scintilacni odezvy
— scintilacni dosuvit

Opét metoda single photon counting

Vzorek Detekéni
/ fotonasobié
Excitacni
zdroj “?Na TAC | McHA
Synchronizaéni Synchronizacni

scintilator »ifotonasobic




Spektrofluorimetr IBH 199S




Parametry vybranych scintilacnich

materialu
Crystal Density Light vield Dominant Emission AE/E at 662
gftms Phot/MeV scint. decay | maximum keV [%]
time [ns] [nm]
CsI: Tl 451 61 000 800 550 6.6
Nal:Tl 3.67 41 000 230 410 5.6
BaF; (only 4.88 1 500 0.6-0.8 180-220 7.7
crosslumin.)
BiyGe;01, 7.1 8600 300 480 9.0
PbWO, 8.28 300 3 410 30-40
CdWOq 7.9 20 000 5 000 495 6.8
YAlO;:Ce 5.6 21 000 20-30 360 4.6
LuAlO;:Ce 8.34 12 000 18 365 8-10
Y3:Al50712:Ce | 4.56 24 000 90-120 550 7.3
Lu3Als0;,:Ce | 6.67 12 500 55 530 11
Luz;Al;01,:Pr | 6.67 13 000 20 308 8-10
Gd,Si05:Ce | 6.7 12 500 60 420 7.8
Lu,Si0s:Ce 7.4 26 000 30 390 7.9

M. Nikl: Scintillation detectors for x-rays, Meas. Sci. Technol 17 (2006) R37-R54




Radiac¢ni poskozeni

lonizujici zareni poskozuje scintilacni material relokaci
nosiCu naboje — vliv na scintilaéni mechanismus =>
nestabilita parametru

Projev radiacniho poskozeni: napr. tzv. indukovana
absorpce = zména absorpce materialu v UV/VIS oblasti, je
dusledkem vzniku absorpCnich (nebo téz barevnych) center

Kvantifikace indukované absorpce: koeficientem
Indukovane absorpce p, jeho zavislost na vinove délce
(prip. energii) absorbovaného zareni = spektrum
Indukované absorpce

Zmeéteni absorpcnich spekter pred (A,) a po ozareni (A;,)-vypocet
koeficientu indukovane absorpce (d - délka vzorku):

H= (Airr B AO)/ d



Barevna centra v alkalickych
halogenidech

P

a @ (o @

L
i
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VK center

F-centrum analog H atomu,e= @ (e @&
v aniont. vakanci, EPR aktivni

V, — centrum autolokalizovana
dira na sousednich atomech,
& 6 - O chem. procesy, luminiscence

M-centrum

analog H, W.Beall-Fowler: Physics of color
centres



Spektrum indukované absorpce

Spektrum indukovane absorpce a jeho rozklad na gaussiany pro vzorek
Y AP po ozateni D=500Gy °°Co , koncentrace CeO, =15000 ppm,

Vypocteno pouzitim vztahu p= (A, - A,)/d
YAIO, (YAP):Ce

1 —
4 . . . . |
0,8 e 32: = pFed ozafenim ’ I -------------------- ---------------- —
S 251 | ==po ozafeni .
— 5,2 SO0 Oy 1l 5
- 006 15| I R e .
01 1 :
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~ 0.2 a3 CEM centrum
0 —-: ------------------------- - - o - < oo - _
O - centrum stablhzovane .
0,2 neznamym defektem i |

15 2 25 3 35 4
E (eV)



ZvySovani radiaCni odolnosti materialu
Snizeni koncentrace defektu :
 zlepSenim technologie

* Dopovanim vhodnymi primésemi (aliovalentni
lonty) — YAP:Ce, Zr, analogicky PWO:Y ,La
- 120

D=500Gy;

GOCO

Integralni poskozen
N RS 8)) Qo S
o o o o o

0 200 400 o600 800 1000
Koncentrace ZrO , (ppm)




Studium defektll pomoci Termoluminiscence

Vodivostni pas

- -’y r ry v r T
lonizujici zareni ® \
A\l

B e

L. ) y Termoluminiscence
zakladni —@—

A

R 4

Valenéni pas

Stredni doba zivota nosi€e naboje v pasti = T = C exp(E/kT)



Jaké materialy zkoumame:

« PbWO,,

» Ce-, Yb-aPr-dopované perovskity
(Lu,Y)AIQO,, a granaty (Lu,Y),AlO,,,
komplexni a smésné fluoridy (KY3F,,, GdF,,
YF,, PrF,...), silikaty (Lu,Y),SIOc.

» Déle Bi-dopované (Lu,Y);Ga:0,,

« ZnO (superrychly scintilator)

» Na-Gd fosfatova skla dopovana Ce a Th



Trendy ve vyvoji scintilacnich materiald

* Neexistuje univerzalni scintilator — vyvoj
materialu ,Sitych na miru“ pozadovanym
aplikacim

* Soucasneé materialy — prostor pro
optimalizaci (PWO, LUAG)

« 2 smery vyvoje: Superrychle scintilatory
(odezva pod 1ns) — time fo flight PET
(TOF-PET), materialy pro detekci neutronu

* Materialy s velkym svetelnym vytezkem:
LaBr;:Ce (100000 fotonu/MeV) — vybornée
energeticke rozliseni (3.1%)



Superrychlé scintilatory

Crossluminiscence (BaF, - nevyhodna poloha
em. spektra, dlouhé komponenty)

Urychleni teplotnim nebo koncentracnim
shasenim luminiscencniho centra (YAP:Yb —
lepsi nez BaF,, nejsou pomalé komponenty ve
scint. dosvitu, chemicka stabilita)

ZnO — superrychla excitonicka luminiscence —
odezva desitky ps!!! Ale prekryv absorpcniho a
emisniho spektra —-snaha modifikovat exciton
pomoci dopantu (Cd, In)



Detekce neutronu

 Obsah LI, 19B, 15515/Gd, v souc¢asnosti
nejpouzivanejsi LIF-ZnS:Ag (neni
transparentni)
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» Slibny LiBaF; — pohlceni y fotonu
vybuzena superrychla crossluminiscence
a pomala excitonova luminiscence,
pohlceni neutronu — jen excitonova —
snadna diskriminace. Podobne Cs,LiYCI,
— vysSsi svetelny vytezek (70000fot/MeV),
ale hygroskopicnost, mensi obsah Li



