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Streszczenie

Prezentowane badania dotycza zagadnienia poprawy parametrow spektrometrycznych
materiatlow scyntylacyjnych z grupy halogenkéw alkalicznych z zastosowaniem analizy impulsow
Swietlnych scyntylacji. Badania eksperymentalne nad odpowiedzig s$wietlng CsI:T1 i innych
krysztatlow, ktére przeprowadzono w ciggu ostatnich 30 lat wykazaly, ze na parametry
spektrometryczne krysztatu Csl:Tl duzy wptyw ma istnienie tzw. wolnych sktadowych scyntylacji.
Poprawe tych parametréw mozna uzyska¢ poprzez wydluzenie podstawy czasu ksztattowania
impulséw swietlnych w procesie detekcji §wiatla.

W niniejszym opracowaniu zostal przeanalizowany i omdéwiony parametr ilosci $wiatla,
energetycznej zdolnosci rozdzielczej (z jej wktadem od rozdzielczosci wewnetrznej, statystycznej
I szumowej) i nieproporcjonalnosci w funkcji czasu trwania impulsu $wietlnego. Badania
przeprowadzono z uzyciem trzech metod pomiaru i analizy danych.

W pierwszej zastosowano klasyczng analogowa aparature spektrometryczng, aby sprawdzi¢
odpowiedz $wietlng scyntylatorow CsI:Tl w warunkach zmiennej domieszki talu, temperatury,
energii wzbudzenia i czasu catkowania impulsu. Przebadano krysztaly Csl:Tl o stezeniu talu
od 0,0012% wag. do 0,13% wag. w zakresie temperatur od 30°C do -70°C z uzyciem zrodet
promieniowania X i gamma o energiach od 17 keV do 835 keV. Dane te byty przetwarzane z czasem
catkowania od 4 pus do 20 us. Druga metoda umozliwita rejestracje usrednionych impulséw
swietlnych bezposrednio z fotopowielacza. Wybor zdarzen odbywat si¢ z zastosowaniem modutow
NIM, za$ rejestracja usrednionych sygnatow $swietlnych, odpowiadajacych pikom pelnej energii,
prowadzona byla z zastosowaniem oscyloskopu z czasem trwania impulsu do 500 ps.
Trzecia technika koncentrowata si¢ na akwizycji pojedynczych sygnatow scyntylacyjnych z uzyciem
wysokiej klasy oscyloskopu cyfrowego i analizie zgromadzonych danych off-line. W tym przypadku
impulsy $wietlne rejestrowano z czasem wynoszacym 150 ps.

Przeprowadzona w rozprawie analiza pokazata zmiane¢ ksztaltoéw impulsow swietlnych wraz
z temperaturg. Ponadto schtodzenie krysztatow z 30°C do -70°C powodowato wydtuzanie czasow
zaniku scyntylacji Csl:Tl. Zaobserwowano znaczaca poprawe nieproporcjonalnej odpowiedzi
$wietlnej scyntylatorow wraz ze wzrostem czasu catkowania, nawet do 500 ps, cO sugerowato
mozliwo$¢ poprawy energetycznej zdolnos$ci rozdzielczej przy takich samych czasach catkowania.
Jednakze, precyzyjne pomiary energetycznej zdolnoSci rozdzielczej, mozliwe z zastosowaniem
pomiaru pojedynczych impulséw scyntylacji, w zakresie czasu catkowania do 150 ps 1 dla szerokiego
zakresu energii kwantéow gamma, przyniosty przeciwne konkluzje. Po poczatkowej poprawie

badanego parametru dla czasu catkowania si¢gajacego okoto 34 us (granica calkowan metoda



analogows) nastepowato znaczgce pogorszenie energetycznej zdolnosci rozdzielczej pomimo
poprawy nieproporcjonalnosci (energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza skorygowana o wklad szuméw
elektronicznych oraz wkiad statystyczny liczby fotoelektronéw). Mozliwo$¢ poprawy parametrow
spektrometrycznych z wydtuzaniem czasu catkowania utozsamiano z analizg catkowitego impulsu
swietlnego opisywanego trzema eksponencjalnymi sktadowymi CsI:Tl siegajacymi 30 pus
w temperaturze pokojowej (sumaryczna liczba fotondw od poszczegdlnych sktadowych).
Z kolei przypuszczano, ze wydluzenie czasu catkowania impulsow $wietlnych powyzej zaniku
trzeciej sktadowej, do obszaru tzw. poswiaty, moze pogorszy¢ energetyczng zdolnos¢ rozdzielcza.
Pokazano, ze najlepsze wartosci energetycznej zdolnosci rozdzielczej sa osiggane, gdy czas
catkowania pojedynczego impulsu S$wietlnego bedzie dynamicznie dostosowany do energii
zdeponowanej w krysztale. Jako, ze ksztalt impulsu §wietlnego zalezy od energii promieniowania
v absorbowanej w scyntylatorze. Podobnie, optymalne warto$ci pozostatych parametrow
spektrometrycznych wydaja si¢ ulega¢ poprawie, gdy zrezygnujemy ze stalej warto$ci czasow
catkowania impulséw $wietlnych 1 wprowadzimy zmienne ich wartosci uwarunkowane wysokoscia

1 czasem trwania sygnalow scyntylacji.
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1. Wprowadzenie

Spektrometria promieniowania gamma z uzyciem detektorow scyntylacyjnych nalezy do jednych
z najpopularniejszych 1 najwazniejszych technik detekcji uzywanych zaré6wno w badaniach
podstawowych, jak 1 obszarze aplikacyjnym. Detektor scyntylacyjny sklada si¢ z materialu
posiadajacego zdolnos¢ emisji $wiatla na skutek absorpcji promieniowania oraz z fotodetektora,
ktorym moze by¢ klasyczny fotopowielacz lub np. fotodetektor krzemowy [1, 2]. Popularnosc
detektorow scyntylacyjnych wynika z ich wysokiej wydajnosci detekcji, zdolnosci do rejestracji
widm energetycznych promieniowania, mozliwosci pracy w warunkach wysokiej intensywnosci
promieniowania rzedu 107 zliczen na sekunde, czy osiaganej najlepszej rozdzielczoéci czasowe;
w eksperymentach bazujacych na pomiarze czasu przelotu czastki. Scyntylatory umozliwiaja
rejestracj¢ promieniowania elektromagnetycznego (X i gamma), neutrondw, protondw, miondw,
czastek alfa 1 ciezkich jonow. Dodatkowo, ze wzgledu na duza roznorodno$¢ dostgpnych
scyntylatorow pod wzgledem ich sktadu chemicznego oraz dostepnych rozmiarow 1 ksztaltow,
materialy te odgrywaja dominujaca role w detekcji promieniowania w poréwnaniu z innymi
detektorami gazowymi czy poOtprzewodnikowymi. Znalazty one zastosowanie w badaniach
podstawowych z zakresu fizyki jadrowej, fizyki wysokich energii, chemii jadrowej, chemii ciala
statego, ale rowniez w badaniach srodowiskowych, medycynie nuklearnej, przemysle, monitoringu
granic, czy w zastosowaniach militarnych [1-7].

Z punktu widzenia spektrometrii promieniowania gamma istotne sg nastgpujace wlasciwosci

materialow scyntylacyjnych [1, 6]:
» wysoka gestos$¢ 1 duza liczba atomowa gltéwnego pierwiastka materialu, zapewniajace wysoka
wydajnos¢ detekcji promieniowania,
» wysoka odpowiedz §wietlna odpowiedzialna za jakos¢ dostarczanego sygnatu,
* szybki czas zaniku impulsu §wietlnego, odzwierciedlajacy czas zaniku skladowych luminescencji
krysztatu i pozwalajacy na pomiary z duzg liczbg zliczen na sekunde,
* niski wkiad scyntylatora w mierzong energetyczng zdolno$¢ rozdzielcza.
Sposrod wyszezegdlnionych powyzej wlasciwosci materiatow scyntylacyjnych zrozumienie natury
energetycznej zdolnosci rozdzielczej jest celem badan zawartych w tej rozprawie. Przeprowadzone
dotychczas badania wykazaty, ze jednym z czynnikdw ograniczajacym ten parametr jest zjawisko
nieproporcjonalnosci [6, 8-10]. Nieproporcjonalna odpowiedz $wietlna utozsamiana jest z obecnoscia
licznych wtornych kwantow X, v 1 elektrondw, powstajacych w procesie oddziatywania promieni vy

z jonami w krysztale [11-17].



Jedng z metod badawczych umozliwiajgcych opis odpowiedzi $wietlnej materialow
scyntylacyjnych jest analiza ksztaltéw impulsow $wietlnych, ktéora uwzglednia ich rozktad
na skladowe zaniku scyntylacji. Prace dotyczace wpltywu wolnych sktadowych scyntylacji
na mierzalne parametry spektrometryczne w korelacji z zastosowang podstawg catkowania sygnatu
Swietlnego zostaly podsumowane w pracy [6]. Szczegétowa analiza, potwierdzajgca potrzebe
pomiaru wolnych sktadowych scyntylacji w materiatach scyntylacyjnych, zostata przeprowadzona
1 zaprezentowana m.in. w publikacjach dotyczacych nastepujacych materiatow scyntylacyjnych:
niedomieszkowanego Csl [3, 8, 9], CsL:TI [17-20], Csl:Na [21], Csl:In [22], ZnSe:Te [23],
niedomieszkowanego Nal w temperaturze cieklego azotu [24], czy Nal: Tl w temperaturze od 23°C
do -40°C [25]. Wigkszos¢ danych prezentowanych w tych pracach dotyczy pomiarow wykonanych
z uzyciem aparatury analogowej, ktora obecnie wypierana jest przez rozwigzania cyfrowe.

Niezaleznie jednak od zastosowanej techniki pomiarowej, wspdlny wniosek ptynacy z tych

prac wskazuje, ze w przypadku scyntylatorow posiadajacych dwie lub wigcej sktadowych zaniku
scyntylacji, najlepsza energetyczng zdolnos$¢ rozdzielczg i relatywnie najnizszy wktad pochodzacy
od wewnetrznej energetycznej zdolnoéci rozdzielczej (ang. intrinsic resolution!) uzyskuje sie
w przypadku, gdy uklad spektrometryczny umozliwia zebranie calego S$wiatta emitowanego
przez scyntylator (sumaryczne $wiatto od wszystkich skladowych scyntylacji w catym zakresie
trwania impulsu) [6, 26].
Analiza wolnych sktadowych scyntylacji pokazata, ze komponenty te moga charakteryzowac si¢
przeciwnymi trendami nieproporcjonalnej odpowiedzi $wietlnej. Pierwsze tego typu pomiary
wykonano w Narodowym Centrum Badan Jadrowych (NCBJ) badajac krysztat Nal:Tl.
Zaobserwowano wowczas ,,nadmiar” liczby fotonow wzgledem 662 keV dla niskoenergetycznych
kwantow gamma w przypadku szybkiej sktadowej zaniku scyntylacji (225 ns), wzgledem deficytu
ilosci $wiatta dla wolnej sktadowej zaniku (1 us) [27]. Podobne obserwacje zebrano badajac krysztaty
Csl:Tli Csl:Na [28].

1 'W rozprawie doktorskiej podczas wprowadzania poje¢ niejednokrotnie przywolywane sg
ich angielskie odpowiedniki. Wynika to w duzej mierze z tego, ze zdecydowana wigkszos$¢ literatury
dostepnej] w dziedzinie materialow scyntylacyjnych 1 pomiarow spektrometrii gamma, czy tez
dotyczaca technik detekcji promieniowania jest anglojezyczna. Mimo to, autorka dokonata wszelkich

staran by poje¢cia w niniejszej rozprawie uzyskaty rzetelne thumaczenia.
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1.1. Cel pracy

Celem pracy jest zbadanie korelacji miedzy energetyczna zdolnoscia rozdzielcza
i nieproporcjonalnoscia scyntylatoréw CsI:Tl, a czasem calkowania impulséw $wietlnych

do 500 us poprzez zastosowanie metod spektrometrii cyfrowej.

Impulsy swietlne krysztatu jodku cezu domieszkowanego talem charakteryzujg si¢ dtugim czasem
zaniku opisywanym trzema stalymi si¢gajacymi do 16 pus [29] oraz znaczaca pos$wiatg
(ang. afterglow) [2]. Wlasciwosci te powoduja, ze scyntylator Csl:Tl jest dobrym materiatem
do badan wptywu wolnych sktadowych impulsu na takie parametry jak: ilos¢ $wiatta, energetyczna
zdolno$¢ rozdzielcza oraz nieproporcjonalno$é. Z kolei, analiza ksztaltow impulséw scyntylacji
wpisuje si¢ w aktualny trend w dziedzinie materialdow scyntylacyjnych, dazacy do poprawy
energetycznej zdolnosci rozdzielczej materialdéw scyntylacyjnych z grupy halogenkow alkalicznych

poprzez lepsze zrozumienie np. ograniczen zwigzanych z obecnos$cig efektu nieproporcjonalnosci

[6, 7, 30, 31].

Rozprawa doktorska bazuje na dwoch pracach autorki opublikowanych w  czasopismie
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research A:
[1] Z. Mianowska, M. Moszynski, K. Brylew, M. Chabera, A. Dziedzic, A. V. Gektin, T. Krakowski,
S. Mianowski, A. Syntfeld-Kazuch, T. Szcz¢séniak, K. Zezulinski, The light response of Csl:Tl crystal
after interaction with gamma radiation study using analysis of single scintillation pulses and digital
oscilloscope readout, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. A, 1031 (2022) 166600,
DOI: 10.1016/j.nima.2022.166600.
[2] Z. Mianowska, M. Moszynski, A. Dziedzic, A. Gektin, S. Gridin, X. Lu, M. R. Mayhugh,
S. Mianowski, P. Sibczynski, L. Swiderski, A. Syntfeld-Kazuch, T. Szczesniak, R. T. Williams,
S. Vasyukov, The Light Response of Csl:Tl Scintillators with Tl Concentrations of 0.05wt%
to 0.13wt% for a Temperature Range of 303K to 203K, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. A,
914 (2019) 165-172, DOI: 10.1016/j.nima.2018.07.016.

Ponadto wyniki uzyskane w ramach doktoratu zostaly wykorzystane w przegladowej publikacji
pamigci profesora Richarda Williamsa przygotowanej w odpowiedzi na zaproszenie edytorow
czasopisma Journal of Materials Chemistry C:

[3] A. Syntfeld-Kazuch, Z. Mianowska, M. Moszynski, Energy resolution of CslI(Tl) scintillator,

J. Mater. Chem. C — praca wystana do recenzji w maju 2022.



W ramach pomiaréw odpowiedzi $wietlnej scyntylatorow jodkow cezu autorka rozprawy

wspolpracowata z grupa profesora Alexandra Gektina z Instytutu Materiatdéw Scyntylacyjnych
(ISMA) z Charkowa na Ukrainie. Naukowcy ISMA dotozyli wszelkich staran, aby opracowac
technologie wzrostu wysokiej jakosci homogenicznych krysztatow z grupy CsI: A (gdzie A oznacza
domieszki). Ponadto autorka wspotpracowata z grupa $p. profesora Richarda Williamsa z Wake
Forest University i doktora Michaela Mayhugh z Faceted Development — obie grupy z USA.
Naukowcy Ci stanowili wsparcie w dziedzinie numerycznego modelowania procesow scyntylacji.
Efektem tej wspotpracy jest publikacja:
[4] S. Gridin, D. Onken, R. T. Williams, L. Swiderski, Z. Mianowska, A. Syntfeld-Kazuch,
M. Moszynski, V. Gayshan, S. Vasiukov, A. Gektin, Pulse shape analysis of individual gamma
events—Correlation to energy resolution and the possibility of its improvement, J. Appl. Phys.,
124 (2018) 154504, DOI: 10.1063/1.5048034.

Autorka wspoétuczestniczyta réwniez w innych badaniach dotyczacych wiasciwosci
scyntylacyjnych krysztatu CsI: T1. Wyniki tych badan zostaly opublikowane w pracy:
[5] L. Swiderski, M. Moszynski, W. Czarnacki, K. Brylew, M. Grodzicka-Kobytka, Z. Mianowska,
T. Sworobowicz, A. Syntfeld-Kazuch, T. Szcze$niak, W. Klamra, R. T. Williams, S. Gridin, X. Lu,
M. R. Mayhugh, A. Gektin, S. Vasyukov, C. Piemonte, F. Acerbi, A. Ferri, A. Gola, T. Zawistowski,
Scintillation response to gamma-rays measured at wide temperature range for Tl doped Csl with
SiPM  readout, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. A, 916 (2019) 32,
DOI: 10.1016/j.nima.2018.10.149.

Rezultaty badan przedstawione w rozprawie doktorskiej byty ponadto prezentowane w formie
wystapien ustnych lub plakatow na ponizszych konferencjach migdzynarodowych:
e |EEE Symposium on Radiation Measurements and Applications (SORMA)
Berkeley, Stany Zjednoczone, 2021.05.19 — 2021.05.28 (wydarzenie on-line)
Z. Mianowska, M. Moszynski, K. Brylew, A. Gektin, S. Mianowski, A. Syntfeld-Kazuch,
Plakat: The non-proportionality and energy resolution of cesium iodide doped thallium calculated
using analysis of raw scintillation light pulse events.
e Europhysical Conference on Defects in Insulating Materials (EURODIM)
Bydgoszcz, Polska, 2018.07.08 — 2018.07.13
Z. Mianowska, M. Moszynski, A. Dziedzic, A. Gektin, S. Gridin, X. Lu, M. R. Mayhugh,
S. Mianowski, P. Sibczynski, L. Swiderski, A. Syntfeld-Kazuch, T. Szczeéniak, R. T. Williams,
S. Vasyukov,

Prezentacja ustna: Non-proportionality phenomenon of Csl:Tl scintillators — new observations.



International Conference on Scintillating Materials and their Applications (SCINT)

Chamonix, Francja, 2017.09.18 — 2017.09.22

Z. Mianowska, M. Moszynski, A. Gektin, S. Gridin, X. Lu, M. R. Mayhugh, S. Mianowski,
L. Swiderski, A. Syntfeld-Kazuch, T. Szczgéniak, R. T. Williams, S. Vasyukov,

Plakat: Light pulse decays and non-proportionality characteristics of Csl:Tl at temperatures
down to -70°C.

IEEE Nuclear Science Symposium and Medical Imaging Conference (IEEE NSS/MIC)
Strasbourg, Francja, 2016.10.29 — 2016.11.06

Z. Mianowska, M. Moszynski, P. Sibczynski, L. Swiderski, A. Syntfeld-Kazuch, T. Szczgéniak,
A. Gektin, S. Vasyukov, R. T. Williams, S. Gridin, X. Lu, M. R. Mayhugh,

Prezentacja ustna: Study of Csl:Tl scintillators with different concentration of TI
at the temperature range from +30°C to -70°C.

School on Advanced Scintillator Materials (ASCIMAT)

Mediolan, Wtochy, 2016.09.10 — 2016.09.13

Z. Mianowska, M. Moszynski, A. Syntfeld-Kazuch,

Plakat i krotka prezentacja ustna: Set-up optimization for measurements of Csl:Tl scintillation

properties.

Zuzanna Mianowska jest ponadto wspotautorkg innych 5 recenzowanych publikacji

oraz 8 plakatow zaprezentowanych na miedzynarodowych konferencjach z dziedziny technik detekcji

1 materiatow scyntylacyjnych.

Przedstawiona w niniejszej rozprawie cze$¢ badan obejmowata takze zadania realizowane

w ramach przyznanego autorce w 2020 roku finansowania z funduszy NCBJ na realizacj¢ projektu

badawczego skierowanego do naukowcOéw na wczesnym etapie kariery O temacie: Rejestracja

impulsow swietlnych emitowanych z materiatow scyntylacyjnych z grupy jodkow cezu po wzbudzeniu

ich Zrodtami promieniowania gamma — limity i mozliwosci aparaturowe.

Dodatkowo w latach 2016 — 2021 autorka brata czynny udzial przy realizacji zadan

zwigzanych z detekcja promieniowania z zastosowaniem materiatow scyntylacyjnych w ramach
realizacji projektow Ram-Scan (NCBIR), INNDEX (NCBIiR), C-BORD (H2020) oraz ReVaMP
(H2020).



1.2. Uklad pracy

Niniejsza rozprawa doktorska rozpoczyna si¢ od przeglagdu wiedzy dotyczacej fizyki materiatow
scyntylacyjnych, spektrometrii promieniowania gamma oraz uktadow detekcji. W pierwszej
kolejnosci przedstawiono proces scyntylacji w materiale jodku cezu domieszkowanego talem.
Zjawisko przeanalizowano od momentu interakcji kwantow X i gamma z oS$rodkiem materiatu
scyntylacyjnego z perspektywy padajacego fotonu, do momentu emisji $wiatla ze scyntylatora
W postaci swiatta widzialnego (Rozdzial 2. Zjawiske scyntylacji na przyktadzie krysztatu CsI:TI).
W nastepnym kroku przywotano najwazniejsze z punktu widzenia tej pracy definicje parametrow
pomiarowych uzywanych w spektrometrii gamma (Rozdzial 3. Wilasciwosci spektrometryczne
detektorow promieniowania gamma). Nastepnie przedstawiono réznorodnos¢ dostgpnych na rynku
scyntylatorow ze szczegdlnym uwzglednieniem krysztatu CsI:Tl. Podsumowano dotychczasowa
wiedze o CsI:Tl, skupiajac si¢ przede wszystkim na informacjach dotyczacych spektrometrii gamma
(Rozdzial 4. Dotychczasowa wiedza o Csl:Tl). W rozdziale 5. Fotopowielacz, jako przyktad
detektora swiatta, opisano klasyczny fotopowielacz, jako detektor §wiatta wybrany do pomiarow
wlasciwosci spektrometrycznych CsI:Tl. Po krotce wyszczegdlniono informacje dotyczace podstaw
dziatania tego fotodetektora, w tym widmo pojedynczego fotoelektronu oraz obecnos¢ szumoéow
wewngtrznych. Dalsza cze$¢ rozprawy wprowadza w tematyke eksperymentu zrealizowanego
w ramach niniejszej pracy. W rozdziale 6. Metodyka Badan przywotano szczegétowe informacje
dotyczace zastosowanych materialdéw scyntylacyjnych, fotopowielacza i zrédet promieniowania X
1 gamma stosowanych w pracy. Opisano techniki pomiarowe stuzace do rejestracji odpowiedzi
swietlnej ze scyntylatoréw, wyszczegolniajac trzy uzyte w pracy uklady pomiarowe. W pierwszej
kolejnosci opisano dobrze znany uktad bazujacy na analogowej analizie impulséw $wietlnych,
zbudowany w oparciu 0 moduty elektroniczne w standardzie NIM oraz analogowy wielokanatowy
analizator. Nastepnie przywotano uktad analogowo — cyfrowy, w ktérym wybor zdarzen odbywat sie
z zastosowaniem modulow NIM, za§ sama rejestracja usrednionych sygnatéw s$wietlnych
pochodzacych z obszarow pikow petnej energii, prowadzona byla z zastosowaniem oscyloskopu
cyfrowego. Ostatnim zastosowanym uktadem byt uktad w petni cyfrowy, bazujacy na wysokiej klasy
oscyloskopie cyfrowym i analizie zebranych sygnatéw off-line z zastosowaniem skryptow jezyka
Python. Rozdzial 7. Wyniki podzielono na trzy podrozdzialy nawigzujace do zastosowanych
uktadow pomiarowych. Poczatkowo opisano wilasciwosci spektrometryczne Cs:T1 badane
z zastosowaniem techniki analogowej. Zaprezentowane wyniki zwigzane byly z kontynuacja badan
dotyczacych wptywu wolnych sktadowych scyntylacji na pomiar iloSci $wiatta, energetycznej

zdolnosci rozdzielczej (wraz z wkladem od wewngtrznej energetycznej zdolnosci rozdzielczej
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I rozdzielczosci statystycznej) oraz nieproporcjonalnosci. Pomiary przeprowadzono dla kwantow X
I gamma o energiach od 17 keV do 835 keV w zakresie temperatur od 30°C do -70°C. W trakcie
testow uwzgledniono wptyw zmiany czasu catkowania sygnatow Swietlnych na otrzymywane
parametry. Przebadano krysztaly zawierajagce domieszke talu w zakresie od 0,0012 do 0,13 procenta
wagowego. W kolejnym kroku zaprezentowano wyniki zmierzone z zastosowaniem uktadu
analogowo — cyfrowego. Pokazano usrednione impulsy scyntylacji z zastosowaniem dlugiej
podstawy czasu siegajacej 500 ps. Istotna na tym etapie byta procedura wyodrebnienia sktadowych
zaniku scyntylacji, posrednio zwigzanych z procesami emisji $wiatla z centrow luminescencji
w krysztale Csl:Tl. Ostatni podrozdzial prezentuje wyniki uzyskane dla analizy pojedynczych
impulséw $wietlnych z uzyciem techniki w peli cyfrowej w temperaturze 20°C. Analiza
ta obejmowata budowg widm energetycznych oraz wyznaczenie parametréw spektrometrycznych,
takich jak ilo$¢ $wiatta, energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza (ze szczegolnym uwzglednieniem wktadu
szumowego pochodzacego od elektroniki) oraz nieproporcjonalnos¢. Kazdy z tych podrozdziatow
opatrzony zostal w komentarz podsumowujacy poszczegélne etapy analizy. W nastepnym kroku
(Rozdzial 8. Dyskusja wynikéw) poddano dyskusji zebrane w ramach prezentowanej rozprawy
doktorskiej wyniki eksperymentalne. Zestawiono je z dotychczasowsg wiedzg naukowa oraz
wyszczegblniono najwazniejsze rezultaty uzyskane w pracy. Konczac rozprawe zaproponowano

tematyke przysztych badan, poszerzajaca zaprezentowane W niniejszej rozprawie wyniki.



2. Zjawisko scyntylacji na przykladzie krysztalu CsI: Tl

Zjawisko scyntylacji polega na wytworzeniu w osrodku materialnym btysku §wiatla na skutek
interakcji promieniowania jonizujgcego z materiatem osrodka. W trakcie interakcji catos¢ lub czgs¢
energii niesionej przez promieniowanie jest deponowana w materiale absorbera i emitowana
w procesie luminescencji. Proces scyntylacji zwigzany jest wigc z konwersjg energii wewnatrz
materiatu scyntylacyjnego. W ramach rozprawy doktorskiej, przedstawiono pomiary wykonywane
z zastosowaniem promieniowania gamma o energiach rzedu dziesigtek lub setek tysigcy
elektronowoltow. Sama luminescencja to z kolei proces zachodzacy na poziomie energetycznym
odpowiadajacym pojedynczym lub dziesigtkom elektronowoltow.

W niniejszym rozdziale krotko opisano etapy proceséw prowadzacych do powstania scyntylacji
w krysztale CsL:Tl, poczynajac od momentu oddziatywania materialu z promieniowaniem X
i gamma, a konczac na emisji wytworzonego $wiatta. W tabeli 2.1. wyszczegdlniono te etapy, bazujac

na analizie prac [2, 32-38].

Tabela 2.1. Sekwencje procesow prowadzacych do scyntylacji w o$rodku.

Procesy prowadzace

. Typy oddzialywan
do scyntylacji
¢ Odzialywania podstawowe (zjawisko fotoelektryczne, efekt Comptona,
tworzenie par),
(1) e Emisja promieniowania charakterystycznego X lub elektronow Augera
Konwersja energii lub promieniowania hamowania,
e Tworzenie par elektron — dziura oraz ,goracych” elektronow
z nadwyzkg energii (tworzenie nosnikow swobodnych).
(2) e Nieelastyczne procesy oddzialywania ,,goracych” elektronow i dziur
Termalizacja oraz ich termalizacja.
3 e Rekombinacja par elektron — dziura,

. . o e Obsadzanie centrow luminescencji (tworzenie stanéw ekscytonowych
Migracja noSnikow ' ] _
1 grup wzbudzonych centréw luminescencyjnych).

e Emisja $wiatla z centrow luminescenciji,

(4)

e Relaksacja  wzbudzonych centréow  luminescencyjnych  (powr6t
Emisja Swiatla

do stanow podstawowych).
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2.1. Proces 1 - Konwersja energii

W pierwszy etapie zdarzen prowadzacych do scyntylacji, zwigzanych z czgSciowym
lub catkowitym przeniesieniem energii padajacego promieniowania gamma na energi¢ elektronow,
wyszczegolni¢ nalezy trzy podstawowe rodzaje oddzialywania promieniowania gamma z materia,
tj. zjawisko fotoelektryczne, efekt Comptona i tworzenie par [2]. Prawdopodobienstwo zaj$cia
wyszczegolnionych proceséw uwarunkowane jest warto$cig energii padajagcego promieniowania
gamma oraz wartoscig liczby atomowej Z materialu absorbera — zalezno$¢ wymienionych wielkosci
przedstawiono na rysunku 2.1.1A, gdzie linie czarne wykresu opisuja sytuacje rOwnowagowe
mozliwosci wystgpienia sagsiadujgcych oddzialywan, a kolor czerwony zakresla obszar
odpowiadajacy energiom linii gamma emitowanych przez zrddta promieniotworcze stosowane
w ramach niniejszych badan, tj. w zakresie od 17 keV (linia od ®*Mo) do 835 keV (linia od >*Mn)
i liczbie Z odpowiadajacej jodkowi cezu domieszkowanemu talem (Zcs=55, Zi=53, Zm =81).
Z kolei rysunek 2.1.1B jest powigkszeniem obszaru naszych zainteresowan w skali liniowej. Wykres
pokazuje, ze zjawisko fotoelektryczne wystepuje glownie w interakcji CsI: Tl z promieniowaniem X
1 gamma o wartosci energii do okoto 300 keV, natomiast powyzej tego progu zaczyna dominowac

efekt Comptona.

A. B. '
100 S - 90 + dominuje r
/ zjawisko fotoelektryczne
so4 TI o - 80 T o
© dominuje ©
T rodukcja par T
£ 60 P 2P £ 70 -
2 Csl / B
e e
@ - ©
N 40 4 dpm!nUJe N 60 r
= zjawisko B Cs
R fotoelektryczne dominuje S /.
— 204 efekt Comptona — 50 ! i
dominuje
0 40 4 efekt Comptona [
T \RAR T T T T T T

0.4 0:6
Energia (MeV)

100 0,2 0,8 1,0

Energia (MeV)
Rysunek 2.1.1. Prawdopodobienstwo wystgpowania trzech podstawowych typow oddziatywania
promieniowania gamma z materig (A). Czarne linie opisujga réwnowage w wystgpowaniu
sasiadujacych efektow (o$ energii zaprezentowano w skali logarytmicznej). Czes¢ (B) pokazuje

powiekszenie obszaru objetego zainteresowaniem niniejszej pracy — o$ energii w skali liniowej [2].
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Zjawisko fotoelektryczne, efekt Comptona i tworzenie par

Oddzialywanie promieniowania X i gamma z materig poprzez zjawisko fotoelektryczne
I efekt Comptona mozna analizowa¢ z punktu widzenia padajacego promieniowania. Zjawisko
fotoelektryczne dotyczy sytuacji, gdy calo$¢ energii E, niesionej przez kwant gamma, ulega
zdeponowaniu w materiale na skutek interakcji z atomami absorbera. Efektem tego odziatywania jest
wybicie fotoelektronu z jednej z powlok elektronowych. Najwigksze prawdopodobienstwo wybicia
elektronu obserwowane jest dla powtok bliskich jadru (K, L), dla ktorych typowe energie wigzania
mieszczg si¢ w granicach od kilku do dziesigtek keV. Oddzialywanie to nie dotyczy interakcji
z elektronami swobodnymi. W efekcie procesu powstaje fotoelektron obdarzony energia (Er)

pomniejszong o warto$¢ energii wigzania elektronu (Ew) na powtoce zgodnie z zaleznoscig 2.1.1 [2].
E; =E, - E, (2.1.2)

Drugim typem oddziatywania jest efekt Comptona, polegajacy na rozproszeniu promieniowania
gamma na swobodnych lub stabo zwigzanych elektronach absorbera. Po interakcji obserwujemy
zakrzywienie toru padajgcego promieniowania pod katem 0 w stosunku do pierwotnego kierunku
propagacji fali elektromagnetycznej. Dodatkowo promieniowanie gamma przekazuje porcje
niesionej energii elektronowi na powtoce. W efekcie tego oddziatywania dochodzi do wybicia tego
elektronu, ktory definiowany jest jako elektron odrzutu. Warto$¢ energii kwantu gamma po interakcji
z materig (E,”) mozna opisa¢ korzystajac z zalezno$ci 2.1.2.

EY

E = =

14 Y (1_
1+ Ocz(l cos )

(2.1.2)

m

gdzie moc? jest masa spoczynkowa elektronu réwng 0,511 MeV [2].

Z kolei energia unoszona przez wybity elektron (Ee”) w odniesieniu do prawa zachowania energii

jest zgodna z rownaniem 2.1.3.

Ep- = E, — E, (2.1.3)
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Wizualizacje zmiany warto$ci energii promieniowania gamma dla wybranych Zrédel gamma
stosowanych w niniejszej pracy, zgodnie z efektem Comptona, przedstawia rysunek 2.1.2.
Warto zauwazy¢, ze im wicksze wychylenie promieniowania gamma wzgledem poczatkowego
kierunku propagacji, tym wicksza jest strata jego energii, a w konsekwencji ro$nie energia unoszona

przez elektron odrzutu [2].

800 4 S S I | Wartos¢ energii poczatkowe] | gng

stosowanych zrédet gamma:
——*Mo (17keV)
¥Cs (32keV)
*Am (60keV) - 600
——%Co (122keV)
—*'Cr (320keV)
—— "¥Cs (662keV)
—5'Mn (835kev) [ 400

600 -
4004 Lo O\ -

200

Energia rozproszonego
promieniowania gamma (keV)

0 y | T " | v | L L B S A B
0 20 40 60 8 100 120 140 160 180
Kat rozpraszania 0 (°)

Rysunek 2.1.2. Zmiana warto$ci energii promieniowania gamma w funkcji kata rozpraszania

na przyktadzie wybranych linii gamma w zakresie od 17 keV do 835 keV.

W trzecim wariancie moze dojs¢ do efektu tzw. tworzenia par. Zjawisko to zachodzi
w momencie, gdy energia padajagcego promieniowania gamma przekracza dwukrotnie mase
spoczynkowa elektronu, tj. 1,022 MeV. W interakcji, ktéra musi zachodzi¢ w polu kulombowskim
jadra, kwant gamma znika i pojawia si¢ para elektron-pozyton, za$ cata nadwyzka energii powyzej
1,022 MeV ulega zamianie w energi¢ kinetyczng dzielong pomiedzy dwie czastki. W nastepnym
etapie pozyton ulega anihilacji z elektronem po spowolnieniu w os$rodku absorbujacym,
z wytworzeniem dwoch kwantow gamma o energii rownej 0,511 MeV.

Promieniowanie X 1 gamma docierajac do materialu absorbera oddziatuje z nim
W przewazajacej mierze poprzez calg kaskade wystepujacych po sobie zdarzen. Dla przyktadu kwant
gamma o energii 662 keV emitowany z izotopu ¥'Cs w pierwszej kolejnosci z duzym
prawdopodobienstwem rozproszy si¢ w krysztale, nastgpnie promieniowanie o zredukowanej energii
moze ulec ponownemu rozproszeniu, a gdy energia promieniowania bgdzie odpowiednio niska,
mozliwa bedzie catkowita absorbcja promieniowania w osrodku, poprzez efekt fotoelektryczny [2].
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Konwersja energii - model pasmowy ciala stalego

Uzupetniajacy opis oddzialywania promieniowania X 1 gamma z perspektywy materiatu
absorbera mozna zaproponowa¢ z zastosowaniem modelu pasmowego ciata stalego, ktory
przedstawia struktur¢ energetyczng w postaci szeregu dozwolonych i wzbronionych pasm
warunkowanych poziomami energetycznymi jonow tworzacych dany zwigzek. Rysunek 2.1.3
przedstawia model izolatora, ktorym jest materiatl scyntylacyjny. Nizsze pasmo energii, zwane
pasmem walencyjnym (ang. valence band), zawiera rezerwuar elektronéw. To wlasnie to pasmo
elektrondw bierze udziat w wigzaniu atomow. Mamy wigc do czynienia z pasmem o maksymalnej
energii jakg mogg posiadac¢ elektrony w stanie podstawowym atomu, ktore jest pasmem catkowicie
zapetlnionym. Kolejne wyzsze pasmo jest powszechnie okreslane, jako pasmo przewodnictwa
(ang. conduction band), ktére w przypadku scyntylatoréw nieorganicznych jest zwykle pozbawione
elektronow. Dno pasma przewodnictwa odpowiada najnizszemu poziomowi nieobsadzonemu przez
elektrony w stanie podstawowym atomu (pasmo catkowicie puste w stanie podstawowym). Pomigdzy
tymi dwoma pasmami znajduje si¢ obszar pasma wzbronionego o szerokos$ci Eg (ang. energy band
gap), w obszarze ktorego obecnos¢ nosnikow w idealnym krysztale jest energetycznie niedozwolona.
Przerwa energetyczna Egq jest zwykle rzedu kliku elektronowoltow (eV) i dla niedomieszkowanych
Csl lub zawierajacych domieszki wynosi ~6 eV [31]. W przypadku nieorganicznych materiatow
scyntylacyjnych celowo wprowadza si¢ do uktadu tzw. centra luminescencji, ktorymi sg zazwyczaj
jony domieszkujace, uktady molekularne sieci lub defekty sieci. Ich obecno$¢ powoduje pojawienie
si¢ stanow dozwolonych w pasmie wzbronionym [33, 34, 36].

Wsrod powstajacych centrow mozna wyszczeg6lnic trzy podstawowe typy:

1. Centra luminescencji, z ktorych przej$ciu do stanu podstawowego towarzyszy emisja fotonow.
2. Centra gaszenia (ang. quenching centres), z ktorych moze zachodzi¢ bezpromieniste wytracanie
energii w postaci ciepta.

3. Putapki (ang. traps), zdolne do wychwytu i przetrzymywania wolnych elektronow lub dziur [32].
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Rysunek 2.1.3. Schemat modelu pasmowego w nieorganicznym scyntylatorze bez obecnosci

domieszki aktywatora (A) oraz z jej dodatkiem (B) na podstawie [34, 37, 38].

W pierwszym etapie mechanizmu scyntylacji elektrony z poziomu pasma walencyjnego lub pasma
rdzenia (ang. core band) na skutek oddziatywania fotoelektrycznego lub comptonowskiego ulegaja
wzbudzeniu i jednoczesnemu przeniesieniu do pasm przewodnictwa. W kazdej z tych interakcji
powstaje para elektron — dziura (proces wzbudzenia na rysunku 2.1.3A i 2.1.3B). Nastepnie,
w przedziale czasu rzedu 101%— 101 s, wytwarzana jest duza liczba elektronéw wtérnych poprzez
nieelastyczne rozpraszanie typu elektron — elektron (e~ — e") i w procesie Augera, co wprowadza
dodatkowe elektrony do pasma przewodnictwa i dziury do pasma walencyjnego oraz rdzenia
(patrz rowniez rysunek 2.2.1). Etap namnazania no$nikOw zostaje zatrzymany, gdy wszystkie
elektrony w pasmie przewodnictwa osiggaja energi¢ mniejsza niz warto$¢ 2Eg (prog rozpraszania
e — €), a wszystkie dziury obsadzaja pasmo walencyjne. Wytworzone w ten sposéb swobodne

no$niki mogg losowo przemieszczac si¢ w krysztale [34-36].
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2.2. Proces 2 — Termalizacja

Drugi etap scyntylacji to wspomniana wyzej termalizacja, podczas ktorej dochodzi
do wytracania energii no$nikow poprzez produkcje¢ fonondéw. Deekscytacja trwa do momentu,
az no$niki osiggng energi¢ odpowiadajacg szczytowi pasma walencyjnego dla dziur (Ev) oraz dna

pasma przewodnictwa dla elektronéw (Ec) [33-35].

Etap 1 Etap 3 Etap 4
Konwersja energii Migracja nosnikow Emisja Swiatla
Nieelastyezne | | T 1~~~ ~~-~°
ToZpraszanle e-¢
‘ \Qe Lokalizacja: wychwyt
R I;S;T;iiaa elekrt;::éw}l d;_iur Inter_lakc_]a pasmo
prees prsps rekombinacja przewodnictwa

Prég rozpraszania

+ A
................................... € e+t = +ph zlokalizowanych

g ar e-e - .
P Kreacja STE wzbudzeni
Vi +e — exc
e exe Bmisja
E T coetph|
: —_
—
.. ~ < pasmo "~
) 2 A _ walencyjne _
og ho—+ Vi + ph
....]Augera . -
/é h Termalizacja Samoputapkowanie
h [ dziur dziur
# I _ _ tdzenin -
5o I T  _ rdzenia —
107 10t 10" 10" 10°* czas (s)

Rysunek 2.2.1. Schemat procesow prowadzacych do scyntylacji w izolatorze, gdzie poszczegdlne
oznaczenia opisujg: e — elektron, h — dziura, ph — fonon, hv — foton, Vi — samoputapkowana dziura,

c" — centrum jonowe z fadunkiem n (zaczerpnigte z [35, 39]).
2.3. Proces 3 — Migracja no$nikow

W trzecim etapie procesu scyntylacji stermalizowane swobodne elektrony i dziury moga
ponownie znalez¢ si¢ w swoim poblizu, w efekcie czego moze dojs¢ do ich polaczenia zwanego

rekombinacja. Rysunek 2.3.1 przedstawia mozliwe $ciezki rekombinacji w scyntylatorach z grupy

halogenkow alkalicznych typu Csl:A, gdzie A odpowiada atomom aktywatora.
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Rysunek 2.3.1 Schemat procesow tworzenia si¢ nosnikow w scyntylatorach typu CsL:A [37].

Na rysunku przedstawiono nastgpujace scenariusze zdarzen:

e samoputapkowanie dziur (ang. self-trapped hole, STH),

e wychwyt dziur przez obojetne centra aktywatora A" (odpowiadajgce naturalnemu poziomowi
pasma walencyjnego jondéw domieszkujgcych krysztal, np. Na*, TI*, czy In*) zgodnie
ze schematem:

At +ht — A%

e wychwyt dziur przez centrum aktywatora w postaci A°:
AP+ ht — (AN,

e wychwyt elektronéw (e”) przez centra aktywatora:

A" +e — Al lub A% + e — (AN*,

e wychwyt elektronow w centrach typu STH. Elektron taki nie jest swobodny, ale znajduje si¢
w obszarze oddziatywan kulombowskich wywotanych powstatag po jego wyrwaniu dodatnio
natadowang dziurg, Kompleks elektron — dziura w stanie wzbudzonym nosi nazwe ekscytonu
(ang. self-trapped exciton, STE). Jest to kompleks obojetny mogacy przemieszczaé si¢
w krysztale:

STH +e — STE.
Procesy odwrotne moga wystapi¢ poprzez aktywacj¢ termiczng i sg pokazane jako zielone strzatki

na rysunku 2.3.1 [40].
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2.4. Proces 4 — Emisja Swiatla

W ostatnim, czwartym procesie dochodzi do relaksacji wzbudzonych centrow
luminescencyjnych i odpowiadajacej im emisji §wiatta. Swiatto to charakteryzuja stale czasowe
T roztozone W szerokim zakresie, ktore zalezg od funkcji falowej poziomdéw zaangazowanych
w procesy deekscytacji. Dla halogenkow alkalicznych w zakresie temperatur od -263°C do 27°C,
zardbwno (A™)*, jak i STE mogg prowadzi¢ do rekombinacji promienistej z charakterystykg czasowa
TA 1 TsTE zgodng ze schematami wy$wiecania: (A")* — A" + hv (emisja $wiatta o dtugosci
550 nm) i STE — hv (emisja $wiatta o dtugosci 340 nm). Przej$cie 340 nm jest dominujace
dla niedomieszkowanego Csl. Z kolei emisje fotonu o dtugosci fali 450 nm utozsamia si¢ z defektem
sieci krystalicznej polegajacym na deficycie atomu jodu w strukturze krysztatu (ang. I-vacancies)
[32, 37, 41, 42]. Na rysunku 2.4.1 zaprezentowano widmo emisyjne Csl:TI w zestawieniu

z krysztatem niedomieszkowanego Csl i Csl:Na.
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Rysunek 2.4.1. Widmo emisyjne Csl:Tl po wzbudzeniu promieniowaniem y na tle innych
halogenkow alkalicznych. Na rysunku przedstawiono dodatkowo krzywe wydajnosci kwantowej

dla trzech rodzajow okien fotopowielacza [42].

W tym podrozdziale przedstawiono wylacznie zwigzly 0pis mechanizméw wyswiecania
w krysztale Csl:Tl. Bardziej szczegotowe informacje dotyczace aktualnych badan i wiedzy w tym

zakresie znajduja si¢ w pracach [35, 37, 43-51].
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3. Wlasciwosci spektrometryczne detektorow promieniowania gamma

Promienie gamma pochodzace z rozpadu radioaktywnego izotopu majg energie¢ w zakresie
od kilku keV do okoto 8 MeV. Do pomiaru promieni gamma powyzej kilkuset keV stosuje sie
zazwyczaj dwa typy detektorow: detektory bazujace o scyntylatory nieorganiczne oraz detektory
potprzewodnikowe. Promieniowanie po interakcji z detektorem scyntylacyjnym, w wyniku ktorego
pojawia si¢ emisja $wiatta moze by¢ w nastepnym kroku wykryte oraz przeanalizowane za pomocg
systemu spektrometrycznego. Uktady spektrometryczne umozliwiajg pomiar widm energetycznych,
a szczegOlowa analiza tego widma jest zwykle uzywana do okreslenia rodzaju i natezenie padajacego
promieniowania.

Opisujac wiasciwosci nieorganicznych materiatdow scyntylacyjnych w wyniku detekcji
promieniowania jonizujgcego podaje si¢ najczesciej nastepujace informacje:

e wydajnos¢ konwersji i scyntylacji,

e czas zaniku lub czas trwania impulsu $wietlnego scyntylacji,

e energetyczng zdolnos$cia rozdzielczg i rozdzielczo$¢ czasowa,

e poziom poswiaty,

e stabilnos$¢ temperaturowa,

e wlasciwos$ci optyczne (transmisj¢ 1 wspotczynnik zatamania $wiatta),

e odpornos¢ radiacyjna,

e gestosé, liczbe atomowsg, gesto$¢ jonizacji i/lub prawdopodobienstwo wystapienia zjawiska
petnej absorpcji padajacego fotonu lub czastki,

e dlugosc fali emisji, ktorg nalezy dopasowac do krzywej wydajnosci detektora Swiatla,

e wlasciwos$ci mechaniczne (np. twardosc),

e stabilno$¢ chemiczng w normalnych warunkach atmosferycznych (higroskopijnosc),

e latwos$¢ hodowli duzych probek,

o Koszt,

e jednorodno$¢ lub rownomiernos¢ rozktadu zanieczyszczen (jonow aktywatora) w krysztale,

e proporcjonalnos¢ odpowiedzi — wydajnos¢ scyntylacji, ktora powinna by¢ proporcjonalna
do zdeponowanej energii w jak najszerszym zakresie [52].

Wsrod wyszezegolnionych wyzej parametrow, znajdujg si¢ typowe witasciwosci spektrometryczne

scyntylatorow. Ponizej scharakteryzowano wybrane parametry, kluczowe dla prowadzonych badan.
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3.1. Wydajnos¢ scyntylacji

Wydajnos¢ scyntylacji (ang. scintillation efficiency) jest definiowana jako utamek catkowitej
energii padajacego fotonu, ktora jest przeksztalcana w energi¢ $wiatla widzialnego. Wydajnosé¢
ta nigdy nie osigga wartosci rownej 100%, poniewaz obok deekscytacji w postaci $wiatta
konkurencyjnie wystepuje zawsze deekscytacja w postaci ciepta lub drgan sieci. Wszystkie takie
bezpromieniste procesy okresla si¢ mianem gaszenia [2, 52]. Procesy limitujace wydajnosé
scyntylacji (ns) mozna matematycznie zapisa¢ jako iloczyn wydajnosci konwersji (), transferu (S)

i luminescencji (Q):
n,=B-S-Q (3.1.0)

Parametr 3 opisuje wydajnos¢ procesu konwersji, w ktorym energia niesiona przez kwant gamma jest
wykorzystywana do utworzenia duzej liczby par elektron — dziura (e — h). W procesie tym
do utworzenia jednej pary jest potrzebna energia rzgdu 2,3Eg [53]. Stad maksymalng liczb¢ par e —h,
Ne-h(max), mozliwa do wytworzenia po interakcji z promieniowaniem o zadanej energii (Ey), mozna

opisa¢ zalezno$cig 3.1.2.

Er
2,3'Eqg

Ne_n(max) = (3.1.2)

Wspodtczynnik B jest stosunkiem liczby rzeczywiscie utworzonych par elektron — dziura (Ne-n)

po zaabsorbowaniu jednego fotonu gamma, do wartos$ci Ne-h(max):

_ _Ne-n (3.1.3)

N e—h(max)

Ostatecznie liczbg fotonéw s$wietlnych (Npn) utworzong w interakcji z pojedynczym kwantem
gamma, po uwzglednieniu ilosci wytworzonych par e — h, migracji no$nikoéw i wydajnosci

wyswiecania z centrOw luminescencji, mozna zapisa¢ zaleznoscig 3.1.4 [53]:

E
B Q (3.1.4)

Nph:ne—h'S'Q:
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3.2. Odpowiedz swietlna

Catkowita liczba fotonow na jednostke energii, Nt, wyemitowanych w wyniku interakcji kwantu
gamma o energii E, lub innego promieniowania jonizujacego ze scyntylatorem, wyrazona jest

poprzez parametr odpowiedzi swietlnej (ang. light output, LO):

Mol .g.5.0-10° (321)

Lo = E,  23Eg

gdzie E; wyrazone w MeV = 1eV - 10°, za§ Eq wyrazone w eV.

Wielkos¢ LO opisywana jest zwykle w odniesieniu do 1 MeV zdeponowanej energii [53]. Zmierzona

liczba fotonow jest funkcja liczby fotoelektronow (ang. photo-electron number, PHE) otrzymanych

w fotopowielaczu lub liczby par elektron — dziura w przypadku detektorow krzemowych [54].
Rysunek 3.2.1 przedstawia teoretyczne granice osiagalnej liczby fotonéw (wyrazonej

w fotonach/MeV), ktorg mozna uzyska¢ dla wybranego materiatu scyntylacyjnego. Na przyktad,

dla CsL:Tl jest to okoto 60000 fotonow/MeV w temperaturze pokojowe;.

< Nowe scyntylatory
@) o
= 120 Srly:Eu g Tradycjonalne scyntylatory
g Csly:Eu =
c Ba,Csls:EuM CSlLNT]
5 Nal (LNT)
T 80 BaBrl:Eu B
=
% Csl:TI
S Nal:Tl Csl:Na
S 40
®
O
N
Q
1
0 \ T T T T T T ¥ T ‘ ¥ T
5,2 5,6 6,0 6,4

Energia pasma wzbronionego (eV)

Rysunek 3.2.1. Maksymalna osiagalna liczba fotonow wybranych materiatlow scyntylacyjnych [31].
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3.3.  Zanik scyntylacji

Zalezno$¢ amplitudy impulsu $wietlnego od czasu A(t) w scyntylatorach z grupy halogenkow
alkalicznych mozna opisa¢ za pomocg funkcji wyktadniczej, wyszczegolniajac czton od czesci
narastajacej impulsu, jak i jej zaniku pamigtajac, ze zanik tej funkcji jest wielocztonowy.
Dla krysztatow CsL:Tl impuls $wietlny zwykle opisujemy trzema sktadowymi [29, 52] zgodnie

Z rOwnaniem 3.3.1.

1

A(t) = Ay [exp (— %) — exp (— T—)] + Ajexp (— é) + Azexp (— é) (3.3.1)

R

gdzie Aj oznacza warto$¢ amplitudy danej sktadowe;j ,,i” 0 czasie zaniku ti. Z kolei tr Opisuje czas
narastania sygnatu §wietlnego. Warto zauwazy¢, ze dla i>3 rownanie 3.3.1 traci swojg przydatnosc¢
do opisu rzeczywistych krzywych zaniku. Uzycie i=3 jest mozliwe, jesli state zaniku 11, 12 i T3 r6Znig
si¢ znacznie od siebie [52].

Do opisu udzialu sktadowych w catkowitej odpowiedzi $wietlnej reprezentowanej przez

impuls $wietlny wprowadza si¢ pojecie intensywnosci (Ii). Zgodnie z nim wktad poszczeg6lnej

2 2

sktadowej ,,i” rozumianej, jako wartos¢ calki Aiti, odnosi si¢ do sumy wszystkich catek ,,n

sktadowych zgodnie z zaleznos$cig 3.3.2 [28].

Aty
n AT

i=144iti

I = (3.3.2)

3.4. Poswiata

Scyntylator moze wykazywa¢ dtugotrwalg luminescencje (rzedu kilku mikrosekund i wigcej),
zwang poswiata. Prog wystepowania poswiaty w scyntylatorze mozna liczy¢ po czasie okoto
5-10 krotnie wickszym od wartosci zarejestrowanych czasow zaniku szybkiej luminescencji. Innymi
stowy, dowolng luminescencj¢ z czasem zaniku znacznie dtuzszym niz czas gléwnej skladowe;j
zaniku scyntylacji mozna zdefiniowaé jako poswiate. Zrodlem poswiaty jest wzrost fosforescenci
w krysztale w wyniku termicznego uwalniania no$nikow z putapek. Interakcja centréw
luminescencyjnych migdzy sobg lub ich oddzialywanie z putapkami no$nikéw tadunku prowadzi
do bardziej ztozonej kinetyki procesu scyntylacji z ogodlnie dluzszym czasem narastania impulsu

I silnym wyktadniczym rozpadem z dlugimi ,,ogonami” w niektorych przypadkach [35, 52].
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Na przyktad w krysztale CsI: Tl poddanym promieniowaniu UV tworza sie centra typu: T12% i TI?*.
Centra te w potaczeniu z centrami F jodku cezu i wzbudzone np. promieniowaniem gamma, daja
dodatkowy wktad do scyntylacji w postaci poswiaty. Z tego powodu krysztaty jodkow cezu powinny
by¢ przechowywane w ciemno$ci. Stabilno$¢ takich centréw nie jest wysoka, podgrzanie
scyntylatorow do temperatury rzedu 70-140°C jest sposobem na obnizenie poziomu poswiaty

i zwigkszenie wydajnosci radioluminescencji 0 40-50%. Poziom poswiaty po 6 ms trwania sygnatu

scyntylacji wynosi od 0,3 do 5,0% dla Nal:Tl, Csl: Tl i Csl:Na [35, 52].

3.5. Nieproporcjonalno$¢

Ilos¢ $wiatla rejestrowana przez detektor zalezy od energii niesionej przez promieniowanie.
W pierwszym przyblizeniu mozna zatozy¢, ze ilos¢ §wiatla emitowana przez scyntylator jest funkcja
liniowa wzgledem energii padajacego promieniowania. Taka sytuacja jest jednak bardzo rzadka
1 wigkszos$¢ nieorganicznych materialow scyntylacyjnych odznacza si¢ pewnym odstepstwem od tej
zaleznos$ci. Nieliniowe zachowanie scyntylatorow, wliczajac w to jodki cezu, jest zagadnieniem
zglebianym od prawie 70 lat. Poczatkowo mowiono o tym zjawisku wytacznie w odniesieniu
materiatow organicznych, takich jak antracen, naftalen, czy stilben [55, 56]. Obecnie, 0 zjawisku
nieliniowe] emisji $wiatla w stosunku do padajacego promieniowania mowi si¢ w kontekscie
nieproporcjonalnosci  scyntylatorow (ang. scintillator non-proportionality) lub w skrocie
o nieproporcjonalnosci (NP) [6, 14, 20, 23]. Rysunek 3.5.1 przedstawia krzywe nieproporcjonalnosci
zarejestrowane po wzbudzeniu réznych krysztatldw monoenergetycznymi wigzkami elektronow.
Nieproporcjonalnos¢ NPi wyrazona jest jako liczba fotonéw na jednostke energii, N#(Ei),
wyemitowana przez scyntylator po wzbudzeniu kwantami X i y w odniesieniu do liczby fotonow
powstajacych po wzbudzeniu promieniowaniem o energii przyjetej za punkt normalizacji,

N#(Enormalizacji) — obie warto$ci wyrazone w jednostce fotoelektron/MeV:

NP, = Ng(E))

* Nf(Enormatizacj) 351
Rysunek 3.5.1 pokazuje, ze scyntylatory nieorganiczne w obszarze nizszych energii moga odznaczaé
si¢ zarbwno wydajniejsza, jak 1 mniej wydajng konwersja energii padajacego promieniowania
(tu: elektronow) na $§wiatto w stosunku do promieniowania wyzej energetycznego (wartosci NP
odpowiednio, powyzej i ponizej jednosci). Na przedstawionym rysunku za punkt normalizacji
przyjeto energi¢ elektronow rowng 430 keV [57].
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Rysunek 3.5.1. Krzywe nieproporcjonalnosci (NP) zarejestrowane po wzbudzeniu réznych

krysztatldw nieorganicznych wigzkami elektronow. Dane znormalizowane do energii 430 keV [57].

W przypadku badan z uzyciem promieniowania gamma wzgledng liczbe $wiatta (LO), mierzong

z uzyciem réznych energii, normalizuje si¢ zwyczajowo do warto$ci uzyskanej dla 662 keV

(promieniowanie gamma ze zrodla 3’Cs). Taka normalizacje zastosowano takze do wynikow

prezentowanych w niniejszej

rozprawie i

pokazano na rysunek 3.5.2 przedstawiajacym

charakterystyki nieproporcjonalno$¢ materiatdbw scyntylacyjnych z grupy jodkow cezu,
wzbudzonych promieniowaniem X i gamma o energiach od 17 keV do 835 keV.
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Rysunek 3.5.2. Nieproporcjonalno$¢ ,,czystego” Csl [58] oraz Csl z domieszkg talu i sodu [28].

24



3.6. Energetyczna zdolnos$¢ rozdzielcza

Materiaty scyntylacyjne sg szeroko stosowane do rejestracji i wizualizacji promieniowania
gamma, ze wzgledu na dobra energetyczng zdolno$¢ rozdzielcza, czyli rozrdznianie padajacego
promieniowania o réznych energiach. Odpowiedz $wietlng scyntylatora mozna zarejestrowac
w postaci widma energetycznego, ktore powstaje w wyniku analizy rozktadu wysokosci impulséw
elektrycznych docierajacych do analizatora wielokanalowego z wyjscia detektora $wiatta (ang. pulse
height distribution). Analiza widm energetycznych umozliwia charakteryzowanie padajacego
promieniowania oraz ocen¢ uzytego uktadu detekcyjnego. Rysunek 3.6.1. przedstawia przyktad
takiego widma zarejestrowanego dla krysztatu CsI: T1 po interakcji z kwantami gamma emitowanymi

ze zrodia B¥7Cs.
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Rysunek 3.6.1. Widmo energetyczne krysztatu CsI: Tl po interakcji z promieniowaniem ze zrodia

cezu — 137. Opis rysunku na podstawie danych zaczerpnietych z [2, 59].

Izotop cezu-137 emituje gtownie promieniowanie X i gamma o warto$ciach energii wynoszacych
odpowiednio: 32,2 keV oraz 661,7 keV [59]. Calkowita energi¢ tych linii zdeponowana
w scyntylatorze mozna zaobserwowa¢ w postaci pikow pelnej energii (ang. full energy peak, FEP)
zaznaczonych w postaci niebieskich obszarow na rysunku. Dodatkowo kolorem zielonym
wyodrebniono obszar odpowiadajgcy rozpraszaniu Comptona. W obszarze tym charakterystycznym

punktem jest krawedz Comptona, ktora powstaje na skutek wstecznego rozproszenia promieniowania
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(tj. pod katem 0 = 180°), gdy wybity elektron unosi maksymalng energi¢ opisang ponizszym

réwnaniem (patrz rowniez roéwnanie 2.1.2) [2]:

Ey’ =E, — Ee-lp=180° (3.6.1)

Szeroko$¢ piku pelnej energii w potowie jego wysokosci (FWHM, ang. full width at half
maximum) wykorzystuje si¢ do wyznaczania parametru energetycznej zdolnosci rozdzielczej

(ang. energy resolution, w skrocie ER) z zastosowaniem nastepujacej zaleznosci:

ER = FWHM

-100% (3.6.2)

XFEP

gdzie Xrep to potozenie srodka rozktadu piku petnej energii.

Calkowita mierzong wartos¢ ER mozna wyrazi¢ réwniez, jako sum¢ kwadratow trzech
wkladow: wewngetrzne] energetycznej zdolnosci rozdzielczej dsc (ang. intrinsic resolution, IR),
rozdzielczosci statystycznej &st (ang. statistical resolution, SR) oraz rozdzielczosci transferu &

(ang. transfer resolution, TR) [6, 60]:
ER? = §3.° +85° +68,° (3.6.3)

IR opisuje fluktuacje swiatta wytwarzang w Ssamym materiale scyntylacyjnym, bez wptywu
fotodetektora. Parametr ten, wyznaczany eksperymentalnie, zalezy wylacznie od struktury
krystalicznej scyntylatora i jakosci jego hodowli [2]. SR jest zwigzana z fluktuacjg liczby
fotoelektronow generowanych na fotokatodzie i pdzniejszym ich powieleniu na dynodach. Rozrzut

statystyczny jest opisany wzorem [1, 11]:

50 =235—=-Vite (3.6.4)

1
VN
gdzie N jest liczbg fotoelektrondw wyznaczong eksperymentalnie, a € reprezentuje wariancje
zwigzang Z procesem wzmocnienia w fotopowielaczu (ang. photomultiplier, PMT) [6, 61].

Ostatni czton, TR, wynika z konieczno$ci przeniesienia sygnalu wygenerowanego przez $wiatlo
na fotokatodzie do dynod fotopowielacza. Wydajnos¢ transferu w nowoczesnych fotopowielaczach

jest na tyle duza, ze parametr ten mozna zaniedba¢ w obliczeniach [2, 60, 61].
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W przypadku okreslania warto$ci energetycznej zdolnosci rozdzielczej pod uwage brany jest
réwniez parametr Szumu o, (ang. noise resolution, NR) zwigzany z fluktuacjami wywotanymi przez
uktad detekcyjny i elektronikg odczytu. W przypadku pomiardéw z zastosowaniem fotopowielacza
i uktadu analogowego parametr ten jest zaniedbywalny. Jednak analiza danych zebranych
W niniejszym opracowaniu z uzyciem uktadu cyfrowe pokazuje, ze parametr ten powinien by¢
uwzgledniony podczas analizy sygnatéw Swietlnych z uzyciem szerokiego okna czasowego
(patrz podrozdziat 7.3).
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4. Dotychczasowa wiedza o jodku cezu domieszkowanym talem

W ramach niniejszej rozprawy doktorskiej zostaty przebadane scyntylatory CsI:T1. Impulsy
Swietlne krysztatow CsI:TI charakteryzujg si¢ dtugim zanikiem opisywanym trzema statymi czasu
sieggajagcymi 16 ps [29]. Ponadto CsL:Tl cechuje znaczaca poswiata. Oba te fakty pokazuja,
ze scyntylator ten jest dobrym materiatem do badan wpltywu wolnych sktadowych impulsu
na wilasnosci spektrometryczne w spektrometrii z uzyciem promieniowania gamma. W rozdziale
przedstawiono w sposob zwiezly informacje o innych znanych nieorganicznych materiatach

scyntylacyjnych oraz wiedze 0 wlasciwosciach spektrometrycznych Csl:TI.

4.1. CsI:Tl na tle innych popularnych materialow scyntylacyjnych

Historia syntezy scyntylatorow o dobrych wiasciwosciach scyntylacyjnych nalezacych do grupy
halogenéw alkalicznych siega lat 50-tych. W 1948 roku Robert Hofstadter wykazat, ze krystaliczny
jodek sodu, do ktoérego dodano sladowe ilosci jodku talu, odznaczat si¢ zdecydowanie wieksza
odpowiedzig $wietlng w stosunku do dwczesnie stosowanych scyntylatorow organicznych (38000
fotonow na MeV zdeponowanego promieniowania gamma). T0 odkrycie, bardziej niz jakiekolwiek
inne pojedyncze wydarzenie, zapoczatkowato er¢ wspodtczesnej spektrometrii scyntylacyjnej
promieniowania gamma. Godne uwagi jest to, ze chociaz niektdre z nowszych nieorganicznych
scyntylatorow oferuja wyzsza odpowiedz $wietlna, lepsza energetyczng zdolno$¢ rozdzielcza,
czy lepszy timing, to dostepnos¢ Nal: TI o zr6znicowanym ksztalcie 1 objetosci w stosunku do niskich
kosztow jego produkcji, w dalszym ciggu plasuje ten krysztal w czoldwce popularnosci [2].

Podobna sytuacja dotyczy zsyntetyzowanego nieco pozniej jodku cezu. Producenci oferuja
scyntylatory z talem lub sodem, jako pierwiastkiem aktywujacym. Jodek cezu ma jednak nieco
wiekszy wspotczynnik absorpcji promieniowania gamma, na jednostke objetosci, w poroOwnaniu
z jodkiem sodu. Ponadto, oprocz podstawowego zastosowania jako detektor promieniowania gamma,
CsI: Tl stosowany jest rowniez w spektroskopii cigzkich jonow [2].

Mnogos¢ dostepnych na rynku materiatow scyntylacyjnych sugeruje, Ze nie istnieje jeden idealny
scyntylator, ktory spetialby wszelkie oczekiwania uzytkownikow. W zaleznos$ci od wiasciwosci
danego materialu jego przydatno$¢ i zastosowanie w przemysle lub nauce moze by¢ inna [7].
Na rysunku 4.1.1 zaprezentowano szereg nicorganicznych materiatdow scyntylacyjnych hodowanych
w latach 1940 — 2017 odznaczajacych si¢ odpowiedzig §wietlng na poziomie, co najmniej 20000
fotonow/MeV.

28



SrBri:Eu BaiSiKOH:Eu CsBazli:TI.
CsSrl:Eu CsCe,Cl, Cs,LaBr,:Ce
. ) e ) e Cs,NaLaBr:Ce Ba,GdCl:Ce CaBr:Eu
ZnSe:0), I,aBru_,]lm:Le, HIO,, LiGdCl, SrHfO,:Ce, NaGdCl:Ce Srl:Th Cs,BaBr :Ce Cs,LiLaCl :Ce
Srl,, BaCl:Eu, CsBa I :Eu, CeBr,, Bal:Eu, BaBr :Eu, CsI:CO, Ban‘]:Eu Cs;.\'aCJC]h:Ce Cstal‘:Eu‘:
\"IJ:CE, BquOJ:Ce, ZnSe:0, CsGd(PO‘)A:Ce, NaGdCIA:Ce Cs,NaGdBr :Ce Li Ta0, CRBﬂziﬂ:Nﬂ
Y,8i0,:Ce,Ca, PbBr,:Ce, Cs,NaCeBr,:Ce BaBrl:Eu Cs,LiCeCl, Cs,NaGdBr:Ce
BaBrCl:Eu Cs,GdCl;:Ce Csl:In
CsSrBr:Eu Cs,LiGdCl:Ce Ba,P O :Eu
Cs,LiYBr:Ce Gd,AlGa,0,,:Ce Cs,LiCeBr, Ba,(PO,),:Eu
CeCl, BaBrl_le BaCll:Eu Cs:\'aLaClb:Ce
L;.(j[3 BaGdCIizCe CsBaZ[s:ln BaSil()S:Ce
LaBr :Ce Ba,Si,0:Eu CsBa,Br:Eu CsCaBr:Eu
LaCl:Ce (JSBalls:Yb CsSrCl_‘:Eu \’Br_‘:(fe
GdCl;:Ce Ba,SiO:Eu NaBaPO:Eu
Cs,LiYCI, Cs“GdBrﬁ:Cc Nal:TI,Eu Cs,BaCl:Eu
Cs, LiYCL :Ce SrCli:Eu Cs,LiLaBr:Ce
'Y, Si0_:Ce
. Nal I Cs HfCI LiSrl :Eu or Ce
. Lnl? GdOBr:éE _/'"m": !-L‘ \;JII: Il ? u, Ca CSCHEL_ Br_:Eu
CsI: Tl Cal;:Tl e YAIO,:Ce Nal:TL Sr TLLaRr Ce
Csl:Na Cal:Eu Cawo, . e e
2 CaBr I :Eu I'l,LaCl:Ce
Srl:Eu Gd]YmGa 1‘1A|20|2:Ce Tlsr:Brs
> TLLiYCl:Ce TICal,
TiMgCl, CsCal:Eu

1940
1950
1960
1970
1980
1990
2000
2010
2020

Rysunek 4.1.1. Historia pojawiania si¢ nowych scyntylatoré6w nieorganicznych, ktorych ilos¢ swiatta
przekracza 20000 fotonéw/MeV (wyszczegdlnione daty dotycza pierwszych wzmianek 0 materiale

opublikowanych w czasopismach recenzowanych) [7].

Niebieskie stupki na rysunku odpowiadajg momentowi wprowadzenia nowego materiatu, podczas
gdy stupki zotte reprezentuja pojawienie si¢ popularnych scyntylatorow z nowymi domieszkami.
Dodatkowo czcionkg czerwong wypisano scyntylatory dostepne komercyjnie, podczas gdy czcionka
zielona dotyczy materialdéw testowanych w laboratoriach. Warto zwrdci¢ uwage, ze wiele
wyszczegolnionych na wykresie scyntylatorow, czyli odznaczajacych si¢ bardzo dobrg odpowiedzig
$wietlna, to krysztaly bazujace na halogenach metali ziem alkalicznych. Sytuacja ta pokazuje jeden
z aktualnych trendow w zakresie hodowli materiatow scyntylacyjnych, majacy na celu poprawe
energetycznej zdolnosci rozdzielczej poprzez wprowadzanie kodomieszek (ang. co-doping)
do obecnie znanych i powszechnie stosowanych scyntylatoréw [7, 31, 62-66].

W tabeli 4.1.1 zaprezentowano =zestawienie wlasciwosci popularnych scyntylatorow
nieorganicznych zaczerpnigte z ksigzkowego wydania Glena Knolla z 2010 roku [2]. Krysztat Csl:TI
odznacza si¢ na ich tle wysoka odpowiedzig $wietlng (okoto 51800 — 65000 fotonow/MeV), ustepujac
pod tym wzgledem wylacznie znacznie drozszemu jodkowi strontu (Srl2:Eu) i jest porownywalny
z drozszym cenowo bromkiem lantanu (LaBrz:Ce) [2, 54, 67]. Rozszerzenie najnowszych danych

dotyczacych CsI: Tl przedstawia rowniez prezentowana w nast¢pnym podrozdziale tabela 4.3.1.
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Tabela 4.1.1. Wtasciwosci spektrometrycznych popularnych materialdw scyntylacyjnych [2].

: , . Absolutna
S Gestos¢ MakSI_nj_u m Wspolczyn.nlk Czas zaniku odpowiedz
cyntylator emisji zalamania .
(g/cm3) (nm) wiatla (ns) swietlna
W (foton/MeV)
Halogenki alkaliczne
Nal:Tl 3,67 415 1,85 0,23 38000
_ 0,68 (64%);
Csl:Tl 4,51 540 18 3.34 (36%) 65000
Csl:Na 4,51 420 1,84 0,46; 4,18 39000
Lil:Eu 4,08 470 1,96 1,4 11000
Inne wolne scyntylatory nieorganiczne
BGO 7,13 480 2,15 0,30 8200
1,1 (40%);
CdWO0, 7,90 470 2,3 14,5 (60%) 15000
CaW04 6,1 420 1,94 8 15000
Srl2:Eu 4,6 435 1,2 85000
ZNSIAG 4,09 450 2,36 0,2
(polikrystaliczny)
CaF2:Eu 3,19 435 1,47 0,9 24000
Szybkie scyntylatory nieorganiczne bez aktywatora
BaFz (skladowa | gq 220 0,0006 1400
szybka)
BaF (skladowa | g9 310 1,56 0,63 9500
wolna)
Csl (sktadowa 0,002 (35%);
szybka) 4,51 305 0,02 (65%) 2000
Csl (sktadowa 4,51 450 1.80 Wlelqkrotny, do smienna
wolna) kilku ps
CeFs 6,16 310, 340 1,68 0,005; 0,027 4400
Szybkie scyntylatory nieorganiczne aktywowane cerem
0,056 (90%);
GSO 6,71 440 1,85 0.4 (10%) 9000
YAP 5,37 370 1,95 0,027 18000
0,088 (72%);
YAG 4,56 550 1,82 0,302 (28%) 17000
LSO 7,4 420 1,82 0,047 25000
YSO 4,54 420 0,070 24000
LUAP 8,4 365 1,94 0,017 17000
LaCls:Ce 3,79 350 0,028 46000
LaBrs:Ce 5,29 380 2,05-2,10 0,026 63000
Dla porownania typowy scyntylator organiczny (plastik):
NE102A | 1,03 423 1,58 0,002 10000
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4.2. Tlos¢ swiatla i energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza CsI: Tl

Jodek cezu domieszkowany talem odznacza si¢ umiarkowana gestoscia (4,51 g/em?®) i wysoka
efektywng liczbg atomowg (Z = 54), co zapewnia wysoka skuteczno$¢ wykrywania promieniowania
v poprzez efekt fotoelektryczny, rozpraszanie Comptona i wytwarzanie par. Zasi¢g promieniowania
gamma o energii 662 keV w tym materiale wynosi 1,65 cm [2, 3].

Najwicksza odpowiedz $wietlng Cs:Tl odnotowano dla scyntylatorow o domieszce talu

przekraczajacej 0,1% molowego? — patrz rys. 4.2.1 [3, 41].

Stezenie talu (% wagowy)
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Ee) Wzbudzenie: promieniowanie gamma 662 keV
g 0.2 -
0,0
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Rysunek 4.2.1. Wzglgdna wysokos¢ impulsu §wietlnego CsI: Tl z r6zng domieszka talu [41].

Wykazano rowniez, ze wydtuzenie czasu ksztattowania impulsu §wietlnego powoduje ciagly wzrost
rejestrowanej ilodci $wiatla (patrz rys. 4.2.2A) [19, 68]. Z kolei, najlepsza energetyczna zdolnos¢
rozdzielczg odnotowano dla scyntylatorow o domieszce talu na poziomie od 0,05 do 0,1% wagowego
(% wag.) [3, 29, 69] oraz przy zastosowaniu najdtuzszych (dostepnych z uzyciem uktadow
analogowych) czasow ksztaltowania impulsow scyntylacji [6, 19, 20, 26, 70, 71].

29 molowy (% mol.) w opisie domieszkowania materialéw scyntylacyjnych rozumiany jest jako
stosunek liczby n moli domieszkowanego pierwiastka (tu: T1) wzgledem liczby moli pierwiastkow

wchodzacych w sktad sieci gospodarza (tu: Csl), stad nti/ncsi.
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Popraw¢ wewnetrznej energetycznej zdolno$ci rozdzielczej CsI:T1 z zastosowaniem fotodiody
lawinowej (ang. avalanche photodiode) przy czasie ksztattowania sygnalu (ang. shaping time)
rownym 6 ps, co odpowiada czasowi do piku (ang. peaking time) rownemu 12 ps [19] 3,

zaprezentowano na rysunku 4.2.2B.
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Rysunek 4.2.2. Odpowiedz §wietlna (A) oraz energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza (B) wraz z jej

wktadami zmierzone wzgledem dtugos$ci czasu ksztattowania impulsu swietlnego [19].

3 Pojecie czas ksztaltowania odnosi sie w niniejszej pracy zawsze do angielskiego wyrazenia shaping
time, z kolei czas do piku do wyrazenia peaking time. Definicje tych poje¢ wythumaczono
w podrozdziale 6.4.
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Wspolny wniosek plynacy z prac nad ré6znymi materiatlami scyntylacyjnymi, posiadajacymi
dwie Iub wiecej komponentow zaniku scyntylacji, jest taki, ze najlepsza energetyczng zdolnosé
rozdzielcza 1 relatywnie najnizszy wklad od wewngtrznej energetycznej zdolnosci rozdzielczej
uzyskuje si¢ w sytuacji, gdy uktad spektroskopowy umozliwia zebranie catego swiatta emitowanego
przez scyntylator (sumaryczne $wiatto w calym zakresie trwania impulsu) [26].

Z kolei, analiza widm energetycznych niedomieszkowanego Csl w funkcji czasu do piku
pokaza, ze najlepsza wewnetrzna energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza jest osiggana dla wartosci

czasOéw calkowania ponizej 5 ps i ulega pogorszeniu przy jego wydtuzaniu (patrz rysunek 4.2.3) [8].
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Rysunek 4.2.3. Energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza wraz z wktadem statystycznym i wewnetrznym

zmierzona z zastosowaniem niedomieszkowanego Csl przy energii 662 keV [8].

4.3. Skladowe scyntylacji impulsu $wietlnego

Stany luminescencyjne w Csl:Tl sg zapelniane przez procesy wykladnicze, ktére wywoluja
dlugie narastanie sygnatu scyntylacji wynoszace okoto 20 ns. Valentine i inni wyszczegélniaja
dodatkowo bardzo szybka (ang. ultra-fast) sktadowa narastania o czasie ponizej 0,5 ns [17].
Pozniejszy zanik tych stanéw nalezy do jednych z najwolniejszych, jesli poréwnamy jodek cezu
z talem do powszechnie stosowanych materialow scyntylacyjnych. Rysunek 4.3.1 przedstawia
usrednione impulsy $wietlne CsI: Tl powstate po wzbudzeniu krysztalu kwantami gamma o energii
662 keV ze zrodta ¥'Cs. W czeéci A zaprezentowano sygnal $wietlny zmierzony z zastosowaniem
techniki pojedynczego fotonu (ang. single photon method), znanej réwniez jako metoda
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Bollingera — Thomasa [17, 72]. W cz¢éci B przedstawiono usredniony sygnal $wietlny

zarejestrowany w uktadzie analogowo - cyfrowym, w ktorym wykorzystano analogowe

bramkowanie sygnatéw z obszaru FEP oraz podzniejszy odczyt wybranych zdarzen z uzyciem

oscyloskopu cyfrowego [71]. Na rysunku wyrdzniono trzy charakterystyczne sktadowe zaniku

scyntylacji: sktadowg pierwszg — szybka (ang. fast component), sktadowa druga — wolng (ang. slow

component) i sktadowg trzecig — najwolniejszg nazywang ,,ogonem” (ang. tail component).
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Rysunek 4.3.1. Impulsy $wietlne Csl: Tl zarejestrowane po wzbudzeniu kwantami gamma o energii

662 keV ze wskazaniem bardzo szybkiej sktadowej narastania sygnatu [17] (A) oraz trzech

sktadowych zaniku scyntylacji [71] (B).
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Na rysunku 4.3.2 zaprezentowano dwa przyktadowe impulsy $wietlne Csl:Tl zarejestrowane
przy dwoch skrajnych energiach promieniowania X i gamma (6 keV i 662 keV) i znormalizowane
w maksimum amplitudy. Analiza przedstawionych sygnatow pokazata, ze stosowany czas
catkowania sygnatow scyntylacji wynoszacy 50 us, wydaje si¢ by¢ niewystarczajacy, by w pelni
przesledzi¢ odpowiedz $wietlng jodku cezu domieszkowanego talem w przypadku energii 662 keV.
Wyznaczone w pracy [29] wartosci czasow zaniku scyntylacji dla wspomnianych impulsow
$wietlnych zostaty zestawione z innymi warto$ciami sktadowych narastania oraz zaniku scyntylacji

wyznaczonmi w temperaturze pokojowej — patrz tabela 4.3.1.

LN L R B B B B S S R S R B B R S E R B B B A R B B B N S B BN B N S B B S =

\ 1 kanat = 10,9 ns 6 keV
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Kanat
Rysunek 4.3.2. Usrednione impulsy Csl:Tl zarejestrowane 2z zastosowaniem techniki
Bollingera — Thomasa po wzbudzeniu krysztatu kwantami o energii 6 keV i 662 keV. Oba impulsy

znormalizowane do jednostkowej warto$ci liczby zliczen w maksimum amplitudy [29].

Powotujac si¢ na prace Syntfeld-Kazuch i inni [29] emisja §wiatta po wzbudzeniu promieniami
gamma o energii 662 keV wykazuje obecnos¢ sktadowych o wartosci czasu zaniku 1 wzglednej
intensywno$ci wynoszacej: 11 = 0,73 us (44%), 2 = 3,2 us (31%) oraz 13 = 16 ps (25%).
W zaniku scyntylacji wyszczegdlnia si¢ ponadto poswiatg, ktora moze wyklucza¢ uzycie Csl:Tl

do pomiardéw np. z uzyciem zrodel promieniowania o wysokiej aktywnosci [20, 29, 75].
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Tabela 4.3.1 Zestawienie wartosci sktadowych narastania i zaniku impulséw $wietlnych Csl:Tl

zarejestrowanych w temperaturze pokojowej,

wraz z odpowiadajacymi

intensywnosci (o ile zostaty podane). Parametry zgodne z odnosnikami literaturowymi (Ref.).

im warto$ciami

Czas 1-ego Czas 2-ego Czas 3-ego o
Czas _ ) ) Technika i czas
) zaniku zaniku zaniku ] Ref.
narastania ) calkowania impulsu
(fast) (slow) (tail)
Analogowy oscyloskop
900 ns 10 ps [73]
10 ps
600+50 ns 3,4+£0,5pus Bollingera — Thomasa
125+ 10 ns [3]
(54 + 5%) (46 + 5%) 7,6 us
Bollingera — Thomasa
40 ns 800 ns 6,0 us [68]
10 ps
Bollingera — Thomasa
19,6+1,9ns | 679+10ns | 3,34+0,14 pus _ [17,
(zmodyfikowana)
<0,5ns5(0,2%)| (63,7%) (36,1%) 18]
17 ps
730 + 30 ns 32+0,3 ps 16 +£2 us )
Bollingera — Thomasa
(44%) 662 keV | (31%) 662 keV | (25%) 662 keV .
(zmodyfikowana) [29]
670 + 20 ns 3,1£0,3 us 14+ 3 us 50
us
(66%) 6 keV | (24%) 6 keV (10%) 6 keV
3,5 us 18 us Analogowo — cyfrowa
900 ns (48%) H H [75]
(30%) (22%) 90 us

Wykazano roéwniez, ze intensywno$¢ wolnych sktadowych w calym impulsie $wietlnym

(wyznaczona zgodnie z zalezno$cig 3.3.2) zmniejsza si¢ dla kwantéw gamma o niskich energiach

zgodnie z danymi przedstawionymi w tabeli 4.3.1. Dodatkowo na rysunku 4.3.3 pokazano,

ze tendencja ta jest zachowana dla krysztatow Csl:Tl niezaleznie od zastosowanego stezenia

domieszki talu [29].
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Rysunek 4.3.3. Warto$ci intensywnosci sktadowych zaniku impulsu scyntylacji CsI: Tl o domieszce
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(0,20 % wag.) w funkcji energii promieniowania gamma [29].
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4.4. Nieproporcjonalna odpowiedz CsI: Tl

Csl:Tl jest znany jako krysztal emitujacy nadmiar $wiatla przy niskich energiach promieniowania
X 1 gamma wzgledem ilosci $wiatla przy energiach wyzszych w odniesieniu do 1 MeV energii
[13, 41, 57, 76]. Badania nieproporcjonalnej odpowiedzi $wietlnej Csl:Tl po oddziatywaniu
z promieniowaniem gamma byly prowadzone juz w latach 60-tych i sg kontynuowane do dnia
dzisiejszego [11-14, 20, 28, 76, 77]. Motywem tych wicloletnich badan jest poznanie przyczyny
nieproporcjonalnej odpowiedzi scyntylacji i wyhodowanie krysztaltow CsI:Tl o niemalze
proporcjonalnej zalezno$ci ilosci §wiatta od energii padajacego promieniowania gamma.

Na rysunku 4.4.1 przywotano odpowiedzi $wietlne krysztatow CsI:Tl ze zmienng iloscia
domieszki talu, ukazujgc charakterystyczne dla tego krysztalu wygiecie (,,gorka”) krzywej

nieproporcjonalnosci powyzej jednosci na osi rzednych [41, 57].
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Rysunek 4.4.1. Nieproporcjonalno$¢ krysztatow Csl: Tl dla r6znego stezenia domieszki talu [41].

W pracy [20] pokazano, ze odpowiedZ $wietlna krysztatu CsI: Tl mierzona z czasem ksztaltowania
impulsu $wietlnego wynoszacym 12 us wykazuje wigkszg proporcjonalno$é niz z zastosowaniem
krotszej podstawy czasu rownej 3 us (patrz rys. 4.4.2). Na poziomie 22 keV zaobserwowano poprawe
NP 0 okoto 5% przy dtuzszej statej catkowania (zbierania) §wiatta. Taka zaleznos¢ zaobserwowano

dla wszystkich badanych krysztatow Csl:Tl, niezaleznie od stezenia TI.
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Rysunek. 4.4.2. Nieproporcjonalna odpowiedz CsI:T1 (0,06% mol. = 0,05% wag.) zarejestrowana

z zastosowaniem podstawy czasu ksztattowania sygnatu rownej 3 ps i 12 us [20].

Wykazano ponadto, ze krzywa nieproporcjonalnosci dla CsI:Tl jest wypadkowa réznych
trzech krzywych NP, otrzymanych oddzielnie dla zdarzen reprezentowanych przez trzy sktadowe
zaniku impulsu. Na rysunku 4.4.3 przedstawiono sktadowe NP szybkiego i najdtuzszego (,,ogona’)
zaniku oraz catkowita krzywa nieproporcjonalnosci dla calego impulsu $wietlnego.
Dla przejrzystosci nie pokazano sktadowej NP dla wolnego zaniku (t2), ktorej przebieg jest podobny
do charakterystyki szybkiej sktadowej t1. Krzywe nieproporcjonalnosci w temperaturze pokojowej
dla szybkiego i wolnego zaniku cechuje nadmiar $wiatta w nizszych energiach (wigcej niz 1),
natomiast sktadowa ,,ogona” wykazuje deficytowa charakterystyke nieproporcjonalno$ci (zejscie
w dot ponizej 1) [28]. Podobne rozdzielenie sktadowych NP zaobserwowano, gdy temperatura zostata
obnizona do -40°C [78].

Dalsze badania pokazaly, ze gdy przy wyznaczaniu nieproporcjonalnosci uwzgledni si¢
w analizie sygnatow z PMT jedynie skladowa wolng 1 ,,ogon” impulsu $§wietlnego to sumaryczna
odpowiedz $wietlna tych dwoch sktadowych moze prowadzi¢ do prawie proporcjonalnej odpowiedzi

$wietlnej CsI: Tl w funkcji promieniowania gamma o réznych energiach (patrz rysunek 4.4.4) [75].
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Rysunek 4.4.4. Nieproporcjonalno$¢ sktadowych zaniku scyntylacji impulsu $§wietlnego krysztatu

Csl:Tl z uwzglednieniem sumy $wiatta od sktadowej wolnej i ,,ogona” [75].

Powyzsze wyniki otrzymane z uzyciem aparatury analogowo — cyfrowej zasugerowaly
konieczno$¢ przeprowadzenia analizy impulséw scyntylacji z uzyciem dluzszych podstaw czasu
catkowania (powyzej 100 ps). Cyfrowa analiza impulsow pozwala bada¢ wptyw wolnych

sktadowych scyntylacji na NP i inne parametry spektrometryczne Csl: Tl [6, 19, 28, 74, 79].
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5. Fotopowielacz, jako przyklad detektora Swiatla

Fotopowielacze klasyczne sg jednymi z najczesciej stosowanych fotodetektorow s$wiatta
w fizyce jadrowej i fizyce wysokich energii. Niewatpliwie ich zaletg jest duzy stosunek wzmocnienia
tadunkowego rzedu 10°, duza powierzchnia §wiattoczuta, czy tez szybka odpowiedz czasowa. Wérdd
wad tych urzadzen najczes$ciej wymieniane sg wysokie napigcie zasilania, czulo$¢ na pole
magnetyczne 1 wigksze rozmiary geometryczne w porownaniu do detektorow potprzewodnikowych.

W ponizszym podrozdziale zwi¢zle zarysowano histori¢ powstawania fotopowielaczy.
Krétko oméwiono budowe 1 mechanizm dziatania PMT oraz wyjasniono podstawowe terminy, takie
jak wydajnos$¢ kwantowa, ciemne zliczenia, czy pojedynczy fotoelektron, ktore zostalty wykorzystane
w analizie danych eksperymentalnych przedstawianych na dalszym etapie niniejszej rozprawy.

Szczegotowy opis wszystkich wlasnosci fotopowielaczy 1 ich rodzajow jest niewatpliwie
szerszy niz ten przytoczony ponizej. Czytelnika zainteresowanego doktadniejszym zglgbieniem

wiedzy w tym obszarze mozna odesta¢ do dalszej literatury [5, 79- 81].

5.1. Zarys historyczny i podstawy dzialania fotopowielaczy

Fotopowielacze sa niezwykle czutymi urzadzeniami umozliwiajacymi rejestracje Swiatla
o bardzo niskim natg¢zeniu oraz konwersj¢ tego Swiatla na mierzalny impuls elektryczny. Pozwalaja
one na interpretacje sygnatéw $wietlnych o dtugosciach fal w przedziale od 10> nm do 10° nm
(od skrajnego ultrafioletu do dalekiej podczerwieni). Odznaczaja si¢ duzg powierzchnig detekcji,
wysokimi wzmocnieniami sygnatu czy mozliwos$cig rejestracji pojedynczych fotonow [2]. Pierwsze
odkrycia, ktore daly fundamenty pod konstrukcj¢ fotopowielaczy datuje si¢ na lata 1887 — 1905.
Jest to czas, w ktorym m.in. Henrich Hertz, Aleksandr Stoletow, Joseph Thomson, Philipp Lenard,
Robert Millikan oraz Albert Einstein zglebiali zagadnienia zwigzane ze zrozumieniem, czym jest
znany nam w dniu dzisiejszym elektron, czy efekt fotoelektryczny. Rownolegle w roku 1902 Austin
i Starke skonstruowali pierwsze sekcje wzmacniajace sygnat elektronowy (tzw. dynody). W latach
1913 - 1930 Julius Elster, Hans Geitel, Lewis Koller, Norman Campbell rozpoczgli poszukiwania
nowych materialbw mogacych postuzy¢ jako fotokatody, poprawiajac zakres czulosci tych
materialow (zastosowanie katod opartych o pierwiastki alkaliczne np. Ag-O-Cs). Prace prowadzone
w latach 40-tych XX-go wieku przez lamsa, Zworykina, czy Rajchmana przyczynity si¢

do powstania fotopowielaczy koncepcyjnie stosowanych do dnia dzisiejszego [80, 81].
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Ogo6lny schemat konstrukcji fotopowielacza prezentuje rysunek 5.1.1. Urzadzenia te
sa prézniowymi rurami/walcami wyposazonymi w okno wejsciowe, fotokatode, elektrody

skupiajace, sekcje wzmocnienia elektronéw i anod¢ zazwyczaj zatopiong w szkle obudowy.
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Rysunek 5.1.1. Schemat konstrukcji fotopowielacza [82].

Zasada dziatania fotopowielaczy polega na tym, ze $wiatlo docierajace do urzadzenia przechodzi
przez okno wejsciowe, po czym trafia na fotokatode. Na skutek efektu fotoelektrycznego z materiatu
fotokatody wybijane sa elektrony, nazywane réwniez fotoelektronami, ktore trafiajg w proznie
utrzymujaca si¢ wewnatrz detektora. W nastgpnym kroku elektrony sa elektrostatycznie
przyspieszane i skupiane na pierwszej elektrodzie nazywanej dynoda. W tym miejscu rozpoczyna
si¢ wzmocnienie wigzki elektronow. Elektrony przemieszczajac si¢ zgodnie z potencjalem trafiajg
na kolejne dynody, wybijajac z ich powierzchni coraz wigcej elektronéw 1 powodujac kaskadowa
emisj¢ elektronow wtdrnych. Tak zwielokrotniony sygnat dociera do ostatniej elektrody nazywanej
anoda tworzac wyjsciowy, mierzalny sygnat z detektora [2, 82, 80, 83].

Okno wejsciowe fotopowielacza jest pierwszym elementem uktadu majacym wplyw
na ostateczny impuls na wyjsciu z detektora. Materiat okna rzutuje przede wszystkim na to,
jaki zakres $wiatla zostanie wprowadzony do wnetrza ,,rury” (transmisja zaczyna si¢ na poziomie
od 115 nm do 300 nm). Prowadzac pomiary nalezy by¢ wigc szczegdlnie uwaznym jesli spodziewamy
si¢ na przyktad §wiatla z zakresu ultrafioletu lub jesli chcemy uzy¢ fotopowielacza w roli licznika
scyntylacyjnego, gdzie istotne jest by okno bylo wolne od naturalnie wystepujacych zanieczyszczen

radioaktywnych.
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Materiat fotokatody jest kolejnym kluczowym elementem, od ktorego zalezy spektralna
czutos¢ detektora. Wykonywany jest on cze¢sto z zastosowaniem potprzewodnikdéw, by maksymalnie
mozliwie obnizy¢ prace wyjscia fotoelektronu z powierzchni materiatu [83]. Najlepszym wyborem
jest fotopowielacz charakteryzujacy si¢ maksymalng odpowiedzig w zakresie interesujacych nas
dhugosci fal. Istniejg rowniez inne kryteria wyboru, np. pomiary z wysokg intensywno$cig wigzki,
czy wielko$¢ generowanego pradu ciemnego.

W dalszym etapie pod rozwage bierze si¢ obszar skupiania wigzki fotoelektronow.
Fotoelektrony wychodzace z fotokatody sg sekwencyjnie przyspieszane na skutek przylozonego
do elektrod napiecia i kierowane na pierwszg dynod¢ z uzyciem elektrod skupiajacych [80]. Rysunek
5.1.2 pogladowo przedstawia tory przemieszczania si¢ fotoelektronow w obszarze skupiania wigzki.
Sposob przemieszczania si¢ powstajacych fotoelektrondw rzutuje na odpowiedz czasowa

fotopowielacza.
poét-przepuszczalna warstwa fotokatody

g s === szklana
/b— ' =~ obudowa
AABRARR AR
W\ -~ droga

— elektronow

» elektrody
"/ s skupiajace

___ pierwsza
dynoda

Rysunek 5.1.2. Schemat obszaru skupiania wigzki fotoelektronéw [80].

Nastepnie elektrony kierowane sg na kolejne dynody. Materiat elektrod oraz ich konfiguracja
odpowiadaja za poziom wzmocnienia sygnatu i jego stabilno$¢ [80]. Na koncu usytuowana jest
anoda, na ktoérej gromadzi si¢ prad, bedacy wypadkowa pomiedzy doborem odpowiedniego okna
wejsciowego, fotokatody, typu sekcji wzmacniajgcej, czy liczby sekwencji wzmacniajgcych.
Geometria anody musi zapewnia¢ optymalne zbieranie elektronow wtornych, minimalizowaé efekt
nagromadzania si¢ fadunku w tej przestrzeni w celu zapewnienia liniowosci fotopowielacza,

jak rowniez musi zapewni¢ impedancje zgodng z impedancjg wyjscia z fotopowielacza.
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5.2. Wydajno$¢ kwantowa i odpowiedz spektralna

Wydajno$¢ kwantowg fotopowiclacza (ang. quantum efficiency) w przypadku pomiaréw
zdarzen scyntylacyjnych wyraza si¢, jako stosunek liczby fotoelektronéw wyemitowanych
przez fotokatode¢ do liczby fotoelektrondw, ktore do niej dotarty. Maksymalna wydajnos¢ kwantowa
klasycznych fotopowielaczy przekracza obecnie 40%. Wydajnos¢ kwantowa dowolnej fotokatody
jest funkcjg dlugosci fali/energii padajagcego $wiatla, jak przedstawiono to na rysunku 5.2.1.
Oszacowanie efektywnego widma emisyjnego badanego materiatu scyntylacyjnego wymaga jego

usrednienia z wydajno$cig kwantowg stosowanego fotopowielacza.
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Rysunek 5.2.1. Wydajno$¢ kwantowa wybranych materiatow fotokatodowych [80].

5.3. Szumy, prad ciemny i ciemne zliczenia

Rejestrujac impulsy wyjsciowe z fotopowielacza w czasie rzeczywistym z uzyciem
oscyloskopu mozemy zauwazy¢, ze charakterystyczng dla nich cechg jest obecno$¢ pewnych statych
wahan wzgledem linii bazowej. W ogolnosci wahania te mozna podzieli¢ na dwa typy: wahania
obecne bez wprowadzenia sygnatu do analizatora, np. zalezne od ustawionego pasma przenoszenia
urzadzenia oraz obecne po przestaniu impulsu $wietlnego. Obserwowane fluktuacje

sa wigc wypadkowa szeregu naktadajacych si¢ na siebie czynnikow.
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Natura szumoéw jest wielorakiego pochodzenia. Warto$¢ kazdego mierzalnego zjawiska
fizycznego ze wzgledu na statystyke, obarczona jest pewnym bledem oznaczenia. Dochodzi do tego
Szum wzmocnienia wynikajacy z roznej ilo$ci powstajacych w sekcji wzmocnienia fotoelektronow,
czy szum fotokatodowy wynikajacy z prawdopodobienstwa powstawania fotoelektronéw na skutek
efektu fotoelektrycznego.

Odpowiedz z fotopowielacza jest rejestrowana nawet, kiedy detektor nie jest wystawiony
na dziatanie zadnego zrodta §wiatla. Mierzalna wowczas odpowiedz nazywana jest pradem ciemnym
(ang. dark current) w przypadku pomiarow stalopradowych lub ciemnymi zliczeniami
(ang. dark counts) dla pomiaréw impulsowych — warto$¢ ta nazywana jest ttem (ang. background).
Ciemne zliczenia utozsamia si¢ rowniez z konstrukcjg fotopowielacza oraz efektem powstawania
1 podrozy fotoelektronow w detektorze. Jest to jednak najmniejszy wktad na poziomie nie wyzszym
niz ekwiwalent 0,5 fotoelektronu. Nieco wyzszy wklad (na poziomie do ekwiwalentu
2 fotoelektronéw) wprowadza spontaniczna emisja fotoelektrondw z fotokatody spowodowana
ruchami termicznymi, czy naturalnymi zrodtami promieniowania. Wysoki wktad do tta (na poziomie
do ekwiwalentu 15 fotoelektronow) wprowadza naturalna radioaktywno$¢ okna wejsciowego
(obecnosé “°K, 238U, 232Th) oraz mozliwo$¢ jonizacji czasteczek gazu resztkowego w rurze detektora,
co bedzie przejawiato si¢ dodatkowym impulsem wystepujacym tuz za impulsem pierwotnym
(ang. afterpulse). Najwyzszy wktad (na poziomie przekraczajacym ekwiwalentu 15 fotoelektronow)
pochodzi od promieniowania kosmicznego (gtdéwnie miondow i elektronéw) przechodzacych
przez okno fotopowielacza i mogacych powodowaé dodatkowy wktad $wiatta w oknie wejsciowym
na skutek efektu Czerenkowa (80).

Stosunek sygnatu, ktory chcemy zarejestrowaé do szumu (ang. signal to noise ratio, SN),
mozna wyrazi¢ poprzez analizg przebiegow tych procesow, co zostalo zobrazowane na rysunku 5.3.1,
gdzie zaznaczone warto$ci oznaczajg odpowiednio:
lg — $rednia wartos¢ sktadowej szumowe;j
Ig (r.m.s.) — sktadowa AC szumu, wyznaczona jako $rednia kwadratowa tzw. r.m.s. (ang. root mean
square)
lp+d — $rednia warto$¢ sygnatu (z wktadem szumowym)

ip+d (r.m.s.) — sktadowa AC sygnatu (z wktadem szumowym).
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I p+d

Rysunek 5.3.1. Prezentacja parametru r.m.s. definiujacego stosunek impulsu do szumu [82].

Stosujac te wspotezynniki, stosunek SN jest okreslany jako [82]:

SN =2 (53.1)
lp+d

5.4. Widmo pojedynczego fotoelektronu

Kiedy nate¢zenie padajacego na fotopowielacz §wiatla staje si¢ bardzo niskie i osigga stan,
w ktorym nie wiecej niz dwa fotoelektrony sg emitowane z dostateczng rozdzielczo$cig czasowq
fotopowielacza (impulsy sa rozroznialne), ten poziom $wiatla nazywa si¢ obszarem pojedynczego
fotoelektronu (ang. single photo-electron, SPHE). Wydajno$¢ kwantowa okresla wowczas
prawdopodobienstwo emisji fotoelektronow odpowiadajace pojedynczemu uderzeniu fotonu
w fotokatode [82]. W obszarze pojedynczego fotoelektronu liczba emitowanych elektronéw na foton
wynosi jeden lub zero, a wydajnos¢ kwantowa mozna postrzega¢, jako stosunek liczby
fotoelektronow emitowanych z fotokatody do liczby fotonéw padajacych w jednostce czasu.

Liczba elektronéw wtornych uwolnionych z pierwszej dynody nie jest stata. Jest to kilka
elektrondw wtornych na elektron pierwotny, gdzie ich krotno$¢ opisana jest z dobrym przyblizeniem
rozktadem Poissona. Jezeli fotopowielacz ma N stopni dynod, fotoelektrony emitowane z fotokatody
sg mnozone kaskadowo do On razy 1 wyprowadzane jako odpowiednia wigzka elektronow z anody.
Charakter powyzszych proceséw powoduje, ze impulsy wyjsciowe z anody fotopowielacza podlegaja

rozktadowi statystycznemu.
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Sytuacje tg obrazuje rysunek 5.4.1, na ktorym cz¢$¢ gorna prezentuje rozktad wysokosci impulsow
w obszarze pojedynczego fotoelektronu (ang. single-electron spectrum), a dolna — emisj¢ impulséw
w obszarze pojedynczego fotoelektronu w czasie. Pomiar widm pojedynczego fotoelektronu

ma zasadnicze znaczenie dla pomiaru liczby fotoelektronow generowanych przez materiat

scyntylacyjny [1].

CZESTOTLIWOSC
‘NISKA :WYSOKA :NISKA

//

e

Histogram liczby zliczen
z wysokosci impulséw

Czas

LAY

o

Wysokos¢ impulsu (llos¢ tadunku)

Rysunek 5.4.1. Rozktad wysokosci impulsu fotopowielacza w obszarze pojedynczego fotoelektronu.

Cze$¢ gorna — rozktad wysokosci impulsu, czes¢ dolna — rozktad impulsow w czasie [82].
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6. Metodyka badan

W niniejszym rozdziale opisano glowne elementy wchodzace w sklad trzech uktadow
eksperymentalnych zestawionych na potrzeby przeprowadzonych pomiaréw. Rozdziat rozpoczyna
si¢ od wyszczegolnienia badanych krysztatow jodkow cezu o zmiennej domieszce talu. Nastepnie
przedstawiono charakterystyke stosowanego fotodetektora, ktorym byl klasyczny fotopowielacz
oraz przywolano wykaz zrodet promieniotworczych uzytych do wzbudzania proceséw scyntylacji
w badanych materiatach. W dalszej cze$ci opisano trzy techniki eksperymentalne stuzace
do rejestracji odpowiedzi $wietlnej CsI:Tl1 zgodnie z chronologia ich wprowadzania. Badania
rozpocz¢to od dobrze znanego uktad analogowego zaproponowanego przez Bertolacciniego
w 1968 roku [84], ktory wielokrotnie byt stosowanym w pozniejszych pracach Moszynski i inni
np. [54, 60, 85]. W kolejnym etapie opisano uktad analogowo—cyfrowy, gdzie rejestracja
usrednionych impulséw $wietlnych odbywata si¢ z zastosowaniem oscyloskopu, a wybdr zdarzen,
odpowiadajacych pikowi petnej energii, z uzyciem modutéw NIM. Na koncu zaproponowano uktad
w pehi cyfrowy, gdzie wysokiej klasy oscyloskop zostal zastosowany do rejestracji pojedynczych

impulsow swietlnych, ktore w dalszym etapie byty poddawane analizie off-line.

6.1. Wykaz materialow scyntylacyjnych stosowanych w pracy

Testowanymi materiatami byty krysztaly CsI: Tl o wymiarach 12 x 12 x 5 mm?® wyhodowane
w laboratorium ISMA z zastosowaniem techniki ciggtego wzrostu (ang. continuous growth
technique) [86]. Badane krysztaly zawieraly domieszke talu wynoszaca od 0,0012% wag.
do 0,13% wag.. Przebadano réwniez jeden krysztal firmy Bicron o wymiarach $¢9x9 mm? i domieszce
talu wynoszacej 0,05% wag.. Wykaz tych krysztatow przedstawia tabela 6.1.1.

Kazdy ze scyntylatoréw, przed pomiarem, byt owijany kilkoma warstwami tasmy teflonowe;j
o grubosci 0,2 mm petnigcej funkcje warstwy refrakcyjnej (patrz rysunek 6.1.1). Nastgpnie
na powierzchni¢ styku z fotopowielaczem nakladano klej optyczny (lepkos¢ = IM mm?/s,
wspotczynnik odbicia = 1,4). Dopiero tak przygotowane krysztaly byty umiejscawiane w centralne;j

cze$ci okna fotopowielacza, a nastepnie oslaniane przed dostgpem $wiatta zewngtrznego.
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Tabela 6.1.1. Wykaz materialow scyntylacyjnych stosowanych w pracy.

Nr Rozmiar Domieszka Tl | Domieszka Tl Producent
(mm?d) (% molowy) (% wagowy)

1 12x12x5 0,0012 0,0015

2 | 12x12x5 0,0090 0,011

3 12x12x5 0,010 0,013

4 12x12x5 0,011 0,013

5 12x12x5 0,012 0,015

6 12x12x5 0,014 0,018

7 12x12x5 0,019 0,024

8 | 12x12x5 0,039 0,050 ISMA

9 12x12x5 0,040 0,051

10 | 12x12x5 0,046 0,059

11 | 12x12x5 0,051 0,065

12 | 12x12x5 0,051 0,065

13 | 12x12x5 0,067 0,085

14 | 12x12x5 0,083 0,11

15 | 12x12x5 0,13 0,16

16 o9 x9 0,06 0,05 Bicron

Rysunku 6.1.1. Krysztat CsI: Tl z nalozong warstwa teflonu oraz z naniesionym klejem optycznym.
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6.2. Specyfikacja fotopowielacza XP5212/B

Swiatlo emitowane przez scyntylatory bylo rejestrowane z zastosowaniem dwucalowego
(51 mm) fotopowielacza firmy Photonis, model XP5212/B [87]. Fotopowielacz ten wyposazony
jest w bialkaliczng (SbKCs) fotokatod¢ o $rednicy 48 mm oraz liniowy uktad konfiguracji dynod
w strukturze wzmocnienia elektronowego, zapewniajgcy bardzo dobrg liniowo$¢ mierzonych
wysokosci impulséw $wietlnych. Ponadto zastosowana fotokatoda posiada poszerzong czuto$¢
w zakresie $wiatla niebieskiego [87, 83]. Na rysunku 6.2.1 przedstawiono wydajnos¢ kwantowg
stosowanego fotopowielacza na poziomie 10% w obszarze 550 nm (maksimum emisji Csl:TI).
Fotopowielacz ten zostat poprawnie wybrany do prowadzonych badan, odznaczajgc si¢ jednoczesnie
duzo wiekszym wzmocnieniem sygnatu niz, dopasowane lepiej z wydajnoscig kwantowag do widma

emisyjnego Csl:Tl, diody PIN (patrz rowniez rys. 2.4.1).
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Rysunek 6.2.1. Wydajnos¢ kwantowa fotopowielacza stosowanego w niniejszych badaniach

(Photonis model XP5212/B, numer seryjny 231888).
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6.3. Wykaz zrdodel promieniowania X i gamma uzytych w pracy

W przeprowadzonych pomiarach stosowano zrodta zamknigte zawierajgce izotopy znajdujace si¢
blisko $ciezki stabilno$ci na mapie nuklidow 1 emitujgcych promieniowanie X i gamma w zakresie
od 17 keV do 835 keV. W tabeli 6.3.1 wyszczegbdlniono gldwne linie emisji powstajace podczas

rozpadu tych izotopow.

Tabela 6.3.1. Wykaz gtownych linii promieniowania rentgenowskiego i gamma stosowanych zrodet

promieniotworczych [59]. Zielong czcionka zaznaczono energie uzyte W rozprawie.

Izotop POIOWiCZ.ny Typ rozpadu Energia Intensywnos¢
czas zaniku (keV) (%)
834,848 99,9760
23Mn 312.20nia | wychwyt elektronu | 1,64
5,415 14.6
5,405 74
661,657 85,10
'EiCs 30,08 lat beta — 32,194 3.64
31,817 1,99
22Na 2,6018 lat beta + 1274,537 99,94
511,0 179,91
383,8485 8.94
356,0129 62.05
302,8508 18,34
276,3989 7,16
80,9979 32.9
79,6142 265
123Ba 10,551 lat wychwyt elektronu 53,1622 214
35,818 351
34,987 114
34,92 5,88
30,973 62.2
30,625 33.9
4,29 15,7
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136,47356 10,68
122,06065 85,60
14,4129 9,16
57Co 271,74 dnia wychwyt elektronu 7,058 2,00
7,058 3,91
6,404 32,9
6,391 16,6
59,5409 35,9
24 Am 432.6 lat alfa 26,3446 2,27
13,9 37
88,0336 3,644
25,455 2,31
24,943 9,3
19%¢d 461,9 dnia wychwyt elektronu 24,912 4,80
22,163 56,1
21,99 29,8
2,98 10,4
18,623 6,2
18,607 3,2
23Mo 4000 lat wychwyt elektronu 16,615 a1
16,521 21
2,17 6,1

6.4. Woykaz technik pomiarowych stosowanych w pracy

Trzy uklady pomiarowe uzyto w celu zbadania wlasciwosci badanych materialow

scyntylacyjnych. W kazdym przypadku bazg eksperymentu byt

z fotopowielaczem (patrz rysunek 6.4.1). Uktad ten byl umiejscawiany w komorze klimatycznej,
Genviro model 060-LT, operujacej w wybranym zakresie temperatur od 30°C do -70°C. Wymienione

w tabeli 6.3.1 zrodta promieniotworcze wprowadzane byly do komory od gory przez specjalnie

zaprojektowany do tego celu przepust zaznaczony na zdjeciu z6itg strzatka.
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Rysunek 6.4.1. Fotopowielacz z natozonym materiatem scyntylacyjnym umiejscowiony w komorze

klimatyczne;j.

Uklad analogowy

Pierwsza uzyta metoda pomiarowa bazowala na analogowym zestawie spektrometrycznym,
wykorzystujacym moduty w standardzie NIM (ang. Nuclear Instrumentation Module) oraz analizator

wielokanatowy TUKAN 8k. Schemat uktadu przedstawiono na rysunku 6.4.2.

ORTEC 556 Genviro 060-LT
Komora Klimatyczna
) . Zrédto y
Zasilacz wysokiego - PHOTONIS >
napiecia XP5212/B ®
Wyjscie . .
Fotopowielacz
anodowe Csl:Tl
b
Canberra 2005 ORTEC 672 TUKAN NCBJ Komputer

-~ T
1) -l | s oot v
H N &B AR Ll
Wzmacniacz Analizator i 1 \

Przedwzmacniacz || spektrometryczny ||wielokanatowy

Rysunek 6.4.2. Schemat analogowego uktadu pomiarowego [74].
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Sygnaty anodowe z fotopowielacza (patrz rysunek 6.4.3A) byly poczatkowo wysylane
na przedwzmacniacz Canberra 2005, ktory przeksztatca tadunek z wyjscia anodowego, na impuls
wyjsciowy o amplitudzie proporcjonalnej do tego tadunku 1 statej zaniku impulsu wynoszacej 50 us
(patrz rysunku 6.4.3B) [88]. Nastepnie sygnaly te byly wzmacniane i ksztalttowane z zastosowaniem
wzmacniacza spektroskopowego ORTEC 672. W tym przypadku unipolarne impulsy wyjsciowe
mozna bylo ksztaltowa¢ w sposdb gaussowski z szerokoscig sygnalu wyjsciowego w zakresie
od 0,5 pus do 10 ps. Wartoéci czasu ksztattowania (shaping time) ustawiane na stosowanym
wzmacniaczu, sg dwu krotnie mniejsze niz odpowiadajgce im wartosci czasu do piku (peaking time).
W zwigzku z tym zakres czasow ksztattowania 0,5 us — 10 us odpowiada czasom do piku réwnym
1 us — 20 ps (patrz rysunku 6.4.3B i 6.4.3C) [89]. Tak wzmocnione i uksztalttowane sygnaty
przesytane byly do wiclokanatowego analizatora Tukan 8k [90], gdzie rejestrowane byto widmo
energetyczne odpowiadajace rozktadowi impulsow wyjsciowych z PMT wzgledem energii
promieniowania gamma zdeponowanej w scyntylatorze (patrz rysunek 6.4.4). Nalezy podkreslic,
ze w tej terminologii czas do piku stosowany w ukladach analogowych odpowiada czasowi

catkowania (ang. integration time) dalej stosowanemu w technice cyfrowej.
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10 4 — Impul swietlny [
20 B
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> ettt
£ 3001 : —— Przedwzmacniacz
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2 1004 ' | -
E— 0 peaking time = 2 x shaping time = 20us B.[
" | ! ! ! | 1 \ f | ' ! ! | " ) !
<C 40004 =~ " ' L,
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Rysunek 6.4.3. Przetwarzanie impulsu anodowego z uzyciem modutow analogowych [88, 89].
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Rysunek 6.4.4. Przyktadowe widmo energetyczne Csl:TI po interakcji z promieniowaniem ze zrodta

22Na zarejestrowane z zastosowaniem analizatora Tukan 8K przy czasie do piku réwnym 20 ps.

Uktad analogowo — cyfrowy

Druga technika pomiarowa umozliwiata rejestracje impulsu wyjsciowego z fotopowielacza
bez uktadu wzmacniajgcego i1 ksztattujacego. Schemat uktadu prezentuje rysunek 6.4.5. W uktadzie
tym wykorzystano dwa wyj$cia sygnatowe z PMT. Pierwsze wyj$cie wyprowadzono z przedostatniej
dynody zgodnie ze schematem dzielnika napieciowego zaprezentowanego na rysunku 6.4.6. Wyjscie
to bylo zastosowane w celu wyboru impulsow $wietlnych odpowiadajacych wylacznie zakresowi
pikéw pelnej energii. Sygnal z dynodowy byl przekierowywany przez przedwzmacniacz
Canberra 2005 1 wzmacniacz ORTEC 460 do czasowego analizatora jednokanatowego ORTEC 551
(ang. Timing Single Channel Analyzer), ktérego zadaniem byt wybor zdarzen o zadeklarowane;j
warto$ci amplitudy z calego zakresu zdarzen na widmie energetycznym (patrz rysunek 6.4.7A)
1 wystawienie logicznego sygnatu wyzwalania dla uktadu ORTEC 416A, ktorego sygnat wyjsciowy
bramkowat analizator TUKAN 8k [88, 91-93]. W przeprowadzonych pomiarach zakres selekcji
zdarzen odpowiadal rozktadowi piku pelnej energii dla danego zrodia promieniotworczego
zarejestrowanego w analizatorze (patrz rysunek 6.4.7B) [90]. Informacja o wybranych zdarzeniach
wyzwalata rOwniez zbieranie $cisle okre§lonych sygnatow z wyjscia anodowego. Wyselekcjonowane
impulsy $wietlne byly wystane bezposrednio na wejscie oscyloskopu cyfrowego Tektronix model
DPO7254 [94] i byty usrednianie wewnatrz pamigci wewnetrznej oscyloskopu (dla 1000 zdarzen).
Whynik tej operacji, opisujacy impuls jako zmiang napigcia w funkcji czasu, zapisywany byl na dysku

twardym (patrz rysunek 6.4.7C).
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Rysunek 6.4.5. Schemat analogowo — cyfrowego uktadu pomiarowego
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Rysunek 6.4.6. Schemat dzielnika napigciowego stosowanego przy pomiarze w uktadzie analogowo

— cyfrowym, gdzie oznaczenia dotycza: K — katoda, G — elektroda skupiajaca, D- dynoda, A - anoda.

By zminimalizowaé¢ prawdopodobienstwo ewentualnych znieksztalcen usrednianych sygnatow
spowodowanych obecno$cig np. pile-updéw, w trakcie catego pomiaru utrzymywano niskg liczbe
zliczen w obszarze FEP, na poziomie 5 zliczen na sekunde. Na potrzeby przeprowadzonej analizy

zatlozono takze, ze wpltyw fotopowielacza na ksztalt rejestrowanych impulséw jest pomijalny.
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Szerokos¢ potdéwkowa pojedynczego fotoelektronu jest w tym przypadku zdecydowanie krotsza niz

czas trwania zaniku scyntylacji (odpowiednio okoto 20 ns wzgledem dwoch sktadowych zaniku

impulsu Csl: Tl — pierwsza ~ 1 us, druga ~ 3,3 us [20, 29, 87].

Amplituda (mV)

Liczba zliczen

Amplituda (mV)

Rysunek 6.4.7. Schemat procedury wyboru impulséw anodowych z zakresu pikow pelnej energii.
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Uktad cyfrowy

W przypadku trzeciego uktadu, cyfrowego, sygnaly anodowe z fotopowielacza byty
przesytane bezposrednio do oscyloskopu firmy Keysight, model DSOS104A (rozdzielczo$¢ pionowa
16 bitow; 7,8 ENOB (ang. effective number of bits)) — schemat uktadu pomiarowego przedstawiono
na rysunku 6.4.8. Zebrane bez ksztalttowania pojedyncze impulsy §wietlne z zastosowaniem pasma
przenoszenia 250 MHz i probkowaniem 500 MSa/s byty zapisywane na dysku twardym. Dla kazdego
uzytego zrédla promieniowania gamma liczba zarejestrowanych zdarzen w danej temperaturze
wynosita 100 000. Warto$¢ ta jest kompromisem pomigdzy konieczno$cig posiadania duzej statystyki
liczby zliczen, a dostgpng przestrzenig dyskowa do zapisu danych (100 tys. zdarzen odpowiada
34 GB przestrzeni dyskowej).

Komora klimatyczna Oscyloskop, Keysight DSOS104A

¥

PMT

@ P

| . Wi =

anodowe

Dane Komputer

i ki .
Zasilacz wysokiego z oscyloskopu (.bin) L analiza off-line
napiecia

Rysunek 6.4.8. Schemat cyfrowego uktadu pomiarowego [95].

Dalsza analiza pojedynczych impulséow swietlnych odbywata si¢ off-line z zastosowaniem
przygotowanych skryptow w jezyku Python. Pierwszym krokiem w tej analizie byto odfiltrowanie
sygnatow od niepozadanych efektow, takich jak np. zdarzenia typu pile-up (patrz rysunek 6.4.9A).
Krok drugi to usunigcie przesunigcia linii bazowej w osi pionowej, w oparciu o cz¢$¢ plateau sprzed
narastania impulsow $wietlnych. Procedura ta eliminowata dodatkowy przyczynek do wartosci catki.
W kroku trzecim okre$lano potozenie poczatku narastania impulsow $wietlnych w skali czasu
(czas ,,zero”) postugujac si¢ tu wartoscig progowa dla pierwszej pochodnej z impulsu $wietlnego

(patrz rysunek 6.4.9B). W koncowym etapie tak wybrane impulsy §wietlne byty catkowane, efektem
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czego jest wykres catki przyrastajacej (ang. cumulative integral) wyznaczony dla kazdego zdarzenia
impulsu §wietlnego (patrz rysunek 6.4.9C). Wykresy te umozliwiaty budowe widma energetycznego
dla wybranego czasu catkowania (patrz rysunek 6.4.10) poprzez odczyt wartosci catki dla zadanego

czasu (jednostka jest wolt razy sekunda)®.
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Rysunek 6.4.9. Analiza pojedynczych impulséw scyntylacji z zastosowaniem skryptow Python,
Na rysunku pokazano (A) impulsy swietlne z obecnosciag pile-upoéw, (B) impulsy po usunigciu
zdarzen niepozadanych oraz po ich centralizacji w maksimum amplitudy i oznaczeniu poziomu linii

bazowej, (C) wartosci catek przyrastajace wzgledem czasu catkowania impulsow $§wietlnych [95].

4 Wyrazenie warto$¢ catki, stosowane w niniejszej pracy w odniesieniu do ukladu cyfrowego,
jest odpowiednikiem warto$ci kanatdéw na widmie energetycznym zarejestrowanym z zastosowaniem

uktadu analogowego.
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Rysunek 6.4.10. Przyktadowe widmo energetyczne CsL:Tl po interakcji z promieniowaniem
ze zrédta ?Na ,,zbudowane” bazujac o analize pojedynczych sygnatow scyntylacji (czas do piku

rownym 20 us).

Dodatkowym unowoczes$nieniem uktadu eksperymentalnego, zastosowanym dopiero
na etapie prac z trzecig technikg pomiarowa, byto uzycie podajnika Zrddet promieniotworczych.
Podajnik ten zaprezentowany na rysunku 6.4.11 sklada si¢ z olowianej stacji na 11 zrodet
promieniotworczych i ruchomego ramienia umozliwiajacego pobranie wybranego zrodla ze stacji
oraz jego wprowadzenie na zdefiniowang wysoko$¢ do wnetrza komory klimatycznej. Podajnik
w znacznym stopniu umozliwia poprawe¢ ochrony radiologicznej operatora, zwicksza liczbe
wykonywanych pomiaréw w czasie, jak rowniez jest ostatnim elementem uktadu, po wprowadzeniu

ktérego mozna byto prowadzié w petni zdalng prace®.

® Zaprojektowanie i wykonanie dedykowanego podajnika zrodet promieniotwérczych byto mozliwe
dzigki przyznanemu autorce przez NCBJ w latach 2020/2021 finansowaniu w ramach projektu
dla naukowcow na wczesnym etapie kariery. Projekt o temacie: ,,Rejestracja impulsow swietlnych
emitowanych z materiatow scyntylacyjnych z grupy jodkow cezu po wzbudzeniu ich Zrodtami
promieniowania gamma — limity i mozliwosci aparaturowe”, obejmowatl czg$¢ badan objetych
tematykg niniejszej rozprawy.
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Rysunek 6.4.11. Zdjecia podajnika zrodet promieniotworczych, gdzie (A) podajnik sprzgzony
z komora klimatyczna, (B) zrédto 1°°Cd osadzone w pojemniku podajnika, (C) ofowiana stacja

na 11 zrédet promieniotworczych, (D) zblizenie na uktad widziany od gory, (E) rami¢ wprowadzajace

pojemnik ze zrodtem do wngtrza komory [96].
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7. Wyniki

Wyniki badan zostaty podzielone na trzy podrozdziaty w nawigzaniu do zastosowanych uktadow
pomiarowych. Jak umotywowano wczesniej, wszystkie pomiary odpowiedzi $swietlnej scyntylatora
CsL:Tl byly poprzedzane charakterystyka wykorzystanego fotopowielacza. W kolejnym kroku
zaprezentowano rezultaty dotyczace zmierzonych parametrow spektrometrycznych CsI:TI.
Tak przyjety porzadek objasnia kolejne etapy prowadzanych prac oraz przedstawia nowe obserwacje
zauwazone podczas prac z dang technikg, jednoczesnie ukazujagc momenty wymagajace dalszej
rewizji. Kazdy z trzech podrozdziatow jest na koncu opatrzony w konkluzje dotyczace-wprowadzonej

metody i uzyskanych wynikow.

7.1.  Wyniki uzyskane z zastosowaniem ukladu analogowego

W pierwszej czgs$ci badan poddano analizie wptyw zmiany temperatury na warto$¢ wzmocnienia
fotopowielacza z zastosowaniem uktadu analogowego (zgodnie ze schematem przedstawionym
na rysunku 6.4.2). Wyznaczono potozenie piku pojedynczego fotoelektronu w funkcji temperatury
w zakresie od 30°C do -70°C. Na rysunku 7.1.1 zaprezentowano dwa widma energetyczne
z widocznymi pikami pochodzacymi od pojedynczego fotoelektronu, zarejestrowane w dwoéch
skrajnych temperaturach wybranego zakresu. Pokazano wzrost wzmocnienia samego PMT wraz
ze spadkiem temperatury. Mozna zaobserwowaé, ze potozenie maksimum widma SPHE uleglo
przesunieciu z 220 kanalu ADC do 275 kanatu ADC (dla pelnego zakresu 4096 kanatow).
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Rysunek 7.1.1. Widma pojedynczego fotoelektronu zmierzone w -70°C i 30°C i znormalizowane

do maksimum amplitudy. Wigksze fluktuacje w -70°C odzwierciedlaja spadek liczby zdarzen

pojedynczego fotoelektronu ze spadkiem temperatury (czas zywy obu pomiarow wynosi 900 s) [74].

Efekt ten w sposob systematyczny ukazuje rys. 7.1.2, gdzie wykreslono potozenie piku pojedynczego
fotoelektronu (opisane rozktadem Gaussa) w zakresie temperatur od 30°C do -70°C, z krokiem 10°C
oraz wzglgdem zmiennej podstawy czasu do piku wynoszacej 20 ps (A) oraz 4 us (B). Zwigkszenie
ostatniego parametru spowodowato wzrost wzmocnienia sygnatu o okoto 25%. Tendencja ta jest
niezalezna od wybranych warunkéw ksztattowania sygnatu przez wzmacniacz spektrometryczny
oraz jest zgodna z charakterystyka fotopowielacza XP2020Q dostarczong przez firme¢ Photonis,
zaprezentowang w pracy [97]. Przedstawione wyniki podkre$lajg, ze pomiary spektrometryczne
przeprowadzane przy uzyciu PMT w réznych warunkach temperaturowych musza by¢ korygowane
o0 wzmocnienie fotodetektora, patrz rowniez [98]. Dlatego tez w dalszej czeSci pracy odpowiedz
swietlna CsL:Tl byta zawsze wyznaczana w odniesieniu do polozenia piku pojedynczego
fotoelektronu, zarejestrowanego w tych samych warunkach temperaturowych oraz z ustalong

wartoscig czasu do piku.
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Rysunek 7.1.2. Potozenia SPHE wzgledem zmieniajacej si¢ temperatury od 30°C do -70°C.

Dane zaprezentowano dla dwoch wartosci czasow do piku rownych 20 us (A) i 4 us (B) [74].

Badania wlasciwosci spektrometrycznych CsI:T1 prowadzone w komorze klimatyczne;,
poprzedzono kontrolg stabilnosci uktadu pomiarowego. W tym celu zastosowano krysztat CsI:TI
od firmy Bicron i sprawdzono potozenie piku peinej energii od linii 662 keV w funkcji czasu.
Rysunek 7.1.3 pokazuje poczatkowy wzrost odpowiedzi $wietlnej CsI: Tl tuz po natozeniu krysztatu
spowodowany jego ekspozycja na Swiatto z otoczenia. Pdzniej obserwowany jest spadek odpowiedzi
$wietlnej i jej stabilizacja po uptywie okoto 72-96 godzin od natozenia krysztatu. Dlatego kazdy
nastgpny pomiar prowadzony z zastosowaniem CsL:Tl byl prowadzony zawsze po wygaszeniu

materiatu scyntylacyjnego, czyli po uptywie co najmniej 72 godzin.
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Rysunek 7.1.3. Potozenie FEP linii 662 keV (A) oraz wartosci ER krysztatu CsI: Tl (B) w funkcji

czasu, mierzonym od momentu odizolowania krysztatu od §wiatla z otoczenia [99].

Przedmiotem niniejszej rozprawy sg krysztaty wyhodowane w laboratorium ISMA (krysztat
firmy Bicron zostal tu wprowadzony jako materiat referencyjny). Poczatkowa praca z tymi
krysztatami polegata na sprawdzeniu jako$ci otrzymanych probek poprzez pomiar widm
energetycznych w warunkach pokojowych z zastosowaniem zrédta *¥’Cs. Sposrod 20 otrzymanych
probek wyselekcjonowano 15, ktore odznaczaty si¢ prawidlowym rozktadem liczby zliczen w piku
pelnej energii (pojedynczy pik gaussowski dla 662 keV, bez zaciagnig¢ w kierunku wyzszych
kanaléw) oraz energetyczng zdolnoscig rozdzielczg 1 ilo$cig $wiatta nieodbiegajagca w sposob
znaczacy od wyznaczonej systematyki, sporzadzonej dla wszystkich probek. Widma energetyczne

rejestrowano z najdluzszym  dostgpnym czasem do piku  wynoszacym 20  us.
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Na rysunku 7.1.4 zaprezentowano przyktady dwoch widm krysztatow wybranych do dalszych
pomiaréw (A, B) oraz przyktady dwoch widm krysztalow, ktore zostaty pominigte w dalszych

badaniach (C, D) — odrzuconych krysztatéw nie wyszczegolniono w tabeli 6.1.1.
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Rysunek 7.1.4. Widma energetyczne Csl:Tl o domieszce 0,0012% wag. (A); 0,13% wag. (B)
oraz 0,061% wag. (C); 0,098% wag. (D) po interakcji ze zrodtem 3’Cs zbadane w temperaturze
pokojowej. Zastosowana warto$¢ domieszki talu w badanych materiatach oraz w przypadku A 1 B

wyznaczona energetyczna zdolnos¢ rozdzielcza zostaty umieszczone przy poszczegdlnym widmie.

W dalszym toku badan, w oparciu o potozenie piku pojedynczego fotoelektronu SPHE (XspHe)
oraz polozenia pikow pelnej energii (Xrep), wyznaczono liczbe fotoelektronow przypadajaca
na 1 MeV energii promieniowania gamma zdeponowanego w scyntylatorze zgodnie z zaleznoscia
7.1.1:

Lo = Xree_ (7.1.1)

XspHE'Ey
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Na rysunku 7.1.5 przedstawiono odpowiedz $wietlng testowanych krysztaléw odznaczajacych
si¢ prawidlowym widmem energetycznym (testowane krysztaly wyszczegdlnione w tab. 6.1.1).
Liczba zarejestrowanych dla badanych probek fotoelektrondow na 1 MeV energii zmieniata si¢
w zakresie od okoto 7500 do 11700, ukazujac tendencj¢ wzrostowa odpowiedzi s§wietlnej wzgledem
przyrostu domieszki talu do wartosci 0,083% wag. Dla wyzszych stgzen Tl spodziewano si¢ dalszego
trendu wzrostowego liczby fotoelektronéw, zgodnie z rysunkiem 4.2.1 z pracy Gwin i Murray [41].
Zaobserwowano jednak spadek liczby PHE dla krysztalu z domieszka Tl réwna 0,13% wag..
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Rysunek 7.1.5. Odpowiedz $wietlna Csl:Tl wyrazona w fotoelektronach na MeV w funkcji
domieszkowania talu (krysztaly od ISMA), zmierzona przy uzyciu zrédta *'Cs (662 keV)
w temperaturze pokojowej [74]. Kolorem czerwonym zaznaczono krysztaly wyselekcjonowane

do testow temperaturowych.

Kolejnym krokiem, w ramach prowadzonym testow wstepnych, byt pomiar energetycznej
zdolnosci rozdzielczej, wyznaczonej zgodnie z rownaniem 3.6.2. Na rysunku 7.1.6 wykreslono
energetyczng zdolno$¢ rozdzielcza testowanych materialow wzgledem zawarto$ci domieszki talowe;.
Najlepsze wartosci ER osiagnigto dla krysztalow, w ktorych zawartos¢ talu przekraczata 0,04 % wag..
Przy czym dla krysztatow o stgzeniu talu w zakresie 0,051-0,083% wag. otrzymano ER o warto$ci
$redniej dla energii 662 keV wynoszacej (5,4 £ 0,2)%. Kolorem czerwonym na wykresie otoczono
krysztaty, ktore wybrano do dalszych testow temperaturowych ze wzgledu na dobre rozdzielenie
wzgledem domieszki talu oraz najlepszy stosunek energetycznej zdolnosci rozdzielczej do liczby
fotoelektronow w ramach danej grupy (patrz tab. 7.1.1).
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Rysunek 7.1.6. Energetyczna zdolnos$¢ rozdzielcza uzyskana dla scyntylatorow CsI:T1 od ISMA

z r6znymi domieszkami Tl w temperaturze pokojowej [74].

Tabela 7.1.1. Wykaz krysztatbw z ISMA wyselekcjonowanych do badan temperaturowych

ze specyfikacja zawierajaca dane

oraz energetycznej zdolno$ci rozdzielcze;j.

o wartosci domieszki talu, liczbie fotoelektronow

] Odpowiedz Swietlna ] Energetyczna
Numer| Domieszka Tl Odpowiedz $wietlna
przy 662 keV zdolnos$¢ rozdzielcza
probki | (% wagowy) (fotoelektron/MeV)
(fotoelektron) (%)
1 0,0012 4960 + 150 7490 + 230 11,1+0,3
5 0,012 6860 +210 10360 + 310 7,4+0,2
9 0,040 6030 + 180 9110+ 270 56+0,2
11 0,051 7530 +230 11380 + 340 55+0,2
13 0,067 7730 +£230 11670 + 350 54+0,2
14 0,083 7320 +220 11060 + 330 55+0,2
15 0,13 6170 + 190 9310 + 280 6,0+0,2

Dalsza charakterystyke wyselekcjonowanych scyntylatorow CsI:Tl rozszerzono o pomiary

w zmiennych warunkach temperatury w zakresie od -70°C do 30°C. By uzyska¢ dodatkowy punkt

odniesienia i ostatecznie zatwierdzi¢ badang seri¢ do badan, poréwnano odpowiedz S$wietlng

krysztalu o domieszce T1 réwnej 0,05% wag. wyhodowanego przez firme¢ Bicron, z krysztalem o tej

samej domieszce wyhodowanej w laboratorium ISMA (oba krysztaly o porownywalnej objgtosci).

68



Wynik poréwnania przedstawia rysunek 7.1.7, obrazujac bardzo dobra zgodno$¢ zarejestrowanych

odpowiedzi §wietlnych obu krysztatow.
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Rysunek 7.1.7. Odpowiedz $wietlna w funkcji temperatury dwoch krysztatow zsyntetyzowanych

w dwoch niezaleznych laboratoriach z domieszkg Tl rowng 0,05% wagowego [100].

Dla wybranych siedmiu krysztatéw ponownie zarejestrowano widma energetyczne. Na rysunku 7.1.8
pokazano zmian¢ polozenia piku pelnej energii w dwodch skrajnych temperaturach z uzyciem
krysztatu o domieszce talu réwnej 0,051% wag. W zastosowanych warunkach potozenie FEP ulegto
zmianie o czynnik okoto 1,8. W celu ograniczenia efektu spowolnienia impulséw $wietlnych
(wydluzenia czaso6w narastania 1 zaniku) w niskiej temperaturze (zobacz tez rys. 7.2.2) pomiary
przeprowadzono z czasem do piku rownym 20 ps. Byt to najdluzszy dostepny czas w zastosowanym

wzmacniaczu spektroskopowym ORTEC 672.

69



10000-....I....I....I....I....I....I....I....I-

1, —— 30°C f
e e -70°C [
J i L
1000 ; | ~1200 kanatéw _|
EH 3
R 1/
) Ji et
N
8 100—E =
N -
(8]
S

10 -

| czas do piku: 20us
Napiecie zasilania: -1100 V
L L L
0 500 1000 1500

L

L | -:
2000 2500 3000 3500 4000
Kanat

1

Rysunek 7.1.8. Widma energetyczne promieniowania gamma ze zrodta ’Cs mierzone
z zastosowaniem krysztatu Csl:TI w temperaturach -70°C i 30°C. Widma zmierzono przy tych

samych ustawieniach wzmocnienia (wzmocnienie = 2,5) [74].

Nastepnie scyntylatory wzbudzano zrédtami gamma o energiach od 17 keV do 835 keV. Rysunek
7.1.9 pokazuje, ze ilo$¢ $wiatta przeliczona na 1 MeV wzrasta wraz ze spadkiem energii wzbudzenia.
Przy czasie do piku rownym 4 ps, zbieranie $wiatta jest niekompletne w poréwnaniu z 20 ps. Liczba
fotoelektronow spada o okoto 50% podczas przejscia od 30°C do -70°C. Spadek ilosci $wiatta

z obnizeniem temperatury byt prezentowany rowniez w pracach [17, 71, 101-103].
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Rysunek. 7.1.9. Liczba fotoelektronéw w funkcji energii dla scyntylatora CsI: Tl z domieszkowaniem

0,083% wag. Tl w 30°C, -20°C i -70°C [74].
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Zarejestrowane widma energetyczne postuzyly w dalszej kolejnosci do wyznaczenia
energetycznej zdolnos$ci rozdzielczej wraz z jej poszczegdlnymi wkladami (wewngtrznym
| statystycznym) - zgodnie z zaleznoscia 3.6.3. Ze wzgledu na prace z zastosowaniem nowoczesnego
fotopowielacza (XP5212/B Photonis), wigkszy rozmiar katody PMT niz sprzezona z nim
powierzchnia scyntylatora (¢48 mm wzgledem 12 x 12 mm?) oraz dobry kontakt optyczny
zaniedbano wklad transferu. Mozliwos¢ zaniedbania tego wkladu zostata eksperymentalnie
potwierdzone w pracach [9, 54]. Na rysunkach 7.1.10A i 7.1.10B pokazano krzywe energetycznej
zdolnosci rozdzielczej | wewnetrznej energetycznej zdolnosci rozdzielczej uzyskane w trzech
réznych temperaturach oraz z uzyciem dwoch wspomnianych powyzej czasow do piku.
Przedstawione ponizej wyniki opowiadaja warto$ci $redniej wyznaczonej dla czterech wybranych
krysztatow o stezeniu talu 0,051-0,083% wag. (dwoch z domieszka T1 réwna 0,051% wag (ISMA
i Bicron), jednego 0,067% wag. od ISMA i jednego 0,083% wag. od ISMA). Nalezy zwrdci¢ uwagg,
ze wraz ze spadkiem temperatury wyznaczone wielko$ci pogarszajg si¢. W przypadku pomiaru
przy -70°C energetyczna zdolnos¢ rozdzielcza jest o ponad 50% gorsza niz przy 30°C. Z kolei wzrost
czasu do piku z 4 ps do 20 ps poprawia ER o okoto 10%—15%, co jest zgodne z wczes$niejszymi
pracami (19; 20; 26). Dla czasu do piku rownego 20 ps ER i IR przy 30°C i -20°C pokrywajg si¢
w granicach btedow. Tego samego efektu nie obserwuje si¢ w przypadku krotszego czasu do piku.
IR wyznaczona dla linii 662 keV w 30°C i czasu do piku 20 ps wynosi (4,44 + 0,35)% wzglgdem ER
wynoszacego (5,34 + 0,35)%.
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Rysunek 7.1.10. Wyznaczone warto$ci $rednie (A) energetycznej zdolnosci rozdzielczej (B)
wewnetrznej energetycznej zdolnosci rozdzielczej w funkcji energii uzyskane dla scyntylatorow

Csl: Tl w trzech temperaturach: 30°C, -20°C i -70°C i przy uzyciu uktadu analogowego [74].

Jak wspomniano wczesniej, roznice w energetyczne] zdolnosci rozdzielczej mogg byc¢
zwigzane z nieproporcjonalng odpowiedzig swietlng w stosunku do energii promieniowania gamma.
Charakterystyki nieproporcjonalnosci (w odniesieniu do 1 MeV) przy 30°C, -20°C i -70°C
wyznaczono zgodnie z roéwnaniem 3.5.1. Na rysunku 7.1.11 zaprezentowano ciagly wzrost
nieproporcjonalnej odpowiedzi §wietlnej wraz ze spadkiem energii wzbudzenia, przy czym wigksza
nieproporcjonalno$¢ jest widoczna dla krysztaldbw zmierzonych w nizszej temperaturze (wzrost
o okoto 40% przy 4 us). Z kolei catkowanie impulsoéw $wietlnych przy uzyciu czasu do piku réwnego

20 us powodowato poprawe nieproporcjonalnosci w zakresie wszystkich stosowanych temperatur.
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Rysunek 7.1.11. Charakterystyki nieproporcjonalnosci b¢dace $rednig dla czterech wspomnianych
powyzej krysztatdéw CsI:T1 zmierzone przy dwoch warto$ciach czasow do piku. Dane prezentowane

w trzech temperaturach: 30°C, -20°C, -70°C i znormalizowane przy 662 keV [74].

Konkluzje do podrozdziatu

Pierwsza czg$¢ prac dotyczyla pomiarow z zastosowaniem analogowego uktadu ksztaltowania
i odczytu danych. Odpowiedz §wietlng krysztatow jodku cezu o zmiennej domieszce talu w zakresie
od 0,0012% wag. do 0,13% wag. mierzono w temperaturach od 30°C do -70°C. Wykorzystano
w tych badaniach kalibracyjne zrodta promieniowania gamma o energiach od 17 keV do 835 keV.
Ilos¢ $wiatla emitowanego przez krysztaty CsI:Tl obliczono stosujac poprawke na zmiany
wzmocnienia PMT spowodowanego zmiang temperatury.

W pracy pokazano, ze liczba fotoelektronow CsI:Tl spada wraz z obnizaniem temperatury
do -70°C. Wyznaczono zalezno$¢ energetycznej zdolnosci rozdzielczej, wewnetrznej energetycznej
zdolnosci rozdzielczej i zaleznoSci nieproporcjonalnosci od temperatury, energii wzbudzenia
1 czasOw  ksztaltowania impulsow S$wietlnych. Potwierdzono poprawe parametréw
spektrometrycznych wraz z wydluzeniem warto$ci czasu do piku. Pokazano, ze maksymalne wartosci
czasOw ksztattowania dostepne z uzyciem aparatury analogowej nie sg wystarczajace by w pelni
pozna¢ charakterystyke odpowiedzi swietlnej w krysztatach CsI:Tl. Otrzymane rezultaty pokazuja,
ze lepsze zrozumienie odpowiedzi §wietlnej jodku cezu domieszkowanego talem, tacznie z probg
osiggnigcia poprawy ER, wymagaja dalszych badan umozliwiajacych wydtuzenie podstawy czasu
catkowania sygnatéw scyntylacji poza zakres dostgpny w uktadach analogowych.
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7.2.  Wyniki uzyskane z zastosowaniem ukladu analogowo — cyfrowego

Opracowanie danych zebranych przy uzyciu uktadu analogowo-cyfrowego (zgodnie
z technikg opisang w podrozdziale 6.4) rozpoczgto od analizy sygnaléw pojedynczego fotoelektronu
z PMT w warunkach zmiennej temperatury. Na rysunku 7.2.1 przedstawiono poréwnanie dwoch
usrednionych impulsow pradowych pojedynczego fotoelektronu, ktore zostaly zarejestrowane
w dwoch skrajnych temperaturach 30°C i -70°C. Roéznica migdzy wartoscig catek dla dwoch
usrednionych impulséw (dla 100 zdarzen) jest rowna (26 = 1)%. Wartos¢ ta jest zgodna z rdznicg
potozenia pikdw pojedynczego fotoelektronu na widmie energetycznym zmierzonym za pomocag

uktadu analogowego (patrz rys. 7.1.1).

04—t
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LA -70°C

0,3 + i B

Amplituda (mV)

T T T T T T T T T T T T T T T

—— .
100 -80 -60 -40 20 0 20 40 60 80 100
Czas (ns)

Rysunek 7.2.1. Usrednione impulsy pojedynczego fotoelektronu zarejestrowane na oscyloskopie

w temperaturze 30°C i -70°C [74].

W samym pomiarze ksztaltow impulséw scyntylacji oscyloskop mial za zadanie usredniac,
jak wspomniano w rozdziale 6.4, tysigc zdarzen pochodzacych z obszaru odpowiadajacego pikowi
pelnej energii. Na rysunku 7.2.2 przedstawiono usrednione impulsy $wietlne zarejestrowane
w zakresie temperatur od 30°C do -70°C z uzyciem zrodta 3’Cs i bramkowane energia 662 keV.

Krzywe te obrazuja wzrost czasu narastania i opadania wraz ze spadkiem temperatury.
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Rysunek 7.2.2. Usrednione impulsy $wietlne CsI: Tl o domieszce talu rownej 0,051% wag. (ISMA)

bramkowane pikiem petnej energii (662 keV) dla temperatur w zakresie od 30°C do -70°C [74].

Na potrzeby biezacej analizy impulsy $wietlne byl rejestrowane w zakresie czasowym do 500 ps,

co odpowiadato, co najmniej pigciokrotnie dtuzszemu zakresowi trwania impulsu niz w przypadku

poprzednio prowadzonych eksperymentow [17, 28, 29, 71]. W sposéb bezposredni pokazuje

to rysunek 7.2.3, gdzie dla czasu siggajacego 100 ps nie obserwuje si¢ powrotu sygnatu do poziomu

linii bazowej.
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Rysunek 7.2.3. Impulsy $wietlne CsI:TI z oknem na energii 662 keV w temperaturze 20°C

1-70°C, z wyszczegolnieniem obszaru linii bazowej (przed impulsem) oraz zaniku sygnatu do 100 ps.
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Na rysunku 7.2.4 pokazano zmiang intensywno$ci sygnalow wraz ze spadkiem energii
wzbudzenia oraz obnizeniem temperatury. Wydtuzenie ksztattow impulsow $wietlnych z obnizeniem

temperatury zaobserwowano w calym zakresie mierzonych energii.
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Rysunek 7.2.4. Usrednione ksztalty impulséow scyntylacji krysztatu CsI:'TI zmierzone
dla temperatury 30°C i -70°C z zastosowaniem zrodet X i y wybramkowanych na energiach

od 17 keV do 835 keV. Scyntylator CsI:T1 o stezeniu Tl rownym 0,051% wag. [74].

W kolejnym kroku prowadzonej analizy skupiono si¢ na opisie zbocza opadajacego
zarejestrowanych usrednionych impulsow $wietlnych. Do jego opisu postuzono si¢ rownaniem 7.2.1,

z trzema sktadowymi zaniku eksponencjalnego:
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—(t—to)

n=3
A(E) = yo + Z Aje @ (7.2.1)
i=1

gdzie Ai i ti opisuja odpowiednio amplitude i czas zaniku i-tej sktadowej. Podczas procedury
dopasowania, przesunigcie czasowe (to) i linia bazowa (yo) byly parametrami staltymi. Wartos¢
pierwszego parametru opisywato potozenie maksimum (to = 1 ps) amplitudy zarejestrowanego
sygnatu. W przypadku parametru (yo), jego wartos¢ zostata okreslona przez dopasowanie statej
funkcji (yo=const) do ptaskiej czesci impulsu z obszaru sprzed poczatku narastania sygnatu

swietlnego (patrz rys. 7.2.5.).
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Rysunek 7.2.5. Przyktad usrednionego impuls $wietlnego z dopasowanymi trzema sktadowymi

zaniku scyntylacji [104].

W trakcie analizy rozwazano zastosowanie dwoch lub czterech skladowych zaniku impulsu
swietlnego (n=2 lub n=4 w rownaniu 7.2.1). Uznano jednak, ze opis z zastosowaniem trzech
sktadowych jest tu najbardziej trafny, ze wzgledu na to, Ze:
e Dwie skladowe zaniku nie opisujg poprawnie ,,sSrodkowej” cze¢sci impulsu (srodek obejmuje
zakres kilku mikrosekund, liczac od poczatku narastania impulsu). Potwierdzono to poprzez
systematyczng kontrolg réznic pomi¢dzy danymi zarejestrowanym sygnatem, a dopasowang

krzywa (ang. residual distribution).
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e  Warto$¢ amplitudy (44) dopasowane do impulséw §wietlnych pochodzacych od wzbudzenia
energiami z zakresu 17-30 keV jest o dwa rzedy wielko$ci mniejsza niz warto§¢ A (osiaga
wartosci na poziomie 107°-10% mV). Jest to roéwniez poziom wartoéci odchylenia

standardowego uzyskanego dla parametrow yo (poziom szumu).

Na rysunku 7.2.6. zaprezentowano dwa usrednione impulsy zarejestrowane z zastosowaniem zrodta

137Cs w temperaturze 30°C i -70°C z zaznaczonymi wyktadniczymi sktadowymi zaniku scyntylacji.
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Rysunek 7.2.6. Usrednione impulsy $wietlne z dopasowana krzywa opisujaca zanik scyntylacji
oraz jej trzema sktadowymi, zarejestrowane przy 30°C i -70°C dla energii 662 keV. W prawym
gornym rogu pokazano poczatkowy obszar zaniku impulsu. W celu lepszego zaprezentowania

poszczegdlnych sktadowych, dla osi amplitudy zastosowano skale logarytmiczng [74].
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Wyznaczone w temperaturze pokojowej sktadowe zaniku posiadajg nastepujgce wartosci — sktadowa
pierwsza (fast) 0,87 + 0,01 ps, sktadowa druga (slow) 4,2 + 0,1 ps, skladowa trzecia (tail)
34,0 =+ 0,2 ps. Wyniki uzyskane dla pierwszej 1 drugiej skladowej sa w dobrej zgodnosci
z wezesniejszymi publikacjami [18, 68, 75]. Na rysunku 7.2.7 zaprezentowano zestawienie warto$ci
sktadowych uzyskanych w niniejszej pracy wraz z wczesniejszymi odno$nikami literaturowymi,
dotyczacymi badan w temperaturze pokojowej. Sktadowa trzecia w zakresie badanych temperatur
jest tu co najmniej dwukrotnie wigksza niz ta wyznaczona w [29, 71]. Roznica ta moze wynikad|

z zastosowanej wydluzonej podstawy czasu zbierania sygnatu swietlnego.
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Rysunek 7.2.7. Zestawienie wartosci sktadowych zaniku scyntylacji w CsL:Tl uzyskanych

W niniejszej pracy wraz z porownaniem z wczesniejszymi odnosnikami literaturowymi.

W tabeli 7.2.1 oraz na rysunku 7.2.8 wyszczegdlniono czasy zaniku trzech sktadowych scyntylacji
wraz z malejaca temperaturg, w ktorej dokonany byt pomiar. Wartosci dotycza analizy impulséw
swietlnych po wzbudzeniu kwantami gamma o energii 662 keV. Zmiang¢ wartosci skladowych

wyrazono w procentach w odniesieniu do warto$ci uzyskiwanej w temperaturze 30°C.
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Tabela 7.2.1. Czasy zaniku trzech sktadowych dla temperatur od 30°C do -70°C z procentows

zmiang ich wartosci wzgledem 30°C [74].

Temperatura Ti1+ATI Zmiana T2tAT? Zmiana T3tAT3 Zmiana
(°C) () (%) () (%) (us) (%)
30 0,84 + 0,01 0 39 + 01 0 318 + 19 0
20 0,87 + 0,01 4 42 + 0,1 8 340 =+ 0,2 7
10 0,89 = 0,01 7 43 + 0,1 9 328 + 0,6 3
0 0,93 = 0,01 11 46 <+ 0,1 18 354 =+ 0,6 11
-10 0,97 + 0,01 16 50 + 0,2 27 37,1 + 38 17
-20 106 =+ 0,01 27 6,0 + 01 52 483 =+ 2,7 52
-30 1,13 + 0,01 35 64 + 01 63 522 + 1.3 64
-40 1,22 + 0,03 46 6,8 + 0,3 74 63,4 =+ 4,7 99
-50 1,25 + 0,01 50 76 + 04 93 776 + 8,3 144
-60 141 + 0,02 68 10,3 + 06| 163 |1033 + 135| 225
-70 162 + 0,03 93 143 + 1,2 266 1375 + 30,1 332
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Rysunek 7.2.8. State zaniku scyntylacji w zakresie temperatur od 30°C do -70°C z krokiem, co 10°C.
Dane sg $rednig dla krysztatow z domieszka talu od 0,051% wag. do 0,13% wag., wzbudzonych

energia 662 keV i z zastosowaniem czasu catkowania rownego 500 us [104].
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Zarejestrowana zmiana ksztattow impulsow $wietlnych wraz z obnizeniem temperatury ma swoje
odzwierciedlenie w wydtuzajacych si¢ warto$ciach czasow zaniku scyntylacji. W przypadku
sktadowej szybkiej obserwujemy blisko dwukrotne wydtuzenie warto$ci zaniku z 0,84 us do 1,62 ps.
Najwicksze zmiany dotyczg jednak sktadowej wolnej (z 3,9 us do 14,3 us) oraz sktadowew;j ,,ogona”
(z 31,8 us do 137,5 us). Warto zwrdci¢ uwage, ze w temperaturze ponizej -30°C warto$¢ sktadowej
T3 Zaczyna przewyzsza¢ warto$¢ 50 pus, co moze wskazywac na to, ze rejestracja sygnatow w niskich
temperaturach moze wymaga¢ dodatkowego wydtuzenia zakresu z jakim mierzone sg impulsy nawet
do 1 ms. W rozwazaniach takich nalezatoby jednak wzia¢ pod uwage wpltyw szumoéw pochodzacy
od stosowanej elektroniki odczytu, wiaczajac w to stosunek sygnalu do szumu, szczeg6lnie
przy analizie sygnaléw wzbudzonych energiami o warto$ciach ponizej 122 keV.

Zmiana temperatury wpltywa réwniez na intensywnos$¢ skladowych zaniku obliczonych
zgodnie z rownaniem 3.3.2. Na rysunku 7.2.9 pokazano, ze chtodzenie krysztatow Csl: Tl powoduje
reorganizacj¢ udziatu poszczegdlnych sktadowych w impulsie §wietlnym. Intensywno$¢ sktadowe;j
szybkiej zmniejsza si¢ z 45% do 25%, a sktadowej ,,ogona” ulega zwigkszeniu w zakresie od 20%
do 45%. Udzial jest sktadowej wolnej wydaje si¢ nie by¢ skorelowany ze zmiang temperatury
w badanym zakresie i utrzymuje si¢ na poziomie okoto 30%. W rejonie temperatur od -10°C

do -30°C dochodzi do najwigkszych zmian we wzajemnym stosunku intensywnos$ci sktadowych.
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Rysunek 7.2.9. Intensywnosci trzech sktadowych zaniku scyntylacji w funkcji temperatury [74].

W kolejnym kroku sprawdzono zaleznos¢ warto$ci sktadowych zaniku scyntylacji wzgledem

energii zdeponowanej w krysztale. Na rysunku 7.2.10 zaprezentowano warto$¢ sktadowych zaniku
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oraz ich intensywnosci dla dwoch skrajnych temperatur. W temperaturze 30°C stale zaniku
(rys. 7.2.10A) oraz ich intensywnosci (rys. 7.2.10B) wykazuja stabilne zachowanie w zakresie energii

17-835 keV, a wszystkie obserwowane fluktuacje mozna wyjasnic¢ obliczonymi niepewnos$ciami.
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Rysunek 7.2.10. Sktadowe zaniku oraz ich intensywnosci w funkcji energii kwantéw gamma
w zakresie od 17 keV do 835 keV wyznaczone w temperaturze 30°C i -70°C. Dane usrednion
dla krysztatow z domieszka T1 w zakresie od 0,051% wag. do 0,083% wag. [104].

Nieco inng sytuacje¢ obserwuje si¢ dla -70°C, dla ktorych w okolicach 100 keV pojawia si¢ tendencja
do spadku warto$ci sktadowych t2 i t3dla niskich energii promieniowania (rys. 7.2.10C)
oraz nieznacznej reorganizacji w intensywnos$ci sktadowej t1 1 13 (rys. 7.2.10D). Niemniej jednak
tendencja ta powinna zosta¢ dodatkowo przebadana ze wzgledu na to, ze impulsy $wietlne dla energii
ponizej 100 keV osiagaja amplitude ponizej 1 mV, a dla linii 17 — 32 keV nieznacznie przekraczaja
prog linii bazowej (patrz rys. 7.2.4). Z tego wzgledu mozna przypuszczaé, ze zastosowany bilad
pomiarowy bedacy odchyleniem $redniej dla czterech krysztatlow o zblizonej domieszce talu
(od 0,051% wag. do 0,067% wag.) jest niedoszacowany lub Zze same warto$ci dopasowania

sg zaktocone wptywem szumu aparaturowego.
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W kolejnym kroku przystgpiono do analizy charakterystyk nieproporcjonalnosci. W tym celu
usrednione impulsy $wietlne scatkowano off-line w zakresie czaséw od 4 us do 500 ps. Na rysunku
7.2.11 pokazano przyktadowe impulsy zarejestrowane w skrajnych temperaturach z zaznaczeniem
wybranych obszaro6w catkowania, gdzie czasy catkowania rowne 4 ps i 20 ps sa adekwatnie
do czaséw do piku uzytych w metodzie analogowej, 500 us odpowiada maksymalnej dtugosci

impulsu zarejestrowanego w tej metodzie.
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Rysunek 7.2.11 Prezentacja obszarow calkowania impulsow $wietlnych zarejestrowanych

w temperaturze 30°C i -70°C odpowiednio z czasem 4 ps, 20 ps i 500 ps [105]

Przedstawione na rysunku 7.2.12 charakterystyki NP pokazujg ciggla poprawe odpowiedzi swietlnej
wzgledem wydtuzajacej si¢ podstawy czasu catkowania sygnalu. Sposréd nich najbardziej
interesujace wydaja si¢ dane zebrane dla najdluzszego czasu catkowania (kolor czerwony)
w temperaturze 30°C i -20°C. Odpowiedz krysztatu CsI:TI jest w tym przypadku prawie ,,ptaska”,
niemal proporcjonalna, co mozna utozsamia¢ z petnym ,,przecalkowaniem” odpowiedzi $wietlnej
Csl:Tl. Obserwacja ta moze sugerowac, ze calkowita ilo§¢ $wiatta emitowanego z Csl:Tl jest
proporcjonalna do pochtonietej energii, jednakze obecno$¢ wolnych sktadowych scyntylacji
powoduje, ze ksztaltowany i catkowany z zastosowaniem analogowego uktadu spektrometrycznego
sygnat z Csl:Tl jest niedoszacowany (w szczegdlnosci dla wysokoenergetycznych impulsow).

Podobnej zaleznos$ci nie zaobserwowano w temperaturze -70°C. Pomiary wykonanej w tej
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temperaturze moga by¢ obarczone duzymi btgdami, ktére wynikajg z ograniczen fotopowielacza
(zmniejszenie wydajno$¢ fotoelektronow w niskich temperaturach) i ograniczen oscyloskopu
(niewystarczajaca rozdzielczo$¢ pionowa dla impulsow o malej amplitudzie, wewngtrzny szum

oscyloskopu).
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Rysunek 7.2.12. Nieproporcjonalno$¢ CsI: Tl zmierzona dla usrednionych impulséw $wietlnych

w funkcji zmiennej podstawy catkowania sygnatu dla trzech temperatur: 30°C, -20°C i -70°C [74].
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Na rysunku 7.2.13 pokazano nieproporcjonalnos¢ trzech wyznaczonych sktadowych zaniku
scyntylacji pochodzacych z procedury dopasowania eksponencjalnych zanikow do ksztattu impulséw
$wietlnych zgodnie z réwnaniem 7.2.1. Wyznaczone wartosci catek sktadowych (Ai-ti) odniesione
do analogicznych wartosci dla energii 662 keV przejawiaja przeciwstawne trendy. W zakresie
badanych temperatur sktadowe szybka i wolna odznaczajg si¢ potozeniem krzywej NP powyzej
jednosci, podczas gdy sktadowa ,,ogona” wychyla si¢ ponizej jednosci. Obserwacja ta jest zgodna
z pracg A. Syntfeld — Kazuch i inni [28]. W przypadku sktadowej szybkiej i wolnej obserwujemy
odwrécenie zalezno$ci nieproporcjonalnosci W temperaturze -70°C.

Moze to by¢ zwigzane z reorganizacja intensywnosci sktadowych w okolicach temperatury -20°C
(zgodnie z rysunkiem 7.2.9). Nieproporcjonalno$¢ sktadowej ,,ogona” jako jedyna przejawia
niedomiar emitowanego $wiatla wzgledem iloéci $wiatta uzyskanej przy energii 662 keV i utrzymuje
si¢ na statym poziomie w granicach btgdu pomiarowego w catym zakresie stosowanych temperatur.
Ponownie, catkowita ilos¢ $wiatta obliczona na podstawie sumy catek z poszczeg6lnych sktadowych
zaniku (czasu catkowania rownego 500 ps) wykazuje proporcjonalng odpowiedz w zakresie
temperatur od 30°C do -20°C. Nalezy zauwazy¢, ze catkowita nieproporcjonalnos¢ obliczona
w temperaturze -70°C przedstawiona na rysunku 7.2.12 (wyznaczona w oparciu o procedure
calkowania — caly obszar impulsu od narastania do opadania) jest nieproporcjonalna,
za$ ta przedstawiona na rysunku 7.2.13 (wyznaczona w oparciu o procedur¢ dopasowania — catki
wylacznie z obszaru zaniku scyntylacji) odznacza si¢ proporcjonalng odpowiedzig. Obserwacja
ta moze sugeruje, ze sygnat narastania sygnatu (obszar sprzed maksimum amplitudy) ma znaczenie
dla wyliczen proporcjonalnosci. Z drugiej strony mozna podejrzewaé, ze czas catkowania sygnatu
w przypadku niskich temperatur jest w dalszym ciggu zbyt krotki dla -70°C (z3 = 137,5 ps),
a procedura dopasowywania, ze wzgledu na mniejsza czutos¢, pozwolita na zaobserwowanie zaniku

nieproporcjonalnosci, jak pokazano to w wyzszych temperaturach.
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Rysunek 7.2.13. Nieproporcjonalno§¢ CsI:Tl zmierzona dla usrednionych impulsow $wietlnych
wraz z nieproporcjonalnosciami trzech sktadowych zaniku scyntylacji. Dane przeanalizowane

dla trzech temperatur: 30°C, -20°C i -70°C oraz z czasem calkowania rownym 500 ps [74].
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Konkluzje do podrozdziatu

W drugim etapie badan zastosowano uklad analogowo-cyfrowy umozliwiajacy rejestracje
impulsow $wietlnych scyntylacji CsI:Tl. Zarejestrowano usrednione ksztatty impulséw §wietlnych
warunkowane zmiennymi warto$ciami temperatury i energi energii wzbudzenia (patrz rys. 7.2.2
I 7.2.3). Postanowiono podtrzymaé teze o istnieniu trzech sktadowych scyntylacji w krysztatach
CsL:Tl i z tym zalozeniem przeprowadzono analiz¢ zanikéw impulséw $wietlnych. Wykazano,
ze scyntylatory schtodzone z temperatury 30°C do -70°C odznaczaja si¢ wydtuzaniem zanikéw
ich scyntylacji, odpowiednio: 71 od 0,84 pus do 1,62 us (93%), 72 od 3,9 us do 14,3 us (266%) i 73
od 31,8 pus do 137,5 us (332%) — zgodnie z tabelg 7.2.1. Obserwacje te pokazuja m.in. jak wazne jest
prawidlowe ustawienie czasu catkowania w badaniach spektrometrycznych z zastosowaniem Csl:TlI.
Kroétkie podstawy czas6w catkowania nie be¢dg uwzgledniaé catego impulsu $wietlnego, co wptynie
na niedoszacowanie wartoSci odpowiedzi $wietlnej, ale rowniez na otrzymywane wyniki
energetycznej zdolno$ci rozdzielczej, nieproporcjonalno$ci, Czy wyznaczane czasy zanikow
scyntylacji.

W podrozdziale okreslono rowniez nieproporcjonalnos¢ trzech sktadowych scyntylacji,
gdzie szybka i wolna (sktadowe pierwsza i druga) sa dodatnie, podczas gdy ,,ogon” (sktadowa trzecia)
ma charakterystyke ujemna (patrz rys. 7.2.13). Te przeciwstawne trendy zostaly po raz pierwszy
zaobserwowane w pracy [28]. Wykorzystanie wystarczajaco dlugiego czasu catkowania,
aby uwzgledni¢ trendy kompensacyjne we wszystkich sktadnikach zaniku, moga doprowadzi¢
do proporcjonalnej odpowiedzi §wiatta (patrz rys. 7.2.12 i 7.2.13). Wyniki sugeruja, ze dla przysztych
prac nad zachowaniem CsL:Tl i innych halogenkow metali ziem alkalicznych nalezy zbadac
odpowiedz $wietlng z zastosowaniem dtugich podstaw czasu trwania impulséw, nawet si¢gajacych
do obszaru czesto zwigzanego z poswiatg. Pomiary takie bedg wazne dla zrozumienia zjawiska
nieproporcjonalno$ci. Ponadto wymagana jest analiza pojedynczych sygnatéw scyntylacii,
by maksymalnie wyeliminowa¢ mozliwo$¢ dodawania si¢ do impulsow s$wietlnych zdarzen
niepozadanych. Niezbedna wydaje si¢ réwniez analiza wkladu szumu uktadu pomiarowego

wzgledem wydtuzajacej si¢ podstawy czasu catkowania.
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7.3.  Wyniki uzyskane z zastosowaniem ukladu cyfrowego

Obserwacja zmiany/poprawy nieproporcjonalnej odpowiedz Csl:Tl (patrz rysunki 7.2.12,
czy 7.2.13) z wykorzystaniem usrednionych impulséw scyntylacji CsL:Tl scatkowanych
z zastosowaniem dtugiej podstawy czasu spowodowaty potrzebe rejestracji i analizy pojedynczych
impulséw $wietlnych z odczytem cyfrowym. Metoda pomiarowa zastosowana na tym etapie badan
zostala przedstawiona w podrozdziale 6.4. W pierwszym etapie zarejestrowano charakterystyki
pojedynczego fotoelektronu fotopowielacza XP5212/B. W drugiej czg$ci zebrano sygnaty
scyntylacyjne Csl: Tl w temperaturze 20°C i obliczono parametry spektrometryczne.

Jak juz wspomniano wczesniej, pomiar odpowiedzi fotopowielacza (pojedynczego
fotoelektronu) jest niezbedny w celu wyznaczenie iloSci $wiatta emitowanego przez materiat
scyntylacyjny. Wyniki uzyskane z uzyciem zaproponowanej tu techniki cyfrowej poddano
weryfikacji w oparciu o metodg analogowa zaprezentowang w podrozdziale 7.1. Pomiary wykonano
z zastosowaniem PMT w obszarze napi¢¢ zasilania od -900 V do -1500 V (zaréwno dla uktadu
cyfrowego, jak i analogowej). Na rysunku 7.3.1 przedstawiono widma energetyczne pojedynczego
fotoelektronu zarejestrowane z zastosowaniem obu technik pomiarowych. Dla kazdej wartosci
napi¢¢, potozenie pojedynczego fotoelektronu zostato okreslone przez dopasowanie sumy funkcji
Gaussa 1 funkcji wykladniczych do widma SPHE. Rysunek pokazuje, ze przy napigciu rzedu
-1200 V dochodzi do jednoznacznego wydzielenia zdarzen pojedynczego fotoelektronu z obszaru
zdarzen szumowych. Wzmocnienie sygnatu PMT, wynikajagce ze wzrostu napigcia zasilania,
poréwnano poprzez wyznaczenie potozenia maksimoéw pikow SPHE. W przypadku analogowym
czas do piku ustawiono na 1 ps, co bylo najnizsza dostepng wartoscig na wzmacniaczu
spektroskopowym. W przypadku cyfrowym czas catkowania ustalono na 20 ns, co pokrywato czas
trwania sygnalu pradowego SPHE, co pokazano na rysunku 7.3.2, gdzie w czgéci A przedstawiono
impulsy pradowe pojedynczego fotoelektronu zarejestrowane w 20°C przy napigciu -1200 V

oraz w czesci B - $rednig z zarejestrowanych 100 pragdowych zdarzen typu SPHE.
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Rysunek 7.3.1. Widma pojedynczego fotoelektronu fotopowielacza XP5212/B wykonane
przy uzyciu (A) zestawu analogowego 1 (B) cyfrowego. Dane zbierano przy napigciach od -900 V
do -1500 V. Roznice w poziomie fluktuacji wynikajg ze statystyki (4 mln zliczen na widmo

w przypadku uktadu analogowego wzgledem 100 tys. zliczen w przypadku uktadu cyfrowego) [95].
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Rysunek 7.3.2. Pojedyncze sygnaty pradowe SPHE z fotopowielacza XP5212B zarejestrowany
w 20°C (A) dla 100 sygnalow SPHE oraz (B) po ich usrednieniu. Napigcie zasilania wynosito
-1200 V.

Na rysunku 7.3.3 przedstawiono wyniki dla obu metod oraz poréwnanie ich ze wzmocnieniem
sygnatu zaczerpnigtym z karty katalogowej XP5212/B [87]. Wszystkie dane znormalizowano
do warto$ci przy -1500 V.
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Rysunek 7.3.3. Porownanie pozycji pojedynczego fotoelektronu wzgledem napiecia PMT

dla techniki analogowej i cyfrowej w porodwnaniu ze specyfikacja PMT. Wszystkie dane zostaly

znormalizowane przy -1500 V [95].
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Pozycje SPHE przedstawione na rysunku 7.3.3 pokrywaja si¢ ze wzmocnieniem sygnatu
ze specyfikacji PMT, niezaleznie od zastosowanej metody. Przeprowadzone poréwnanie potwierdza,
ze metoda cyfrowa oparta o zebrane pojedyncze impulsy pradowe moze by¢ z powodzeniem
stosowana do ,budowy” wiasciwego widma energetycznego, co pozwala na poprawne
przeprowadzenie charakteryzacji fotopowielacza.

Kolejnym krokiem byto sprawdzenie, czy proponowana metoda cyfrowa jest wlasciwa
do wyznaczania liczby fotoelektronow. W tym celu wybrano dwa klasyczne materiaty scyntylacyjne
CsI:T1 i BGO, a ich wartosci liczby PHE zmierzono z zastosowaniem obu metod i przedstawiono
w tabeli 7.3.1. Krysztat BGO zostal wybrany dodatkowo w eksperymencie, poza badanym Csl:Tl,
by sprawdzi¢ proponowang technik¢ z uzyciem scyntylatora charakteryzujacego si¢ krotszym czasem
zaniku oraz pozbawionego efektu poswiaty. Na rysunku 7.3.4 przedstawiono widma energetyczne
Csl:Tl, BGO oraz widma pojedynczego fotoelektronu XP5212/B zmierzone technikg analogowsg
(cze$¢ A i C) oraz cyfrowa (czgs¢ B i D) przy napigciu -1200 V oraz z uzyciem kwantow gamma
o energii 662 keV i czasie catkowania (IT)/czasie do piku (PT) rownym 20 ps. Widmo SPHE zostato
zaprezentowane ze wzmocnieniem (ang. gain) odpowiednio razy czynnik 600 i 150, aby umozliwié¢

prezentacj¢ obu widm na tym samym wykresie.

Tabela 7.3.1. Poroéwnanie liczby fotoelektronow CsI:Tl mierzonej oscyloskopem i metoda
analogowa przy -1200 V z uzyciem kwantow gamma o energii 662 keV i czasie calkowania/czasie

do piku rownym 20 pus.

Metoda analogowa Metoda cyfrowa
Scyntylator | Liczba PHE | ER przy 662keV Liczba PHE ER przy 662keV
(phe/MeV) (%) (phe/MeV) (%)
Csl:Tl 9900 + 140 5,79 £0,23 10600 £ 300 5,64 £0,28
BGO 980 £+ 20 12,20 + 0,36 1080 £ 30 12,63 + 0,38
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Rysunek 7.3.4. Widma energetyczne Cs:T1 i BGO zarejestrowane po oddzialywaniu ze zrodtem
promieniotworczym 3’Cs odpowiednio dla techniki analogowej (A i C) i cyfrowej (B i D)
w porownaniu z rozkladami pojedynczego fotoelektronu fotopowielacza pomnozonymi

przez wspotczynnik 600 i 150. Dane eksperymentalne uzyskany w 20°C [95].

Technika cyfrowa i analogowa daja widma energetyczne o bardzo podobnych parametrach
spektrometrycznych, takich jak energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza, stosunek piku do Comptona
I stosunku piku do catosci zliczen, co potwierdza przydatnos¢ techniki cyfrowej do dalszych badan
krysztatow CsI:Tl.

Zatwierdzong technike pomiarowg wykorzystano nastepnie do pomiaru liczby fotoelektronow
CsI:Tl w funkcji czasu catkowania. Tabela 7.3.2 podsumowuje warto$ci liczby PHE (wyrazone
w fotoelektronach/MeV) uzyskane przy réznych czasach catkowania i wartosci kwantéw X i gamma
0 energiach: 22 keV, 122 keV, 356 keV i 662 keV.
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Tabela 7.3.2. Liczby fotoelektronow wyrazona w fotoelektronach na MeV (phe/MeV) wzgledem

réznych czaséw catkowania impulsow $§wietlnych [95].

Czas
calkowania 2 6 10 20 50 100 150
(ps)
Csl:Tl
6240 8510 9260 10060 10790 11180 11350
(phe/MeV)
+160 +150 +160 +160 +180 +200 +220
przy 662 keV
Csl:TI
6350 8620 9390 10210 10980 11380 11560
(phe/MeV)
+200 +230 +250 +260 +290 +340 +390
przy 356 keV
Csl:TI
6740 9020 9750 10530 11290 11670 11850
(phe/MeV)
+310 +380 +410 +440 +480 +560 +670
przy 122 keV
Csl:Tl
7580 9700 10340 10980 11550 11810 11900
(phe/MeV)
+460 +560 +600 +700 +1060 +1780 +2550
przy 22 keV

Przedstawione dane pokazuja wzrost liczby PHE wraz z wydhluzeniem czasu catkowania, ale takze

wzrost niepewnosci liczby fotoelektronow o okoto 2% dla 662 keV i 15-21% dla 22 keV

przy 100-150 ps. Rysunek 7.3.5 przedstawia zmiang wzrostu ilosci $wiatta scyntylacyjnego w funkcji

czasu catkowania, gdzie liczby PHE znormalizowano do wartosci uzyskanej przy 150 us, niezaleznie

dla kazdej energii, 1 wyrazono w procentach. Krzywa pokazuje, ze liczba PHE generowana

przez niskoenergetyczne promieniowanie X lub gamma ro$nie szybciej niz ta zwigzana z absorpcja

wyzej energetycznego promieniowania gamma, np. 90% wartosci PHE (zaznaczonej szarg linig)

jest osiggalne w czasie 14 pus w przypadku 22 keV, w 18 us dla 60 keV oraz w 23 ps dla 835 keV.

Co wydaje si¢ by¢ silnie skorelowane z amplitudg sygnatow 1 czasow zaniku scyntylacji.
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Rysunek 7.3.5. Liczba fotoelektronow w funkcji czasu calkowania i energii promieniowania gamma

w zakresie 22 keV - 835 keV znormalizowane do warto$ci PHE uzyskanej przy 150 us [95].

Przyktady pojedynczych sygnatow $wietlnych pochodzacych od wzbudzenia kwantami
0 energii 22 keV, 60 keV, 356 keV oraz 835 keV przedstawia rysunek 7.3.6. Obserwujemy,
ze 1m nizsza warto$¢ energii wzbudzenia tym wigksze fluktuacje sygnatu sa obserwowane.
Na wykresach zaznaczono szarg przerywang linig warto$¢ czasu, dla ktorej warto$¢ catki sygnatu
$wietlnego odpowiadata liczbie PHE rownej 90% wzgledem wartosci dla 150 us — zgodnie
z rysunkiem 7.3.5.
Rejestracja 100 tys. pojedynczych zdarzen scyntylacji dla danego zrodta kalibracyjnego umozliwiata
ponadto na budow¢ widm energetycznych w funkcji czasu catkowania. Uzyta metoda pozwala
przeanalizowanie polozenia pikoOw pelnej energii oraz szerokosci piku w potowie wysokosci
maksimum. Na rys. 7.3.7 przedstawiono przyktadowe widma energetyczne *'Cs i 2*!Am zmierzone
w Csl:Tl dla czasow catkowania od 2 ps do 150 ps. Zaobserwowano przesuni¢cie potozenia piku
pelnej energii w kierunku wyzszych kanatéw wraz z wydluzeniem czasu catkowania (tak jak w
przypadku techniki analogowej). Znajduje to odzwierciedlenie w rosngcych warto$ciach liczby PHE

zestawionych w tabeli 7.3.2.
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Rysunek 7.3.6. Przyktady pojedynczych sygnatow swietlnych CsI:T1 powstajacych po wzbudzeniu
kwantami o energii 835 keV (A), 60 keV (B) oraz 22 keV (C).
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Liczba zliczen

Liczba zliczen

Rysunek 7.3.7. Widma energetyczne CsI:Tl zmierzone za pomoca oscyloskopu i wygenerowane

w analizie off-line surowych impulsow $wiatlych przy uzyciu czasow catkowania od 2 ps do 150 ps

662 keV Czas catkowania:
T 2 us 6 us 10 us
400 - —20 us —50 us — 150 us [
300 -
200
! * ' \
100 PN ‘\y*lr't"l l&"
e A A.
40 50 60 70 80 90
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1 1 1
12000 | 60 keV Czas catkowania:
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——20pus  ——50ps —— 150 ps|
10000 -
8000 +
6000
4000 -
2000 - L
0

8

Wartosc¢ catki

oraz z uzyciem zrodet 1¥'Cs i #1Am [95].

Analiza pokazata ponadto, ze zmierzone wartosci energetycznej zdolnosci rozdzielczej CsI: Tl
prezentuja optymalne warto$ci dla roznych czasow calkowania w zaleznosci od energii
zdeponowanej w krysztale (patrz rys. 7.3.8). ER osiaga najlepszg wartos¢ dla czasu catkowania okoto
6-10 ps dla energii w zakresie od 22 keV do 32 keV, 15-20 us przy 60-122 keV i 30-40 ps

przy 356-835 keV. Przedzialy czaséw catkowania, w ktorych obserwowana jest najlepsza
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energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza, odpowiadajg najsilniejszemu przyrostowi catki impulsu
swietlnego, zgodnie z rys. 7.3.5. Gdy liczba PHE w funkcji czasu catkowania zaczyna
si¢ stabilizowac, energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza stopniowo si¢ pogarsza. Ta obserwacja
byta wczesniej niezauwazona dla CsI:Tl.
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Rysunek 7.3.8. Energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza Csl:Tl wyznaczona w temperaturze 20°C

w funkcji czasu catkowania oraz energii zdeponowanego promieniowania y [95].
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Na tym etapie badan istotne stalo si¢ okreslenie wptywu szumoéw calego toru pomiarowego
(W ogdlnym ujeciu: szumow elektroniki) na uzyskane wartosci ER. Z tego powodu autorzy rozwazyli
rozne wkiady, ktore wprowadzaja swodj przyczynek do koncowej wartosci ER. Catkowita
rozdzielczo$¢ energii, AE/E, mierzong za pomocg scyntylatora sprzezonego z fotopowielaczem

okreslono rozszerzajac definicje 3.6.3 o czton pochodzacy od rozdzielczosci szumu [106]:

ER? = 6,.% + 84° + 6,2+ 6, (7.3.1)

Sama wartos¢ szuméw jest zwykle pomijana W typowych pomiarach analogowych ze wzgledu
na przetwarzanie impulsow $wietlnych o krotkiej podstawie czasu, po etapie ksztattowania
1r6zniczkowania. W niniejszych badaniu zdecydowano jednak, ze ze wzglgdu na zbieranie impulsow
o dlugiej podstawie czasowej analiza wktadu szumowego powinna zosta¢ przeprowadzona.
Oszacowanie rozdzielczo$ci szumowej przeprowadzono za pomocg dwoéch roéznych metod.
Po pierwsze, udzial szumu obliczono postugujac si¢ specyfikacja oscyloskopu i wyznaczono

na podstawie rownania 7.3.2 [107].

ull voltage range for certain v/div)2
65%¢ = \/r.m.s.2+ Venog® = \/r.m. s24+ U g ‘27; /dw) (7.3.2)

gdzie r.m.s. to jedno odchylenie standardowe wyznaczone dla obszaru linii bazowej, Venos to zakres
pelnej skali napigcia podzielony przez efektywng liczbe bitow, czyli 7,8 dla Keysight DSOS104A.
Przyklady obrazujace poziom propagacji szumu oscyloskopowego na tle usrednionych impulséw
scyntylacyjnych o energiach 662 keV i 22 keV pokazano na rysunku 7.3.9 jako czerwone linie. Szum
dla energii 662 keV jest wiekszy niz ten obserwowany przy 22 keV ze wzgledu na zmienng czutosé
oscyloskopu wzgledem zastosowanej podziatki pionowej (VV/podziatke). Wida¢ wyraznie, ze wktady

szumowe obliczone za pomocg podstawowych parametrow oscyloskopu sg praktycznie pomijalne.
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Wartosé caiki

Wartosé calki

Rysunek 7.3.9. Propagacja wktadu szumu oscyloskopu w u$rednionych impulsach scyntylacyjnych
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662 keV (A) i 22 keV (B) wyznaczona zgodnie ze specyfikacja oscyloskopu [95].
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Z tego powodu zdecydowano si¢ na sprawdzenie wptywu szumu drugg metoda, w ktorej do pomiaru
udziatu szumow elektroniki wykorzystano precyzyjny generator z przekaznikiem rteciowym ORTEC
model 419 odznaczajacy si¢ duzg liniowos$cig impulsu w pelnym zakresie skali wynoszaca + 0,1%
[108]. Aby impuls wyjsciowy ORTEC 419 bardziej odzwierciedlat ksztatt impulsu scyntylacyjnego,
czas zaniku sygnatu skrocono z poczatkowych 100 pus do 800 ns. Schemat uktadu generatora

zaprezentowano na rysunku 7.3.10.

Oscyloskop

Przekaznik
rteciowy

M

Rysunku 7.3.10. Pogladowy schemat generatora ORTEC 419, zgodnie z ktérym kondensator (C)

natadowany do wybranego napigcia roztadowuje si¢ ze statg czasu C x 50 omoéw, generujac impuls

0 zaniku eksponencjalnym.

Impulsy generatora byly wysylane na wejscie oscyloskopu, a nastepnie zapisywane z rdéznymi
ustawieniami skali V/dziatke (przy tych samych ustawieniach, co przy akwizycji impulsow
scyntylacyjnych) i analizowane przy r6znym czasie catkowania. Wktad szumu generatora obliczono

za pomocg rownania 7.3.3.

sgen = BMgen 400y, (7.3.3)

XFEP

gdzie FWHMgen odpowiada szeroko$ci piku w potowie wysokosci ze histogramowanych impulsow
zarejestrowanych na wyjSciu z generatora, a Xrep jest potozeniem centroidu pikdw pelnej energii
na widmach energetycznych od zdarzen scyntylacyjnych (analogicznie do rownania 3.6.2). Nalezy
pamigtac, ze FWHMgen jest staty dla danej pary ustawien czasu catkowania 1 V/div, niezaleznie
od warto$ci wysokosci impulsu $wietlnego. Na rysunku 7.3.11 pokazano przyrost parametru FWHM
z wydhuzeniem czasu catkowania obliczonym obiema metodami przy 3 mV/dziatke i1 15 mV/dziatke
w skali pionowej. Warto$ci wktadu szumowego uzyskane z uzyciem generatora sg o okoto 150-500

razy wyzsze niz w przypadku pierwszego scenariusza.
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Rysunek 7.3.11. Wartosci FWHM szumu w funkcji czasu catkowania przy 15 mV/dziatke
i 3 mV/dziatke wyznaczone przy uzyciu metody bazujacej o specyfikacje oscyloskopu

| z zastosowaniem generatora [95].

W dalszej analizie zdecydowano si¢ na wykorzystanie drugiego scenariusza szacowania
wpltywu szumowego, jako tego bardziej odzwierciedlajacego rzeczywiste warunki pomiarowe,
a zarazem maksymalnego. W zwigzku z tym w prowadzonej analizie zostal on uwzgledniony
jako wklad szumowy 87°", co ostatecznie pozwolilo wyznaczy¢ ostateczng warto§¢ wewnetrznej
energetycznej zdolnosci rozdzielczej (zgodnie z réwnaniem 7.3.1). Wszystkie wklady do ER
przedstawiono w tabeli 7.3.3 i na rysunku 7.3.12

Wdrozenie wktadu statystycznego i szumowego spowodowato znaczng poprawe wartosci IR
wzgledem poczatkowej zmierzonej warto$ci ER. Przede wszystkim widoczne jest ,,wyplaszczenie”
charakterystyk IR ulega w zakresie dlugiego czasu catkowania. Niemniej jednak nadal wida¢, ze IR
osigga swoje optymalne warto$ci, takie jak 4,23 £+ 0,11% dla 662 keV i czasu catkowania 50 ps,
4,63 £ 0,58% dla 122 keV i czasu catkowania 30 pus oraz 10,3 + 1,4% dla 22 keV i czasu catkowania
6 ps. Z rysunku 7.3.12 mozna réwniez wywnioskowac, ze w przypadku impulsow $wietlnych
pochodzacych od niskoenergetycznych kwantéw gamma odpowiedz swietlna z CsI:T1 zaczyna by¢
zaburzona wplywem ukladu pomiarowego juz po uptywie okoto 20 ps. Fluktuacje szuméw
elektroniki w mniejszym stopniu wplywaja na oznaczenie parametrOw spektrometrycznych

dla impulséw o wyzszej amplitudzie i warto$ciach catek (lepszy stosunek sygnatu do szumu).
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Tabela 7.3.3. Liczba fotoelektronow (wyrazona w fotoelektronach — phe), energetyczna zdolnosé
rozdzielcza Csl:Tl wraz z jej wkladami po wzbudzeniu energia 662 keV, 122 keV i 22 keV,

z uzyciem wybranych czasow catkowania [95].

Czas Liczba
catlkowania PHE ER (%) SR (%) NR (%0) IR (%)
(o) (phe)
662 keV
2 4130+100 | 7,11+0,20 4,425 + 0,049 | 0,2254 + 0,0060 5,56 + 0,20
6 5630+100 | 6,19+0,13 3,790+ 0,029 | 0,2621 + 0,0053 4,89+ 0,14
10 6130+ 100 | 5,88+ 0,13 3,633+0,027 | 0,3351 +0,0070 4,61+0,13
20 6650+ 110 | 5,59+0,12 3,486 + 0,025 0,518 + 0,010 4,34 + 0,13
30 6900 + 110 | 5,50+0,12 3,424 £ 0,024 0,712 + 0,015 4,25+ 0,12
50 7140+ 120 | 5,52+0,10 3,365 + 0,024 1,106 + 0,024 4,23+0,11
100 7390+130 | 5,79+0,11 3,307 £ 0,025 2,096 + 0,047 4,27 +0,12
150 7510+ 140 | 6,32+0,13 3,282 + 0,027 3,122 + 0,071 4,41 +0,15
122 keV
2 820 £ 40 14,26 + 0,70 9,92 +0,20 0,861 + 0,042 10,22 +0,73
6 1100 +50 | 10,87 +0,54 8,57 +0,16 1,114 + 0,052 6,60 + 0,56
10 1190 +50 | 10,08 +£0,53 8,24 + 0,15 1,472 + 0,068 5,61+ 0,56
20 1290 + 50 9,50+0,51 7,93+0,14 2,40+0,11 4,65 + 0,54
30 1330 + 60 9,67 +0,54 7,80+0,14 3,35+0,15 4,63 + 0,58
50 1380+ 60 | 11,08 +0,56 7,66 0,14 5,19+ 0,24 6,09 + 0,63
100 1420+70 | 15,29+0,78 7,53+0,16 9,97 +£0,52 8,81 +0,95
150 1450 + 80 192+1,1 7,48 +0,18 14,59 + 0,86 10,1+1,4
22 keV
2 170+ 10 26,3+ 1,6 21,95+ 0,58 3,72+0,24 140+1,7
6 220+ 10 22,6+1,3 19,39+ 0,48 5,26 +£ 0,32 10,3+1/4
10 230+ 10 226+1,4 18,79 + 0,48 7,08 £ 0,44 105+1,5
20 240 + 20 250+1,6 18,23 +£0,51 11,96 + 0,81 122+19
30 250 + 20 28,1+2,1 17,99 + 0,56 16,8+1,2 13,6+25
50 260 = 20 355+33 | 17,78+0,71 26,4+25 15,7 £ 4.2
100 260 + 40 57,6 £8,7 176+1,2 510+7,7 20+ 12
150 260 + 60 82+ 18 175+ 1,6 76+ 16 24 + 23
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Rysunek 7.3.12. Energetyczna zdolno$¢ rozdzielczos$¢, rozdzielczo$é statystyczna, rozdzielczosc
szumowa i wewnetrzna energetyczna zdolnos¢ rozdzielcza Csl:Tl przy 662 keV, 122 keV i 22 keV

jako funkcje czasu catkowania [95].

Na rysunku 7.3.13 przedstawiono dodatkowo zmiang warto$¢ wewnetrznej energetycznej
zdolnosci rozdzielczej w funkcji energii promieniowania X i gamma (od 22 keV do 835 keV).
Pokazano, ze odpowiedni dobdr czasu catkowania moze powodowaé zmiang otrzymywanych
wartosci IR w zaleznos$ci od wysokosci impulsow $swietlnych. Stosowanie stalej wartosci czasu

catkowania w pomiarach z szerokim zakresem energii X i gamma (co jest standardowg procedura
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w pomiarach spektrometrycznych) moze powodowaé, ze w zakresie wysokich energii ksztalty
impulsow $wietlnych CsI:Tl nie zostang w petni ,,przecatkowane”, co w konsekwencji spowoduje
pogorszenie IR z powodu niedoszacowania ilosci $wiatta. Z drugiej strony, w zakresie
niskoenergetycznych impulsow $wietlnych zastosowanie dtugiej podstawy czasu moze spowodowac

zaktocenie informacji o samym krysztale poprzez znaczacy wktad szumowy elektroniki.
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Rysunek 7.3.13 Wewngtrzna energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza w funkcji energii dla réznych

wartosci czasu catkowania [95].

Na koniec sprawdzono charakterystyki nieproporcjonalnosci CsI:Tl wyznaczone
w zmiennym zakresie czasow calkowania na serii 10 tys. pojedynczych impulséow $wietlnych
scyntylacji zarejestrowanych w 20°C (patrz rys. 7.3.14). Zebrane dane potwierdzity, ze wydtuzenie
czasu calkowania moze poprawi¢ NP CsI:TI [20, 74]. Warto$¢ NP przy 22 keV poprawia
si¢ z 1,21 do 1,05 wraz ze zmiang wartos$ci czasu catkowania ksztattow impulsow $wietlnych z 2 ps
do 150 us. Zestawienie tej informacji z wiedza o pogarszajacej si¢ wartosci ER w funkcji
wzrastajacego czasu catkowania sugeruje, ze efekt poprawy proporcjonalnej odpowiedzi $wietlnej
CsI: Tl moze by¢ skorelowany ze wzrostem wktadu szumowego elektroniki.

Z drugiej zas$ strony badania w zakresie swobodnej mozliwosci zmiany czasow catkowania,
przy analizie impulséw scyntylacji daty kolejng interesujgca obserwacj¢ dla NP, pokazang z uzyciem
czerwonych gwiazdek na wykresie 7.3.14. Wykazano, ze odpowiedz scyntylacji CsI:T1 moze by¢
proporcjonalna jezeli do jej obliczenia uzyjemy liczby fotoelektrondéw, dla ktorej zarejestrowano

najlepsze wartosci energetycznej zdolnos$ci rozdzielczej zgodnie z rownaniem 7.3.4.
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PHE numbevenergy

NP

"~ PHE numberggakey

(7.3.4)

gdzie liczba PHE cnergia 0znacza ilo$¢ $wiatla (wyrazong w phe/MeV), przy ktorej uzyskano najlepsza

energetyczng zdolno$¢ rozdzielcza w funkcji czasu calkowania (patrz takze rys. 7.3.6 i tab. 7.3.4),

natomiast liczba PHE e62 kev jest wartoscig statg 10422 + 168 fotoelektronow/MeV 1 opisuje liczbg

$wiatta po interakcji z promieniowaniem gamma przy 662 keV i podstawie czasu catkowania réwne;j

30 ps.

Tabela 7.3.4. Liczby fotoelektronow (PHE) wraz z odpowiadaja jej wartoscia NP wyznaczona

z zastosowaniem stalego czasu catkowania rownego 30ms oraz warto$ci PHE oraz NP wyznaczone

ze zmiennym czasem catkowania odpowiadajagcym czasom, przy ktérych obserwowano najlepsza

warto$¢ ER wzgledem energii deponowanej w krysztale Csl:TI.

Energia (keV) 835 662 511 356 122 60 32 22
Liczba PHE
9880 | 10420 | 10420 | 10600 | 10880 | 11160 | 11120 | 11270
przy 30us
+190 | £170 | £250 | £272 | £460 | £470 | £990 | +820
(phe/MeV)
0,948 | 1,000 | 1,000 | 1,017 | 1,044 | 1,071 | 1,067 | 1,081
NP przy 30us
+0,024 | £0,023 | £0,029 | £0,031 | +£0,047 | £ 0,048 | +£ 0,096 | + 0,080
Liczba PHE przy | 9880 | 10420 | 10420 | 10600 | 10530 | 10520 | 10330 | 10340
zmiennym czasie | £190 | £170 | £250 | £272 | £440 | +421 | +880 | +610
(phe/MeV) (30 us) | (30 us) | (B0 us) | (B0 us) [ (20 us) | (14 us) | (LO ps) | (6 us)
NP przy 0,948+ | 1,000 | 1,000 | 1,017 | 1,011 | 1,010 | 0,991 | 0,992
zmiennym czasie | 0,024 | +0,023 | £0,029 | £0,031 | £ 0,045 | + 0,044 | + 0,086 | = 0,056
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Rysunek 7.3.14. Nieproporcjonalno$¢ Csl: Tl zmierzona w 20°C z czasami catkowania od 2 us

do 150 us oraz z odpowiedziami §wietlnymi adekwatnymi do najlepszych wartosci ER [95].

Konkluzje do podrozdziatu

Zgodnie z wczesniejszymi badaniami nad wpltywem wolnych skladowych scyntylacji
na energetyczng zdolno$¢ rozdzielcza 1 nieproporcjonalno$¢ CsI:TI, jak roéwniez innych
scyntylatorow nieorganicznych (podsumowane w [6]) oraz w odniesieniu do duzej poprawy
nieproporcjonalnosci zaobserwowanej z zastosowaniem uktadu analogowo — cyfrowego [74]
spodziewalismy si¢ znacznej poprawy warto$ci ER wraz z wydluzeniem czasow catkowania.
Niezbadane zachowanie parametréw spektrometrycznych CsI:'TI powyzej czasow
catkowania, czy czasow do piku z ukladow analogowych, spowodowato koniecznosé
zaproponowania nowego podejs$cia bazujacego na uktadzie cyfrowym, w tym przypadku wysokiej
klasy oscyloskopu. Podejscie to wymagato zbierania pojedynczych impulsow $wietlnych,
ktore mozna byto odfiltrowaé¢ od niepozadanych wktadow takich jak np. zdarzenia typu pile-up lub
emisji pojedynczych fotoelektronow z PMT; zapisywania sygnatéw z podstawa czasowa rowna co
najmniej 180 ps i pasmem przenoszenia powyzej 100 MHz; pracy z dobrg rozdzielczo$cia pionowa
(ze wzgledu na konieczno$¢ rejestracji zdarzen SPHE 1 akwizycji impulsow pochodzacych
od wzbudzenia promieniowaniem rentgenowskim); zapisu danych na ograniczonej przestrzeni
dyskowej.
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Zaproponowana metoda spektrometrii oparta na oscyloskopie zostala wykorzystana
do scharakteryzowania impulsow $wietlnych CsI:Tl z wykorzystaniem czasow catkowania
do 150 ups, Pomiar obejmowal wyznaczenie liczby fotoelektronow, energetycznej zdolnosci
rozdzielczej (z uwzglgdnieniem wktadu wewngtrznego, statystycznego i szumowego) oraz pomiaroOw
nieproporcjonalnosci. Aby zmierzy¢ liczbe fotoelektronow, wyznaczono potozenie pikéw
pojedynczego fotoelektronu i pomyslnie poréwnano je z dobrze znang metoda analogowa
(patrz rys. 7.3.1 1 7.3.2). Dodatkowo, sprawdzono odpowiedz $wietlng BGO i CsL:Tl, ktore zostaty
przetestowane w celu sprawdzenia metodologii w zaproponowanej technice cyfrowej (patrz tab. 7.3.1
i rys. 7.3.3).

Nasze badania wskazuja na ciagly wzrost liczby fotoelektronéw CsI:Tl1 wraz ze wzrostem
czasu catkowania dla wszystkich badanych energii (patrz tab 7.3.2). Niemniej jednak, optymalne
wartos$ci energetycznej zdolno$ci rozdzielczej zaobserwowano dla znacznie krotszych zakresow
czasowych (patrz rys. 7.3.8). CsI:Tl uzyskuje optymalng wartos¢ ER po 8 us czasu catkowania
przy 32 keV i 35 us dla energii powyzej 356 keV. Odpowiada to sytuacji, gdy przyrost catek
pod impulsami $wietlnymi zaczyna zwalnia¢é wzgledem stosunkowo niskich niepewnosci
pomiarowych iwyznaczonej liczby fotoelektronow (nie przekraczajacej w zalezno$ci od energii
wartosci 2-7%) — patrz rys. 7.3.5.

W metodzie cyfrowej okreslono ponadto wkilady do mierzonej energetycznej zdolnosci
rozdzielczej (wewngtrzny, statystyczny 1 szumowy). Stwierdzono, Ze znaczne pogorszenie wartosci
ER jest spowodowane wzrostem udziatu szumu elektroniki i btedu statystycznego liczby PHE wraz
z wydluzeniem czasu catkowania (patrz rys. 7.3.12). Wspotczynnik szumdw oszacowano rejestrujac
impulsy z generatora ORTEC 419 wyposazonego w precyzyjny przekaznik rteciowy. Duzy wktad
szumow wystepuje dla energii 22 keV juz dla czasu trwania impulsu réwnego 20 pus i wzrasta
z wydluzeniem czasu catkowania impulsu $wietlnego. Uwzglednienie wkladu szumowego
spowodowato ,,splaszczenie” kazdej z charakterystyk wewnetrznej energetycznej zdolnosci
rozdzielczej. Niezaleznie obliczone wartosci IR miaty swoje optima, takie jak 4,23 + 0,11% przy 662
keV z czasem catkowania 50 ps lub 10,3 + 1,4% przy 22 keV 1 czasie catkowania 6 ps.

W przypadku testow nieproporcjonalnosci wykazano poprawe¢ parametru wraz z wydluzeniem
czasu catkowania (patrz rys. 7.3.12). Znaczaca poprawa nieproporcjonalnosci dla dtugich czasow
catkowania nie znajduje odzwierciedlenia w poprawie energetycznej zdolnoSci rozdzielczej,
a zwlaszcza IR, Moze to by¢ skorelowane z udziatem poswiaty, ktora moze zwigkszy¢ udziat
ciemnego szumu i w konsekwencji znieksztalci¢ energetyczng zdolno$¢ rozdzielczag (patrz [24]).
Co ciekawe, charakterystyka nieproporcjonalnosci okazala si¢ proporcjonalna jezeli zastosujemy

liczby fotoelektronow, ktore odpowiadajg czasom catkowania, przy ktérych obserwowano optymalne
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wartos$ci energetycznej zdolnos$ci rozdzielczej (patrz rownanie 7.3.4). Obliczenia te wynikaly z préby
uwzglednienia zmiennej wartosci czaséw catkowania podyktowanych wartos$cig energii X 1 y
deponowanej w materiale, a co za tym zmiennej wysokosci impulsu scyntylacji.

Niewatpliwie wymagana jest dalsza analiza ksztalttow surowych impulséw scyntylacyjnych,
w ktorych stale czasowe zaniku 1 narastania scyntylacji bedg szacowane w r6znych warunkach
temperaturowych i energiach promieniowania gamma przy uzyciu odpowiednio dobranych podstaw

czasOw catkowania.
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8. Dyskusja wynikow

Energetyczna zdolno$¢ rozdzielcza i odpowiedz $wietlna s3 jednymi z najwazniejszych
parametréw materialow scyntylacyjnych uzywanych w spektrometrii promieniowania gamma.
Uwaza si¢, ze jedna z przyczyn, ktore ograniczaja energetyczng zdolno$¢ rozdzielcza jest
nieproporcjonalna odpowiedz $wietlna, ktora cechuje wigkszo$¢ scyntylatoréw. Wysitki majace
na celu zrozumienie tego zjawiska podejmowane sg zaréwno na etapie hodowli krysztatow,
eksperymentalnego badania ich wiasnosci, jak i poprzez rozwazania teoretyczne [1, 34].

Wiasciwosci krysztatow CsI:T1 w spektrometrii gamma sg $cisle powigzane z obecnoscia
wolnych sktadowych zaniku swiatta scyntylacyjnego. Rejestracja i analiza ksztaltéw impulséw
scyntylacji umozliwia testowanie charakterystyk nieproporcjonalnosci i jej sktadowych w warunkach
zmiennej temperatury oraz energii promieniowania X i gamma.

Celem przedstawionej rozprawy bylo zbadanie energetycznej zdolnoSci rozdzielczej
1 nieproporcjonalnosci scyntylatorow CsI:Tl w szerokim zakresie czasu catkowania impulséw
swietlnych. Parametr ten, jak wykazano w pracy, jest kluczowy przy testowaniu wilasciwosci
scyntylacyjnych Csl:Tl. Prace z uzyciem jeszcze do niedawna najpopularniejszych elektronicznych
ukladow analogowych pokazaly poprawg parametrow spektrometrycznych CsLTl wzgledem
wydtuzajacej si¢ podstawy czasu ksztaltowania sygnalu swietlnego. Ograniczenia w testowaniu
materiatow 0 dtugich czasach zaniku scyntylacji (przedstawicielem ktorych jest CsI:T1) metodami
analogowymi polegaja na wybiorczym 1 odgoérnie ustalonym doborze czaséw ksztaltowania
impulsow $wietlnych. Dotyczy to zaréwno pomiaréw odpowiedzi §wietlnej, energetycznej zdolnosci
rozdzielczej, ale rowniez rejestracji impulséw $wietlnych np. z uzyciem metody Bollingera
— Thomasa. Wspomniane ograniczenia aparaturowe przyczynity si¢ do poszukiwan nowych narzedzi
1 metod, umozliwiajacych przebadanie krysztatéw CsI:T1 w obszarze dluzszych czasow trwania
impulsow $wietlnych. Takie rozwigzania w aktualnych czasach niewatpliwie daja uktady cyfrowe.

Najwazniejsze osiggniecia przedstawione w ramach rozprawy doktorskiej dotycza dwoch
obszarow. Pierwszy t0 opracowanie metodyki pomiarow spektrometrycznych ze scyntylatorami
W oparciu o rejestracje i analize pojedynczych impulsow $wietlnych. Drugi obszar dotyczy pomiaru
liczby fotoelektronow, nieproporcjonalnosci, energetycznej zdolno$ci rozdzielczej i korekty na wktad
szumow elektronicznych oscyloskopu z zastosowaniem szerokiego zakresu czaséw catkowania,
zmiennych warunkéw temperaturowych oraz energii promieni X i gamma. Pomiary te stanowig

kompleksowe badania w dotychczasowej literaturze przedmiotu.
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Poczatkowo, W trakcie pomiarow zaobserwowano poprawg nieproporcjonalnej odpowiedzi
scyntylatora Csl: Tl wraz ze wzrostem czasu calkowania, nawet do 500 ps, co sugerowato mozliwosé
poprawy energetycznej zdolnosci rozdzielczej przy tak dlugim zbieraniu swiatta z krysztatu.
Jednakze, precyzyjne pomiary energetycznej zdolno$ci rozdzielczej, mozliwe z zastosowaniem
pomiaru pojedynczych impulsow scyntylacji, w zakresie czasu catkowania do 150 us i dla szerokiego
zakresu energii kwantoéw gamma, przyniosty przeciwng obserwacje. Po poczatkowej poprawie ER,
dla catkowan si¢gajacych okoto 30 ps, znanej z wczesniejszych badan metodami analogowymi,
nastepuje znaczgce pogorszenie rozdzielczosci pomimo poprawy nieproporcjonalnosci. Poczatkowa
poprawe energetycznej zdolnosci rozdzielczej z czasem catkowania mozna kojarzy¢ z analiza
catkowitego impulsu $wietlnego opisywanego trzema eksponencjalnymi skladowymi CsI:Tl
siegajacymi 34 ps. Zrodtem diuzszego wyswiecania (poswiaty) sa defekty sieci i pulapki,
odpowiedzialne za pogorszenie ER. W zaprezentowanej pracy pokazano, ze poprawa NP moze by¢
efektem zwigzanym z dodawaniem si¢ wktadu szumowego w obszarze sktadowe;j ,,ogona”. Podobnie
nalezy z wigkszg ostrozno$cia prowadzi¢ analiz¢ impulsow powstatych po wzbudzeniu
niskoenergetycznym promieniowaniem X. Impulsy te odznaczaja si¢ amplitudg sygnatlu
porownywalng z poziomem szumu oscyloskopowego generowanego przez elektronike oscyloskopu
(sytuacja dotyczy réwniez analizatorow cyfrowych typu digitizer). Przeprowadzone badania
pokazuja, ze w zastosowanym uktadzie w przypadku energii 22 keV po uptywie 20 us mierzony
sygnal jest juz zaklécany wptywem elektroniki. Informacja taka jest szczegdlnie istotna w pomiarach
nieproporcjonalnosci.

Przedstawione w rozprawie wyniki nie wyczerpuja ztozonosci zagadnienia. W dalszym etapie
badan nalezatoby przeprowadzi¢ analize¢ sktadowych narastania oraz zaniku scyntylacji z uzyciem
pojedynczych sygnatow swietlnych CsI: T1. Analizeg t¢ nalezatoby przeprowadzi¢ w szerokim zakresie
temperatur i w funkcji energii promieniowania X i y. Jest to powigzane z niezrozumiatym skroceniem
wartosci statych zaniku scyntylacji dla niskich energii padajgcego promieniowania, obserwowanych
w temperaturze -70°C (patrz rys. 7.2.10C). Przedstawiong w tej pracy analiz¢ ksztaltow impulsow
$wietlnych mozna rozszerzy¢ poprzez charakterystyke sygnatu §wietlnego z uzyciem gaussowskiej
charakterystyki pojedynczego fotoelektronu (splot funkcji Gaussa i cztonéw wyktadniczych
— narastania i zaniku sygnatu). Analize sktadowych nalezatoby rozszerzy¢ dla pojedynczych
sygnatow scyntylacji zarejestrowanych rowniez w obnizonej temperaturze celem przesledzenia
wydhuzania si¢ sktadowych zaniku scyntylacji.

Analiza z zastosowaniem wylacznie ukladow do spektrometrii gamma wydaje si¢
niewystarczajgca, by w petni zrozumie¢ i w konsekwencji moc wptyngé na osiggalne wartosci

odpowiedzi $wietlnej oraz energetycznej zdolnosci rozdzielczej. W tym obszarze nalezaloby podjac
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probe polaczenia informacji ptynacych z impulsu §wietlnego i sktadowych zaniku scyntylacji
z konkretnymi procesami emisji $wiatta z centrow luminescencji. Eksperyment taki mozna byloby
przeprowadzié poprzez rejestracj¢ Swiatta skierowanego na szerokopasmowe filtry wybierajace
zakresy dlugoséci fal zgodne z widmem emisyjnym Csl:Tl oraz niedomieszkowanego Csl.
Charakterystyki takie warto byloby przeprowadzi¢ w funkcji zmieniajacej si¢ temperatury,
szczegoblnie w obszarze reorganizacji intensywnosci sktadowych zaniku scyntylacji zaprezentowane;j
na rysunku 7.2.9.

Dodatkowg informacj¢ mogg rowniez przynies¢ testy z zastosowaniem innych halogenkow
alkalicznych typu Csl:A oraz niedomieszkowanego Csl. Wazne jest przy tym, by przeprowadzone
badania szeregu scyntylatorow zostaly wykonane z zastosowaniem jednej techniki pomiarowej.
Naktada to koniecznos$¢ pewnej standaryzacji poprzez okreslenie chociazby warunkoéw okreslajacych
optymalny czas catkowania sygnatow $wietlnych, zapewniajacy pelne zebranie $wiatta scyntylacji
1 mozliwo$¢ pordéwnania osiggalnych parametrow spektrometrycznych roznych krysztatow
wzgledem siebie. Tu warto dodatkowo podja¢ probe odejscia od utrzymywania statych czaséw
catkowania dla wszystkich badanych energii i przetestowaé¢ mozliwo§¢ wprowadzenia zmiennej
podstawy catkowania sygnatow $wietlnych uwarunkowanej wartoscig amplitudy sygnatu na wyjsciu
anodowym PMT i w zgodnosci z warto$ciami statych zaniku scyntylacji.

W przypadku eksperymentalnego wyznaczania nieproporcjonalnej odpowiedzi $wietlnej
Csl:Tl nalezy pamigtaé, ze poruszamy si¢ wsrod wynikow, ktore moga by¢ obarczone duzym btgdem
pomiarowym. Zwykle przeprowadzana jest normalizacja wartosci ilosci $wiatla wyznaczonej
po zaabsorbowaniu niskoenergetycznego kwantu X (warto$¢ o duzym bledzie pomiarowym)
wzgledem iloéci Swiatta dla linii o wyzszej energii (np. 662 keV, dla ktorej okreslenie liczby fotonow
jest doktadniejsze). Obie wartosci wyrazone sg na jednostke energii (1 MeV). Mozna przypuszczac,
ze pomiary przeprowadzane w tym zakresie z uzyciem uktadow analogowych wymagaja mniejszej
uwagi uzytkownika zwigzanej z tym, ze impulsy scyntylacji w pierwszym przyblizeniu zamieniane
sg na tadunek (tadowanie kondensatora) a nastgpnie podlegajg ksztaltowaniu i1 roézniczkowaniu
— procedurze, ktora w znaczny sposob redukuje wptyw szumu elektroniki. Jak pokazano w niniejszej
pracy pomiar dtugich zanikéw scyntylacji z zastosowaniem uktadow cyfrowych wymagat dodatkowo
oszacowania rzeczywistego wkladu szumowego z zastosowaniem generatora o niskim Szumie
wewnetrznym (tu zapewnionym przez przekaznik rteciowy). Obserwacje dotyczace dodawania si¢
wktadu szumowego do impulsu $wietlnego pokazuja, ze dodatkowym pomystem na kontynuacje
przedstawionych w rozprawie badan mogloby by¢ przeprowadzenie analizy umozliwiajacej
zastosowanie logiki uktadu analogowego do ksztattowania zgromadzonych pojedynczych impulséw
$wietlnych, np. zgodnie z pracg Jordanov i inni [109]. Procedura ta umozliwiataby zniesienie
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ograniczen szumowych poprzez wzmocnienie i wyniesienie sygnalow z poziomu szumoéow,
jednocze$nie umozliwiataby ptynna zmiang parametru czasu catkowania impulséw scyntylacji.

Na zakonczenie warto podkresli¢, ze w niniejszej pracy zaproponowano nowe podejscie
do rejestracji i analizy sygnatow z fotodetektora tj. analize pojedynczych impulséw scyntylacji,
W sposob w petni cyfrowy oraz zaproponowano uzaleznienie czasu catkowania od jego ksztattu

(amplitudy i zaniku).
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