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Der Beginn aller Wissenschaften ist das Erstaunen,

dass die Dinge sind, wie sie sind.

(Aristoteles, griechischer Philosoph [384 - 322 v. Chr.])
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1. Einleitung und Motivation

Streuexperimente mit Réntgen- und Neutronenstrahlung spielen in der modernen Festkor-
perphysik eine auflerordentlich wichtige Rolle bei der Untersuchung von Struktur und Dyna-
mik in den unterschiedlichsten Materialien. Gerade Neutronen stellen aufgrund ihrer Eigen-
schaften eine einzigartige Sonde fir die Erforschung kondensierter Materie dar.
Neutronen sind elektrisch neutrale Kernteilchen mit einer Masse m=1,675-10% kg. Sie wei-
sen einen Spin von % auf und besitzen dadurch ein magnetisches Moment von p,=1,913puy
(un= Kernmagneton). Neutronen kénnen als Materiewellen betrachtet werden und haben
nach de Broglie bei einer Energie E=50 meV eine Wellenlange von

h h

ﬂ, = =
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=128 A Gl. 1.1

Fir vergleichbare Wellenlangen liegt die Energie von Elektronen (1,23 A=100 eV) und Pho-
tonen (1,24 A = 10 keV) in einem véllig anderen Bereich. Dadurch sind mit Neutronen nicht
nur Beugungsexperimente an Atomen maoglich, sondern auch Anregungen von Phononen
und Magnonen, deren Energie im Bereich von meV liegt. Da Neutronen elektrisch neutral
sind, kommt es nicht zu einer Streuung an der Ladung der Elektronenhille, sondern zur
Streuung an Kernen aufgrund der Nukleon-Nukleon Wechselwirkung. Durch diese ver-
gleichsweise schwache Interaktion haben Neutronen eine grof3e Eindringtiefe in Materie und
eignen sich hervorragend zur Untersuchung von dicken Proben. Aufgrund des magnetischen
Moments der Neutronen kdnnen diese mit dem magnetischen Moment der Probe, d.h. der
Kerne und nicht-abgeschlossener Elektronenschalen, wechselwirken und zur Untersuchung
der magnetischen Struktur beitragen. Im Gegensatz zur Streuung von Rontgenstrahlen ist
der Streuquerschnitt nahezu unabhangig von der Kernladungszahl Z, schwankt jedoch z. T.
stark zwischen benachbarten Atomen und sogar zwischen unterschiedlichen Isotopen. Somit
ist eine Untersuchung von Verbindungen aus leichten und schweren Elementen, sowie von
ahnlich schweren Atomen (z.B. Fe-Ni-Legierungen) mittels Neutronen mdglich. Durch ge-
schickte Fuhrung der Synthese kdnnen einzelne Atome gegen ihre Isotope ausgetauscht
werden, wodurch sich der Streukontrast der Probe erheblich verandert. Vor allem der Aus-
tausch von 'H gegen 2D wird bei Experimenten mit weicher Materie haufig eingesetzt. Freie
Neutronen wurden 1930 von Bothe und Becker entdeckt, aber noch nicht als solche erkannt.
Diese Erkenntnis und auch der Nachweis, dass es sich dabei um neutrale Teilchen handelt,
gelang erst im Jahr 1932 durch Chadwick, der fur diese Entdeckung 1935 den Nobelpreis
erhielt. Vier Jahre spater wurde bereits von Mitchel und Powers das erste Streuexperiment
mit Neutronen durchgefihrt und kurz nach dem 2. Weltkrieg gelang Shull die Lésung der

antiferromagnetischen Struktur von MnO, durch Neutronenstreuung (Nobelpreis 1994).



Mit der Etablierung von Neutronen als Mittel zur Aufklarung von Struktur und Dynamik wurde
schnell der Ruf nach leistungsstarkeren Neutronenquellen laut. Da freie Neutronen instabil
sind’, kénnen sie nur durch Kernreaktionen erzeugt werden. Obwohl eine ganze Reihe von
Methoden bekannt sind [Cie83], liefern nur Kernspaltung und Spallation die flr Streuexperi-
mente erforderlichen hohen Flisse. Die z. Z. starkste, kontinuierlich arbeitende Quelle ist der
High Flux Reactor (HFR) am Institute Laue-Langevin in Grenoble mit einem mittleren Fluss
®pmean = 1,5:10" Neutronen-s'cm™. Eine Verbesserung ist durch den Einsatz gepulster Quel-
len, wie die geplante Europaische Spallationsquelle ESS, mdglich. Bei der ESS liegt der er-
wartete mittlere Fluss im Bereich des HFR, allerdings soll der maximale Fluss ®pea etwa 100
mal héher liegen. Eine Gemeinsamkeit aller Neutronenquellen ist aber, dass nicht der ge-
samte, isotrope Fluss nutzbar ist, sondern nur kollimierte Strahlung in einem geringen Ener-
giebereich. Die maximale Leuchtdichte, ein Kriterium fir die Intensitat einer Quelle, liegt zur
Zeit bei einer Energieaufldsung von AE/E=0,01 und einer Kollimation von AQ=0,0003 rad? bei
etwa 107 Neutronen-s”'cm™. Synchrotronquellen, deren Intensitédten in den letzten Jahren um
mehrere GrélRenordnungen gestiegen sind, zeigen im Vergleich dazu bei AE/E=0,001 und
einer Kollimation im Bereich von mrad? eine Brillanz von 10%° Photonen-s'mm™. Obwohl die
Erzeugung von vergleichsweise wenigen Neutronen mit einem ungeheuer groften Aufwand
verbunden ist, bieten sie dennoch eine unverzichtbare Moglichkeit, Materialien zu untersu-
chen. Da keine Quantenspriinge bzgl. der Intensitat der Neutronen zu erwarten sind, kon-
zentrieren sich z.Z. die Bemihungen auf eine effizientere Nutzung der zur Verfligung ste-
henden Neutronen. Dies zeigt sich einerseits am Milleniumprogramm des ILL, das eine
grundlegende Modernisierung der verwendeten Instrumente vorsieht, und andererseits an
der Griindung von TECHNI, einem europaischen Forschungsverbund zur Verbesserung der
Neutroneninstrumentierung. In diesem Zusammenhang ist auch das neue thermische
Spektrometer/ Diffraktometer SV30 zu sehen, das z.Z. am Forschungszentrum Julich entwi-
ckelt wird [lof03a]. Dabei handelt es sich um ein Multi-Funktionsinstrument, das neben der
Verwendung als Dreiachsenspektrometer auch als Diffraktometer fir Streuexperimente mit
polarisierten Neutronen mit Energien zwischen 5 und 125 meV eingesetzt werden soll. Abb.

1.1 zeigt den Aufbau des Spektrometers.

' Freie Neutronen zerfallen mit einer Halbwertszeit von T4,2=889 s durch pB-Zerfall
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Abb. 1.1 Ansicht des thermischen Neutronenspektrometers SV30 [1of03a]

Um mit diesem Instrument sowohl intensive Bragg-Reflexe als auch schwache, diffuse
Streuung von Neutronen messen zu kdnnen, muss ein an einer solchen Messapparatur ein-
gesetzter, ortsaufldsender Bildplattendetektor (Pos. 5 in Abb.1.1) folgende Anforderungen
erfillen [Mas03]:
» GrolRer dynamischer Bereich mit linearem Zusammenhang zwischen Neutronendosis
und Messsignal
» Geringe y-Empfindlichkeit, da das Instrument in der Reaktorhalle mit hohem y-
Hintergrund aufgebaut wird
> Raumliche Aufldsung von kleiner 1 mm?
» Hohe Effizienz (Detective Quantum Efficiency DQE) fur thermische Neutronen mit A 2
0,8A
Bildplatten bieten eine Mdglichkeit zur zweidimensional, ortsaufgelésten Detektion von Neu-
tronen. Sie bestehen aus einer Mischung von Neutronenkonverter und Speicherleuchtstoff,
die in der Regel, in einer Polymermatrix dispergiert, auf einem flexiblen Substrat aufgebracht
wird. Nach Absorption eines Neutrons sendet der Konverter ionisierende Strahlung aus, die
Elektron/Loch-Paare im Speicherleuchtstoff erzeugen kann. Diese Ladungstragerpaare kon-
nen entweder sofort wieder rekombinieren oder unterschiedliche Defekte im Leuchtstoff er-
zeugen, die als Speicher sowohl fiir Elektronen als auch fir Lécher dienen kénnen [Tak84,
Seg88]. Die raumliche Verteilung der Defekte speichert somit ein latentes Bild der Neutro-

nenstrahlung.



Durch Stimulation mit (rotem Laser-) Licht werden die Elektronen aus ihren Fallen befreit und
rekombinieren mit den Léchern. Die dabei freiwerdende Energie wird auf den Aktivator Eu®*
transferiert, der dadurch eine charakteristische Emission von etwa 400 nm ausstrahlt, die
photostimulierte Lumineszenz (PSL) genannt wird. Durch eine Korrelation der PSL-Intensitat
mit der Position des Stimulationslasers erhalt man das urspriingliche Bild. Nach dem Ausle-
sen werden evtl. noch vorhandene Defekte durch Belichten mit einer starken Lampe geléscht
und die Bildplatte kann wiederverwendet werden. Einen Uberblick (ber die Prozesse bei der

Detektion von Neutronen durch eine Bildplatte gibt Abb. 1.2.
Belichtung Auslesevorgang

Speicher- PMT

Leuchtstoff

//
/
b
PP
f
Laser
SS
'%/
&

\ )| r
N Il
VAN i 11
k ~°® \-_\ _____________ =
Speicherzentren Neutronenkonverter
Léschen Datenverarbeitung
@ ‘

Abb. 1.2 Funktionsprinzip einer Neutronenbildplatte

Da Bildplatten auf der Basis von BaFBr:Eu?* urspriinglich zur Detektion von Réntgenstrah-
lung entwickelt wurden, wurden zahlreiche Methoden vorgeschlagen, um diese auch flr
Neutronen empfindlich zu machen [Bic93, Kar94, Cip97, Che00]. Die Kombination von
Gd,0; als Neutronenkonverter und BaFBr:Eu®* als Speicherleuchtstoff ist heute am weites-
ten verbreitet und wird auch kommerziell von der Firma Fuji Film in dieser Form angeboten.

Kommerzielle Neutronenbildplatten erfillen oder Ubertreffen, bis auf die niedrige v-
Empfindlichkeit, alle Anforderungen, die an einen Detektor zur Verwendung am SV30 gestellt
werden. Dies ist in der hohen mittleren Kernladungszahl Z der verwendeten Materialien be-
griindet. Deshalb gilt es, eigens fir dieses Diffraktometer einen Detektor zu entwickeln, der

auch den Anforderungen nach der geringen y-Empfindlichkeit nachkommit.

Ziel dieser Dissertation ist es, ein System von Neutronenkonverter und Speicherleuchtstoff
zu finden, das sich durch eine hohe Sensitivitat fur thermische Neutronen bei gleichzeitig
geringer Empfindlichkeit flr y-Strahlung auszeichnet. Weiterhin soll eine Technologie erarbei-
tet werden, um aus Materialien mit diesen Eigenschaften Bildplatten mit einer Auflésung von

< 1 mm? herstellen zu kénnen.



Um dieses Ziel zu erreichen, sollen zunachst in Kap. 2 die Eigenschaften verschiedener
Neutronenkonverter beschrieben werden, um eine Auswahl des am besten geeigneten Mate-
rials zur Erflllung der Anforderungen aus Kap. 1 treffen zu kdnnen. Kap. 3 beschéftigt sich
mit der Optimierung der Empfindlichkeit und Stimulierbarkeit von Speicherleuchtstoffen. Es
werden sowohl das traditionell verwendete BaFBr:Eu®" als auch zwei Leuchtstoffe mit niedri-
gerer mittlerer Kernladungszahl namlich KCI:Eu** und KBr:Eu?* untersucht. Aufgrund der
geringeren Kernladungszahl letzterer Materialien ist zu erwarten, dass diese Spei-
cherphosphore flir einen Einsatz in einer Umgebung mit hohem y-Hintergrund besonders
geeignet erscheinen. Durch deren systematische Untersuchung und Modifizierung soll er-
reicht werden, dass sie neben der geringen y-Empfindlichkeit eine vergleichbar hohe Emp-
findlichkeit fir Sekundarteilchen aus den Neutroneneinfangreaktionen aufweisen wie
BaFBr:Eu?. Der letzte Schritt soll die Erarbeitung der Technologie zur Herstellung von groR-
flachigen Bildplatten sein, wobei auch Alternativen zur tUblichen Morphologie von Bildplatten,
d.h. einer Pulvermischung der Komponenten, eingebettet in eine Polymermatrix, untersucht
werden. Diese Untersuchungen flhren zu ,pixelierten® Bildplatten, deren Auflésung nicht
mehr durch das Streuverhalten von Licht in der Bildplatte selbst beschrieben wird, sondern
durch die GréRe der Zellen, in die die Bildplattenmaterialien eingebracht werden. Einen Ver-
gleich der verschiedenen Konverter- und Speicherleuchtstoff-Kombinationen hat Kap.4 zum
Inhalt. Dabei werden experimentelle Ergebnisse unterschiedlicher Morphologien mit Simula-

tionen verglichen und deren Aufldsung und Quanteneffizienz vorgestellt.



2. Eigenschaften und Auswahl verschiedener Neutronen-

konverter

Die meisten Detektoren fur Strahlung beruhen auf der Erzeugung und dem Nachweis von
freien Ladungstragern. Da Neutronen keine eigene Ladung aufweisen, konnen Elekt-
ron/Loch-Paare nur durch direkte Kollision und nachfolgende Verdrangung von Kernen oder
durch Kernreaktion erzeugt werden. Aufgrund der geringen Energie (etwa 25 meV im Fall
von thermischen Neutronen) bleibt nur der Weg des indirekten Nachweises Uber Neutronen-
Einfangreaktionen. In diesem Kapitel soll ein Uberblick ber die Einfangreaktionen fiir den
Nachweis von thermischen Neutronen gegeben werden, die fir diese Arbeit relevant sind.
Eine umfassende Beschreibung der Moglichkeiten zur Detektion von Neutronen ist in den
Arbeiten von Fraser [Fra95], Rausch [Rau96] und Peurrung [Peu00] zu finden.

Fast alle Elemente zeigen (n, y)-Reaktionen, d.h. sie senden y-Strahlung nach Neutronenein-
fang aus. Aufgrund der hohen Energie der y-Strahlung (bis zu einige MeV) findet jedoch
kaum eine Absorption im Speicherleuchtstoff und damit keine Erzeugung freier Ladungstra-
ger statt. Nur wenige Elemente weisen (n, p), (n, a), oder (n, y)-Reaktionen mit einer hohen
Wabhrscheinlichkeit firr interne Konversion auf. Tab. 2.1 gibt einen Uberblick tber die fiir die
Detektion von thermischen Neutronen verwendeten Einfangreaktionen.

Bei (n,p) und (n,a)- Reaktionen wird die freiwerdende Energie durch die beiden Sekundar-
teilchen abgeflihrt, die sich aufgrund der Momenterhaltung in entgegengesetzte Richtungen
bewegen. Durch starke Wechselwirkungen zwischen den Teilchen und der Matrix, in der sie

sich bewegen, betragt die Reichweite oft nur einige pm bis mm.

*He+'n > °*H+'p+0,77 MeV

®Li+ 'n —  °H+"He + 4,79 MeV
B +'n — Li + “He + 2,78 MeV (7% Wahrscheinlichkeit)
—  'Li + *He + 2,30 MeV  (93% Wahrscheinlichkeit)
LLi + “He + v (0,48 MeV)
1556d + 1n N 1SGGd*

L1%Gd + y + CE (7,9 MeV)

157Gd + 1n N 158Gd*

L1%8Gd + v + CE (8,5 MeV)

“U+'n - Spaltprodukte (~ 80 MeV)

2%py+'n _  Spaltprodukte (~ 80 MeV)

Tab. 2.1 Neutroneneinfangreaktionen fiir die Detektion von thermischen Neutronen [Con83]



Bei der Auswahl eines Neutronenkonverters spielen neben einer hohen Energiefreisetzung
noch der Absorptionswirkungsquerschnitt o5 Uund die Isotopenhaufigkeit eine wichtige Rolle.
In Tab. 2.2 sind die Absorptionsquerschnitte fiir thermische Neutronen mit 25 meV (=1,8 A),
die Energien der Sekundarteilchen sowie das naturliche Vorkommen der betrachteten Isoto-

pe in diesem Element aufgelistet.

Reaktion Gabs [Darn] | Teilchenenergie [MeV] nat. Vorkommen
*He (n,p) *H 5333 'p 0,57 *H 0,19 0,00014 %

®Li (n,o0) *H 940 *He 2,05 °H 2,74 7,5 %

B (n,a) "Li 3837 ‘He 1,47 Li 0,83(93%) [18,8%

%5Gd (n,y) 60900 Konv. Elektron  0,039-0,25 14,8 %

¥1Gd (n,y) 254000 Konv. Elektron  0,029-0,23 15,7 %

"'Gd (n,y) 48890 Konv. Elektron  0,029-0,25 100 %

2% (Spaltung) 583 Spaltprodukte ~ ~ 80 0,72 %

239py (Spaltung) 742 Spaltprodukte ~ 80 0%

Tab. 2.2 Wirkungsquerschnitte fiir thermische Neutronen (25 meV) von Neutronenkonver-
termaterialien, nutzbare Energie der Sekundérteilchen und natiirliche Héufigkeit der Isotope
in Atomprozent [Con83]
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Abb. 2.1 Wirkungsquerschnitte der wichtigsten Einfangreaktionen flir Neutronen als Funktion
der Energie [Bro02], die vertikalen Linien geben die Energien an, mit denen am SV 30 Expe-

rimente durchgefiihrt werden sollen. Das erwartete Spektrum am SV 30 ist in der unteren
Kurve abgebildet [lof03a]



Abb. 2.1 zeigt den Verlauf des Wirkungsquerschnitts der wichtigsten Neutroneneinfangreak-
tionen mit der Neutronenenergie. Wahrend Gadolinium den hdéchsten Wirkungsquerschnitt
fiir kalte und thermische Neutronen aufweist, nimmt dieser im Vergleich zu °Li fiir epithermi-
sche Neutronen stark ab. Deshalb muss bei der Auswahl eines Konverters (siehe Kap. 4) die

Wellenlange der Neutronen berlicksichtigt werden, die detektiert werden sollen.

2.1. Die °Li Reaktion

Der heutige Einsatz von °Li liegt hauptsachlich in Szintillatoren und als metallische Folien in
Proportionalzahlern. Allerdings kann °Li auch als Konverter in Speicherfolien verwendet wer-
den, wobei der Sensor aus einer Mischung von °Li-Halogeniden und einem Speicherphos-
phor besteht. Im Idealfall kann die nach einer Neutroneneinfangreaktion am °Li freiwerdende
Energie von 4,78 MeV vollstadndig zur Erzeugung von Farbzentren und Lochzentren im Spei-
cherleuchtstoff genutzt werden. Die Energie verteilt sich zu 2,05 MeV auf ein a-Teilchen und
zu 2,74 MeV auf ein *H-lon. Die Reichweite der Sekundarteilchen liegt bei 5-10 um fiir das
*He-lon und bei 30-50 um fiir das *H-lon. Leider hat der recht geringe Absorptionsquerschnitt
von 940 barn zur Folge, dass °Li entweder in sehr hohen Konzentrationen oder groRen
Schichtdicken eingesetzt werden muss. Das verstarkt sich durch die Tatsache, dass oL als
Halogenid mit einem Speicherleuchtstoff gemischt werden muss. Vorteilhaft an °Li ist jedoch,
dass aufgrund der niedrigen Kernladungszahl eine deutlich geringere y-Absorption zu erwar-

ten ist.

2.2. Die ™ Gd und ®’Gd Reaktion

Naturliches Gadolinium ist ein Gemisch aus sieben stabilen Isotopen und weist den gréften
Absorptionsquerschnitt fiir thermische Neutronen aller natirlichen Elemente auf. Gadolinium
wird hauptsachlich in Neutronenbildplatten eingesetzt, kann aber auch in Verbindung mit
Proportionalitats- oder Halbleiterdetektoren fiir die Detektion von Neutronen verwendet wer-
den. Der Absorptionsquerschnitt geht jedoch mit zunehmender Neutronenenergie (epither-
mische Neutronen) stark zurtick. Obwohl alle Isotope (n, y)-Reaktionen zeigen [Gre78,
See81], wird der groRte Teil der Neutronen an den Isotopen "*°Gd und "*’Gd absorbiert. Die
Kombination aus dem extrem hohen Absorptionsquerschnitt und der grol3en Isotopenhaufig-
keit (siehe Tab. 2.2) bewirkt, dass Uber 99,99 % der einfallenden Neutronen an diesen bei-
den Isotopen absorbiert werden. Die bei der Neutroneneinfangreaktion freiwerdende Energie
von etwa 8 MeV wird in einer komplexen y-Kaskade mit (iber 100 Ubergangen [Gro62,
Gre78, B&c82] freigesetzt. Bis auf die Ubergange der zwei niedrigsten angeregten Zustande
haben die y-Quanten jedoch Energien von > 200 keV und werden im Speicherleuchtstoff

einer praktikablen Dicke nicht oder nur kaum absorbiert.



Nur die niederenergetischen y-Quanten und die ebenfalls entstehenden Konversionselektro-
nen, Auger-Elektronen und Roéntgenfluoreszenzphotonen kénnen zur Bildung von Speicher-
zentren beitragen. Konversionselektronen (CE) entstehen, wenn die Energie eines Uber-
gangs direkt auf die Elektronenhille Ubertragen und dadurch ein Elektron aus einer
kernnahen Schale befreit wird. Die Energie dieser CEs entspricht der Differenz zwischen der
Anregungsenergie und der Bindungsenergie der Elektronen [Sie65]. Die Wahrscheinlichkeit
flr die Emission eines oder mehrerer Konversionselektronen liegt fiir Gadolinium bei etwa 70
% [Tho97a)]. Auger-Elektronen und Rdéntgenfluoreszenzphotonen entstehen durch die Ener-
gie, die frei wird, wenn die Licke in einer kernnahen Schale durch ein Elektron aus einer
auleren Schale aufgeflllt wird. Von der bei der Neutroneneinfangreaktion an Gadolinium
freiwerdenden Energie (8 MeV) ist nur ein geringer Teil (im Mittel 110 keV)? in der Lage,
Speicherzentren zu erzeugen. Hinzu kommt, dass die nutzbare Energie sehr stark schwankt
(Standardabweichung ¢ = 95 keV) [Rau96]. Diese Schwankung erhéht zwangslaufig das
Rauschen im Signal der Bildplatte und verringert dadurch die Detective Quantum Efficiency
(siehe Kap.4.5). Ein groRRer Nachteil von Gd in Bildplatten ist die grof3e y-Empfindlichkeit auf-

grund der hohen Kernladungszahl Z.

2.3. Alternative Neutroneneinfangreaktionen

2.3.1 Die *He-Einfangreaktion

*He zeichnet sich durch einen hohen Einfangquerschnitt fiir thermische Neutronen aus (5333
barn) sowie, aufgrund seiner geringen Kernladungszahl Z = 2, durch einen kleinen Wir-
kungsquerschnitt fur y-Strahlung. Angesichts der dadurch erreichbaren n/y-Diskriminierung
wird es in zahlreichen Gas-Proportionalitatszahlern verwendet. Ein Nachteil der Neutronen-
einfangreaktion an ®He ist die groRe Reichweite der Sekundarteilchen im Gas (~ 6 cm fiir 'p
und ~ 2,5 cm fur 3H). Diese Reichweite kann entweder durch einen hoheren Gasdruck im
Detektor oder durch die Verwendung von Stoppgasen (CsHg, CF,4) verringert werden. Die

erreichbaren Auflésungen liegen aber immer noch im Bereich von Millimetern.

% Der groRte Teil der Speicherzentren wird durch Konversionselektronen erzeugt. Die ebenfalls frei-
werdenden y-Quanten tragen deutlich weniger zur Bildung von Defekten bei, da sie aufgrund ihrer

hohen Energie kaum absorbiert werden.



2.3.2 Die "°B-Einfangreaktion

°B weist einen etwa viermal groReren Einfangquerschnitt fiir Neutronen auf als °Li, aller-
dings ist die Reichweite der Sekundarteilchen geringer als im Fall von °Li. Im Festkdrper be-
tragt sie fir das Spaltprodukt “He etwa 3-7 um, die Reichweite des entstehenden ’Li-lons ist
noch deutlich geringer. Da die energiereichen Sekundarteilchen auf einer kurzen Strecke
abgebremst werden, liegt die lonisierungsdichte, d.h. die Anzahl der erzeugten freien La-
dungstrager, sehr hoch. Eine effiziente Nutzung der Sekundarteilchen nach einer Reaktion
an '°B ist nur dann méglich, wenn das Bor Bestandteil des Speicherleuchtstoffs und nicht als
zweite Phase mit dem Leuchtstoff vermischt wird [Kni98, Kar00]. In 93 % der Falle kommt es
nach der Neutronenabsorption zur Emission eines 480 keV y-Quants, durch das der Unter-
grund in integrierenden Detektoren, z.B. in Bildplatten, erhdht wird. Neben der Anwendung
als Dotierstoff fur Szintillatoren oder als metallischer Konverter wird das giftige BF; als Zahl-
gas in Proportionalitdtszahlern eingesetzt, da die Reichweite der Sekundarteilchen geringer
ist als bei ®*He und dadurch die Aufldsung von Vieldrahtproportionalitatszahlern erhéht wer-

den kann.

2.3.3 Die ?°U- oder ?**Pu-Spaltreaktion

Obwohl bei der Spaltung von ?*°U oder #**Pu die gréRte Energiemenge der hier betrachteten
Prozesse freigesetzt wird, finden diese beiden Reaktionen lediglich eine Anwendung in
Spaltkammern mit geringer Nachweiswahrscheinlichkeit fur die Messung von Neutronenflis-
sen in Reaktoren. Der geringe Wirkungsquerschnitt, die sehr geringe Reichweite der Spalt-
produkte sowie genehmigungstechnische Schwierigkeiten bei hochangereicherten Materia-

lien verhindern weitere Anwendungen.

2.4. Neutronenempfindlichkeit

Um Aussagen hinsichtlich der Eigenschaften von Neutronendetektoren machen zu kénnen,
ist es wichtig zu wissen, welche Mengen oder Schichtdicken an Konvertermaterial notwendig
sind, um einen bestimmten Anteil der einfallenden Neutronen bei unterschiedlichen Wellen-
ldngen zu absorbieren. Der Anteil der Neutronen P, die bei Durchgang durch ein Material mit

der Dicke d absorbiert werden, betragt:
P=1-exp(—u,d) Gl. 2.1

wobei [, den linearen Schwachungskoeffizienten darstellt.
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Dieser ist mit dem Wirkungsquerschnitt fir Neutroneneinfang o, und der Anzahl der wech-

selwirkenden Kerne pro Volumen N verknUpft Gber

U, =No, Gl. 2.2
Far N gilt:
N= % Gl. 2.3

mit der Dichte des Materials p, der Avogadro-Zahl Na, der Molmasse M und dem Masseanteil
W der wechselwirkenden Kerne an der Gesamtsubstanz. Der lineare Schwachungskoeffi-
zient Y, ist nach Gl. 2.3 proportional zur Dichte und gibt einen Wirkungsquerschnitt pro Vo-
lumeneinheit an. Um unterschiedlich dichte Materialien miteinander vergleichen zu kdnnen,
wird deshalb y, mit der Dichte normiert, um den Massenschwachungskoeffizienten zu erhal-

ten:

H# _No W Gl. 2.4
o,

2.5. Rontgen- und y-Empfindlichkeit

Neben der erwlinschten Absorption von Neutronen spielt die y-Absorption eine weitere wich-
tige Rolle sowohl bei der Beurteilung von Konvertern, als auch von Bildplattenmaterialien.
Bedingt durch die Erzeugung von freien Neutronen mittels Kernspaltung oder Spallation tritt
immer auch y-Strahlung im Neutronenstrahl auf. Anders als bei der Neutronenabsorption, bei
der im wesentlichen nur die Konverter-Isotope aufgrund ihres hohen Wirkungsquerschnitts
eine Rolle spielen, missen bei der Absorption von y-Strahlen alle Elemente berlcksichtigt
werden. Es ergibt sich eine Gleichung analog Gleichung 2.4 fir den Anteil des Elements j am

Massenschwachungskoeffizient:

Hp =M Gl 2.5
P ), M,

1

mit opni dem totalen Photon-Wechselwirkungsquerschnitt pro Atom i.
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Je nach Energie kdnnen y-Quanten im Wesentlichen auf drei verschiedene Arten mit Materie
wechselwirken [Sch97]:

Beim Photoeffekt wird die gesamte Energie des y-Quants auf ein Hullenelektron Ubertragen,
wodurch dieses emittiert wird. Die entstehende Licke wird durch ein Elektron aus einer au-
Reren Schale unter Emission von Auger-Elektronen oder Réntgenfluoreszenzphotonen wie-
der aufgeflllt. Der Wirkungsquerschnitt fiir den Photoeffekt gehorcht zwischen den Absorpti-

onskanten naherungsweise der folgenden Gleichung:

o, <E’?Z° Gl. 2.6.

wobei Z die Kernladungszahl und E, die Energie der y-Quanten darstellt. Dieser Photoeffekt
dominiert hauptsachlich bei kleinen y-Energien.

Beim Compton-Effekt wird das y-Quant an einem freien Elektron gestreut. Es kann so einen
Teil seiner Energie an das Elektron abgeben. Der Wirkungsquerschnitt fir Compton-

Streuung ist proportional zur Elektronendichte und invers-proportional zur Energie E, :

A A Gl. 2.7.

Fir Energien zwischen 1 und 5 MeV ist der Compton-Effekt der dominierende Wechselwir-
kungsmechanismus. Photonen, die einen Teil ihrer Energie durch den Compton-Effekt verlo-
ren haben, kdbnnen danach noch Uber andere Mechanismen mit dem Material wechselwir-
ken.

Bei der Paarbildung kommt es ab einer Energie von 1,02 MeV zur Bildung von Elekt-
ron/Positron-Paaren, jedoch spielt dieser Mechanismus erst bei y-Energien oberhalb von 10

MeV eine groliere Rolle. Der Wirkungsquerschnitt ist etwa proportional zu:
o .o« f(E)Z’ Gl. 2.8.

Die Energie ¢, die im Volumen AV eines Materials mit der Dichte p pro Zeit bei einem Photo-

nenflux ®(E) absorbiert wird, ergibt sich zu

Emax
e= [ plr)ar | o(E,r)EX2(E)E Gl. 2.9.
AV 0 ,0
Aus den Gl. 2.6 bis 2.8 ist zu erkennen, dass eine niedrige Kernladungszahl gleichbedeutend
fur eine geringe y-Empfindlichkeit ist. Sowohl Speicherleuchtstoff als auch Neutronenkonver-

ter missen daher bei einer Optimierung der y-Empfindlichkeit beriicksichtigt werden.
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Wie in Abb. 2.2 zu erkennen, liegen die Massenschwéachungskoeffizienten fur LiF und KCI

deutlich unter den Werten von BaFBr und GdF;. Diese Tatsache schafft eine gute Voraus-

setzung flr die Realisierung eines Neutronendetektors mit niedriger y-Absorption.

0,01 0,1 1

10

1000 ——rrrry — e
100 4

1 -—BaFBr
10 4

01 LiF

Massenschwachungskoeffizient p/p [cmZ/g]

3 1000

{10

10,1

"5,01 S 0'1 S
Photonen-Energie [MeV]

10

— 0,01

Abb. 2.2 Massenschwéchungskoeffizienten der verwendeten Materialien [XCO90]
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3. Eigenschaften und Optimierung von Speicherleuchtstoffen

Nach der Absorption von Neutronen an einem Konverter und Aussendung von Sekundarteil-
chen wird deren Energie zur Erzeugung von Elektron/Loch-Paaren im Speicherleuchtstoff

genutzt. Dazu werden folgende Anforderungen an den Speicherleuchtstoff gestellt:

» vollstandige Absorption von Sekundarteilchen bei gleichzeitiger minimaler Absorption
von y-Strahlung

> stabile Speicherung der Zentren bis zum Auslesen

» effiziente Stimulierbarkeit der Zentren mit preiswerten HeNe- oder Halbleiterlasern
sowie klare, spektrale Trennung von photostimulierter Lumineszenz und Anregung

» mdglichst schnelle (um die Auslesezeit gering zu halten) und vollstdndige (um die
Entstehung von ,Geisterbildern zu verhindern) Rekombination der stimulierten La-
dungstrager

» geringe Verluste durch Bildung von nicht-stimulierbaren Defekten oder nicht-

strahlenden Rekombinationspfaden

Da zur Zeit kein Material alle Bedingungen vollstandig erfillt, sollen zunadchst diejenigen
Speicherleuchtstoffe vorgestellt werden, die einem Groliteil der Anforderungen gerecht wer-
den. Diese sind BaFBr:Eu*", KCI:Eu** und KBr:Eu*".

3.1. Eigenschaften verschiedener Speicherleuchtstoffe

Der einzige heute weit verbreitete Speicherleuchtstoff ist BaFBr:Eu®** [Son83] oder davon
abgeleitete Verbindungen wie BaFBr,l.:Eu?* [Tak85] und Ba,Sr,FBr:Eu®*"[Agf03]. BaFBr
kristallisiert in der tetragonalen Matlockit-Struktur, wodurch es doppel-brechend ist und sich
leicht senkrecht zur c-Achse spalten lasst .

Obwohl die Wechselwirkungen zwischen ionisierender Strahlung und KBr oder KCI seit mehr
als 50 Jahren untersucht werden [Fow68, Mar66 und Literaturangaben darin], findet man erst
in den letzten Jahren verstarkt Arbeiten, die sich mit der Eignung von Kaliumhalogeniden als
Speicherleuchtstoff beschaftigen [Kal91, Nan94]. Alle Kaliumhalogenide kristallisieren mit
einer kubisch-flachenzentrierten Struktur, wodurch sie optisch isotrop sind und beim Mahlen
keine Plattchen bilden wie BaFBr. Einen Uberblick tiber die physikalisch-chemischen Eigen-

schaften der drei untersuchten Speicherleuchtstoffe gibt Tab. 3.1.

14



[eV]

BaFBr KCI KBr
Dichte [g/cm”] 5,18 [NBS72] 1,987 [AIf97] 2,75 [AIf97]
Molgewicht [g/mol] 236,23 [eigene Be-|74,56 [HCP81] 119,01 [HCP81]
rechnung]
Kristallstruktur P4/nmm, tetragonal, | Fm3m, Fm3m,
Matlockit [Bec76] kubisch [Wel89] kubisch [McM86]
Gitterkonstante [/-\] a=b=4,5032, a=b=c=6,2917 a=b=c=6,6005
c=7,4354 [Bec76] [Wel89] [McM86]
Bandliicke bei 25 °C|8,0 [Rit91] 8,0 [Teeb7] 8,9 [Teeb7]

Brechungsindizes

no= 1,738, n.= 1,724

ne= 1,493 [HCP81]

ne=1,5639 [HCP81]

Ratte [g/kg]

[NBS72]
Schmelzpunkt [°C] | 985 [Kol02] 772 [HCP81] 734 [HCP81]
Léslichkeit bei 25 °C|0,3 [Hac02] 330 [AIf97] 534,8 [HCP81]
[9/l H;0]
Toxizitat LD50, oral,|0,7-1,0 [Sta96] 2,6 [AIf97] 3,1 [AIf97]

Tab. 3.1 physikalisch-chemische Eigenschaften der verwendeten Speicherleuchtstoffe

,1
o >

(@)

(b)

Abb. 3.1 Kristallstrukturen von BaFBr:Eu** (a) und KCI:Eu?* (b)

In Abb. 3.1 sind die Kristallstrukturen von BaFBr:Eu®* und KCI:Eu** dargestelit.
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Wahrend im Fall von BaFBr das Aktivator-lon Eu** ein etwas groReres Bariumion ersetzt (rg,
= 97 pm <> rga = 134 pm), kommt es beim Einbau von zweiwertigem Europium ins Kaliumha-
logenidgitter zur Bildung einer Kationenleerstelle in der unmittelbaren Umgebung des Eu®*
zur Ladungskompensation [Rub82]. Dadurch bildet sich im Kristall ein starker Dipol aus, der
die optischen Eigenschaften des Europium verandert. Werden gréRere Mengen Eu®* zudo-
tiert, kann es zur Bildung von europiumreichen Ausscheidungs-Phasen kommen [Rub81].

Durch die Absorption von ionisierender Strahlung kommt es im Speicherleuchtstoff zur Bil-
dung von Elektron/Loch-Paaren, die lokalisierte Exzitonen (Self-Trapped Excitons STEs)
bilden. Zerfallen diese, kann es zu einer resonanten Energielibertragung auf den Aktivator
Eu®" kommen [Riit91, Nan94]. Dabei wird ein Elektron des Europiums in einen héheren Zu-
stand angeregt und sendet beim anschlieBenden Zerfall die charakteristische Emission des
41°5d">4f" Europiumiibergangs aus. Alternativ zu dieser spontanen Lumineszenz kann es
zur Bildung und Speicherung einer Vielzahl verschiedener Defekte kommen. Die Arten der
unterschiedlichen Defekte und deren Bildungsmechanismen sind bis heute nicht vollstandig
erforscht und werden kontrovers diskutiert. Einen Uberblick iber den Stand der Forschung
am BaFBr:Eu?" vermittelt der Artikel von von Seggern [Seg99], verschiedene Modelle fiir die

Defektspeicherung in Alkalihalogeniden sind bei Ramos et al. [Ram85] zu finden.

Elektronenfallen

Allgemein anerkannt ist die Vorstellung, dass Leerstellen im Anionengitter als Elektronenfal-
len fungieren koénnen. Ist eine solche Vakanz mit einem Elektron besetzt, spricht man von
einem Farbzentrum (F-Zentrum), da die Absorptionsbande der Elektronen oft im sichtbaren
Bereich liegt und eine hohe Konzentration von F-Zentren zu einer Verfarbung des Kristalls
fuhrt. Bis heute ungeklart ist die Frage, ob diese Vakanzen bereits vor der Bestrahlung im
Material vorliegen und nur mit Elektronen besetzt werden, oder ob sie durch die Einwirkung
der Strahlung entstehen. Im Modell von Takahashi [Tak85] wird davon ausgegangen, dass
durch die Synthese bereits Br ™~ Leerstellen existieren, die nach der Bestrahlung mit freien
Elektronen besetzt werden. Fiir das Modell spricht der sehr groRe Energiebetrag®, der zu
einer direkten Verdrangung von Anionen aufgrund des niedrigen Impulses der Réntgenquan-
ten notig ist, im Vergleich zur erzeugbaren Zahl von F-Zentren. Andererseits zeigten Unter-
suchungen von Itoh [Ito82] an Alkalihalogeniden und Riiter an BaFBr:Eu?* [Riit91], dass be-

reits Vakuum-UV-Licht ausreicht, um photostimulierbare Defekte zu bilden.

® Etwa 645 keV missen aufgebracht werden, um CI” durch eine ,head-on* Kollision mit Photonen zu

verdrangen [Mar66])
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Ruter schlagt als Mechanismus vor, dass bei der Bestrahlung lokalisierte Exzitonen (STE)
gebildet werden, bei deren Zerfall F-Zentren und H-Zentren (X, -Komplex auf X" Platz mit

X=Halogen-Atom) entstehen.

Das gespeicherte Elektron im Farbzentrum kann naherungsweise durch das Modell des
.1eilchens im Kasten“ beschrieben werden. Basierend auf dieser Beschreibung ergibt sich
ein Zusammenhang zwischen der Grofe des Defekts a und der Energie fir die Anregung
eines Elektrons E vom Grundzustand in den ersten angeregten Zustand nach Mollwo und

Ivey zu [Fow68]:
E(@neV)=177a"* (ain A) Gl. 3.1.

Obwohl dieser Zusammenhang systematisch nur an Alkalihalogeniden untersucht wurde
[Mie53] und strenggenommen auch nur flr kubische Systeme giiltig ist, kann ein analoges
Verhalten auch im Fall des tetragonalen BaFBr erwartet werden. Da im BaFBr-Gitter Vakan-
zen sowohl auf einem Fluor- als auch auf einem Bromplatz gebildet werden kdnnen, gibt es
in diesem Speicherleuchtstoff auch zwei Farbzentrentypen, namlich F(F’) und F(Br")-Zentren.
Diese unterscheiden sich hinsichtlich der spektralen Lage ihrer Stimulationsbanden und er-
lauben so eine Bestimmung des jeweilig erzeugten Zentrentyps. Auf die Méglichkeit, die La-
ge dieser Stimulationsbanden durch lokale Veranderung der DefektgroRe zu beeinflussen,

wird in den Kap. 3.4 und 3.5 naher eingegangen.

Lochfallen

Der Speichermechanismus fiir Locher ist trotz zahlreicher Untersuchungen weder flr
BaFBr:Eu®* noch fiir die Alkalihalogenide vollstandig geklart. Da BaFBr:Eu?* eine weitere
Verbreitung als Speicherleuchtstoff gefunden hat, soll zunachst auf dieses Material einge-
gangen werden.

In einer der ersten Arbeiten Uber die Natur der Lochzentren nehmen Takahashi et al. [Tak84]
an, dass eine Oxidation von Eu?* lonen durch eine direkte Wechselwirkung mit der Strahlung
zur Bildung von Eu®* lonen filhrt. Gegen dieses Modell spricht, dass es bis jetzt noch keiner

anderen Arbeitsgruppe auRer der von Takahashi gelungen ist, das entstehende Eu®* nach-
zuweisen. Wahrscheinlicher erscheint es, dass sich Lécher in Form von X,-
Anionenkomplexen, wie sie bei Alkalihalogeniden bekannt sind [Fow68, Pic72], an das Eu?*-
lon anlagern. Als X, -Zentren wurden sowohl H-Zentren [Rut91] als auch Vg-Zentren

[Han90] in BaFBr:Eu?* beobachtet. Bei einem H-Zentrum handelt es sich um einen Komplex,
dessen Schwerpunkt auf einem regularen Gitterplatz liegt, wahrend sich bei einem V-

Zentrum der Schwerpunkt auf einem Zwischengitterplatz befindet.
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Beide Arten von Lochspeicherzentren

@\' (ﬁ <+> (__\ @ @ @ @ sind in Abb. 3.2 dargestellt. Die Loch-

speicherung Uber H-Zentren korreliert mit

(:) Q—)%j’D\ﬁ Q_} (ﬁ -~> @ der Elektronenspeicherung nach Itoh,

d.h. ein verdrangtes Halogenatom lasst

AN AN .

(t) (‘3 1) \_) @ G~> @ sein Elektron in der entstehenden Va-
preg ~ 7 ﬂ - kanz zurGck und formt mit einem X "-lon
<:) @ \Jr) @ @ @ @ Q’/\) ein H-Zentrum. Besetzt dagegen ein
(a) (b) Elektron eine bereits bestehende Anio-
nenfehistelle und erzeugt dadurch ein

Abb. 3.2 Lochspeicherzentren: H-Zentrum (a)
Farbzentrum, lagert sich das zurlickge-

und vg-Zentrum (b)
lassene Halogenatom an ein benach-
bartes Halogen-lon an und es kommt zur Bildung eines Vk-Zentrums. Untersuchungen von
von Seggern et al. [Seg88] zum zeitlichen Verlauf der PSL konnten zeigen, dass der Mecha-
nismus der photostimulierten Lumineszenz von einem Farbzentrum/Loch/Europium-Komplex
herriihrt. Die Existenz solcher Defektagglomerate wurde durch temperaturabhangige ESR
(Elektronenspinresonanz-Spektroskopie)- und PSL-Messungen von Hangleiter et al. [Han90]

und Cross-Relaxationsmessungen von Koschnik et al. [Kos91] bestatigt.

Ahnliche Uberlegungen gelten auch fiir Alkalihalogenide: zunéachst wurde von einer Umla-
dung des Eu®* zu Eu®*" als Lochspeicher ausgegangen [Agu82]. Durch spatere Untersuchun-
gen konnte belegt werden, dass Lochzentren durch Anlagerung an den Aktivator-Vakanz-
Dipol (vgl. Abb. 3.1 b) stabilisiert werden [Ram85]. Spath et al. konnten durch Cross-
Relaxationsmessungen zeigen, dass der Zerfall eines lokalisierten Exzitons zur Bildung ei-
nes Paars aus F- und H-Zentrum flhrt [Spa94]. Von Rogulis et al. wurden mittels optisch
detektierter Elektronenspinresonanz (ODEPR) sowohl H- als auch Vk-Zentren nachgewiesen
[Rog95]. Die Anlagerung der Lécher an den Aktivator verhindert, dass diese thermisch be-
dingt mit den Elektronenspeicherzentren rekombinieren, was eine Vernichtung der gespei-
cherten Information bedeuten wiirde. Ohne diese Stabilisierung durch Eu?* tritt eine Diffusion
der Locher in reinem BaFBr ab 120 K [RGt91] auf, bei KCI ab 170 K und in KBr ab 140 K
[Fow68]. Allerdings wird selbst bei Vorhandensein eines Aktivators die Diffusion der Loch-
zentren durch Komplexbildung nicht vollstandig unterbunden. Durch thermische Aktivierung
kann sich ein Teil der Locher vom Aktivator losreien, durch das Gitter diffundieren und mit
Elektronen in Farbzentren rekombinieren. Dieses als ,Fading“ oder Verblassen bezeichnete
Verhalten wurde von Thoms [Tho98] an BaFBr:Eu** und Nanto [Nan00] an Kaliumhalogen-

iden untersucht.
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Innerhalb der ersten Minuten nach der Bestrahlung geht die Intensitat der PSL bei Lagerung
des Speicherleuchtstoffs im Dunkeln stark zurlck, erreicht aber nach etwa einer Stunde ei-
nen konstanten Wert. Das Ausmal} und die Geschwindigkeit des Fadings nehmen mit stei-
gender Temperatur zu.

Das durch die ionisierende Strahlung zweidimensional aufgebrachte Bild liegt nach der Er-
zeugung von Defekten als dreidimensionale Verteilung von Elektronen- und Lochfallen vor.
Um dieses latente Bild auszulesen, werden die Elektronen mittels Licht aus ihren Fallen be-
freit und rekombinieren mit den Léchern. Einen Uberblick Uber die Banderschemata von
KCI:Eu?* und BaFBr:Eu?*" gibt Abb. 3.3. Das Elektron wird durch Absorption von einem s-
artigen Orbitalzustand in einen p-artigen Orbitalzustand angeregt, was zur Folge hat, dass
sich die ortliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons verandert und das lonengitter
relaxiert. Dadurch kommt es zu einer Verschiebung des relaxierten, angeregten Zustands
(RES) bis knapp unter die Leitungsbandkante. Das Elektron kann nun auf drei unterschiedli-
che Arten seine Energie abgeben:

1. Nach etwa 1 us [Mar66] fallt das Elektron unter Aussendung eines IR-Photons zurtick
in den Grundzustand.

2. Das Elektron tunnelt zu einem in der Nahe befindlichen Lochzentrum und rekombi-
niert mit diesem. Man spricht hierbei von einem korrelierten PSL-Zentrum.

3. Durch thermische Anregung wird das Elektron ins Leitungsband angehoben und kann
mit einem weiter entfernten Lochzentrum rekombinieren (unkorreliertes PSL-
Zentrum).

Zur photostimulierten Lumineszenz tragen nur die beiden letzten Pfade bei, da es nur hier zu
einer Rekombination zwischen Elektron und Lochzentrum kommt.

Die bei der Rekombination freiwerdende Energie wird dann resonant auf ein in der Nahe
befindliches Eu?*-lon (ibertragen, wodurch ein Valenzelektron des Aktivators in einen ener-
getisch hoéheren Zustand angehoben wird. Beim Ubergang eines angeregten Elektrons in
den Grundzustand (4f°5d">4f") wird die charakteristische Lumineszenzbande des Eu®* beo-
bachtet. Diese liegt im Fall von BaFBr:Eu?* bei 390 nm (3,2 eV), bei KBr:Eu?* und KCI:Eu*
bei 420 nm (2,95 eV). Messungen von Thoms et al. [Tho91] zur Temperaturabhangigkeit der
PSL in BaFBr:Eu®** haben gezeigt, dass der Tunnelprozess bei der PSL eine nicht zu unter-
schatzende Rolle spielt. Je nach Probenpraparation und Europiumgehalt kbnnen zwischen

10 und 80 % der Zentren korreliert sein.
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Abb. 3.3 Bandschema des PSL-Mechanismus von KCI:Eu** nach [Fow68] (a) und
BaFBr:Eu**nach [Seg92] (b)

Abb. 3.4 zeigt die PSL-Anregungs- und -Emissionsspektren der untersuchten Leuchtstoffe.

Fir BaFBr:Eu? fallt die charakteristische Doppelpeakstruktur des reinen F(Br)-Farbzentrums

mit einem Intensitatsverhaltnis von 2:1 auf. Begriindet liegt dieses Peakverhaltnis in der

tetragonalen Struktur des Gitters. Auch das Farbzentrum besitzt eine tetragonale Symmetrie,

d.h. in zwei Richtungen eine gréRere Ausdehnung als in die dritte und dadurch nach der

Mollwo-Beziehung (Gl. 4.1) zwei unterschiedliche Anregungsenergien mit dem beobachteten

Intensitatsverhaltnis.
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Stimulation der PSL
F(Br)

Absorptionsmessungen mit polarisier-

——— KBr:Eu*

tem Licht an BaFBr-Einkristallen
KCI:Eu? [Kos92] haben gezeigt, dass auch das
~ BaFBrEu”

F(F)-Zentrum einen Doppelpeak auf-
weist, bei Messungen an Polykristallen
wird jedoch haufig ein einzelner, breiter
Stimulationspeak fir dieses Zentrum
gefunden (siehe Abb 3.4), was auf ei-

nen gestorten Charakter des Zentrums
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Abb. 3.4 PSL-Anregungs- und Emissionsspektren

von Speicherleuchtstoffen

T
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hindeutet. In Tab. 3.2 sind die Maxima
der PSL-Anregung flr unterschiedliche

Leuchtstoffe aufgeflihrt.
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Farbzentrum F(CI') in KCI F(Br~) in KBr F(F) in BaFBr F(Br~) in BaFBr
Anregungs- 570 nm 650 nm 467 nm fir ELc 576 nm fur ELc

wellenlange 520 nm fir E||c 480 nm fur E||c

Tab. 3.2 Wellenldngen flir maximale PSL Stimulation verschiedener Farbzentren

Neben den oben beschriebenen, photostimulierbaren Farbzentren werden noch weitere
Zentren erzeugt, die meist aus Agglomeraten von Defekten bestehen. Diese Agglomerate
haben eine deutlich zu geringeren Energien verschobene Stimulationsbande [Fow68] und
lassen sich entweder kaum mit rotem Licht anregen oder sind Uberhaupt nicht photostimu-
lierbar und tragen damit auch nicht zur PSL bei. Untersuchungen von Thoms et al. [Tho91]
haben gezeigt, dass der Anteil der F(Br)-Farbzentren bei Roéntgenbestrahlung eines
BaFBr:Eu®*" Einkristalls nur bei 18 % liegt, bei Kaliumhalogeniden kénnen ahnliche Werte
erwartet werden. Aufgrund dieser geringen Bildungseffizienz photostimulierbarer Zentren
werden nur 8 F(Br)-Zentren pro kV absorbierter Rontgenergie erzeugt [Tho94], d.h. die ef-
fektive Bildungsenergie betragt 125 eV pro Bromfarbzentrum. Ahnliche Werte wurden auch
bei KCI (120 eV) [Har49] und KBr (160 eV) [Rab60] festgestellt. Neben der Lage des Stimu-
lationsmaximums ist der optische Absorptionsquerschnitt der Farbzentren eine weitere wich-
tige KenngroRe der PSL. Er gibt an, wie effizient sich Farbzentren stimulieren lassen und
bestimmt letztendlich, wie schnell die aufgebrachte Information bei gegebener Stimulations-
intensitat ausgelesen werden kann. Die Messungen Thoms” und von Seggerns [Tho97b] an
einer kommerziellen Bildplatte von Fuji haben drei verschiedene optische Wirkungsquer-
schnitte von copr1 =8,9:107° cm?, coptz =1,6:107"° cm? und o453 =2,8:10™" cm?® ergeben, die
unterschiedlichen Farbzentren zugeordnet werden kdnnen.

Fir die Kaliumhalogenide wird in der Literatur nur jeweils ein Wert berichtet:
Goptkal =2,3-107"® cm? [Kal91] und copiker =2,1-107"® cm? [Doy58].
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3.2. Aufbau eines ortsaufldsenden Bildplattendetektors

3.2.1 Funktionsprinzip des Bildplattendetektors

Wie in Kapitel 2 dargestellt,

fiéoh bieten Bildplatten die Mdglich-

» keit zur  zweidimensional

: @Iter ortsaufgelosten Detektion von
\/‘/ rov@”r;g ionisierender Strahlung auf-
. End e grund des Prozesses der pho-

tostimulierten Lumineszenz
(PSL). Nach dem Belichten

f
y A,ﬁl@“"@"op der Bildplatten mit rtlich un-
<\/’/ terschiedlicher Strahlungsdo-
ein“eit sis liegt ein latentes Bild von
Justgge Defektzentren vor, welches in

der Bildplatte gespeichert ist.
Zum Auslesen wird die Bild-
platte mit einer (moglichst gut)
fokussierten Stimulationslicht-
Abb. 3.5 Funktionsprinzip eines Bildplattenscanners quelle Punkt fir Punkt und
Zeile fur Zeile abgetastet.

Die dabei freiwerdende photostimulierte Lumineszenz wird mit einem Photomultiplier detek-
tiert und der resultierende Photomultiplierstrom digitalisiert. Die Intensitat des Photomulti-
plierstroms wird von einem Computer mit der Position des Lasers verknipft und ergibt so
das Bild der ionisierenden Strahlung. Um noch verbliebene Information nach der Auslesung
zu léschen, wird die Bildplatte mit einer starken Lampe bestrahlt. Die Bildplatte kann an-
schlieltend wiederverwendet werden. Eine Prinzipskizze eines solchen Auslesegerats, nach-

folgend ,Scanner” genannt, ist in Abb. 3.5 zu sehen.

3.2.2 Aufbau des Bildplatten-Scanners

Der im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute Bildplatten-Scanner arbeitet als Flachbettscanner,
um sowohl polymerbasierte flexible Bildplatten als auch spréde, keramische Bildplatten aus-
lesen zu konnen. Die maximale laterale GroRRe der Proben, die untersucht werden konnen,

betragt 50x50 mm?, wahrend die Dicke der Proben keiner Beschriankung unterliegt.
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3.2.21. Mechanische Komponenten

Das ortsaufgeldste Auslesen der Probe kann entweder durch Bewegen des Auslesepunkts
auf einer unbeweglichen Probe oder durch Verschieben der Probe unter einem ortsfesten
Laser erfolgen. Bei kommerziellen Scannern wird haufig eine Mischung aus beiden Verfah-
ren verwendet: Ein Polygonspiegel lenkt den Laser zeilenweise Uber die Bildplatte wahrend
die Probe durch einen Verschiebetisch spaltenweise bewegt wird. Bei dem hier beschriebe-
nen Scanner Ubernimmt eine kreuzweise Anordnung von zwei Verschiebetischen das Bewe-
gen der Probe. Dazu wurden zwei Linearverschiebeeinheiten (MT 65, Micos) mit einer Ver-
fahrstrecke von je 50 mm rechtwinklig aufeinander befestigt, um eine Probenverschiebung in
zwei Richtungen zu erreichen. Da gerade beim Auslesen eine genaue Zuordnung der Positi-
on zur Intensitat des PSL Signals wichtig ist, muss die Verschiebeeinheit eine hohe Positio-
niergenauigkeit aufweisen. Nach Angaben der Firma Micos betragt die Positioniergenauig-
keit bei der Verwendung des Verschiebetischs MT 65 im 2-Achsen Betrieb 0,2 um. Diese
Genauigkeit beim wiederholten Anfahren eines Punktes wird durch die Verwendung eines
Zweiphasen-Mikroschrittmotors mit 80000 Schritten pro Umdrehung erreicht. Die maximale
Geschwindigkeit bei der Bewegung der Proben betragt 13 mm/s.

Sowohl der Probenhalter als auch die tragenden Teile des Aufbaus bestehen aus einer ge-
harteten Aluminiumlegierung (AIMg3), die sich durch hohe Steifigkeit bei geringem Gewicht
auszeichnet. Der gesamte Aufbau befindet sich in einem lichtdichten Gehause aus Alumini-
umplatten, sodass ein Betrieb des Scanners auch unter Umgebungslicht mdglich ist. Die
Proben befinden sich wahrend des Bestrahlens unter einer lichtdichten Kassette aus Alumi-
nium mit einem Eintrittsfenster flir Neutronen aus einer 50 ym dicken Al-Folie und kénnen
durch ein Transfersystem unter Ausschluss des Umgebungslichts in den Scanner eingebaut

werden.

3.2.2.2. Optische Komponenten

Als Lichtquelle wird in einem Scanner in der Regel ein Laser verwendet, da dieser, im Unter-
schied zu einer Lampe, eine hohe Intensitat sowie gute Fokussierbarkeit aufweist. Bei dem
im Rahmen dieser Arbeit aufgebauten Scanner wurde eine Laserdiode (MFDC-500-635S-5,
Stocker Yale) anstelle eines HeNe-Lasers verwendet. Die Vorteile der Laserdiode sind ihre
wesentlich kompaktere Bauweise sowie die Mdglichkeit, den Laser schnell ein- oder auszu-
schalten (0,9 ys Anschaltzeit, 3,2 ys Ausschaltzeit). Aufgrund dieser Option konnte auf den
Einbau eines Shutters in den Strahl verzichtet werden. Die optische Ausgangsleistung wird
durch eine interne Monitordiode kontrolliert, sodass die Leistung um weniger als 0,15% vari-
iert. Die Korrektur des fiir Diodenlaser typischen elliptischen Strahls erfolgt mittels zweier
anamorphischer Prismen. Wahrend die eine Achse der Ellipse konstant gehalten wird, formt

die Optik die zweite Achse quasi rund.

23



Der verbleibende Astigmatismus wird

Blauglasfilter BG3 D

™ & durch eine Zylinderlinse korrigiert. Da-
_ ; durch kann bei einer fest vorgegebe-
A/ nen Fokusdistanz, beim verwendeten
Modell 51 mm, ein Strahldurchmesser
i von 36 um (Rlickgang der Strahlinten-

- Laser
& sitat auf 1/e?) erreicht werden. Die op-
% Q tische Leistung von 3,41 mW bei 636,9

[e]

§§ ‘ nm ist im Vergleich zu kommerziellen
o Scannern mit 10 bis 40 mW eher ge-
Abb. 3.6 Sammeloptik des Bildplattenscanners ring. Da jedoch die Auslesegeschwin-

digkeit aufgrund der Verwendung von
zwei Verschiebetischen auch deutlich geringer ist als bei Scannern mit Strahlablenkung
durch Spiegel, kann auch mit dieser geringen Leistung bei maximaler Geschwindigkeit ein
Auslesegrad von bis zu 90 % erreicht werden. Um unterschiedlich dicke Proben auslesen zu
kdénnen, muss der Fokuspunkt des Lasers verandert werden. Da die Brennweite des Lasers
durch die verwendete Optik fest eingestellt ist, geschieht diese Fokussierung durch ein Ver-
schieben des gesamten Auslesekopfs auf einer Schiene. Die durch den Laser erzeugte pho-
tostimulierte Lumineszenz muss von der Sammeloptik méglichst effizient auf das Offnungs-
fenster des Photomultipliers geleitet werden. Der dazu verwendete Aufbau ist in Abb. 3.6
dargestellt. Die von der Probe emittierte PSL fallt durch eine Offnung mit 10 mm Durchmes-
ser in eine Hohlkugel aus Teflon, in der das Licht Uber alle Raumrichtungen gemittelt wird.
Vor dieser Ulbrichtkugel ist ein Blauglasfilter (BG 3, Schott) mit einer Offnung von 2 mm an-
gebracht, der zwar das fokussierte Laserlicht auf die Probe fallen lasst, den gréfiten Teil des
von der Probe reflektierten Lichts hingegen absorbiert. Die Detektion der Lichtintensitat in
der Ulbrichtkugel erfolgt mit einem Photomultiplier hinter einem weiteren Blauglasfilter, um
eine endguiltige Trennung des Photostimulationslichtes von der PSL zu erreichen. Als Pho-
tomultiplier wird ein Micro-Channel-Plate verstarkter Photomultiplier (CPM) der Firma Perkin
Elmer (C944 CPM) verwendet. Da bei diesem Typ die Vervielfaltigung nicht tGber Dynoden,
sondern innerhalb eines gewundenen Kanals erfolgt, zeichnet sich der CPM durch eine hohe
Anodenempfindlichkeit von 10’ A/W bei gleichzeitig niedrigem Dunkelstrom (3 pA bei einem
Verstarkungsfaktor von 10°) sowie einem zeitlich stabilen Rauschen aus. Das verwendete
Modell mit einer 9 mm grof3en Bialkali-Photokathode erreicht eine Quantenausbeute von
15,6 % flr Licht mit 390 nm Wellenlange und 15% fiir Licht mit 420 nm.
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3.2.2.3. Auslese- und Steuerelektronik

Sowohl die einzelnen Komponenten des Scanners als auch die Zuordnung der Daten wer-
den durch ein vom Autor entwickeltes Programm gesteuert, fir das die Programmiersprache
LabView verwendet wurde. Ein Funktionsprinzip der Auslese- und Steuerelektronik ist in
Abb. 3.7 zu sehen.

XY-Tisch

5V Netzteil

Rechner +

D/A Wandler  —————————Jp| Laser
I

_ digital out Ein/Aus fir HV
Micos |
digital out g i
i analog in
Meilhaus g * CPM

SV Netzteill—JpReglung HV —PpHV fiir CPM J

Abb. 3.7 Funktionsprinzip der Steuer- und Ausleselektronik

Die Ansteuerung der XY-Verschiebeeinheit erfolgt durch eine Steuerkarte der Firma Micos,
die Uber eine RS232 Schnittstelle des PCs angesprochen wird. Zusatzlich werden digitale
Ausgange der Steuerkarte daflir verwendet, die Hochspannung des CPM zu schalten. Eine
Widerstandsbriicke zwischen der 5 V Spannungsversorgung und dem Hochspannungsteil
ermoglicht zusatzlich eine manuelle Einstellung der Hochspannung am CPM, um den Mess-
bereich des Scanners an unterschiedliche Proben anpassen zu kénnen. Zur Datenerfassung
und zur Steuerung des Lasers wird eine Multifunktionskarte der Firma Meilhaus (ME 2000
PCI) verwendet. Das Signal eines digitalen Ausgangs wird mit einem 8-Bit D/A Wandler in
eine Spannung zwischen 0-5 V gewandelt, wodurch die Leistung des Lasers zwischen 0-
100% variiert werden kann. Der am Photomultiplier abgegriffene Photostrom wird durch den
12 Bit Analog/Digital-Wandler mit einer Abtastrate von 300 kHz digitalisiert, auf dem PC ge-

speichert und der Position des Lasers zugeordnet.
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3.3. Experimentelles

3.3.1 Probensynthese

Die in dieser Arbeit verwendeten Proben werden durch Festkorperreaktion in einem vierstu-

figen im Fall von BaFBr:Eu*, bzw. zweistufigen Prozess im Fall der Kaliumhalogenide syn-

thetisiert. Diese Schritte sind im Einzelnen:

A. BaFBr:Eu®*-Pulver

1. Mischen der Edukte BaF,, BaBr,-2H,0, EuF, und ggf. zusatzlicher Dotierstoffe durch

Homogenisierung in einer Polyethylen-Flasche mit Mahlkugeln auf einer Rollbank fir

2 Stunden.

2. Kalzinieren der Mischung in Korundschiffchen in einem Rohrofen unter reduzierender

Atmoshpare (5% Ha in Ar). Die Temperaturfuhrung im Ofen ist in Abb. 3.8 dargestellt.
Dabei lauft die Reaktion BaF, + BaBr,-2H,O - 2 BaFBr + 2 H,O ab.
3. Zerkleinern des Sinterkuchens und Waschen fiir 1 Stunde in MeOH/5vol% H,0.

4. Tempern der Pulver im Rohrofen unter reduzierender Atmosphare (siehe Abb. 3.8).

900 BaFBr

800 |
Tempern

700 — rrrrrrrrrr :
600 —
500 —
400 —

300

Temperatur [°C]

Heiz- und
AbkUhlrate:
200 K/h

0 T T T — T T T

200
{ /Trocknen
100 —

Kalzinieren < KX (X=CI,BF)

0 5 10 15 20
Zeit [h]

Abb. 3.8 Temperaturfiihrung bei Probensynthese
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Bei der Einwaage werden stdchio-
metrische Mischungen von BaF, und
BaBry-:2H,0 verwendet. Untersuchun-
gen im Fachgebiet Elektronische Mate-
rialeigenschaften haben gezeigt, dass
bereits ein geringes Ungleichgewicht
bei der Einwaage die bevorzugt gebil-
dete Art der Farbzentren von Fluor-
nach Bromfarbzentren andern kann.
Ein leichter Fluoriiberschuss fuhrt zur
Bildung von F(Br) Zentren, wahrend
F(F") Zentren bei Bromiberschuss ge-

bildet werden.

Durch den Waschprozess disproportioniert das BaFBr teilweise an der Oberflache invers zur

Bildungsreaktion. Da das Bariumbromid gut wasserldslich ist, wird es als Uberschuss aus-

gewaschen und durch die geringe Léslichkeit von BaF; stellt sich ein Fluortberschuss ein,

der nach dem Tempern zur Bildung von Bromzentren flhrt.

26



B. KX:Eu?*-Pulver (X=CI,Br)
1. Mischen der Edukte KX (X=ClI, Br) und EuF, durch Homogenisierung in einer PE-
Flasche mit Mahlkugeln auf einer Rollbank fir 2 Stunden.
2. Kalzinieren der Mischung in Korundschiffchen in einem Rohrofen unter reduzierender
Atmosphare (5% H, in Ar). Die Temperaturfiihrung im Ofen ist in Abb. 3.8 dargestellt.
Auf einen Wasch- und Temperschritt kann in diesem Fall verzichtet werden, da sich bei den
Kaliumhalogeniden jeweils nur eine Art von Farbzentrum ausbilden kann und durch das Kal-
zinieren lediglich das Europium ins Gitter eingebaut wird. Es findet keine Festphasenreaktion

statt wie im Fall von BaFBr:Eu?".

3.3.2 Photostimulierte Lumineszenz Spektroskopie (PSL)

Die Bestimmung der spektralen Verteilung der photostimulierten Lumineszenz liefert Aussa-
gen darlber, bei welcher Wellenlange sich der PSL Mechanismus am besten anregen Iasst.
Dariliber hinaus stellt die Signalhthe ein wichtiges Indiz fiir die Empfindlichkeit der Proben
dar. Die Experimente werden an einem im Fachgebiet Elektronische Materialeigenschaften

entwickelten Messaufbau durchgefuhrt, der in Abb. 3.9 dargestellt ist.

- (8) - ) (1) Xenon-Lampe
(2) Shutter
: (3) Monochromator
Egj ®) (4) Chopper
: (5) Filter

H (6) Probe
(6) (7) Photomultiplier

3) (8) Log-In Verstarker
(9) Rechner
2) }.- (1)

(7) O O O D

Abb. 3.9 Schematischer Aufbau des PSL Messplatzes

Als Lichtquelle dient eine 50 W Xenonlampe, deren Licht von einer Linse auf den Eintritts-
spalt eines Monochromators gebindelt wird. Das monochromatisierte Licht wird mittels einer
Glasfaser bis zu einem optischen Chopper geleitet und dann nach Durchgang durch einen
Metallabschwacher und einem Kantenfilter (GG 430, Schott) auf die Probe geleitet. Das Kan-
tenfilter dient dazu, eine Direktanregung des Europiums durch Wellenldangen hdherer Beu-

gungsordnungen zu verhindern.
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Senkrecht zur Anregungsrichtung wird dann die photostimulierte Lumineszenz mit einem
Photomultiplier detektiert, der durch eine Kombination aus verschiedenen Filtern, wie BG3
und BG39 fiir Kaliumhalogenide und zusétzlich UG1 fiir BaFBr:Eu?*, nur die Emission des
Aktivators Europium und nicht die Anregung misst. Das vom Lock-In-Verstarker ausgelesene
Signal wird auf die spektrale Intensitatsverteilung der Xenonlampe und die Dispersion des

Monochromators normiert und auf einem Rechner dargestellt.

3.3.3 Linear Modulierte Photostimulierte Lumineszenz (LM-PSL)

o 2 4 6 8 10 12 14 1 18 2 Wichtige Kenngroflen fur die Be-

104 e 10 schreibung von Speicherleuchtstoffen
\»' — sind die Anzahl und Stimulierbarkeit

= " 1 % der erzeugten Farbzentren. Dazu wird
g "8 I 0’6% eine Probe mit Licht bekannter Inten-
é 0.4 n -0,4-§ sitdt ausgelesen und die Signalhdhe
é 05 '0’2§ der photostirrlulierten Lumineszenz
7 sowie deren Anderung als Funktion

O'O_I - 1" der Zeit bestimmt. Linear modulierte

o
N
IN
o
®
N
S}
N
N
>
)
®
N
o

Zeit [s] photostimulierte Lumineszenz (LM-

PSL) ist eine relativ neue Technik zur
Abb. 3.10 Verlauf der PSL bei Stimulation mit kon-

stanter Intensitéat

Analyse solcher PSL Zentren.

Sie basiert auf einer linearen Steigerung des Ausleselichts von Null auf Iy und resultiert in
einem Maximum der Lumineszenz im Unterschied zu einem exponentiellen Rickgang der
Lumineszenz bei Stimulation mit konstanter Intensitat. Die Dauer eines PSL-Experiments,
d.h. das vollstandige Auslesen der gespeicherten Information, ist bei maRigen Stimulations-
intensitdten um viele GréRenordnungen langer als die Relaxations-, Tunnel- oder
Rekombinationszeiten der beteiligten Ladungstrager. Unter diesen Bedingungen kbénnen die
Stimulation und die anschlie®Bende Rekombination der Ladungstrager als simultan und
instantan angesehen werden und der Ablauf der PSL kann als einstufiger Prozess
beschrieben werden. Wird die Anregung der Elektronen mit Licht konstanter Intensitat
durchgefiihrt, dann ist das resultierende Signal ein Abklingen der Lumineszenz mit der Zeit
aufgrund von Photoanregung der gefangenen Elektronen. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein
Elektron befreit wird, ist proportional zum Absorptionsquerschnitt der Elektronen ¢ und der

verwendeten Lichtintensitat |.
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Unter der Annahme, dass jedes befrei-

0 te Elektron durch Rekombination mit

. dem Leuchtzentrum spontan vernichtet

- O’SEO wird und sich keine nennenswerte
% o,ef:_g Dichte an freien Ladungstragern im
§ M% Leitungsband akkumuliert, kann die
2 £ Anzahl der gefangenen Ladungstrager
* °’2§ als Differentialgleichung erster Ord-
0,0 nung beschrieben werden. Fir eine

0 2 4 & 5 M 2 W 1 ™ Kinetik erster Ordnung lasst sich die

Zeit [s] .
Anderung der Farbzentrenpopulation

Abb. 3.11 Verlauf der PSL bei Stimulation mit linear n(t) bei Anregung mit konstanter Inten-

ansteigender Intensitat sitat mit folgender Gleichung beschrei-
ben:

dnp(t

%():—G-Io-nF(t) Gl. 3.2

wobei o den Absorptionsquerschnitt [cm?] und |, die Intensitit des Stimulationslichts [s”'cm™?]
darstellt. Setzt man fiir die Gesamtzahl der gefangenen Elektronen Ny = ng(t=0) in GI. 3.2
ein, wird die Intensitat der PSL, L(t), durch

Lit) = _ dnE(®)

= Nyolj exp(—olyt) = L exp(—oclyt) Gl. 3.3
beschrieben (Abb. 3.10). Durch Anpassen von Gleichung 3.3 an eine Messkurve kénnen so
Anzahl der Defekte und deren Absorptionsquerschnitte bestimmt werden. Liegen zwei oder
mehr unterschiedliche Defekte vor, stellt die Messkurve eine lineare Uberlagerung von meh-
reren Lumineszenzkurven dar. Eine zuverlassige Bestimmung der Parameter ist vor allem
dann schwierig, wenn sich die Absorptionsquerschnitte der beteiligten Defekte nicht nen-
nenswert unterscheiden. Wird hingegen die Intensitat des Stimulationslichts linear von Null
auf I wahrend der Auslesedauer T erhoht, dann verandert sich Gl. 3.2 zu

dn, (1) t
#:_GIO?HFU) Gl. 4.4.
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Die daraus resultierende Intensitat L(t) der PSL wird mittels

2 2
t It Tt
L(t)=- dngt( ) = Nyol %exp{— °%0 :l =Ly iexplZ— 90 } Gl. 3.5

[Bul96] beschrieben und hat die Form eines Peaks (Abb. 3.11) mit einem Maximum L.« bei

der Messzeit tmay:

7 N
L. =Ny, /% exp(— %) = t—oexp[— %j Gl. 3.6

b = |— Gl. 3.7.

Ist mehr als ein Defekt am PSL-Prozess beteiligt, wird die Gesamtkurve durch eine lineare
Uberlagerung der individuellen Lumineszenzkurven Li(t) gebildet. Wie in Abb.3.12 dargestellt,
kdnnen dadurch Fallen mit verschiedenen Absorptionsquerschnitten o; unterschieden wer-
den [Bul00].

Der Verlauf der PSL andert sich von
einer Kinetik erster Ordnung zu einer
Kinetik zweiter oder hoéherer Ordnung,
wenn eine endliche Wahrscheinlichkeit
fir ein Wiedereinfangen der befreiten

Elektronen besteht. Fur den Fall, dass

PSL-Intensitat [a.u.]

nicht alle befreiten Elektronen rekom-

binieren und ein Teil wieder eingefan-

. : . : . : . : . gen wird, lauft die Lumineszenz nicht
Zeit [s] mehr nach Kinetik erster Ordnung ab.
Fir den speziellen Fall, dass die

Abb. 3.12 Beitrag von drei Komponenten zur linear
Wahrscheinlichkeiten fir Rekombinati-

modulierten photostimulierten Lumineszenz

on und Wiedereinfangen gleich sind,
d.h. Kinetik zweiter Ordnung, andert sich der Verlauf der Lumineszenzkurve L(t) gemaR
[Bul96, Bul99], wobei die Position der Peakmaxima tnaxi abhéngt vom Besetzungsgrad der

vorhandenen Fallen.

2TN ...
(o= [ Gl. 3.8
’ 30l N,

Nmaxi: maximal mogliche Besetzung der Falle i
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Einen Nachteil hat die LM-PSL gegenuber Experimenten mit konstanter Stimulationsinten-
tensitat: Zwar ist es leichter, Fallen mit dhnlichen Absorptionsquerschnitten zu unterschei-
den, allerdings geht die gesamte Signalintensitat deutlich zuriick. Der Rickgang ist umso
starker, je flacher die Rampe der Stimulationsintensitat ist. Dadurch kénnen gerade schwach

besetzte Fallen unter Umstanden nicht mehr detektiert werden.

Zur Bestimmung der LM-PSL werden kleine Probenmengen in 350 uym tiefen Aussparungen
in dicker, schwarzer Pappe eingebettet. Diese Dicke gewahrleistet, dass die gesamte Pro-
bentiefe ausgelesen werden kann. Der Durchmesser der Proben wird durch eine Blende auf
2 mm eingeschrankt, um eine homogene Verteilung des Stimulationslichts auf der gesamten
Probe sicherzustellen. Zur Stimulation werden zwei unterschiedliche Cluster aus je sechs
Leuchtdioden (LEDs) verwendet: fir eine Anregung im sichtbarem Bereich werden LEDs mit
einer Wellenlange von 590 1+ 20 nm (TLSH 180P, Toshiba) und fiir Stimulation im Infraroten
LEDs mit A = 780 + 30 nm (ELD 780-514, Roithner Lasertechnik, Osterreich) in Verbindung
mit einem 3 mm dicken 715 nm Langpass-Filter (RG 715, Schott) verwendet. Die LEDs sind
in Reihe geschaltet und werden mit einer spannungslimitierten Stromquelle betrieben, die
von einem Signalgenerator angesteuert wird. Die Linearitdt der Lichtintensitat wird mittels

Ruckkopplung erreicht.

[ 2 M
000 000 ,
€] |/L ooo llooo (1) Signalgenerator

(2) Oszilloskop
| (3) Steuerelement
(4) Stromquelle

(5) LED-Cluster
8 (6) Photodiode
® (7) Probe
Output (8) Photomultiplier
(7)\ 5 6D Feedback !(3) ﬁ 4 (9) Rechner
Sensor

Abb. 3.13 Messaufbau zur Bestimmung der linear modulierten photostimulierten Lumineszenz

Die emittierte PSL wird mit einem Photomultiplier hinter einer Filterkombination BG3, BG39
fur Kaliumhalogenide und zusatzlich einem UGH1 Filter fir BaFBr:Eu?* detektiert und mit ei-
nem Oszilloskop aufgezeichnet, von dem aus die Messdaten an einen Rechner weitergelei-
tet werden konnen. Fir jede Auslesewellenlange werden die Proben mit unterschiedlichen
Rontgendosen zwischen 4,6 und 484 mGy aus der oben beschriebenen Rontgenquelle be-

strahlt. Der Aufbau zur Bestimmung von LM-PSL ist in Abbildung 3.13 dargestellt.
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3.4. BaFBr:Eu*

3.4.1 Synthesebedingungen

Wie in Abbildung 3.4 dargestellt, gibt es in BaFBr:Eu®* zwei Arten von Farbzentren mit unter-
schiedlichen Stimulationsmaxima. Da das Maximum der Bromfarbzentren ndher an der Wel-
lenlange der in der Praxis verwendeten HeNe- oder Halbleiterlaser liegt, ist eine praferentiel-
le Bildung dieser F-Zentren eine wichtige Aufgabe bei der Optimierung des
Speicherleuchtstoffs BaFBr:Eu?".

Experimente im eigenen Fachgebiet und auch anderer Gruppen [Tak85, Sch98] haben ge-
zeigt, dass ein Uberschuss von Brom wahrend der Synthese zur Bildung von Fluorzentren,
ein Uberschuss an Fluor zur Bildung von Bromzentren fiihrt. Eine mdgliche Erklarung ist,
dass die Unstochiometrie des einen Anions durch Bildung einer entsprechenden Anzahl von
Leerstellen im Gitter der anderen Spezies kompensiert wird. Eine andere Uberlegung geht
von einem Einbau Uberschuissiger Fluor-lonen auf Platzen im Bromuntergitter aus. Da diese
Fluor-lonen einen kleineren lonenradius aufweisen als Brom-lonen, werden sie leichter von
ihrem Platz verdrangt und hinterlassen eine Bromvakanz, die zur Bildung von F(Br’)-Zentren
fuhrt. Uberschiissige Brom-lonen auf Fluor-Gitterplatzen fiilhren zu einer Gitterverzerrung,
wodurch benachbarte Fluor-lonen leichter von ihrem Platz verdrangt werden kénnen und es
zur Bildung von F(F’)-Zentren kommt. Fir diese Betrachtung spricht, dass die beobachteten
Fluorzentren keinen Doppelpeak im PSL-Spekirum zeigen, sondern dass sich die beiden
Peaks durch die starke Gitterverzerrung in der Nahe des Fluorzentrums zu einer einzelnen,
breiten Stimulationsbande Uberlagern. Untersuchungen, die diese These belegen sollen,

dauern zur Zeit noch im Fachgebiet an [Kol03a].

1400 - 1400 Angaben Uber das Ausmal’ der Unsto-
] ] chiometrie sind zum Teil sehr wider-
1300 1300
1 ] sprichlich. So geben Klee [Kle95], Mei-
1200 1200 . . . .
o | jerink [Mei96] und Schweizer et al.
g 1100+ 1100 [Sch98] an, dass ein Fluoriiberschuss
=2 ] ]
g 10004 1000 von bis zu 12% noch vollstandig ins
S ] ] . . . .
© 900. 1g0o Citter eingebaut wird, allerdings ohne
1 1 dass sich dadurch die Gitterkonstanten
800+ 4800 )
] " ] von BaFBr andern.
700 — — 700
0 20 40 60 80 100

mol% BaF2

Abb. 3.14 Phasendiagramm des Systems
BaF,-BaBr, [Kol02]
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Die Bestimmung des Phasendiagramms (Abb. 3.14) im System BaF,-BaBr, von Kolb et al.
[Kol02] hat gezeigt, dass im Rahmen der Messgenauigkeit von 1% weder ein Brom- noch ein
Fluortberschuss ins Gitter von BaFBr eingebaut werden kann. Der oben beschriebene Me-
chanismus lauft daher nur Uber eine Unstdchiometrie in einem wesentlich kleineren Bereich
(<1%) ab, da auch bereits geringe Zugaben von BaF, oder BaBr, wahrend des Temperns
zur Bildung von F(F’)- bzw. F(Br)-Zentren fuhren.

Um zu klaren, ob die Art der gebildeten Zentren auch durch die Atmosphare wahrend der
Synthese beeinflusst werden kann, wurden stdchiometrische Mengen an BaF, und BaBr;
eingewogen und je 1/3 unter Sauerstoff, Stickstoff und Formiergas kalziniert, die drei Proben
noch einmal aufgeteilt und unter den verschiedenen Atmospharen getempert.

Es zeigt sich, dass eine Kalzinierung unter Sauerstoff bei einem anschlieRenden Tem-
perschritt unter Stickstoff oder Formiergas zu einer praferentiellen Bildung von Brom- anstatt
Fluorfarbzentren flihrt. Diese Beobachtungen decken sich mit denen von Schweizer [Sch00],
der den Einbau von Sauerstoff auf einem Fluorgitterplatz postuliert. Zur Ladungskompensa-
tion fiir das O%-lon kommt es zur Bildung einer Vakanz auf einem Bromgitterplatz. Nach der
Bestrahlung mit Réntgenquanten wird die Bromvakanz mit einem Elektron besetzt (Bildung
F(Br)-Zentrum) und ein Vk-Zentrum erzeugt, das bei Temperaturen oberhalb 120 K mit dem

Sauerstoff-lon reagiert und es dabei teilweise reduziert.

Ve +0, —L" 5o [=F(Br~)]+(BryBr) [=v, — Zentrum]+ O, Gl 3.9

120K eBr +O;
Der Sauerstoff agiert in diesem Fall folglich als Lochspeicher. Im Gegensatz zu Ergebnissen
von Spath et al. [Spa95] und Hackenschmied [Hac02] konnte jedoch durch die Sauerstoffbe-
handlung keine Zunahme der PSL beobachtet werden, sondern die Intensitat lag unter de-
nen, die wahrend der Synthese einer reduzierenden Atmosphare ausgesetzt waren. Um zu
klaren, ob durch die oxidierende Behandlung evtl. ein Teil des Eu?" zu Eu®" oxidiert wird,
dessen Emission aufgrund der Filter im PSL-Aufbau (vgl. Abb. 3.9) nicht detektiert wird, wur-
den Photolumineszenzspektren nach UV- und Réntgenbestrahlung aufgenommen (Abb.
3.15). Alle Proben, die im letzten Syntheseschritt nicht einer oxidierenden Atmosphare aus-
gesetzt waren, zeigen eine Emissionsbande von Eu?* bei 390 nm. Ubergange des Eu®**
konnten selbst bei Proben, die wahrend der gesamten Synthese Sauerstoff ausgesetzt wa-
ren, nicht festgestellt werden, da der Ubergang von Eu®" durch Auswahlregeln verboten ist
und wenn Uberhaupt, dann nur sehr schwach auftritt. Proben, die mit O, behandelt wurden,
zeigen jedoch eine weitere, breite Emissionsbande um 550 nm, die einer Sauerstoffemission

zugeordnet werden kann [Kos95, Rad95].
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Um den Einfluss des Sauerstoffs als

Rekombinationszentrum ndher zu
untersuchen, wurden Experimente zur
Phosphoreszenz in BaFBr:Eu®* durch-
gefuhrt: Proben wurden mit UV- bzw.
Roéntgenstrahlung angeregt und das
Abklingen der Eu?**-Photolumineszenz
gemessen. Dieses Nachleuchten ent-
steht dadurch, dass Elektronen in
flachen Fallen getrappt sind und erst
nach einiger Zeit durch thermische
Aktivierung befreit werden. Denkbar
ist auch, dass nicht alle Lochspeicher
durch Komplexbildung mit Eu?* stabili-
Gitter
diffundieren und mit Elektronen in
Die

Rekombinationsenergie wird in beiden

siert werden, durch das

Farbzentren  rekombinieren.
Fallen auf einen Aktivator Ubertragen,
der dadurch zum Leuchten angeregt
wird. Wie in Abb. 3.16 dargestellt,
zeigen sauerstoffbehandelte Proben
sowohl nach UV- als auch nach Ront-
genanregung eine deutlich geringere
Eu2+-Phosphoreszenz als die Proben,

die wahrend der Synthese keinem

Sauerstoff bei erhdhter Temperatur ausgesetzt waren. Bei beiden Proben wird die gleiche

Energiemenge in das System eingebracht, diese wird jedoch im Fall von sauerstoffbehandel-

ten Proben schneller abgebaut. Untersuchungen des Abklingverhaltens von réntgeninduzier-

ter Photolumineszenz an sauerstoffbehandelten Proben haben ergeben, dass neben der

Eu?"-Emissionsbande bei 390 nm eine weitere Bande bei 550 nm auftritt, deren Intensitats-

riickgang mit der Zeit ein dhnliches Verhalten aufweist wie die Eu?*-Emission [Kol03b]. Eine

mogliche Erklarung fir dieses Verhalten ist, dass bei oxidierend behandelten Proben ein

zusatzlicher Abregungspfad zu Verfiigung steht, der durch Sauerstoff verursacht wird, d.h.

dass Sauerstoff als Lumineszenzzentrum flir die Rekombinationsenergie wirkt.
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Damit lieRe sich auch erklaren, wieso die PSL-Intensitat bei diesen Proben geringer ist als
bei Proben ohne Sauerstoff: zum Messsignal der photostimulierten Lumineszenz tragt nur
die Intensitat der Eu®*-Emission bei. Wird ein Teil der Rekombinationsenergie durch die
Emission bei 550 nm abgebaut, dann kann diese Emission aufgrund der Filter vor dem Pho-
tomultiplier nicht gemessen werden und die Intensitat der PSL geht scheinbar zurtick. Unab-
hangig von mdglichen anderen Lumineszenzzentren neben Eu®* kann jedoch festgestellt
werden, dass die Intensitit der Eu®*-Photolumineszenz-Emission bei sonst gleichen Mess-
bedingungen abnimmt. Daraus kann der Schluss gezogen werden, dass in den sauerstoff-
behandelten Proben weniger Europium als Eu?* zur Verfiigung steht als in Proben, die redu-
zierend behandelt wurden. Da die Intensitit der PSL jedoch von der Konzentration an Eu?*
im Speicherleuchtstoff beeinflusst wird [Sta92, Hac01], kann eine Abweichung der Eu®* Kon-

zentration vom Optimum (0,1 mol%) zu einer Verringerung der PSL-Intensitat fuhren.

3.4.2 KorngrolRe

Die optischen Eigenschaften einer Bildplatte (Streuung von Licht, Homogenitat, Absorpti-
on...) werden stark von der KorngréRe der verwendeten Partikel beeinflusst. Zwar verbessert
sich die Homogenitat des Systems, wenn moglichst kleine Kérner verwendet werden, aller-
dings nimmt mit der KorngréRe auch die Empfindlichkeit des Speicherleuchtstoffs ab. Kondo
et al. [Kon01] berichten einen exponentiellen Riickgang der PSL-Intensitat mit der Korngrofie
im Bereich zwischen 20 und 150 pm, wahrend in Untersuchungen von Hackenschmied
[Hac02] ein linearer Zusammenhang fir Korngréien zwischen 6 und 20 yum gefunden wurde.
Bei beiden Arbeiten erreicht die PSL-Intensitat pro Masse fir groRe Korner einen Satti-
gungswert.
Um den Einfluss der KorngréRe auf die Eigenschaften von BaFBr:Eu®* zu bestimmen, wurde
eine Pulverprobe fiir 90 min in einer Planetenmihle gemahlen. AnschlieRend wurde das Pul-
ver in Ethanol dispergiert und schlieBlich mittels einer Vibrations-Siebmaschine (Fritsch Ana-
lysette 3) in vier Fraktionen (<10 ym, 10-20 ym, 20-30 ym und >30 um) aufgeteilt. Fur die
erhaltenen Fraktionen besteht ein linearer Zusammenhang zwischen KorngréfRe und PSL
Intensitat.
Als Grinde fiir den Rickgang der PSL kdnnen vier Thesen aufgestellt werden:

1. Bildung einer geringeren Anzahl von Defekten pro Mol Speicherleuchtstoff

2. Defekte nicht stabil a) spontane strahlende Rekombination (Photolumineszenz)

b) Diffusion an Oberflache/Kristallfehler (strahlungslose
Rekombination)
3. Verminderung des Wirkungsquerschnitts fiir eine Energielibertragung an Eu®*

4. Einfluss der Praparation auf Probenmorphologie
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These 1:

Eine definierte Pulvermenge wird
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E 08 § 7, 7 in einer Kapillare mit 300 pum
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Abb. 3.17 PSL BaFBr:Eu?*-P. t hiedlich
bb. 3 SL von BaFBr:Eu roben unterschiedlicher PSL als Funktion der Auslese-

Korngré3e bei Stimulation mit konstanter Intensitéat, Ein- . . . .
g zeit. Dabei stellt die anfangliche

fii : Abhéngigkeit der Zent hi tisch
tigung: Abhéngigkeit der Zentrenzahl und des optischen Signalhdhe No ein Maf fir die

Wirkungsquerschnitts von der Korngré3e Anzahl der vorhandenen Defekte
und die Zeitkonstante(n) des Riickgangs ein Mal flir den optischen Wirkungsquerschnitt dar.
Um den Verlauf der in Abb. 3.17 gezeigten Kurven beschreiben zu kdnnen, missen mindes-
tens drei Komponenten angenommen werden, d.h. zur PSL in BaFBr:Eu?* tragen mindes-
tens drei verschiedene Fallentypen bei. Auf eine genauere Bestimmung der Fallentypen wird
in Kap. 3.4.3 noch naher eingegangen. Betrachtet man die Summe der erzeugten Defek-
te/mol in Abhangigkeit von der Korngrofie, so zeigt sich, dass deren Anzahl stark zurlickgeht
(siehe Einfugung in Abb. 3.17). Durch das Mahlen wird mechanische Energie in die Partikel
eingebracht und es bilden sich Versetzungen und andere Gitterstérungen an der Oberflache
aus. Je kleiner die Partikel sind, desto gréfer ist der Volumenanteil des gestorten Oberfla-
chenbereichs, in dem keine oder kaum strahlende Rekombination beobachtet werden kann.
Der leichte Anstieg des optischen Wirkungsquerschnitts (eingefugtes Bild in Abb. 3.17) kann
damit erklart werden, dass in den feineren Pulvern mehr Lichtstreuung auftritt und dadurch

die Photonen einen optisch langeren Weg durch das Leuchtstoffpulver nehmen.

These 2:

Die PSL Intensitat von BaFBr:Eu®" nimmt mit der Zeit ab, die zwischen Bestrahlen und Aus-
lesen vergeht [Tho98]. Um den Einfluss der KorngrofRe auf das Verblassen der Information
zu bestimmen, wurden Pulver unterschiedlicher Korngréfie mit Réntgenstrahlung belichtet

und im Dunkeln gelagert, bevor sie ausgelesen wurden.
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Wahrend groRe Koérner nur ein sehr

1,0 %' geringes Verblassen aufweisen,
7 \.

nimmt die PSL-Intensitat bei kleinen

S 0,9 + A
g 0,8_' \A Kdrnern sehr stark mit der Lagerdauer
8 ab [Abb 3.18]. Dieses Verhalten ist
; ] . auch zu erwarten, wenn man den Bil-
% 0'6'_ w530 um dungsmechanismus der Defekte be-
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o s 1 15 2 2 3 durch das Gitter, bis sie entweder mit
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[min] einem Loch rekombinieren (Phospho-

Abb. 3.18 Verblassen der PSL Intensitét als Funkti- ~eszenz), am Europium stabilisiert
on der KorngréRe werden (stabile Speicherung) oder an

einem Kristallbaufehler (Versetzung,
Oberflache) strahlungslos abgebaut werden. Bei kleinen Kérnern konnen die Defekte viel
eher an die Kristallitoberfache diffundieren als bei groRen und auch der Anteil von Storstel-
len, z.B. Versetzungen, nimmt in einem kleinen Kristall aufgrund der Deformation beim Mah-
len zu. Fur das Verblassen der PSL bedeutet dies, dass in kleinen Kristallen die Defekte we-
niger stabil gespeichert werden kénnen. Um festzustellen, ob die Defekte sofort nach ihrer
Erzeugung wieder rekombinieren, wurde die réntgeninduzierte Photolumineszenz (X-PL) der
Proben gemessen. Allerdings konnte hier kein Zusammenhang zwischen der Intensitat der
X-PL und der Korngrofie gefunden werden. Daraus I&sst sich schlielen, dass die Korngrofie
keine entscheidende Einwirkung auf die spontane, strahlende Rekombination der Defekte
hat.

These 3:

Eine weitere denkbare Erklarung fir den Rickgang der PSL mit der KorngroRRe ist, dass bei
kleinen Kérnern die Rekombinationsenergie nicht mehr auf den Aktivator Eu®* libertragen
wird, sondern auf ein anderes Lumineszenz-Zentrum, dessen Emission nicht detektiert wird
(vgl. Kap. 3.4.1). Dazu wurden PSL- und Absorptionsspekiren der Korngrélienfraktionen
verglichen. Wahrend die Intensitat der PSL neben der Anzahl der Defekte auch von der Effi-
zienz der Energielibertragung an Eu?* abhangt, wird das Absorptionsverhalten nur durch die
Anzahl der Farbzentren bestimmt. Es zeigt sich, dass die Absorption im gleichen MalRe mit
der KorngroRRe zuriickgeht wie die PSL, woraus geschlossen werden kann, dass diese These
nicht zutrifft.
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These 4:

BaFBr bildet aufgrund der tetragonalen Struktur bei Zerkleinerung in einer Planetenmuhle
leicht Plattchen, die beim weiteren Mahlen zu sehr kleinen Partikeln (< 1 ym) zerkleinert
werden kénnen. Diese kleinen Partikel besitzen keine PSL-Eigenschaften mehr, bilden je-
doch wegen des starken Agglomerationsverhaltens von BaFBr Sekundarpartikel, die bei der
Fraktionierung als scheinbar grofe Partikel auftauchen. Abb. 3.19 zeigt, dass die Korner bei
grol’en mittleren KorngréRRen fast vollstandig aus Primarpartikeln dieser Fraktion bestehen,
wahrend bei kleineren Fraktionen deutlich ein hoher Anteil an agglomerierten Partikeln zu

sehen ist, die keinen Beitrag zur PSL leisten.

fo 4 - -
AccV Spot Magn AccV Spot Magn  Det WD
am20.0 kV 4.0 627x 3 - 20.0kv 40 1400x SE 13.4 10-20 mum
TR el W \eeal - 7 ol

(a) (b)
Abb. 3.19 Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme von Pulvern der KorngréBenfraktionen
20-30 um (a) und 10-20 um (b)

Der Riickgang der PSL Empfindlichkeit bei kleinen Kdrnern lasst sich zusammenfassend auf
drei Grunde zuruckfuhren:
1. Bei kleinen Kdrnern wird ein groRerer Anteil der Rekombinationsenergie strahlungs-
los im gestorten Oberflachenbereich abgebaut.
Die zeitliche Stabilitdt der Defekte geht mit der Korngrofe zurlck.
3. Durch das Mahlen entstehen sehr kleine PSL-inaktive Partikel, die agglomerieren und
Sekundarpartikel bilden.
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3.4.3 Dotierung

In den beiden vorhergehenden Kapiteln wurden Wege aufgezeigt, die spektrale Verteilung
der Stimulation und die Empfindlichkeit zu beeinflussen, da fiir praktische Anwendungen als
Speicherleuchtstoff diese beiden GréRen von besonderer Bedeutung sind. Die zu entwi-
ckelnde Bildplatte soll eine Auflésung von < 1 mm? haben, eine GroRe, die deutlich tiber den
heute erreichbaren Werten liegt. Dadurch kann beim Auslesen auch der Laserfokus vergro-
Rert werden, um grolie Pixel auslesen zu kénnen, d.h. die Laserleistung wirkt nun auf eine
grolere Flache ein. Die Verwendung von hochempfindlichen Speicherleuchtstoffen, deren
Stimulationsmaximum fur die Wellenlange des Lasers optimiert ist, reduziert die Leistung, die
fur ein schnelles Auslesen solcher Bildplatten notig ist. In diesem Kapitel soll der Einfluss
einer Kalzium-Dotierung auf die Empfindlichkeit und die Stimulierbarkeit von BaFBr:Eu®* ge-
zeigt werden.

Obwohl das Stimulationsmaximum von F(Br)-Zentren bei 590 nm bei deutlich gréReren Wel-
lenléangen liegt als das von F(F’)-Zentren (470 nm), ist eine weitere Rot-Verschiebung win-
schenswert, damit das Stimulationsmaximum bei der Wellenlange des HeNe Lasers oder
eines Halbleiterlasers liegt. Um dies zu erreichen, kdnnen zwei verschiedene Wege einge-
schlagen werden: (a) Eine partielle Substitution von Brom durch lod (BaFBrl:4) [Son83,
Tak85] oder (b) der teilweise Einbau von Kationen, die kleiner sind als Barium. Da durch den
Ersatz von Brom durch lod die Anfalligkeit des Speicherleuchtstoffs flir Oxidation stark er-
hoht wird, haben sich zahlreiche Gruppen mit der Dotierung von BaFBr:Eu?* durch Strontium
beschaftigt [Kle95, Mei96, Sch96, Bat98], aber nur Schweizer et al. [Sch96] berichten von
einer Kalzium-Dotierung. Sie konnten zeigen, dass eine solche Dotierung zu einer Verbreite-
rung des PSL-Spektrums mit einer erhdhten Stimulierbarkeit im roten bzw. nahen infraroten
Bereich, aber auch im Wellenlangenbereich um 510 nm fiihrt. Schweizer et al. fihren dies
auf Fa(Br, Ca2+)-Zentren zurlick, d.h. gestorte Bromzentren, die durch ihre Nahe zu einem
Kalzium-lon verzerrt sind. Die Identifizierung der Zentren fand mittels Elektronenspinreso-
nanz statt.

Zur Bestimmung des Einflusses von Kalzium auf die Eigenschaften von BaFBr:Eu?* wurden
Pulverproben hergestellt, bei denen 0%, 0,5%, 1%, 1,5% und 2,5% der Barium-lonen durch
Kalzium-lonen ersetzt wurden. Die Austauschreaktion wurde wahrend der Synthese durch
Zugabe von CaF,; erzielt. Gitterparameter und Phasenzusammensetzung wurden mit einem
STOE Diffraktometer in Transmissionsgeometrie aufgenommen. Das Gerat wird mit einer
Kobaltanode (40 kV, 30 mA), einem Ge(111) Primdrmonochromator und einem gekriimmten,
eindimensional-ortsauflésenden Detektor mit einem Winkelbereich von 26 = 6° betrieben. Fur

die anschlielende Rietveld-Anpassung wurde das Programm FullProf.2k verwendet.
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Abb. 3.20 Rietveld-Anpassung des Diffraktogramms von Bay g75Cag.025FBr, Einfii-

gung: Verédnderung der Gitterkonstanten von Bay.,Ca,FBr mit zunehmendem x

Bei allen Proben wurde die einphasige Matlockitstruktur des BaFBr beobachtet; Reflexe, die
den Prekursoren zugeordnet werden kénnen, traten nicht auf. Allerdings ist eine leichte Ver-
schiebung der Reflexlagen mit zunehmendem Kalziumgehalt zu beobachten, was auf eine
Veranderung der Gitterkonstanten hinweist. Durch eine Rietveld-Anpassung der Beugungs-
muster wurde festgestellt, dass mit zunehmendem x in Ba;CasFBr die Gitterkonstante in
a=b Richtung leicht abnimmt, die Gitterkonstante der c-Achse jedoch leicht ansteigt. Diese
Veranderung der Gitterkonstanten ist jedoch nicht so stark, wie sie aufgrund der Vegard-
schen Regel fir eine statistische Mischung aus BaFBr und dem isostrukturellen CaFBr
(a=b=3,883 A , c= 8,051 A, ICDD Datei Nr. 34-681) zu erwarten wére. Abb. 3.20 zeigt die
Rietveld-Anpassung einer BaFBr-Probe mit 2,5 % Kalzium sowie die Veranderung der Git-
terkonstanten mit zunehmendem Kalziumgehalt. Selbst bei dieser Probe mit dem grofiten
Gehalt an Kalzium konnten nach der Anpassung keine Reflexe von CaF, gefunden werden,
was darauf hindeutet, dass der Dotierstoff vollstandig ins BaFBr-Gitter eingebaut wird. Um
festzustellen, ob eine vollstandige Mischbarkeit zwischen BaFBr und CaFBr gegeben ist,
wurden zusatzlich Proben mit 25mol%, 50mol% und 75mol% Ca synthetisiert. Es zeigt sich
jedoch, dass die Gitterkonstanten des entstehenden Ba;Ca,FBr nur unwesentlich von einer
Probe mit 2,5mol% Ca abweichen und dass Proben mit 25mol% deutliche Reflexe von CaF,

aufweisen.
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Aus diesen Ergebnissen kann der
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Abb. 3.21 Einfluss einer Kalzium-Dotierung auf das den typischen Doppelpeak von F(Br)-
PSL Spektrum von BaFBr:Eu** Zentren mit einem schwachen, unter-

liegenden F(F’)-Zentrum auf der UV-
Seite des Spektrums. Anders als im Fall einer Strontium-Dotierung [Bat98] kommt es im Fall
von Kalzium nicht zu einer Verschiebung des Stimulationsmaximums mit zunehmendem Do-
tiergrad. Allerdings fallt auf, dass es zu einer deutlichen Verbreiterung des PSL-Spektrums
auf der IR Seite kommt. Der Doppelpeak der F(Br’)-Zentren verandert sich hin zu einem brei-
ten, nahezu konturlosen Stimulationspeak. Eine weitere interessante Beobachtung ist, dass
die Intensitat der PSL bis zu einem Ca-Gehalt von 1mol% ansteigt, bei héheren Dotiergraden
aber stark abfallt. Das gleiche Verhalten wird auch bei einer Untersuchung der Proben mit-
tels linear modulierter PSL beobachtet. Um nahere Aussagen Uber die Veranderung des
PSL-Spektrums machen zu kénnen, wurden Proben nach dem Belichten mit Réntgenstrah-
lung mit Licht unterschiedlicher Wellenlangen zwischen 450 nm und 800 nm geléscht und
danach das PSL-Spektrum erneut aufgenommen. Bei allen Wellenlangen aul3er 750 nm ver-
ringert sich die PSL-Intensitat ohne eine signifikante Veranderung des Spektrums. Léschen
mit Licht der Wellenlange 750 nm bewirkt jedoch, dass die Breite des Stimulationspeaks ab-
nimmt und dass das Spektrum nach dem Léschen an ein verbreitertes F(Br)-Zentrum in
BaFBr:Eu®" erinnert (Abb. 3.22). Das Differenzspektrum der geléschten und ungeldschten
Probe zeigt deutlich, dass die Verbreiterung durch ein neues Zentrum mit maximaler Stimu-
lierbarkeit bei 670 und 540 nm erzeugt wird. Da auch bei diesem neuen Zentrum ein
Peakflachenverhaltnis von 2:1 wie bei F(Br)-Zentren beobachtet wird, scheint es die gleiche
Symmetrie zu besitzen wie ein Bromfarbzentrum. Es ist daher wahrscheinlich, dass das
neue Zentrum ein gestdrtes Bromzentrum (Fa(Br, Ca?")) ist, da der Anteil dieser Zentren mit
dem Kalziumgehalt zunimmt (vgl. Abb. 3.21). Aufgrund der hohen Intensitat bei 450 nm ist es
wahrscheinlich, dass zusatzlich zu den beiden Bromfarbzentren auch noch ein Fluorfarbzent-

rum zum PSL Spektrum beitragt.
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Abb. 3.23 Komponenten, die zum PSL Spekt-

rum von Bay ¢95Cag,00sFBr:Eu? beitragen

Aus Abb. 3.22 ist zu ersehen, dass ein
neues Zentrum zur PSL beitragt, es ist
allerdings nicht moglich, aus diesen Mes-
sungen den prozentualen Anteil der einzel-
PSL zu

bestimmen. Um dies zu erreichen, wurde

nen Zentren zur gesamten

das PSL Spektrum einer Probe mit
0,5mol% Kalzium mit den bekannten Sti-
mulationsbanden von F(F)- und F(Br)-
Zentren angepasst. Die spektrale Vertei-
lung eines Fluorzentrums wurde durch ein
Polynom-Fit an ein reines F(F)-Zentrum
bestimmt, dessen Spektrum aus einer fri-
heren Arbeit im Fachgebiet bekannt ist
[Kol02a]. Fir die Beschreibung des PSL-
Spektrums von F(Br)-Zentren werden zwei
GauBBkurven angenommen. Durch eine
lineare Uberlagerung des Polynoms und
der Gauldkurven ist es moglich, den PSL-
Verlauf aller BaFBr:Eu**-Proben zufrieden-
stellend zu beschreiben. Leichte Abwei-
chungen treten jedoch auf der langwelligen
Seite der Spektren auf, da hier die beo-
bachteten Kurven etwas breiter sind als die
angepassten. Wie zu erwarten, lassen sich
kalziumdotierte Proben nicht mit einer

Uberlagerung von Fluor- und Bromzentren

beschreiben. Basierend auf den Ergebnissen aus Abb. 3.22 wurde ein zusatzliches Zentrum

eingefiihrt, das ebenfalls mit zwei GaulRkurven beschrieben wird. Die Breite und Hohe dieser

beiden zusatzlichen Peaks werden als freie Parameter verwendet, wahrend die Parameter

der Fluor- und Bromzentren bis auf einen Amplitudenfaktor konstant gehalten werden. Durch

diesen Faktor werden lediglich die Anteile der beiden Zentren verandert, nicht jedoch ihre

spektralen Eigenschaften. Das Ergebnis der Anpassung ist in Abb. 3.23 zu sehen. Etwa die

Halfte der Farbzentren sind Fa(Br, Caz")-Zentren, obwohl nur 0,5mol% Kalzium zudotiert

werden.
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Dieser Trend nimmt mit hdherem Dotiergehalt noch weiter zu. Man kann in Abb. 3.23 deut-
lich die aufgespaltenen Stimulationsbanden des Fa(Br, Ca*)-Zentrums mit einem Flachen-
verhaltnis von 2:1 sehen, die typisch sind fir eine tetragonale Matrix wie im Fall von
BaFBr:Eu*". Diese Ergebnisse decken sich mit denen von Schweizer et al. [Sch96], die
durch ENDOR (Electron Nuclear Double Resonance) zeigen konnten, dass gestérte Brom-
zentren die gleiche Symmetrie aufweisen wie ungestorte. Nach ihren Ergebnissen ersetzt ein
Kalzium-lon ein Barium-lon in der direkten Nachbarschaft des Brom-Farbzentrums. Durch
diese Substitution Iasst sich auch die Rotverschiebung im Stimulationsmaximum der F(Br,
Ca2+)-Zentren erklaren: da Kalzium einen kleineren lonenradius als Barium aufweist, kann
die Bromvakanz mehr Raum einnehmen, was nach Gl. 4.1 zur Verschiebung der Stimula-
tionsmaxima fihrt. Obwohl die Mollwo-Ivey-Relation strenggenommen nur fur kubische Gitter
gilt, ist die Verschiebung der Stimulationsmaxima gleichbedeutend mit einer GréRenande-
rung des Farbzentrums um 21 bzw. 23 pm. Wirde das Gitter nach der Substitution von Bari-
um durch Kalzium nicht relaxieren, wiirden die unterschiedlichen lonenradien eine VergroRe-
rung um 18 pm bedeuten. Diese Ubereinstimmung ist im Rahmen der Annahmen
zufriedenstellend, da das reale Gitter auf jeden Fall relaxiert. Die hohe Anzahl der angelager-
ten Fa(Br, Ca?*)-Zentren zeigt auch die Vorliebe des Systems, F-Zentren an Gitterstérungen
zu bilden.

Um die optischen Wirkungsquerschnitte der beteiligten Fallen zu bestimmen, wurde die Me-
thode der linear modulierten photostimulierten Lumineszenz (LM-PSL) eingesetzt. Eine wich-
tige Voraussetzung fur die Anwendbarkeit der Gl. 3.5-3.7 ist, dass die Elektronen nach ihrer
Stimulation nicht wieder eingefangen werden, sondern dass sie mit Lochern direkt rekombi-
nieren, d.h. dass die Reaktion nach Kinetik erster Ordnung ablauft. Um dies sicherzustellen,
wurden BaFBr:Eu?* und Bage75Ca0 02sF Br:Eu**-Proben mit Réntgendosen zwischen 4,6 und
484 mGy belichtet und die LM-PSL bestimmt.
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Abb. 3.24 Abhéngigkeit der LM-PSL von der Réntgendosis bei Bao,975Ca0,025FBr:Eu2+-Proben

(a), Zusammenhang zwischen Dosis und Anzahl gebildeter Defekte (b)
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Wie in Abb. 3.24 (a) gezeigt, unterscheiden sich die Kurven nur durch einen Skalierungsfak-
tor, der direkt proportional zur Réntgendosis ist. Dieser lineare Zusammenhang mit der
Rontgendosis liefert bereits einen eindeutigen Beweis dafur, dass der Mechanismus der LM-
PSL nach monomolekularer Kinetik ablauft. Wirde der Prozess nach Kinetik zweiter Ord-
nung ablaufen, dann wirde es nach Gl. 3.8 zu einer Verschiebung des Peakmaximums auf
der Zeitskala um einen Faktor 10 bei Variation der Dosis Uber zwei Gré3enordnungen kom-
men. Diese Ergebnisse bestatigen Messungen von von Seggern et al. [Seg88], die ebenfalls

von einem monomolekularen Mechanismus berichten.
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Abb. 3.25 zeigt den Verlauf der LM-PSL fiir unterschiedlich Kalzium-dotierte Speicherleucht-
stoffe bei Stimulation mit 590 nm (a) und 780 nm (b). Die Kurven wurden mit einer Linear-
kombination von drei Komponenten gemal Gl. 3.5 angepasst, wobei die Wirkungsquer-

schnitte der drei Fallen fur jeden Kalziumgehalt gleich gehalten wurden.
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Der Verlauf der LM-PSL fur Stimulation mit 780 nm ist dhnlich dem bei Anregung mit 590
nm. Lediglich bei Proben ohne zusatzliche Kalziumdotierung findet nur ein sehr langsames
Auslesen der Probe statt. Diese Beobachtungen sind konsistent mit Ergebnissen der PSL-
Spektrometrie, da durch die Ca-Dotierung ein Zentrum erzeugt wird, das im Fall von
BaFBr:Eu® fehlt, welches sich aber im nahen IR gut stimulieren Idsst. Man stellt fest, dass
die Komponente, die am Schnellsten bei Stimulation mit 590 nm ausgelesen wird, auf F(Br’)-
Zentren zuriickzufiihren ist, wahrend bei Anregung mit 780 nm die Fa(Br, Ca*)-Zentren am
Besten stimuliert werden. Ist die Intensitat des Stimulationslichts bekannt, so kann man mit
Gl. 3.5 die optischen Wirkungsquerschnitte der beteiligten Fallen bestimmen. Da das PSL-
Spektrum ein Abbild der spektralen Verteilung des Wirkungsquerschnitts der Fallen ist, ist es
mdglich, die Werte, die fiir die beiden Stimulationswellenlangen erhalten werden, auf den
entsprechenden Wert im Maximum der Stimulierbarkeit zu normieren. Die erhaltenen Werte
fur die beiden Wellenlangen stimmen nahezu Uberein, was ein deutlicher Hinweis darauf ist,
dass die verwendeten Annahmen gerechtfertigt sind. Tab. 3.3 gibt die erhaltenen Wirkungs-
querschnitte wieder, die eine gute Ubereinstimmung mit den von Thoms & von Seggern pub-
lizierten Werten aufweisen [Tho97b].

F(Br") Fa(Br -, Ca®) F(F)
Gmaxs590 nm [CM?] 7,3x107° bei 590 nm  [3,0x107° bei 670 nm | 1,2x107"° bei 470 nm
Gmax 780 nm [CM?] 7,4x107° bei 590 nm [ 3,1x107° bei 670 nm | 1,1x107° bei 470 nm

Tab. 3.3 Optische Wirkungsquerschnitte der Farbzentren in Ba;..Ca,FBr:Eu?" im Bereich

ihres Stimulationsmaximums, bestimmt durch Stimulation mit 590 und 780 nm [SchO03].

Der Einfluss von Kalzium auf die Anzahl der Defekte, die bei gleicher Réntgendosis gebildet
werden, ist in Abb. 3.25 (c) dargestellt. Man erkennt, dass die Anzahl bis zu einem Dotierge-
halt von 1mol% stark ansteigt, dann aber drastisch abfallt. Dieser Anstieg kann durch eine
leichtere Bildung von Defekten in der Umgebung von Ca-lonen erklart werden, da die Gitter-
verzerrung um ein Kalzium-lon zu einer Schwachung der Bindungsenergie der umliegenden
Halogenatome fuhrt. Ob dieses Entfernen schon wahrend der Synthese geschieht, z.B. als
Ladungsausgleich fiir ein Sauerstoff-lon oder erst wahrend der Bestrahlung nach dem Itoh-
Prozess, kann aus den Ergebnissen nicht gefolgert werden. Beide Prozesse flhren aller-
dings zum gleichen Ergebnis, der Bildung von Fa(Br °, Ca?*)-Zentren. Das schmale Optimum
in der Dotierung hangt evtl. mit dem Abstand der Kalzium-lonen zusammen. Bei einem Ge-
halt von 1mol% betragt der Abstand im Mittel 4,5 Elementarzellen, d.h. es ist genug Kalzium
vorhanden, um F(Br , Caz")-Zentren zu bilden, ohne dass diese sich zu Agglomeraten zu-
sammenlagern. Ein hoherer Gehalt fihrt moglicherweise zur Bildung solcher Agglomerate,

die nicht mehr photostimulierbar sind.
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Betrachtet man die Anpassungen an den Verlauf der LM-PSL fiir BaFBr:Eu?*-Proben, so fallt
auf, dass auch diese Fa(Br -, Ca?*)-ahnliche Zentren enthalten, ohne dass sie mit Kalzium
dotiert wurden. In diesem Zusammenhang ist eine Publikation von Hackenschmied et al. zu
betrachten, die den Einfluss des Europiumgehalts auf die PSL-Eigenschaften von
BaFBr:Eu?* beschreibt [Hac01]. Obwohl nicht néher darauf eingegangen wird, wird dort ein
PSL-Spektrum einer BaFBr-Probe mit 3 mol% Eu gezeigt, das den Spektren von Ca-
dotiertem BaFBr:Eu® stark @hnelt. Da auch hier Barium durch ein kleineres Kation ersetzt
wird, kann davon ausgegangen werden, dass Europium ahnlich auf die PSL Eigenschaften
von BaFBr:Eu®*" wirkt wie Kalzium. Dies kdnnte auch die leichte Abweichung zwischen An-
passung und Messergebnissen auf der IR-Seite der PSL-Spektren erklaren, die flr
BaFBr:Eu®"Proben bei einer Anpassung mit reinen Fluor- und Bromfarbzentren auftritt. Die
Abweichung kommt in diesem Fall durch die Bildung von Fa(Br’, Eu**)-Zentren zustande.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass eine Dotierung von BaFBr:Eu?* mit Kalzium
zwei Eigenschaften des Speicherleuchtstoffs positiv beeinflusst: zum Einen wird die Ront-
genenergie bei einem Kalziumgehalt von 1 mol% effizienter in Speicherzentren umgewandelt
und zum Anderen bedingt die langwellige Schulter der Fa(Br’, Ca®*)-Zentren eine effektivere

Stimulation des Speicherleuchtstoffs mit HeNe- oder Halbleiterlasern.

3.5. KX:Eu** (X=Cl, Br)

Die Eignung von Kaliumhalogeniden als Speicherleuchtstoff fir Réntgen-, UV- und Elektro-
nenstrahlen ist in der Literatur in zahlreichen Arbeiten beschrieben [Nan94b, Cre97]. Eine
systematische Untersuchung der Synthesebedingungen und der Dotierung flir optimale PSL-
Empfindlichkeit ist in mehreren Arbeiten von Nanto et al. [Nan94a, Nan94b, Nan96] zu fin-
den. Um diese Ergebnisse zu verifizieren oder zu verfeinern, wurden eigene Experimente
hinsichtlich der Syntheseatmosphare, der Wahl des Aktivators und dessen Konzentration

sowie Kodotierungen durchgefihrt, die im folgenden Kapitel beschrieben werden.

3.5.1 Synthesebedingungen

Nanto et al. [Nan96] konnten zeigen, dass die PSL-Intensitat mit der Temperatur wahrend
des Sinterns zunimmt. Allerdings flihrten sie die Synthese unter Luft durch. Untersuchungen
an BaFBr:Eu®** haben aber gezeigt, dass die PSL-Intensitat stark von der Syntheseatmo-
sphare abhangt (vgl. 3.4.1). Deshalb wurden vergleichende Messungen an KCI:Eu?* und
KBr:Eu?*-Proben durchgefiihrt, die jeweils unter Luft und unter Formiergas (5% H. in Ar) ge-
tempert wurden. Es zeigt sich, dass Proben, die unter Formiergas getempert wurden, eine
etwa 20-25 mal héhere PSL-Intensitat aufweisen als solche, die unter Luft getempert wurden
(Einfigung in Abb. 3.26).

46



Die PSL-Intensitat nach Bestrahlung mit gleicher Réntgendosis ist bei KCI:Eu**-Proben ge-
nerell niedriger als bei KBr:Eu?**-Proben, was darauf zuriickzufiihren ist, dass in KCI aufgrund
der kleineren mittleren Kernladungszahl weniger Energie der Rontgenrdhre absorbiert wird.
Berechnungen der Energieabsorption in beiden Leuchtstoffen fir das Spektrum der verwen-
deten Rontgenrdhre gemal Gl. 2.9 haben ergeben, dass die Absorption in KBr um den Fak-
tor 4,2 hoher liegt als bei KCI. Betrachtet man die Photolumineszenzspektren nach UV-An-

450 regung so fallt auf, dass die 420

£ nm Emissionsbande des Eu?'-

300 NG .
] 3] lons bei an Luft getemperten

-

2507 Proben ebenfalls geringer ist als

200- bei formiergasgetemperten Pro-

o
i

ben. Allerdings kdnnen sowohl
bei KCI:Eu?** als auch bei
KBr:Eu** zusatzliche Emissions-
Eu® banden bei 490 nm, 535 nm und

------- e die Emissionen von Eu®* um 600

PSL-Intensitat [a.u.]
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1KCI-Luft

50
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a0 40 s eo 70 Nhm beobachtet werden. Analog
Emissionswellenlange [nm] zu Kap. 3.4.1 kann auch hier

Abb. 3.26 Vergleich der UV-Photolumineszenz bei Anre- vermutet werden, dass dadurch

gung mit 250 nm, Einfligung: Einfluss der Temper- der Rekombinationsenergie von

atmosphére auf die PSL Intensitét Elektronen und Lochemn neben
Eu®*-lonen weitere Zentren zur
Verfigung stehen, deren Lumineszenz aufgrund der Filter vor dem Photomultiplier nicht zur
detektierten PSL beitragt. Hinzu kommt, dass auch bei den Kaliumhalogenidspeicher-
leuchtstoffen die Intensitat der Eu®*-Emission in oxidierend getempertern Proben geringer ist
als bei Proben, die reduzierend getempert wurden. Es kann deshalb angenommen werden,
dass durch die Sauerstoffbehandlung die Konzentration an Eu?* abnimmt und da die PSL-
Intensitit vom Eu®**-Gehalt abhangt (siehe Kap. 3.5.2), kann eine Veranderung des Europi-

umgehalts zu einer Verringerung der PSL-Intensitat fuhren.

3.5.2 Dotierung

Neben der Verwendung von Eu®* als Aktivator von Kaliumhalogeniden gibt es auch Arbeiten
in der Literatur, in denen die Speicherleuchtstoffe mit In* dotiert werden [Rog95, Gyu00]. Da
dieser Dopant einwertig ist, wird er ohne Bildung von Leerstellen zur Ladungskompensation

ins Gitter auf Kaliumplatzen eingebaut.
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Ein Vergleich der PSL-Intensitat nach

1 § Roéntgenbestrahlung zeigt jedoch (Abb.
12
12 V772 KBrn' 3.27), dass sowohl im Fall von KBr als
rEu® +
=S N s auch bei KCI die PSL-Intensitét von Eu®'-
% o : : W 4 3 dotierten Proben signifikant héher liegt als
HO]
e ! bei In*-dotierten. Das Maximum der Emp-
8 vz KCtin®
:? i KCI Eu” findlichkeit liegt im Fall von Eu?* fiir beide
& 2 W§ Leuchtstoffe bei etwa 0,056 mol%. Fur
(1) N\ 7 m %w KBr:In* liegt das Maximum bei 0,25 mol%,
0,01 0,05 025
Akt|vatorkonzentrat|on [mol%] fur KCl:In* konnte bis 0,5 mol% eine Zu-

Abb. 3.27 Vergleich der PSL von Eu?* und In'- nahme der PSL-Intensitat mit der Dotier-

dotierten Speicherleuchtstoffen konzentration beobachtet werden. Diese

Ergebnisse zeigen, dass Europium besser
als Aktivator fir eine optimale PSL-Empfindlichkeit geeignet ist als Indium. Um die optimale
Dotierkonzentration jetzt nur flir Europium genauer zu bestimmen, wurden weitere Proben
mit unterschiedlichem Eu®*-Gehalt synthetisiert. Das Ergebnis der maximalen Empfindlichkeit
bei 0,05 mol% wurde durch diese Messungen bestatigt. Liegt die Eu?*-Konzentration niedri-
ger, dann ist der Abstand zwischen den Aktivator-lonen so grof3, dass die Wahrscheinlichkeit
fur eine resonante Ubertragung der Rekombinationsenergie auf den Aktivator abnimmt, d.h.
die Energie wird an einem nichtstrahlenden Zentrum abgebaut. Bei hdheren Konzentrationen
kommt es zur Energiemigration, d.h. ein angeregtes Eu®*-lon (ibertragt seine Energie strah-
lungslos auf ein in der Nachbarschaft befindliches Eu?*-lon. Dieser Energietransport findet
solange statt, bis Lumineszenz ausgesendet wird oder die Energie strahlungslos abgebaut
wird. Die Abnahme der Empfindlichkeit bei zu hohen Dotierkonzentrationen wird als ,Con-
centration Quenching®“ bezeichnet.

Eine Moglichkeit, die Variation der PSL mit der Eu?*-Konzentration quantitativ zu beschrei-
ben, ist das Konzept des ,Large Activator Centers” (LAC) von Ewles und Lee [EwI53]. Dieses
Modell basiert auf folgenden Annahmen: (a) ein Aktivator-lon hat keine weiteren Aktivator-
lonen in einem Abstand von n nachsten Nachbarn, (b) das Aktivator-Zentrum und Zentren,
die nicht zur PSL beitragen (,Killer-Zentren®) sind grof3 im Vergleich zur Gitterkonstante und
(c) ein Aktivator-Zentrum wird nur dann Lumineszenz aussenden, wenn es keinen Uberlapp
mit einem anderen Zentrum aufweist. Das LAC-Modell beschreibt den Verlauf der PSL als

Funktion der Eu?*-Konzentration mit

PSL=K/(1+ac 'exp(nc)) Gl. 3.10.
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Dabei ist K ein Skalierungsfaktor, n die Anzahl der Matrixatome, die zusammen mit dem Ak-
tivator das Aktivatorzentrum bilden und o ein Parameter, der das Verhaltnis der Einfang-

wahrscheinlichkeiten des Aktivatorzentrums zum Killerzentrum beschreibt.

O=0KillerCKiller/ O Aktivator€XP (-NCciller) Gl. 3.11

In Abb. 3.28 kann man erkennen,

1,8 1
] . PSL=K/[1+ac'exp(nc)] ) .

164 KBr-Fit . (ne) dass bei Eu*-Konzentrationen

’ m  KBr-Daten -

_ 1,4-: -~~~.~--ﬁg:zgi;ten < (')‘,'gfr;:up (')‘,ggfup iber 0,25 mol% das Konzept des
E 1.2 o (2),0026 2,2005 LAC nicht in der Lage ist, den Ver-
g 107 lauf der PSL korrekt zu beschrei-
g o,s-: ..... ben. Dies ist konsistent mit Unter-
% 0.6 / suchungen von Ewles und Lee
L 047 4 . [EwI53] sowie Hackenschmied
021 . ‘ [Hak01] an unterschiedlichen Sys-
007 oot o4 1' ' temen, die gezeigt haben, dass
Europiumkonzentration [mol%] das Konzept der Large Activator

Abb. 3.28 PSL Intensitét als Funktion des Eu?*-Gehalts Centers bei hohen Dotierkonzen-
von KBr-Eu?* und KCI-Eu?* trationen versagt, da im Gegensatz

zu den Modellannahmen eine Sat-

tigung der PSL eintritt. Die Grofde der Aktivator-Zentren in den beiden Leuchtstoffen ist ver-
gleichbar, deutliche Unterschiede treten jedoch bei der Einfangwahrscheinlichkeit o auf. Die
Wahrscheinlichkeit, dass ein Elektron nach seiner Befreiung aus einem Farbzentrum mit ei-
nem Zentrum rekombiniert, das nicht zur PSL beitragt, ist bei KBr:Eu?* fast fiinfmal so grof}
wie bei KCI:Eu**. Diese hohe Einfangwahrscheinlichkeit resultiert in einer geringeren Effi-
zienz des Speicherleuchtstoffs KBr:Eu?* und kann als ein Grund angenommen werden, wa-
rum die PSL-Intensitat trotz vierfacher Rontgenabsorption nur um den Faktor zwei Uber der
von KCI:Eu®* liegt.

Kaliumchlorid ist im Hinblick auf eine geringere y-Absorption und hohe Empfindlichkeiten fir
Sekundarteilchen aus Neutroneneinfangreaktionen (vgl. Kap. 4.1) von auf3erordentlichem
Interesse. Allerdings ist eine Anregung der PSL mit einem HeNe- oder Halbleiterlaser nicht
effizient, da das Stimulationsmaximum bei 570 nm liegt. Deshalb ist es lohnenswert, nach
Méglichkeiten zu suchen, das Anregungsmaximum zu groReren Wellenlangen zu verschie-

ben.
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Es ist bekannt [Fow68], dass eine Dotierung von KCI mit Lithium oder Natrium zur Bildung
von gestorten Farbzentren, sogenannten Fa(Cl')-Zentren, fuhrt, deren Stimulationsmaximum
zu grolkeren Wellenlangen verschoben ist (vgl. Kap. 3.4.3). Eigene Untersuchungen haben
jedoch gezeigt, dass eine Verschiebung des Stimulationsmaximums um 10 nm mit einem
Ruckgang der PSL-Intensitat um den Faktor drei erkauft werden muss. Deshalb scheint die
Kodotierung von KCI:Eu®* mit kleineren Kationen kein gangbarer Weg zu sein, um die Stimu-
lierbarkeit fir rotes Laserlicht zu erhéhen.

Eine weitere Mdglichkeit, das Stimulationsmaximum von KCI:Eu?" zu verschieben, ist durch
Dotierung mit einem gréReren Anion, z.B dem Brom, da das System KCI-KBr eine vollstan-
dige Mischbarkeit bei Raumtemperatur aufweist [Wrz12]. Neben der Gitterkonstante andert
sich auch die Lage des Stimulationsmaximums annahernd linear mit der Zusammensetzung
[Sma63]. Abb. 3.29 (a) zeigt den Verlauf der PSL-Spektren bei Veranderung der Zusam-
mensetzung von KBr:Eu?* nach KCI:Eu?". In Abb. 3.29 (b) ist die Lage des Stimulationsma-
ximums und die Halbwertsbreite der Stimulationsbande als Funktion der Zusammensetzung
aufgetragen. Es ist erkennbar, dass die Mischkristalle eine leichte Abweichung vom linearen
Verhalten aufweisen: Die Abweichung ist am grofiten bei der Probe KBr0,5CI0,5:Eu2+ und be-
tragt 0,03 eV. Die Halbwertsbreite der Stimulationsbande ist bei dieser Probe ebenfalls am
Groften.
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45 ——— . ; . ; 45 _
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404 —O0— KBrEu™ 140 ‘g 0,36
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Abb. 3.29 PSL Spektren von KBr,..Cl,:Eu**-Mischkristallen (a), Verdnderung der Lage des

PSL-Maximums und der Halbwertsbreite des Stimulationspeaks mit der Zusammensetzung

(b)
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Untersuchungen von Gnaedinger [Gna53] haben gezeigt, dass die Verbreiterung der Stimu-
lationsbanden durch die Uberlagerung von sieben Elementarbanden erklart werden kann,
entsprechend den sieben Mdoglichkeiten, in denen die beiden Anionen Chlor und Brom ein
Farbzentrum oktaedrisch umgeben kénnen. Eine Auftrennung des PSL-Peaks in die sieben
Komponenten ist nach Kenntnis des Autors noch nicht experimentell geglickt, da die Ban-
den selbst bei 4K noch sehr stark Uberlappen. Aus diesem Grund ist es auch nicht mdglich,
die Stimulationsbanden der Mischkristalle durch eine einfache Uberlagerung von F(Br’)- und
F(CI')-Zentren zu beschreiben.

In Abb. 3.29 fallt auRerdem auf, dass die Intensitat der PSL nicht proportional zur Zusam-
mensetzung ist. Sie liegt fiir Mischkristalle deutlich unter dem Wert fiir KCI:Eu?*, obwohl sich
die Réntgenabsorption ebenfalls linear mit dem Bromanteil in KBr4,Cl verandert. Da sich die
Methode der linear modulierten photostimulierten Lumineszenz (LM-PSL) als probates Mittel
zur Bestimmung der Eigenschaften von Defekten erwiesen hat, wurde diese Methode ange-
wendet, um zu bestimmen, ob die verringerte PSL-Intensitat der Mischkristalle auf eine
schlechtere Stimulierbarkeit oder auf eine geringere Anzahl stimulierbarer Defekte zuriickzu-
fihren ist.

Fir die Anpassung des Kurvenverlaufs der LM-PSL gemafR Gl. 3.5 wurde bei allen Proben
nur ein Fallentyp angenommen, da sich die Uberlagerung der sieben Elementarbanden wie
eine einzelne Falle verhalt. Aus der Anpassung erhalt man bei bekannter Intensitat des Sti-
mulationslichts den optischen Wirkungsquerschnitt fur die Stimulation der Elektronen in den
Farbzentren bei der jeweils verwendeten Wellenldnge. Mit Hilfe der PSL-Spektren, die den
Verlauf der Stimulierbarkeit fur verschiedene Wellenlangen wiedergeben, ist es dann mdg-
lich, die Wirkungsquerschnitte flr die Wellenlange des Maximums zu bestimmen. Tab. 3.4

gibt die so erhaltenen optischen Wirkungsquerschnitte wieder.

Probe KBr:Eu** | KBro,75Clo,25:EU?* | KBry 5Cly,5:EU** | KBrg,25Clo,75:EU?* | KCI:Eu**
Amax [nm] 650 630 610 590 570
of10" ecm?]| 2,3 2,3 2,2 2,3 2,4

Tab. 3.4 Optische Wirkungsquerschnitte von KBr,Cl,:Eu?*-Mischkristallen

Die erhaltenen Werte fiir KBr:Eu?* und KCI:Eu?* zeigen eine gute Ubereinstimmung mit den
Werten, die von Kalnins et al. fiir KBr [Kal91] und von Doyle fiir KCI:Eu®* [Doy58] berichtet
werden. Man erkennt auch, dass die Wirkungsquerschnitte der Mischkristalle nur unwesent-

lich von den Werten der beiden Speicherleuchtstoffe KCI:Eu** und KBr:Eu?** abweichen.
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Dies bedeutet, dass die geringe PSL-Empfindlichkeit nicht auf eine schlechtere Stimulierbar-

keit der Farbzentren, sondern auf eine geringere Zahl photostimulierbarer Zentren zurlickzu-

flhren ist. Vergleicht man die Anzahl der Defekte, die man bei der Auswertung der LM-PSL
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Abb. 3.30 Empfindlichkeit von KBr,Cly:Eu?*-
Mischkristallen, bestimmt mittels PSL und LM-PSL

erhalt, mit der maximalen In-
tensitat der PSL-Spektren, so
ergibt sich eine akzeptable
Ubereinstimmung (Abb. 3.30).
Proben mit der Zusammenset-
zung KBrg 25Clo 75:EU®*  zeigen
die geringste PSL-
Empfindlichkeit und die ge-
ringste Anzahl photostimulier-

barer Zentren.

Um zu klaren, wodurch diese verringerte Defektzahl bedingt ist, wurden Roéntgendiffrak-

togramme der Proben aufgenommen.
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Abb. 3.31 Rietveld-Anpassung einer KBr, sCly s-Probe mit 11 Phasen, eingefligtes

Bild: (200) Reflexe der untersuchten KBr,Cl,.x-Proben
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Man beobachtet, dass die Breite der Re-

S 25 ]
;& [ JKBr,,Cl . - o -
% | I:IKBrZ:zCIOi,; flexe bei halber Héhe (FWHM) im Fall der
'{3 2,0 I KBr,Cl . Mischkristalle deutlich Gber denen der
i s INI ) reinen Substanzen liegt (eingeflgtes Bild
s in Abb. 3.31). Um genauere Aussagen
X
2 1,0- Uber die Veranderungen im Gitter ma-
(@)
5 o5 chen zu konnen, wurde eine Rietveld-
0 U049
S l H m Anpassung der Diffraktogramme vorge-
%) . .

s L nommen. Zunachst wurden die Reflexe
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X 1-x

Breite der Reflexe und die Profilform im
Abb. 3.32 Verteilung der Zusammensetzung in

KBr,Cly..-Proben bestimmt durch Rietveld-

Anpassung

undotierten Gitter zu bestimmen. Danach
wurden die Diffraktogramme der Mi-
schungen angepasst, wobei angenom-
men wurde, dass jede Probe aus mehreren Phasen besteht, deren wirkliche Zusammenset-
zung leicht um die Soll-Zusammensetzung schwankt.

Abb. 3.31 zeigt eine solche Rietveld-Anpassung mit 11 Phasen fiir eine Probe mit der Soll-
zusammensetzung KBrq 5Cly 5 sowie die (200) Reflexe der untersuchten Proben. Die Skalie-
rungsfaktoren der einzelnen Phasen kdnnen als Mal} fir die Anteile der Phasen gewertet
werten. In Abb. 3.32 ist die Verteilung der Zusammensetzungen in KBr,Cl,«-Proben darge-
stellt, die sich aus den Skalierungsfaktoren ergibt. Man erkennt, dass die Proben nicht aus
einem statistischen Mischkristall mit einer definierten Zusammensetzung, sondern aus zahl-
reichen Mischkristallphasen bestehen, deren Zusammensetzung um den Mittelwert der Ein-
waage schwankt. Die Verbreiterung der Reflexe kommt demnach durch eine Uberlagerung
von Reflexen aus Phasen mit &hnlicher Zusammensetzung zustande.

Diese Messungen wurden an einer KBrq sClg s-Probe durch energiedispersive Rontgenfluo-
reszenz-Spektroskopie (EDX) mit einem Transmissionselektronenmikroskop (Philips CM 20
UT, 200 kV, W-Kathode, EDX mit Ge Detektor) bestatigt. Flir diese Probe wurde ein
Brom/Chlor-Verhaltnis von 1:1 mit einer Standardabweichung von 0,27 gefunden. Unabhan-
gig von der Zusammensetzung gilt im Allgemeinen fir Mischkristalle, dass die Bindungslan-
gen zwischen den Atomen fir gleiche Atom-Paare konstant sind [Ehr03], d.h. der Abstand
K-Br oder Br-Cl ist in den untersuchten Kristallen nahezu unabhangig von den anderen um-

gebenden Atomen.
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Mittels Rontgenbeugung kann lediglich die mittlere Gitterkonstante der beteiligten Phasen
bestimmt werden, wodurch ein Bindungsabstand zwischen Kalium- und den Halogenid-lonen
gefunden wird, der zwischen den Werten fur die Abstande K-Cl und K-Br liegt. Dies ist im
Mittel auch richtig, allerdings nicht auf einer atomistischen Ebene. Durch die unterschiedli-
chen Bindungslangen kommt es in einem solchen statistischen Mischkristall zu einem Bruch
der Symmetrie auf atomarer Ebene, denn unterschiedliche Bindungslangen kénnen nicht
unter Beibehaltung der kubischen Symmetrie erreicht werden. Da keine zusatzlichen Reflexe
oder Aufspaltungen im Diffraktogramm gefunden werden, kann die Bildung einer Uberstruk-
tur ausgeschlossen werden. Global kann die Symmetrie deshalb nur durch die Bildung von
Verzerrungen, Versetzungen oder anderen Gitterdefekten erreicht werden. Eine mdgliche
Erklarung fir die geringere Empfindlichkeit der Mischkristalle ist, dass diese Spannungen die
Bildung von Farbzentren oder Léchern behindern. Denkbar ist auch, dass Anionenkomplexe
(Locher) bei Zusammenlagerung von unterschiedlichen Halogenid-lonen (BrCl) weniger sta-

bil sind als homogene Komplexe (Cl, oder Brs).

3.5.3 KorngroRe

Die KorngréRe hat bei Kaliumhalogeniden wie auch bei Erdalkalihalogeniden einen groflien
Einfluss auf die PSL-Empfindlichkeit. Aus diesem Grund wurde die photostimulierte Lumi-
neszenz von unterschiedlichen KorngréRenfraktionen der Speicherleuchtstoffe KCI:Eu** und
KBr:Eu®* untersucht. Anders als im Fall von BaFBr:Eu®* ist jedoch eine Fraktionierung mit
einer Siebtrennmaschine bei Kaliumhalogeniden nicht méglich, da die Pulver zur effizienten
Trennung in einer niedrigviskosen Flussigkeit dispergiert werden muassen, in der sie nicht
I6sbar sind. Aus diesem Grund ist eine Dispergierung in Alkoholen nicht anwendbar und un-
polare, kurzkettige Kohlenwasserstoffverbindungen weisen eine hohe Fliichtigkeit, verbun-
den mit einer hohen Brandgefahr auf. Deshalb wurden KBr:Eu?* und KCI:Eu**-Proben fiir
unterschiedliche Zeit in einer Kugelmuhle gemahlen und die mittlere Korngrofie mittels
Lichtmikroskopie bestimmt. Abb. 3.33 zeigt den Verlauf der maximalen PSL-Intensitat von
Kaliumhalogenidspeicherleuchtstoffen als Funktion der KorngréBe. Ahnlich wie bei
BaFBr:Eu* tritt bei diesen Speicherleuchtstoffen eine starke Abnahme der PSL-
Empfindlichkeit mit der KorngrofRe auf. Allerdings ist der Riickgang bei den Kaliumhaloge-
niden deutlich ausgepragter als bei BaFBr:Eu?*. Wie bereits in Kap. 3.4.3 angesprochen,
wird durch das Mahlen der Pulver mechanische Energie in die Korner eingebracht und das
Gitter in der Nahe der Oberflache stark gestért. Dadurch kommt es zur Bildung von Gitterfeh-
lern wie Versetzungen, Stapelfehlern oder Zwillingskorngrenzen, an denen Elektronen und
Lécher strahlungslos rekombinieren kénnen. Fir die These, dass durch das Mahlen Gitter-
stérungen als Zentren flr strahlungslose Rekombination erzeugt werden, spricht, dass diese

Defekte durch Anlassen der Proben wieder ausgeheilt werden kénnen.
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So steigt z.B. die PSL-Intensitat einer
KBr:Eu?*-Probe von < 2 a.u. bei einer
10_; s KCLEL KorngréfRe von 10 ym durch Tempern
' KBr:Eu™ auf etwa 15 a.u. bei einem mittleren
u Korndurchmesser von 16 pm an. Eine
mogliche Erklarung fur die Tatsache,

" dass die PSL-Empfindlichkeit von

. ® KBr:Eu*" und KCI:Eu®* stérker mit der
KorngroRe  zurickgeht als  bei

! ! ! ! ! ! ! ! 1 . 2+ . . . e
10 KorngroRe [um] 100 BaFBr:Eu’, ist, dass die Gitterstorun-

PSL Intensitat [a.u.]

o
N
1

0,01

gen in den Kaliumhalogeniden weiter in
Abb. 3.33 Einfluss der KorngréRe auf PSL-Intensitét

von KX:Eu?* (X=ClI, Br)

die Partikel hineinreichen. Diese Un-
terschiede kdénnen durch die verschie-
denen Gittertypen der Speicherleuchtstoffe erklart werden: Die im BaFBr gegebene, leichte
Spaltbarkeit senkrecht zur c-Achse aufgrund des tetragonalen Gitters hat zur Folge, dass ein
Korn zerbricht, wenn die Stérungen im Gitter ein gewisses Mal} erreicht haben. Im hoch-
symmetrischen, kubischen Gitter der Kaliumhalogenide gibt es deutlich mehr Gleitebenen,
auf denen sich Versetzungen bewegen kdnnen [Kin60] und es kdnnen mehr Gitterstérungen

tiefer in den Leuchtstoff eindringen.

3.5.4 Atmosphare

Ein guter Speicherleuchtstoff zeichnet sich nicht nur durch eine hohe Empfindlichkeit aus, er
sollte diese Eigenschaft unter dem Einwirken der Atmosphare auch beibehalten. Da bekannt
ist, dass sowohl KBr als auch KCI hygroskopisch sind, ist der Einfluss von Luftfeuchtigkeit
sowohl auf das ,Fading“-Verhalten (Verblassen) als auch auf die Langzeitstabilitat dieser
beiden Leuchtstoffe untersucht worden. Dazu wurden Proben von BaFBr:Eu?*, KBr:Eu?* und
KCI:Eu®" firr 3 Stunden in einem Vakuumofen bei 200 °C getrocknet und ein Teil davon unter
Schutzgasatmosphare in einer Kapillare deponiert und diese dann verschlossen. Der Rest
der Proben wurde fur 24 Stunden in einem Exzikator mit 95% Luftfeuchtigkeit gelagert und
dann ebenfalls in Kapillaren eingeschlossen. Zur Bestimmung des Fadings wurden die Pro-
ben mit Rontgenstrahlung belichtet, fir unterschiedliche Zeiten im Dunkeln gelagert und da-
nach ausgelesen. Als MaR fur die Empfindlichkeit wurde die Hohe des PSL-Signals im Ma-
ximum verwendet. Abb. 3.34 gibt den Verlauf des Bleachings der drei Speicherleuchtstoffe
wieder. Man erkennt, dass Proben, die einer feuchten Atmosphéare ausgesetzt waren, an-
fanglich etwa 10-15 % weniger PSL zeigen als solche, die unter Schutzgas in die Kapillaren

eingefillt wurden.
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PSL Intensitat [a.u.]
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Abb. 3.34 Riickgang der PSL-Intensitét von

BaFBr:Eu?** und KX:Eu?** (X=CI,Br) nach unterschied-

licher Lagerzeit im Dunkeln nach Bestrahlung

(Verblassen)

geninformation im Fall von KBr:Eu*
deutlich schneller abnimmt, als dies
bei KCI:Eu** oder BaFBr:Eu®" der Fall
ist. Diese Beobachtung weicht von
der von Nanto et al. [Nan0O0] ab, die
berichten, dass bei BaFBr:Eu®" der

Rickgang der Intensitat starker aus-

gepragt ist als bei Kaliumhalogeniden. Allerdings wurde in der Publikation von Nanto auch

ein feinkdrniges BaFBr:Eu*-Pulver (5-10 pm) in einer Bildplatte von Fuji mit Kaliumhaloge-

nidproben verglichen, die zu keramischen Pellets (Tabletten) verpresst wurden. Wie in Kap.

3.4.2 gezeigt, hangt jedoch bei BaFBr:Eu?* das Fading von der KorngréRRe ab, so dass diese

beiden Ergebnisse nicht zwangslaufig widersprichlich sein mussen.
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Abb. 3.35 UV-Photolumineszenz-Spektren von KBr:Eu?*-Proben nach unterschiedlicher
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Wiederholungen von PSL-Messungen an KBr:Eu?*-Proben, die fiir 8 Monate an Luft gelagert
wurden, haben gezeigt, dass die PSL-Intensitat auf ein nicht mehr messbares Mal} abge-
nommen hat. Kaliumchloridproben hingegen zeigen in diesem Zeitraum nur einen vergleich-
bar geringen Rickgang der PSL-Intensitat von etwa 20-30%. Dieses Verhalten ist durch die
chemischen Eigenschaften von Kaliumbromid zu erklaren: da dieses Salz hygroskopisch ist,
nimmt es Feuchtigkeit aus der Umgebung auf, die in das Gitter eingelagert wird. Dieses
Wasser kann dann Eu* zu Eu®" oxidieren. Abb. 3.35 (a) gibt die UV-Photolumineszenz-
Spektren der KBr:Eu**-Probe bei einer Anregung mit 250 nm wieder. Man erkennt deutlich,
dass der groRte Teil der Eu?*-lonen zu Eu®*" oxidiert wurde, da die charakteristische Eu?*-
Bande bei 420 nm stark abgenommen hat, daflr aber drei Linien des Eu®*" um 600 nm beo-
bachtet werden kdnnen. Die gleichen Mechanismen bewirken auch den Riickgang der Emp-
findlichkeit von KCI:Eu®, allerdings ist der Effekt weniger stark ausgepragt, da KCI eine ge-
ringere Hygroskopizitdit aufweist. Um deshalb die Langzeitstabilitat und das
Alterungsverhalten der Kaliumhalogenid-Speicherleuchtstoffe zu bestimmen, wurde die PSL-
Intensitat der getrockneten Proben in geschlossenen Kapillaren mit Pulvern verglichen, die in
einer offenen Kuvette der Umgebungsatmosphare ausgesetzt waren (Abb. 3.35 (b)). Man
sieht, dass die Empfindlichkeit von KBr:Eu**-Proben innerhalb von 88 Tagen um etwa 40 %
abnimmt, wenn das Pulver der Umgebungsluft ausgesetzt ist. Die Probe, die in der Kapillare
aufbewahrt wurde und auch die KCI:Eu*-Proben zeigen nur einen sehr geringen Riickgang
der Empfindlichkeit von etwa 5-10 %.

Diese Ergebnisse zeigen, dass Bildplatten aus Kaliumhalogeniden bei einer praktischen An-
wendung gekapselt werden mussen, um zu verhindern, dass die Empfindlichkeit aufgrund

von Umgebungsfeuchtigkeit mit der Zeit abnimmt.
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4. Eigenschaften verschiedener Bildplattensysteme

4.1. Eigenschaften von Konverter und Speicherleuchtstoff-

kombinationen

In der Literatur finden sich zahlreiche Arbeiten, die die Eignung einer Kombination von
BaFBr:Eu?" als Speicherleuchtstoff und Gd,Os als Neutronenkonverter fiir eine Anwendung
in Neutronenbildplatten beschreiben [Bic93, Kar94, Cip97, Tho99a, Che00]. Deutlich weni-
ger Gruppen haben sich mit einer Kombination von LiF und BaFBr:Eu?* beschéftigt [Tak96,
Taz99, Tho99b] und soweit dem Autor bekannt ist, wird im Rahmen dieser Arbeit zum ersten
Mal Uber eine Kombination von Kaliumhalogeniden und LiF zur Verwendung in Bildplatten
berichtet [Sch02]. Da jedoch ein Hauptziel dieser Arbeit die Entwicklung eines Neutronende-
tektors mit niedriger y-Empfindlichkeit ist, wird im folgenden Kapitel verstarkt auf das

LiF/KX:Eu?* System eingegangen.

4.1.1 Neutronen- und y-Sensitivitat

100 Der erste Schritt bei der Detektion von

Neutronen in einer Bildplatte ist die
80 ~ Absorption der Neutronen. Um eine

hohe Quanteneffizienz (DQE, Detective
60+
Quantum Efficiency) zu erreichen,

40 - muss ein mdglichst groRer Anteil der
—o— KCI-70% LiF, 2,= 1,8 A
—=—KCI-70% LiF, % =5A

—0—KCI-25% GdF , 1, = 1,8 A absorbiert werden. Abb. 4.1 zeigt eine
—e—KCI-25% GdF, ,, =5 A

einfallenden Neutronen in der Bildplatte
20

Neutronen-Absorption [%]

Berechnung des Anteils absorbierter

0o 200 4_60 600 800 1000 Neutronen nach Gl. 2.1 fur unterschied-

Schichtdicke [um] liche Wellenlangen und Konverterkom-

Abb. 4.1 Neutronen-Absorption fiir unterschiedliche binationen. Fir die Berechnung des

KCI-Konverterkombinationen und Neutronenwellen- Wirkungsquerschnitts wurde im Fall

ldngen von GdF; naturliches Gadolinium an-
genommen, wahrend der Berechnung

des Absorptionsquerschnitts von LiF eine Mischung aus 90% °Li und 10% ’Li zugrunde ge-

legt wurde.
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Diese Mischung wird im Folgenden als °LiF bezeichnet, da dies der Zusammensetzung des
angereicherten LiF entspricht, das bei einem Teil der Proben verwendet wurde. Man erkennt,
dass kalte Neutronen (An=5 A) deutlich stérker absorbiert werden als thermische (A\n=1,8 A)
(vgl. Abb. 2.1), da der Absorptionsquerschnitt mit steigender Wellenlange der Neutronen
zunimmt.

Es fallt auch auf, dass selbst bei einer Schichtdicke von 1000 pym nicht alle Neutronen am
®LiF absorbiert werden, wahrend im Fall von Gd-haltigen Proben Schichtdicken von weniger
als 400 pm zur vollstandigen Absorption fihren. Da die zum Erreichen einer vollstandigen
Neutronenabsorption am °LiF notwendigen Schichtdicken von mehreren Millimetern fiir eine
Anwendung nicht praktikabel sind®, reduziert sich die maximal erreichbare DQE (vgl. Kap.
4.5) schon beim ersten Schritt der Detektion.

Im zweiten Schritt erzeugen die emittierten Sekundarpartikel in den Leuchtstoffen Defekte,
die dort gespeichert werden missen. Dabei spielt die Reichweite der Sekundarteilchen eine
grolie Rolle, da durch diese Reichweite die maximale KorngrofRe der Speicherleuchtstoffe
festgelegt wird. Die Korngrofte der Phosphore (und der Konverter) muss so gewahlt werden,
dass sichergestellt werden kann, dass mindestens ein Sekundarpartikel pro Einfangreaktion
den Leuchtstoff erreichen kann, selbst wenn dieser erst durch einen Konverterpartikel trans-
mittiert werden muss.

Hochenergetische lonen, die in einen Festkdrper eindringen, werden entweder durch Im-
pulstubertrag auf die Kerne des Zielmaterials (,nuclear stopping®) oder durch Anregung der
Elektronen des Zielatoms (,electronic stopping“) abgebremst. Eine Beschreibung der Wech-
selwirkungsmechanismen sowie Modelle zur Berechnung der Energiedeposition und Reich-
weite der lonen sind in den Arbeiten von Biersack [Bie80] und Ziegler [Zie80] zu finden. Auf
diesen Arbeiten basiert auch das Programm ,SRIM“ (Stopping and Range of lons in Matter),
eine Monte-Carlo Berechnung der Wechselwirkungen von lonen mit einem Festkorper. Das
Programm SRIM wurde in dieser Arbeit zur Bestimmung des Energieeintrags und der
Reichweite von Sekundarteilchen verwendet. Die Berechnung erfolgt durch eine vollstandige
quantenmechanische Betrachtung der lon-Zielatom-StoRRe, d.h. eine Berlicksichtigung von
abgeschirmten Coulomb-Wechselwirkungen einschliel3lich Austausch- und Korrelations-
wechselwirkungen zwischen Uberlappenden Elektronenhlillen, elektronischer Anregung und

Bildung von Plasmonen.

* Neben der technologischen Schwierigkeit, homogene Filme mit einer Dicke von mehreren Millime-
tern herzustellen, ist vor allem die begrenzte Reichweite des Lichts aufgrund von Streuung in der Bild-

platte der limitierende Faktor.
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Abb. 4.2 (a) gibt die mittels SRIM berechneten Reichweiten von Sekundarteilchen nach einer
Neutroneneinfangreaktion an °LiF in unterschiedlichen Materialien wieder. Man erkennt, dass
die Reichweite des *H-lons deutlich tiber der des *He-lons liegt, weshalb dieses lon auch
den Hauptbeitrag zur Defekterzeugung im Speicherleuchtstoff liefert. Weiter fallt auf, dass
die Korngrofie der LiF-Partikel kleiner als 20 um sein muss, um sicherzustellen, dass alle 3H-
lonen aus dem Konverter in den Speicherleuchtstoff gelangen kénnen. Dies hat zur Folge,
dass auch die Speicherleuchtstoffpartikel ~ 20 ym grofR3 sein sollten. Eine geringere Korn-
gréBe hatte die Vorteile einer hdheren Homogenitat und eines hoheren Energieeintrags in
den Speicherleuchtstoff, allerdings nimmt die PSL-Empfindlichkeit stark mit der Korngrée
ab (vgl. Kap. 3.4.2 und 3.5.2).
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Matrix
(a) (b)

Abb. 4.2 Reichweite von Sekundarteilchen aus Neutroneneinfangreaktion an °Li in

Festkérpern (a), Energieverlust eines 2,74 MeV °H-lons in LiF (b)

Die groRRere Reichweite des Tritium-lons in KX (X=ClI, Br) im Vergleich zu BaFBr ist auf ge-
ringere Atom- bzw. Elektronendichten zurtckzufuhren: Die lonen erfahren weniger Wech-
selwirkungen und werden dadurch weniger stark abgebremst. Abb. 4.2 (b) zeigt, dass der
grolite Energieverlust der lonen kurz vor der maximalen Reichweite auftritt, d.h. selbst dieje-
nigen lonen, die zuerst noch den Konverter durchdringen missen, erzeugen immer noch
ausreichend Defekte im Phosphor. Um die Empfindlichkeit der Speicherleuchtstoffe fir Kon-
versionspartikel zu untersuchen und um das optimale Volumenverhaltnis von Konverter zu
Phosphor zu finden, wurden BaFBr:Eu®*-, KBr:Eu?*- und KCI:Eu®*-Pulver mit unterschiedli-
chen Mengen "™'LiF (30, 50, 70 and 90 mol%) und GdF; (20, 35 and 50 mol%) gemischt. Die
Proben wurden in Quarzkivetten mit einer Schichtdicke von 1 mm an der Einrichtung fur

Kalte Neutronen (EKN) am Reaktor DIDO des Forschungszentrums Jilich bestrahlt.
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Das EKN liefert einen weiRen Neutronenstrahl mit einem Fluss von 1,3:10® Neutronen cm™s™
bei einem Intensitatsmaximum von 5 A. Der Anteil der absorbierten Neutronen wurde mit
einem *He-Zahler hinter der Probe bestimmt. Das PSL-Signal, das durch Neutronen bzw. y-
Quanten (nachfolgend als PSL(n) bzw. PSL(y) bezeichnet) erzeugt wird, wurde folgender-
malfien unterschieden: Im Fall der PSL(n) wurde der Neutronenstrahl zur Signalerzeugung
genutzt, wahrend fir die PSL(y) ein 0,6 mm dickes Abschirmblech aus Cadmium vor der

Probe zur Absorption aller Neutronen genutzt wird.
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Abb. 4.3 Vergleich der PSL(n) und PSL(y); bei Proben, die nur
PSL(n) zeigen, wurde die PSL (%) nicht bestimmt.

Aufgrund der (n,y)-Reaktion wird dadurch die y-Dosis im Strahl von 4 mS/h auf 45 mS/h an-
gehoben. Nach dem Belichten wurden die Proben mit dem in Kap. 3.3.2 beschriebenen
Messaufbau ausgelesen und die PSL-Signalhdhe im Maximum als Mal fir die Empfindlich-
keit gewahlt. Zusatzlich wurde die PSL-Intensitat auf den Anteil der absorbierten Neutronen
normiert, um das PSL-Signal pro absorbiertem Neutron zu erhalten. Wahrend die PSL(n) flr
alle Proben bestimmt wurde, fand eine Bestimmung der PSL(y) nur an ausgewahlten Proben
statt.

Man erkennt in Abb. 4.3, dass BaFBr:Eu?*-Proben die héchste PSL(n) zeigen, wenn sie mit
35 mol% GdF3; gemischt werden. FUr LiF liegt der optimale Konverteranteil bei 70 mol%. Die-
se Ergebnisse zeigen eine gute Ubereinstimmung mit denen von Thoms et al. fir Gd-
Konverter [Tho97b] und weichen nur gering ab vom Optimum, das von Takahashi et al.
[Tak96] fur LiF berichtet wurde. Die gleichen Maxima in der PSL-Empfindlichkeit werden
auch bei den Kaliumhalogeniden beobachtet.

Wahrend GdF;-haltige Proben die einfallenden Neutronen nahezu vollstandig absorbieren,

tritt bei Proben, die "LiF enthalten, eine Transmission von 65-90 % auf.
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Werden Proben, die GdF; enthalten, nach der Neutronenbelichtung einer Seite der Kivette
von beiden Seiten ausgelesen, so erhalt man auf der Seite der Belichtung eine zehnmal hé-
here PSL(n) als auf der abgewandten Seite. Bei LiF-haltigen Proben wird im Unterschied
dazu auf beiden Seiten etwa das gleiche PSL(n)-Signal festgestellt. Diese Beobachtung
steht in Einklang mit den Berechnungen fir Abb. 4.1, da Gadolinium die meisten Neutronen
nahe der Oberflache absorbiert und entsprechend Farbzentren gebildet werden, die Defekt-
erzeugung bei LiF-Proben dagegen eher homogen in der gesamten Probe erfolgt. Durch die
begrenzte Reichweite des Ausleselichts aufgrund von Lichtstreuung ist dann beim Auslesen

von der Riickseite im Falle des GdF; auch nur ein kleiner Teil der Farbzentren stimulierbar.

Um die y-Emfindlichkeit der Proben zu bestimmen, wurden in einem ersten Versuch die
Neutronen am Strahlrohrausgang mit einer °Li-haltigen Platte absorbiert und so die Proben
nur mit den im Strahl vorhandenen y-Quanten belichtet. Da diese y-Dosis fur akzeptable Be-
lichtungszeiten zu gering war, wurden die Neutronen in einem zweiten Schritt an einem
Cadmiumblech absorbiert. Wahrend bekannt ist, dass Cd nach einer (n,y)-Reaktion haupt-
sachlich y-Quanten mit Energien von 558 bzw. 618 keV aussendet, liegen Uber das y-
Spektrum im Neutronenstrahl oder in der Versuchshalle keine Informationen vor.

Deshalb ist es anhand des hier bestimmten PSL(n)/PSL(y)-Verhaltnisses auch nur mdglich,
Konverter-Phosphor-Gemische untereinander zu vergleichen. Untersuchungen von Massa-

lovich et al. [Mas03] an einer Neutronenbildplatte von Fuji (BAS-IP ND 2025) haben gezeigt,
-1

dass eine y-Dosis von 1 uS/h einem Neutronenéquivalent von 1,2 Neutronen cm™?s™ ent-
spricht.
3000 - Betrachtet man die y-Empfindlichkeit
25007 der Proben in Abb. 4.3, so fallt auf,
20004 . a5 w’ w T w
Zowo] §2 &5 88 &z g8 | gz | dass KBrEu”-Proben eine etwa
. 1 2o 1) o BN =
@ 1000 o rs] Q © ) i
= 1 © zehnmal geringere PSL(y) aufweisen
? 500—’—‘
D e - — 1 als BaFBr:Eu*"-Proben. Allerdings ist
o ] . - o . . .
= 8000 éLE’; 55 53 E.;h ég auch die PSL(n) um mindestens eine
= ] 2 § 8 ¥R 2N X2 .. .
% o0 EF &3 8 3 2 55 GroRenordnung geringer. KCI:Eu?*-
4000 SN i .
2000 2 Proben hingegen weisen ebenfalls
0 : : : : : , eine geringe y-Empfindlichkeit auf,

jedoch eine zu BaFBr:Eu®* vergleich-
bare PSL(n). Abb. 4.4 zeigt das Ver-
haltnis von PSL(n) zu PSL(y) fUr die

untersuchten Proben.

Abb. 4.4 Verhéltnis von PSL(n) zu PSL(y): man be-
achte die unterschiedliche Skalierung auf den Ordi-

naten
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Die unterschiedlichen n/y-Verhaltnisse kdnnen wie folgt interpretiert werden: Anhand von
Abb. 4.3 wird deutlich, dass die PSL(y) hauptsachlich vom Anteil des Speicherleuchtstoffs in
der Mischung abhangt und weniger von der Art des Konverters. Die gro3en Unterschiede im
Neutronen/Gamma-Verhaltnis kdnnen daher nur von grof’en Unterschieden in der Neutro-
nenempfindlichkeit herriihren. Dieser Unterschied resultiert aus einem grofleren PSL(n)-
Signal pro Neutronenabsorption aufgrund der héheren, nutzbaren Energie der Einfangreakti-
on an einem °Li-lon. Dieser Energieunterschied erhéht das n/y-Verhéltnis von LiF-haltigen
Proben um einen Faktor 2-8 gegenliber Proben, die GdF; enthalten. Um diese These zu
stiitzen, wurden zusétzliche Messungen an Proben durchgefiihrt, die °LiF anstelle von "'LiF
enthalten. Wie erwartet, nimmt der Anteil der absorbierten Neutronen auf 50-90% zu. Gleich-
zeitig beobachtet man, dass sich die PSL(n) bei gleicher PSL(y) um etwa eine GroéRenord-
nung erhoht. In Abb. 4.5 ist der Anstieg der PSL(n) pro absorbiertem Neutron bei einem Aus-
tausch von ™'LiF gegen °LiF dargestellt. In Kombination mit Abb. 4.3 kann man erkennen,
dass die PSL-Empfindlichkeit pro Neutron bei Verwendung von °LiF um einen Faktor 20-25
hoher liegt als bei Proben, die GdF3; enthalten. Ahnliche Werte wurden auch von Karasawa
et al. [Kar94] berichtet. Betrachtet man ausschlie3lich die nutzbare Energie, dann sollte das

PSL-Signal etwa 68 mal héher sein.

Folgende Grinde kénnen jedoch als
I ULiF

Ursache flir die geringere PSL-
Ausbeute angenommen werden:

Die Neutronen werden erst weit in der

N
o
1l

Probe absorbiert und die entstehenden

Farbzentren werden vom Ausleselicht

N
1l

aufgrund von Streuung nur schwach

PSL-Intensitat [a.u.]

angeregt. Die Zunahme der PSL-

Intensitat um den Faktor 10 bei einem

Anstieg der Neutronenabsorption um
Abb. 4.5 Steigerung der PSL-Intensitét nach Aus-

tausch von "'LiF durch SLiF

den Faktor 3 bei Verwendung von °Li
anstelle von "™'Li zeigt, dass dies einer
der Hauptgrinde ist.

Ein Teil der freiwerdenden Energie wird bei Selbstabsorption der Sekundarteilchen im Kon-
verter vernichtet, ohne dass Farbzentren im Speicherleuchtstoff gebildet werden. Sind in der
Probe Inhomogenitaten, d.h. Agglomerate von Konverter oder Phosphor, vorhanden, erhéht

sich die Selbstabsorption noch weiter.
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Untersuchungen an Szintillatoren [Kni98] haben gezeigt, dass die Lichtausbeute pro einge-
strahlter Teilchenenergie mit zunehmender Dichte der lonisationsspur zuriickgeht. Obwohl
die Energien der Sekundarteilchen von ®Li nur um einen Faktor von 1,7 {iber denen von "°B
liegen, ist die Lichtausbeute um etwa eine GréRenordnung intensiver, da die lonisationsdich-
te von ’Li deutlich (iber der von °H liegt. Ein ahnliches Verhalten kann auch fiir die Bildung
und Speicherung von Farbzentren in Speicherleuchtstoffen angenommen werden, da eine zu
hohe Dichte an freien Ladungstragern die Effizienz der Speicherung deutlich verringern dirf-
te. Dieses als ,Quenching“ bezeichnete Verhalten tragt wahrscheinlich auch dazu bei, dass
der energetische Vorteil von °Li gegeniiber Gadolinium nicht voll zum Tragen kommt. Ein
weiterer Faktor ist die Bildung von Defekt-Agglomeraten.

Perez et al. [Per94] konnten zeigen, dass es bei Bestrahlung von LiF mit hochenergetischen
Kohlenstoff- und Argon-lonen zu einer verstarkten Bildung von M-Zentren aufgrund der ho-
hen Dichte der lonisationsspur kommt. Die Dichte der lonisationsspur liegt bei den
Sekundarteilchen aus der Li-Einfangreaktion hoher als die der Elekironen aus der Gd-
Einfangreaktion, weshalb wahrscheinlich ein grof3erer Teil der Energie zur Erzeugung von M-

Zentren aufgewendet wird, welche nicht photostimulierbar sind.

Um eine mdglichst hohe Empfindlichkeit der Bildplatten fir Neutronen zu erreichen, ist es
notwendig, ein optimales Mischungsverhaltnis von Speicherleuchtstoff und Neutronenkon-
verter zu finden. Es ist offensichtlich, dass die Neutronenabsorption mit der Menge an Kon-
verter zunimmt.

Auf der anderen Seite reduziert sich die Effizienz der Farbzentrenbildung, wenn der Anteil an
Speicherleuchtstoff in der Mischung abnimmt. Da die gemessene PSL-Intensitat proportional
zur Anzahl der Farbzentren ist, lasst sich die PSL-Intensitat als Funktion des Molbruchs x

des Speicherleuchtstoffs in der Konverter-Phosphor-Mischung ausdriicken:

N x
AN ,(1-x)+ N x

- N,(1-x)
mit N.(x)=N, - £
N,0-x)+N_x

PSL(x) = (1 — g N )
Gl. 4.1

o(A): Absorptionsquerschnitt fir Neutronen, d: Probendicke; N, bzw.N,: Kerndichte des Kon-
verters bzw. Phosphors, A = [dE/dx]./[dE/dX],: Verhaltnis der Energiedeposition fur Konverter
und Phosphor [Mas03].
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Abb. 4.6 PSL von Proben mit "™LiF-Konverter bei unterschiedlicher Zusammensetzung (a),
nach Gl. 4.1 berechnete PSL Empfindlichkeit als Funktion der Zusammensetzung fir unter-

schiedliche Neutronenwellenlédngen (b) [Mas03]

In Abb. 4.6 a ist die Ubereinstimmung der Funktion mit den beobachteten PSL-Intensitéten
fir Proben, die "™'LiF als Konverter enthalten, dargestellt. Da die Absorption von der Wellen-
lange der Neutronen abhangt, ist es sinnvoll, die Betrachtung des PSL-Verlaufs fur unter-
schiedliche Wellenlangen vorzunehmen, mit denen am SV30 Experimente durchgefiihrt wer-
den sollen. Das Ergebnis ist in Abb. 4.6 b gezeigt. Man erkennt, dass Bildplatten aus 70
mol% LiF und 30 mol% Speicherleuchtstoff fur die berechneten Neutronenwellenlangen im
oder nahe des Maximums flir eine optimale Zusammensetzung liegen. Daraus folgt, dass
Bildplatten aus 30 mol% KCI:Eu?*-Speicherleuchtstoff und 70 mol% °LiF-Konverter bei einem
relativ breiten Spektrum von Neutronenenergien eine zufriedenstellende Zusammensetzung
aufweisen.

Um Aussagen Uber die y-Absorption der verschiedenen Speicherleuchtstoff-
Konverterkombinationen machen zu kénnen, wurde die deponierte Energie pro Flache fir 1
mm dicke Pellets berechnet. Da keine Informationen Uber das y-Spektrum im Strahl des EKN
vorliegen, wurde das y-Spektrum des japanischen Reaktors JRR-3M (JAERI) verwendet
[Kar99], da dessen thermische Leistung und Neutronenfluss mit dem Reaktor DIDO am FZ
Julich vergleichbar sind. Der Hauptteil der y-Quanten hat eine Energie < 300 keV, im Bereich
oberhalb von 300 keV ist das Spektrum gleichmafig flach, nur vereinzelt treten Peaks auf.
Abb. 4.7 zeigt die berechnete, deponierte Energie, bei der man eine akzeptable Uberein-
stimmung mit der experimentell bestimmten PSL(y) feststellen kann. Man erkennt, dass hier-
bei deutlich mehr Energie der y-Quanten in BaFBr:Eu®* als in den Kaliumhalogeniden absor-
biert wird.
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Abb. 4.7 Vergleich der gemessenen PSL(y) mit berechneter

Intensitat
PSL(y) [a.u.]

Energiedeposition in verschiedenen Phosphor-Konverter-

mischungen

Karasawa et al. [Kar99] haben an kommerziellen Bildplatten von Fuiji (BaFBr:Eu®*-Gd,Os)
mittels radioaktiver Isotope mit unterschiedlichen Zerfallsenergien das Neutronenaquivalent
eines y-Photons fiir diese Energien bestimmt. Sie berichten, dass die y-Empfindlichkeit fr
Photonen mit weniger als 300 keV aquivalent ist zu der Halfte der Empfindlichkeit fir ein
thermisches Neutron, flr Energien Uber 300 keV liegt das Photonenaquivalent bei etwa 1/40.
Legt man die Erkenntnisse aus Abb. 4.4 und 4.6 zugrunde, so kann man abschatzen, dass
die y-Empfindlichkeit fir weiche (<300 keV) y-Strahlung einem Neutronenaquivalent von 1/20
entspricht, fur harte y-Quanten entsprechend etwa 1/400.

Eine weitere Anforderung an einen Detektor neben der geringen y-Empfindlichkeit ist ein
grolder, linearer Dynamikbereich. Karasawa et al. [Kar94] berichten, dass das System
BaFBr:Eu*-Gd,0; einen Dynamikbereich von mehr als 1:10° aufweist. Um vergleichbare
Messungen an eigenen Proben durchfiihren zu kénnen, wurden diese am EKN fir unter-
schiedlich lange Zeiten bestrahlt und es wurden zur weiteren Reduzierung der Strahlintensi-
tat Polyathylen-Abschwacher verwendet. Die Messung des Neutronenflusses wurde wie
oben beschrieben mit einem *He-Zahlrohr durchgefiihrt. Abb. 4.8 zeigt, dass BaFBr:Eu?
nicht nur mit Gadolinium einen Dynamikbereich von 5 Gréfienordnungen aufweist, sondern

auch bei Verwendung von LiF als Konverter.
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1000 Das gleiche Verhalten wird auch bei

—®— BaFBr:Eu”-35mol% GdF, O KCI:Eu*" beobachtet. Aufgrund der gerin-
100] —C— BaFBrEU”-70mol% LiF / . . o o
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/ Spektrometer konnten nur Experimente

1 A P P
/8 / mit vergleichsweise hohen Neutronendo-
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0,1 -
¢
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diese Dosen eher im Bereich der Neutro-

Abb. 4.8 Linearer Dynamikbereich von der Diffraktometrie liegen, so ist durch

verschiedenen Phosphor-Konvertergemischen dieses Ergebnis doch erkennbar, dass
Detektoren, die KCI:Eu?* als Speicher-
leuchtstoff enthalten, beim Nachweis von Neutronen einen gro3en Dynamikbereich aufwei-

sen konnen.

4.1.2 Neutronenaktivierung

Bei der Bestrahlung von Materie mit Neutronen kann es zu Kernreaktionen und zur Bildung
von radioaktiven Isotopen kommen. Wahrend diese Neutronenaktivierung in der Analytik
eine hochempfindliche Methode zum Nachweis von Spurenelementen darstellt, ist die Akti-
vierung von Bildplatten unerwiinscht. Die beim Zerfall der instabilen Isotope ausgesendeten
y-Quanten fuhren zur Selbstbelichtung der Bildplatte und zur Entstehung von Geisterbildern.
Hinzu kommt noch die mégliche Strahlenbelastung fiir den Anwender. Untersuchungen von
Kobayashi et al. [Kob98] und Tazaki et al. [Taz99] an kommerziellen Bildplatten von Fuiji ha-
ben gezeigt, dass deren Neutronenaktivierung vor allem auf "*?Eu und #Br zuriickzufiihren
ist. Kaliumhaltige Bildplatten sind auch ohne Neutronenbestrahlung schwach radioaktiv, da
natiirlich vorkommendes Kalium 0,0117 % “°K enthalt, das mit einer Halbwertszeit von
1,277-10° a zerfallt.

Um die Aktivierung von BaFBr:Eu*-haltigen Bildplatten mit solchen zu vergleichen, die
KCI:Eu?* enthalten, wurden Proben am EKN mit Neutronen bestrahlt und deren Aktivitat, in
einem gegen die natlrliche Umgebungsstrahlung gut abgeschirmten y-Spektrometer, 30 Mi-
nuten sowie etwa 2 Tage nach Ende der Bestrahlung bestimmt. Nach beiden Zeiten liegt die
Aktivitat pro Volumen der BaFBr:Eu?* Probe iiber der der KCI:Eu?*-Probe. Um die Aktivitat
A(t) (Zerfalle pro s) der Proben abschatzen zu kénnen, wurde die Aktivierung mit Neutronen
an den Ausgangsisotopen j mit den Atomdichten p; entsprechend ihrer Isotopen- (x;;) und
Molanteile (xy;) in einem Volumen von 1 cm?® wahrend der Bestrahlung fiir die Zeit t<T, sowie

der nachfolgende Zerfall fur die Zeit t>T, berechnet.
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wdhrend der Bestrahlung fiir Zeit t <T,

Al < To) = Z PXp Xy ;0P [1 - exp(— /U)]
! Gl. 4.2
nach der Bestrahlung fiir Zeit t > T,

A(t > 1T, ) = A(TO )exp(— lt) = z pjxl,ij,ijq)n [1 - exp(— AT, )]eXp(— lt)
J

oj. Absorptionsquerschnitt, ®,: Neutronenfluss, A: Zerfallskonstante, To: Ende der Bestrah-

lung
Das Verhaltnis der gemessenen Aktivitaten stimmt fir beide Zeitrdume mit den Berechnun-

gen Uberein. Abb. 4.9 zeigt die Berechnung der Aktivitat von Speicherleuchtstoffen nach ei-
ner Bestrahlung mit 3-10” Neutronen s”'cm™ fiir 60 Minuten. Die Aktivitat von KCI:Eu?* wird in
den ersten fiinf Stunden nach Ende der Bestrahlung dominiert von Zerfallen des *®Cl-Isotops
aufgrund der geringen Halbwertszeit von 37,24 min, danach durch Zerfille des*°K aus natiir-
lichem Vorkommen.

Die Menge an “°K aus natiirlichem

100
Vorkommen (8:10?" Atome/cm?®)
10 liegt um viele GroRenordnungen
_ uber der Anzahl, die durch Be-
é'»' 1 BaFBr:0,1%Eu® strahlung gebildet wird. Im Ver-
g 0.1 gleich zu **Cl werden um Gré-
g <l 5 Renordnungen mehr '*’Eu und
0,01 £ £ KCI:0,05% Eu”’ %Cl-Isotope gebildet, die aber
B3 g ':‘; aufgrund der langen Halbwertszeit
(13,537 a fiir "®Eu bzw. 301000 a

'-1IOO' 0 ' 1(|)O ' 260 ' 3(I)O ' 4(|)O ' 5(|)0 ' 6(I)O ' 7(|)0
Zeit [min] fur *°Cl) wenig Zerfalle zeigen. Die
Aktivitat von BaFBr:Eu*" ist in den

Abb. 4.9 Aktivitét von Speicherleuchtstoffen nach ersten drei Stunden nach der Be-

Neut ktivi
eutronenartiviering strahlung bestimmt durch den

Zerfall des kurzlebigen ®°Br, danach durch %Br. Bei diesem Leuchtstoff kommt hinzu, dass er
die zweifache Menge Eu enthalt und dadurch doppelt soviel "**Eu pro mol gebildet wird wie
bei KCI:Eu*".

Die in diesem Kapitel beschriebenen Ergebnisse machen klar, dass das System KCI:Eu®'-
®LiF ein attraktives Material fir Neutronenbildplatten darstellt. Es zeichnet sich durch eine
gute Empfindlichkeit fir Neutronen bei gleichzeitiger niedriger Empfindlichkeit fur y-Strahlung
aus. Zusatzlich wird diese Materialkombination durch Neutronen weniger stark aktiviert als

BaFBr:Eu?*-haltige NIPs, die das langlebige ®Br-Isotop enthalten.
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4.2. Praparation und Morphologie verschiedener Bildplatten-

systeme

Im Rahmen dieser Arbeit wurden drei verschiedene Morphologien von Neutronenbildplatten
hergestellt. Zum Einen ,klassische“ polymerbasierte (P-NIPs), zum Anderen keramische
Neutronenbildplatten (C-NIPs) sowie pixelierte Bildplatten (Pix-NIPs). Wahrend bei den ers-
ten beiden Typen die Auflésung durch Streuung von Licht begrenzt ist, wird mit den pixelier-
ten Bildplatten eine neuartige Morphologie entwickelt, bei der die Streuung innerhalb von
Waben (=Pixel) begrenzt ist. Hierdurch wird eine feste Aufldsung erreicht. Die Herstellung

dieser drei Arten von Neutronenbildplatten wird im nachfolgenden Kapitel beschrieben.

4.2.1 Polymerbasierte Neutronenbildplatten (P-NIPs)

Kommerziell erhaltliche Bildplatten bestehen aus einer Pulvermischung von Neutronenkon-
verter und Speicherleuchtstoff, die in einer Polymermatrix dispergiert und auf einem flexiblen
Substrat aufgebracht sind. Das Polymer mit einem Masseanteil von 5-10% wirkt als Binder
fir das Pulver, wird aber auch fir einige Anwendungen blau eingefarbt, um die Absorption
fur das i.d.R. rote Stimulationslicht und damit die rdumliche Auflésung zu erhéhen. Zur Her-
stellung von Bildplatten wurden im Rahmen dieser Arbeit drei verschiedene Polymere auf
ihre Eignung als Binder untersucht: ein karboxylterminierter Polyester (Rokrapol 7160, Lack-
werke Robert Kraemer), ein Epoxydharz (Optical Cement EJ-500, Eljen Technology, Texas,
USA) und ein Polyurethan (Desmolac, Bayer). Gerade der optische Zement schien als Bin-
der interessant zu sein, da sein Brechungsindex mit n=1,57 ahnlich dem der Speicherleucht-
stoffe ist. Dies hatte eine deutlich verringerte Streuung von Licht zur Folge gehabt, wodurch
es moglich gewesen ware, auch Bildplatten mit einer Dicke gréler als 1 mm auszulesen.
Jedoch hat eine geringe Streuung des Stimulationslichts zur Folge, dass dieses auch lateral
sehr weit in die Bildplatte eindringen kann, wodurch die Auflésung abnimmt.

Von den drei untersuchten Polymeren konnten nur mit dem Polyurethan-Binder homogene,
stabile Filme gezogen werden. Abb. 4.10 zeigt die Herstellungsroute von P-NIPs im Ver-
gleich zu C-NIPs. Das Prinzip zum Aufrakeln der Filme fur P-NIPs ist in Abb. 4.11 dargestellt.
Eine detaillierte Beschreibung der Herstellung von Speicherleuchtstoff-Bildplatten ist in [Li00]

zu finden.
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KX:Eu® Ultraschall-

LiF/GdF, % Magnetruhrery, Dispergierundy, rjm rakeln

Losemittel 4h S min

PVB Magnetruhrer, KX:Eu* |Magnetruhrer > Homogen|3|eren> (Wabenkérper)

Losemittell 20 min LiF/GdF, Trocknen bei RT”  Sieben

Kalt Isostatisch < Kalt Uniaxial
Pressen (30 min) Pressen (10 min)

Abb. 4.10 Herstellungsroute fiir P-NIPs (oben) und C-NIPs (unten)

/
UKo Rakel ,
/ Paste——
Nassfilm  Spalt Sl / /
/ ~ l
b/ ‘

Abb. 4.11 Prinzip zum Ziehen von Filmen (Rakeln)

Die Paste muss hinsichtlich ihrer Viskositat so eingestellt werden, dass sie sich gut zu einem
Film ausstreichen lasst, darf indessen aber auch nicht so niederviskos sein, dass es wah-
rend des Trocknens zu einer Sedimentation des Feststoffanteils kommt. Als optimale Zu-
sammensetzung hat sich eine Mischung von 10 g Feststoff, 3 g Binder, 2 Tropfen eines Thi-
xotropie-Additivs (BYK 410, BYK-Chemie) und 5 g Loésemittel (MEK:Toluen:Ethylacetat =
45:45:10) erwiesen. Obwohl der Massenanteil an Binder bei diesen Bildplatten hoher liegt als
bei kommerziellen, so ist doch der Volumenanteil vergleichbar aufgrund der geringeren Dich-
te einer KCI:Eu®*-LiF-Mischung im Vergleich zu BaFBr:Eu®*-GdFs;. Aus den oben beschrie-
benen Pasten wurden Filme mit einer Flache von 8x8 cm? mit Nassfilmdicken zwischen 250

pum und 1600 um auf Substraten aus Polyathylenterephtalate (PET) gezogen.

4.2.2 Keramische Neutronenbildplatten (C-NIPs)

Da die Bindephase in P-NIPs nicht zum PSL-Prozess beitragt, ,verdinnt® sie das aktive Vo-
lumen der Bildplatte. Eine Mdglichkeit, dieses Problem zu umgehen, ist der Verzicht auf eine
organische Bindephase, d.h. die Herstellung keramischer Neutronenbildplatten. Fur
BaFBr:Eu2+-GdF3-Bildplatten sei in diesem Zusammenhang auf die Dissertation von Kolb

[Kol03c] verwiesen.

70



Die Herstellungsroute fir keramische Bildplatten ist in Abb. 4.10 dargestellt. Wahrend der
verfugbare Pressdruck zur Herstellung von Proben mit 1 cm Durchmesser ausreicht, zerfal-
len groRere Proben (bis 4x5 cm?) sehr leicht wieder bei der Handhabung. Eine Méglichkeit,
die Pellets zu stabilisieren, ist, sie bei Temperaturen bis 300 °C zu verpressen. Damit er-
reicht man zwar, dass bei warmgepressten Proben die einzelnen Kérner aufgrund von Inter-
diffusion stabiler aneinander haften als bei kaltgepressten NIPs, allerdings tritt auch Korn-
wachstum auf und die Transparenz der Proben nimmt stark ab. Aus diesem Grund ist
Warmpressen fiir KX:Eu®*-LiF Bildplatten, im Gegensatz zu BaFBr:Eu®*-Keramiken [Kol03c],
keine Mdglichkeit der Formgebung.

Eine weitere Mdglichkeit um die Stabilitat von Presslingen bei der keramischen Formgebung
zu erhdhen, ist die Verwendung eines Presshilfsmittels, das dann im anschlieRenden Sinter-
prozess ausgebrannt wird. Da die in dieser Arbeit hergestellten Pellets nicht nachgesintert
werden, ist die Wahl des Additivs und dessen Menge von grofer Bedeutung. Zum einen
muss soviel Binder zugefligt werden, dass eine ausreichende Festigkeit schon nach dem
uniaxialen Pressen erreicht wird, zum anderen sollte der Anteil so gering wie moglich sein,
um Streuung von Licht und Neutronen an der Kohlenwasserstoff-Verbindung zu minimieren
und um das System nicht unnétig mit inaktiven Komponenten zu verdiinnen. In dieser Arbeit
wurde Poly-[vinyl butaryl-co-vinyl alcohol-co-vinyl acetat] (PVB) mit einem Anteil von 2,5
Gewichts% verwendet.

Sowohl die Alkohol- als auch die Sauregruppen kdnnen koordinative Bindungen zwischen
den freien Elektronenpaaren des Sauerstoffs und der polaren Oberflache der Alkali-lonen
eingehen. Bei einem Molgewicht zwischen 50000 und 80000 g/mol sind die PVB-Molekile
lang genug, um eine Bindung zwischen den einzelnen Ketten zu gewahrleisten und so die
Keramiken zu stabilisieren. Die Bruchfestigkeit und vor allem die Transparenz wird durch
nachfolgendes, kalt-isostatisches Pressen deutlich erhdht. Bei einem aufgebrachten Druck
von bis zu 5 GPa weisen die Kaliumhalogenide Fliel3eigenschaften auf, wodurch die Kontakt-
flachen und damit die Bindungskrafte zwischen den einzelnen Kérnern deutlich erhéht wer-
den. Zusatzlich werden Streuzentren fir Licht wie Versetzungen, Lufteinschlisse und Korn-
grenzen aus dem Material ,gepresst’, womit auch die Transparenz der Bildplatten erhéht
wird. Proben aus KCI:Eu**-70mol% LiF weisen nach dem kalt-isostatischen Pressen fiir eine
Dicke von 1500 um eine integrale Transparenz von 5 % auf. Dies wird durch die hohe theo-
retische Dichte von 98% sowie die geringen Unterschiede im Brechungsindex der verwende-

ten Materialien (nkc=1,49, nr=1,39) erreicht.
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4.2.3 ,Pixelierte“ Neutronenbildplatten (Pix-NIPs)

Die Herstellung von pixelierten Bildplatten erfolgt dhnlich der von keramischen Bildplatten
(vgl. Abb. 4.10). Ein Wabenkorper wird zusammen mit der Pulvermischung zunachst uniaxial
und danach isostatisch gepresst. Als Wabenkoérper dient ein Monolith aus Cordierit
(Mg2[Al4SisO4g]'n H,0), der in dieser Form als Trager fur Abgaskatalysatoren verwendet wird.
Dieser Wabenkorper besteht aus tetraedrischen Zellen mit einer Grundflache von 0,9x0,9
mm?, die durch 0,1 mm dicke Wande voneinander getrennt sind. Durch eine Beschichtung
der Wabenwande mit einem reflektierenden Material wird ein Ubersprechen (Cross-Talk)
zwischen den einzelnen Zellen verhindert und durch die erhéhte Lichtintensitat in den Zellen
die Effizienz des Ausleseprozesses erhoht.

Die Auflésung eines Detektors mit
Wabenkdrper ist somit entkoppelt von
der Lichtstreuung in der Bildplatte und
wird lediglich durch die GréRRe der Zel-
len bestimmt. Zusatzlich erhoht die
Verwendung von Wabenkérpern die
Stabilitat der Proben, so dass auch
Keramiken mit einer Flache von 4x5

cm? bereits nach dem uniaxialen Pres-

sen eine ausreichende Festigkeit auf-

BFCBSE1

weisen. Zur Erhéhung der Transpa-
Abb. 4.12 BSE-Bild der Bruchflache einer Pix-NIP renz wurden jedoch auch diese Proben
isostatisch nachgepresst.
In Abb. 4.12 ist das Ruckstreuelektronen-Bild (BSE-Bild) der Bruchflache einer Pix-NIP aus
KBr:Eu®*-LiF dargestellt. Man erkennt deutlich den Konverter (dunkle Bereiche) sowie Spei-
cherleuchtstoff und Wabenkoérper. Der mittlere Durchmesser der Konverter-Partikel liegt un-
ter der Reichweite der Sekundarteilchen, so dass diese nach einer Neutroneneinfangreaktion
Defekte im Speicherleuchtstoff erzeugen kénnen. In der rechten, oberen Ecke kann man
allerdings beobachten, dass die Mischung von Konverter und Phosphor Inhomogenitaten

aufweist, da dort ein LiF-Agglomerat von etwa 100 ym zu sehen ist.
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4.3. Monte-Carlo Simulation der optischen Eigenschaften

Um die Einflussparameter auf die experimentell bestimmten Auflésungen der unterschied-
lichen Bildplatten ndher untersuchen zu kénnen, und um Vorhersagen Uber die Eigenschaf-
ten von Bildplatten machen zu kénnen, wurden Simulationen einiger optischer Eigenschaften
von NIPs durchgefiihrt. Zur Beschreibung der Intensitatsverteilung des Stimulationslichts
sowie der rdumlichen Auflésung der Bildplatte wurde eine auf der Monte-Carlo Methode be-
ruhende Simulation der Lichtstreuung durchgefihrt. Diese basiert auf einer Arbeit von Muhl
[Mh88], sowie von Fasbender [Fas98], der einen vergleichbaren Algorithmus flr das Ausle-
sen von Rontgenbildplatten entwickelt hat. Eine alternative Moglichkeit zur Beschreibung der
Lichtstreuung gibt Thoms [Tho96], der die Verteilung der Lichtintensitat mittels Diffusion von
Licht berechnet. Bei beiden Modellen wird davon ausgegangen, dass wahrend des Auslese-
vorgangs das Stimulationslicht in der Bildplatte an Korngrenzen, Einschlissen und aufgrund
der unterschiedlichen Brechungsindizes der verwendeten Materialien gestreut wird. Das be-
deutet, dass der beim Auftreffen auf die Bildplatte punktformige Laser zu einer Streubirne
aufgestreut wird, deren GroRe und Form das rdumliche Aufldsungsvermogen und die Emp-

findlichkeit der Bildplatte bestimmen.

Start Ja Neues Paket | ——NeiN 3 | Enge
+ l Ja*
T i i Nein
Erzeugung der > Geradliniger 3 Absorption mit > Entkommen an > Streuung um 6
Photonenpakete Flug fir Ladnge A Koeffizient o Vorder/Riickseite (Streufunktion)

T

Abb. 4.13 Algorithmus zur Monte-Carlo Simulation der Lichtintensitéat in Bildplatten

Der Algorithmus zur Monte-Carlo Simulation der Intensitatsverteilung ist in Abb. 4.13 darge-
stellt.

Die Energie des einfallenden Laserlichts wird in diskrete Pakete (# einzelne Photonen) unter-
teilt. Diese bewegen sich nach dem Auftreffen auf die Oberflache geradlinig fur eine freie
Weglange A durch die Bildplatte, wobei sich ihre Intensitat gemafl des Lambert-Beer’schen
Gesetzes durch Absorption verringert. Danach werden sie an einem Streuzentrum um den
Winkel 6 abgelenkt. Der Weg eines Pakets wird solange verfolgt, bis es die Bildplatte auf der
Vorder- bzw. Rlckseite verlassen hat oder vollstandig absorbiert wurde. Um die Eigenschaf-
ten einer Bildplatte mittels Simulation beschreiben zu kénnen, sind eine Reihe von Parame-
tern notwendig. Neben leicht bestimmbaren GréRen wie z.B. Dicke der Bildplatte oder
Durchmesser und Leistung des Lasers gehen auch noch die drei Modellparameter optischer
Streuanisotropiekoeffizient G, optischer Absorptionskoeffizient o und mittlere Streulange A

ein, die nicht direkt bestimmt werden konnen.
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Eine detaillierte Beschreibung der Moglichkeiten, um die zur Simulation notwendigen Grof3en
zu erhalten, ist in der Arbeit von Fasbender [Fas98] zu finden. Hier soll nur auf die Bestim-
mung des Streuanisotropiekoefizienten G eingegangen werden. Streuung von Licht in granu-
laren Medien hangt stark vom Verhaltnis des Durchmessers der streuenden Teilchen d zur
Wellenlange des gestreuten Lichts A (d/A), der Morphologie, Orientierung und Korngréflien-
verteilung der Kérner sowie deren optischen Eigenschaften ab. Aus diesen Griinden ist eine
analytische Beschreibung der Streuung in Bildplatten fast nicht méglich. Im Rahmen dieser
Arbeit wurde eine von Henyey und Greenstein [Hen41] vorgeschlagene mittlere Streufunk-
tion ®(0) verwendet, die als einzigen Parameter den Anisotropiefaktor G enthalt.

()= (i_Gz) = Gl 4.3
47(1+G* - 2G cos0)

Ein Faktor G=0 beschreibt isotrope Streuung, wahrend bei G=1 ausschliellich Vorwarts-
streuung auftritt. ®(0) beschreibt den Kosinus des Streuwinkels, gewichtet mit der Haufigkeit

seines Auftretens als Streuwinkel.

In Abb. 4.14 ist eine Berechnung der Streu-
funktion fir verschiedene Anisotropiefaktoren
dargestellt. Zusatzlich ist das Ergebnis einer
experimentellen Bestimmung von G an einer
Monolage der Konverter-Phosphor-Mischung

abgebildet. Die experimentellen Werte lassen

sich mit Gl. 4.3 bei einem Anisotropiefaktor
von G=0,36 zufriedenstellend beschreiben.
Bei Winkeln, die um mehr als etwa 60 ° von

der Vorwartsrichtung abweichen, wird eine

geringere Streuintensitdt beobachtet als

Abb. 4.14 Streufunktionen fiir verschiedene

durch die Berechnung vorhergesagt wird.

Anisotropiefaktoren G

Dies ist auf eine Abschattung des Detektors durch den Probenhalter zurtickzufiihren. Aus
messtechnischen Griinden war es nur moglich, die Streuung in einem Winkelbereich von 90°
bis -90° zu bestimmen, weshalb die zu erwartende Rickwartsstreuung nicht experimentell
bestimmt werden konnte. Messungen an 200 ym dicken, keramischen Bildplatten (C-NIPs)
haben gezeigt, dass diese mit G=0,5 deutlich mehr Vorwartsstreuung aufweisen als P-NIPs
mit G=0,36. Dieses Verhalten ist zu erwarten, da die Unterschiede im Brechungsindex zwi-
schen Konverter und Phosphor kleiner sind als die zum organischen Binder und somit weni-

ger Streuung auftritt.
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Far eine exakte Bestimmung von G hatten C-NIPs mit einer Dicke im Bereich der Korngrof3e
verwendet werden mussen, um sicherzustellen, dass keine Mehrfachstreuung in der Bildplat-
te auftritt. Da solch diinne Keramiken aber nicht handhabbar sind, wurden Pellets mit der
geringsten, noch stabilen Schichtdicke von 200 um verwendet. Allerdings kann bei einer mitt-
leren Streuldnge von 50 ym angenommen werden, dass die Messergebnisse die Streuani-
sotropie einer Monolage hinreichend wiederspiegeln. Neben der Intensitatsverteilung des
Stimulationslichts wird durch den Simulationsalgorithmus auch die Linienausbreitungsfunkti-
on (engl. Line Spread Function LSF) sowie die Kontrastlbertragungsfunktion (eng. Modulati-
on Transfer Function MTF) berechnet, die das Auflésungsvermdgen eines Detektors be-
schreiben. Auf die Bestimmung der LSF und der MTF wird im nachsten Kapitel naher
eingegangen. Die Parameter, die bei der Berechnung der LSF bzw. MTF verwendet wurden,

sind im Programm selbst, bzw. in der Dokumentation zu finden.

4.4. Auflosung verschiedener Bildplattensysteme

Neutronenbildplatten sind zweidimensional-ortsauflésende Detektoren. Ebenso wichtig wie
deren Empfindlichkeit, d.h. die Hohe des gemessenen Signals pro Neutron, ist das raumliche
Auflésungsvermogen, d.h. der minimale Abstand, den zwei Bildpunkte voneinander haben
missen, um noch getrennt detektiert zu werden. Ein Schllsselbegriff fir die Bestimmung der
Auflésung ist die Linienausbreitungsfunktion (engl. Line Spread Function oder abgekirzt
LSF). Wird die Bildplatte mit einer infinitesimal schmalen Linie belichtet und diese Bildinfor-
mation ausgelesen, so erhalt man aufgrund der Aufstreuung des Stimulationslichts keine
Dirac’sche 8-Funktion als Signal, sondern eine gauf3férmige Glockenkurve. Diese Glocken-
kurve wird als Linienausbreitungsfunktion bezeichnet und ihre Breite ist ein Mal fiir die Auf-
I6sung der Bildplatte. Da jedoch in den seltensten Fallen das urspringliche Neutronenbild
einer d-Funktion entspricht, ist es notwenig, eine Methode zu entwickeln, durch die von ei-
nem beliebigen Messsignal g(x,y) auf das ,Urbild“ b(x,y) geschlossen werden kann. Dieser
Ruickschluss ist mit Hilfe der Fourier-Transformation méglich, deren Anwendung fur die Bild-
analyse bei Gonzalez und Wintz [Gon87] ausflhrlich beschrieben ist. Die Methode soll auf-
grund der Ubersichtlichkeit anhand einer eindimensionalen Betrachtung aufgezeigt werden.

Wahrend des Auslesens wird die Bildfunktion b(x) in das Signal g(x) umgewandelt:

Auslesevorgang

b(x) ———225 5 o(x) Gl. 4.4.
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Formal lasst sich jede Funktion als eine Uberlagerung von Sinusschwingungen mit unter-
schiedlichen Wellenlangen darstellen. Der zur Veranderung der Wellenlange verwendete
Faktor k hat die Einheit einer reziproken Lange (Linienpaare pro Millimeter [LP/mm]) und
wird als Ortsfrequenz bezeichnet. Er gibt an, wie oft eine vollstdndige Schwingung pro Lan-
geneinheit auftritt. Bei einer Beschreibung von b(x) durch eine Summe von Sinusfunktionen

erweitert sich Gl. 4.4 zu

b(x) =Y A, (k)sin(kx) —00E s o(x) =" 4, (k) sin(kx) Gl. 4.5.
k k

Das Verhaltnis der Amplituden, also die Ubertragung des Kontrasts vom Bild auf das Signal,

wird als Modulations-Transfer-Funktion (MTF) bezeichnet.
4, (k) 4, (k) = MTF (k) Gl. 4.6.

In einem idealen Detektor wirden die Amplituden der Schwingungen fiir alle Frequenzen
gleich Ubertragen werden, somit ware die MTF konstant und keine Funktion von k. Reale
Detektoren zeigen jedoch einen Riickgang der MTF mit zunehmenden Frequenzen, d.h. der
Kontrast des Signals geht fiir grol3e Ortsfrequenzen gegen Null.

Aus jeder Bildfunktion b(x) erhalt man nach einer Fourier-Transformation das dazugehdérige

Frequenzspektrum B(k):
B(k) = jb(x) exp(—i27kx)dx Gl 4.7.

Entsprechend Gl 4.6 erhalt man das Frequenzspektrum des Signals G(k) durch Multiplikation

von B(k) mit der Modulations-Transfer-Funktion
G(k) = MTF (k)B(k) Gl. 4.8
und nach einer inversen Fourier-Transformation von G(k) das zu erwartende Signal g(x):

g(x) = TG(k) exp(i27kx)dk = TMTF(k)B(k) exp(i2 k) dk Gl. 4.9.

—o -0

Setzt man fur die Bildfunktion b(x) die Dirac-Funktion 5(x) in Gl. 4.7 ein, erhalt man B(k)=1,
da eine infinitesimal schmale Linie nur durch eine Uberlagerung aller Frequenzen dargestellt

werden kann. Die sich dadurch ergebende Signalfunktion G(x)
G(x) = j MTF (k) exp(i2kx)dk = LSF (x) Gl. 4.10.

wird als Linienausbreitungsfunktion LSF(x) bezeichnet. Das Integral Uber die LSF(x) ergibt

die sogenannte Kantenausbreitungsfunktion (engl. Edge Spread Funktion, kurz ESF(x)).

76



012 204

010+ Kanten—Ausbreitungs—Funktion,,""“\ 154 j"u
(ESF) f : o . . \ 084 Modulations-Transfer-Funktion
008 [ Linienausbreitungsfunktion | | ' MTF

LSF ||
1,04 | 06
|
“‘ |

0,06 4

MTF(K)

0,04 0,5 04

ESF(x) [a.u.]
LSF(x) [a.u.]

4 024
0,02 004

G y N 004 S _—

T T T T d 05 —— T T T T T T T J
54 56 58 60 62 64 54 55 56 57 58 59 60 61 62 63 64 0 5 10 15 20 25 k) 35
X-Achse [mm] X-Achse [mn] Ortsfrequenz k [LP/mm]

Abb. 4.15 Bestimmung der LSF(x) und der MTF(k) aus der ESF(x)

In der Praxis wird die Modulations-Transfer-Funktion bestimmt, indem die Bildplatte mit einer
moglichst scharfen Kante belichtet und das resultierende Signal gemessen wird. Nach nume-
rischer Ableitung dieser ESF(x) erhalt man die LSF(x), die wiederum nach einer numerischen
Fourier-Transformation (Fast Fourier Transformation FFT) die MTF(k) ergibt (Abb. 4.15). Um
Aussagen Uber die Aufldsung der Bildplatten machen zu kdnnen, muss zuerst das maximale
Auflésungsvermdgen des Scanners bestimmt werden. Dazu wurde die ESF durch einen
Scan Uber eine Rasierklinge bestimmt und der Abstand zwischen dem Objekt und der
Ausleseeinheit schrittweise verandert. Auf diese Weise ist es mdglich, den bestmdglichen
Abstand und damit das maximale Auflésungsvermégen zu bestimmen. Fir einen optimal
eingestellten Abstand wird eine LSF mit einer Halbwertsbreite von 38 um, d.h. 26
Linienpaaren pro Millimeter (LP/mm), erreicht. Zur Bestimmung der Auflésung der
untersuchten Bildplatten wurde ein 620 pm dickes Gd-Blech mit mehreren parallelen
Schlitzen als Belichtungsmaske verwendet. Nach der Bestrahlung mit Neutronen am EKN
wurde diese Maske entfernt und die Bildinformation mit dem Scanner ausgelesen. Die so
erhaltenen Kantenausbreitungsfunktionen wurden gemaR der oben beschriebenen
Vorgehensweise ausgewertet.

In den nachsten Kapiteln werden die Einflisse unterschiedlicher Parameter wie Schichtdi-
cke, Korngrofie oder Verspiegelung der Rickseite auf die Auflésung verschiedener Bildplat-
tensysteme aufgezeigt und experimentelle Ergebnisse mit den Resultaten aus den Simula-

tionsrechnungen verglichen.
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4.4.1 Polymerunterstutze Neutronenbildplatten (P-NIPs)

In den vorherigen Kapiteln wurde aufgezeigt, dass das System KCI:Eu®*-LiF vielverspre-
chende Eigenschaften fiir die Verwendung als Bildplattenmaterial aufweist. Da die Parame-
ter fUr die Herstellung von P-NIPs stark von den chemischen Eigenschaften der verwendeten
Materialien abhangen, wurden nur polymerunterstiitzte Bildplatten aus KX:Eu?*-LiF (X=CI,Br)

hergestellt. Auf eine Verwendung von BaFBr:Eu?

als Speicherleuchtstoff oder GdF; als
Neutronenkonverter wurde fiir diese Art von Bildplatten verzichtet. Ein Vergleich der Eigen-
schaften von KCI:Eu?* und KBr:Eu**-haltigen Bildplatten hat gezeigt, dass die erreichbaren
Auflésungen bei vergleichbarer KorngroRe nahezu identisch sind. Dies ist vermutlich darauf
zurtickzufiihren, dass beide Speicherleuchtstoffe eine kubische Kristallstruktur sowie ahnli-
che Werte fiir Brechungsindex und Absorption aufweisen. Da KCI:Eu**-haltige Bildplatten
jedoch eine deutlich hdhere Empfindlichkeit aufweisen als solche mit KBr:Eu?*, werden hier
nur die Ergebnisse dieses Speicherleuchtstoffes vorgestellt.

Es ist leicht einsichtig, dass die Neutronenabsorption und damit die Empfindlichkeit von Bild-
plattensystemen mit der Dicke der Bildplatte zunimmt. Gleichzeitig erhdht sich allerdings
auch das Volumen, in dem das Stimulationslicht gestreut werden kann, so dass die Erho-
hung der Empfindlichkeit mit einer Verringerung der Auflésung erkauft werden muss. Ein
weiterer Faktor, der sich auf die Auflésung auswirkt, ist die Korngréflie der verwendeten Ma-
terialien, da die mittlere Streulange des Lichts durch die Korngrélie beeinflusst wird. Aus
diesem Grund werden in den beiden folgenden Kapiteln die Auswirkungen unterschiedlicher
Schichtdicken bei konstanter Korngrélte bzw. veranderlicher KorngroRe bei konstanter

Schichtdicke aufgezeigt.

4411, Schichtdicke

Wie in Kap. 4.2.1 beschrieben, wurden Filme mit einer Nassfilmdicke zwischen 250 und
1600 um auf ein PET-Substrat aufgerakelt. Durch Verdunsten des Lésemittels verringert sich
die Dicke der Schicht, so dass Trockenschichtdicken zwischen 160 und 1060 um erreicht
wurden. In Abb. 4.16 sind die logarithmischen Intensitatsverteilungen des Stimulationslichts
in P-NIPs mit einer Schichtdicke von 400 pm bzw. 1060 ym dargestellt, die mit dem in Kap.
4.3 beschriebenen Monte-Carlo Algorithmus berechnet wurden. Die Skalierung ist fir beide
Abbildungen identisch. Man kann erkennen, dass mit zunehmender Schichtdicke die laterale
Aufstreuung des Stimulationslichts stark zunimmt. Dieses Verhalten ist zu erwarten, da bei
geringen Schichtdicken das Stimulationslicht an der Ruckseite austritt, wahrend es bei gro-
Ren Schichtdicken starker zurlickgestreut wird. Durch diese Reflexion wird das Stimulations-

licht in einem gréReren lateralen Bereich aufgestreut, wodurch sich die Auflésung verringert.
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Abb. 4.16 Logarithmische Intensitétsverteilung des Stimulationslichts in P-NIPs mit unter-
schiedlicher Schichtdicke: 400 um (a), 1060 um (b)

Abb. 4.17 (a) gibt die berechneten Linienausbreitungsfunktionen fiir die untersuchten
Schichtdicken wieder. Es zeigt sich, dass die groRere laterale Aufstreuung bei zunehmender
Schichtdicke zu einer deutlich starkeren Verbreiterung der Linieninformation fuhrt. Neben der
Verbreiterung der Linieninformation kommt es zusatzlich zu einer Steigerung der Signalin-
tensitat, wie in Abb. 4.17 (b) dargestellt ist.
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Abb. 4.17 Linienausbreitungsfunktionen von P-NIPs mit unterschiedlicher Schichtdicke (a), Zu-
nahme der detektierten PSL-Intensitét mit der Dicke im Vergleich zur Intensitét der berechneten
LSF von P-NIPs (b)
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Aufgetragen ist hier ein Vergleich der berechneten Intensitat der Linienausbreitungsfunktion
mit dem experimentell bestimmten Signalhub (=PSL-Intensitat) bei einem Scan uUber eine
Kante. Beide Kurven zeigen eine gute Ubereinstimmung untereinander und erreichen fir
zunehmende Schichtdicken eine Sattigung. Dieses Verhalten kann auf zwei Grinde zuruck-
geflhrt werden: Zum einen nimmt der Anteil P der in der Probe absorbierten Neutronen nicht
linear mit der Schichtdicke d zu (vgl. Abb. 4.1), sondern gemaf P=1-exp(-p,d) (Gl. 2.1), zum
anderen fallt die Intensitat des Stimulationslichts exponentiell mit der Tiefe in der Probe ab,
so dass Farbzentren in tieferen Schichten schwacher stimuliert werden und die entstehende
photostimulierte Lumineszenz eine geringere Wahrscheinlichkeit aufweist, an die Oberflache
gestreut zu werden, wo sie detektiert werden kann.

In Abb. 4.18 ist ein Vergleich zwischen den experimentell bestimmten und den durch die
Monte-Carlo Simulation berechneten Modulations-Transfer-Funktionen von polymerunter-
stitzten Neutronenbildplatten flir unterschiedliche Schichtdicken dargestellt. Wie bereits an-
hand der Linienausbreitungsfunktionen erwartet werden kann, nimmt die Auflosung der Bild-
platten mit groRer werdender Schichtdicke ab, da das Stimulationslicht Gber einen weiteren
Bereich lateral aufgestreut wird. Weiterhin kann beobachtet werden, dass flr geringe
Schichtdicken und hohe Ortsfrequenzen die Ubereinstimmung zwischen Experiment und
Simulation abnimmt. Einer der Hauptgrinde fir die Abweichungen ist wahrscheinlich die
mittlere Streulange A. Wahrend bei der Simulation die Streulange per Zufallszahl aus einem
Intervall bestimmt wird, ist diese in der Praxis systematisch abhangig von mehreren Fakto-
ren, wie der KorngréRenverteilung, der Orientierung der Kérner oder der Zusammensetzung
der Probe. Bei der Simulation wird die Bildplatte als homogenes Medium angesehen, in dem
an punktférmigen Zentren Streuung auftritt. Tatsachlich aber besteht eine Bildplatte aus min-
destens 2 unterschiedlichen Phasen mit verschiedenen Eigenschaften. Hinzu kommt, dass
lokale Unterschiede in der PSL-Empfindlichkeit der Speicherleuchtstoff-Kérner sowie Rau-
schen aus anderen Quellen das Signal des Detektors deutlich verringern. Dieses Rauschen
hat zur Folge, dass der Kontrast des Urbildes schlechter auf das Messsignal Ubertragen

wird, als es durch die Simulation vorhergesagt wird.
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Setzt man als Schwellenwert fur
eine deutliche Unterscheidung
von Bildpunkten einen Kontrast-
unterschied von 20 % an
(MTF(k)=0,2), so kann man an-

= hand von Abb. 4.18 erkennen,

E dass die geforderte Auflésung

von 1 mm? (1 LP/mm) selbst bei

einer Schichtdicke von 1060 um

noch erreicht wird. Eine hdhere

: : ittt ';1 : . Aufldsung kann nur mit diinne-

0 2 4 6 8 10

Ortsfrequenz k [LP/mm] ren Schichten erreicht werden,

wobei allerdings die Intensitat

Abb. 4.18 Vergleich der experimentell bestimmten und abnimmt. Eine mogliche Alterna-

durch Simulation berechneten Modulations-Transfer- tive ware die Verwendung von

Funktionen (MTF) von P-NIPs mit unterschiedlicher Gd-haltigen  Konvertern, was
Schichtdicke

jedoch die y-Empfindlichkeit der

Bildplatte erhdhen wirde.

44.1.2. Korngréle

Die KorngroRe des verwendeten Speicherleuchtstoffs wirkt sich auf eine ganze Reihe von
Eigenschaften der Bildplatte aus. Auf der einen Seite nimmt die PSL-Empfindlichkeit der
Leuchtstoffe mit der KorngréfRe ab (Kap. 3.5.3), auf der anderen Seite bewirkt eine geringere
KorngroRRe eine niedrigere Selbstabsorption der Sekundarpartikel aus einer Neutronenein-
fangreaktion und eine héhere Homogenitat der Bildplatte. Zuséatzlich wird durch das unter-
schiedliche Streuverhalten des Stimulationslichts die Auflésung der Bildplatte beeinflusst.

Um die fiir eine Simulation notwendigen Parameter fiir eine bestimmte Korngrofe zu erhal-
ten, missen Bildplatten gleicher Zusammensetzung mit unterschiedlichen Schichtdicken
hergestellt und ihre Eigenschaften bestimmt werden (vgl. Fas98). Da dies sehr zeitaufwendig
ist, wurde im Rahmen dieser Arbeit darauf verzichtet, und es werden nur die Ergebnisse der
Messungen fir P-NIPs mit unterschiedlichen Speicherleuchtstoffkorngréfien vorgestellt. Bei
allen Proben wurde LiF mit einer mittleren Korngréfie von 5 ym verwendet.

Abb. 4.19 zeigt die experimentell bestimmte Modulations-Transfer-Funktionen von P-NIPs
mit einer Schichtdicke von etwa 1000 um. Man kann erkennen, dass die Aufldsung mit zu-

nehmender KorngrofRe abnimmt.
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Dieses Verhalten kann durch

die Streueigenschaften der

/ \ Bildplatten fiir Licht anschau-

o]
!

lich erklart werden. Streuung

von Licht findet hauptsachlich

PSL Intensitat [a.u.]
N

% 21 an Stellen statt, an denen sich
E o .' der Brechungsindex des Medi-
e 20 25 30 ?’.5 40 '452+5° % 60 yms sprunghaft andert, d.h. an
\.\_Komgron’e KCLEW™ [um] Korngrenzen, Versetzungen,
ﬂ\ﬁ‘% Oberflachen  und  Luftein-

0 ' 1 ' 2 ' 3 ' 4 schliussen. Mit zunehmender
Ortsfrequenz k [LP/mm] KorngroRe steigt die mittlere

Abb. 4.19 MTF von ca. 1000 um dicken P-NIPs mit unter-  frei¢ Weglange, die ein Photon

schiedlichen KorngréBen, eingefiigtes Bild: Empfindlichkeit 2Uricklegen kann, ohne ge-

von P-NIPs mit unterschiedlicher Korngré3e streut zu werden. Dadurch
erhoht sich die laterale Aus-
dehnung des Stimulationslichts und die Auflésung der Bildplatte nimmt ab. Das eingefiigte
Bild in Abb. 4.19 zeigt die Empfindlichkeit der Bildplatten in Abhangigkeit der Korngréflie des
Speicherleuchtstoffs KCI:Eu?*: Als MaR fiir die Empfindlichkeit wurde auch hier der Signal-
hub bei einem Scan Uber eine Kante angenommen. Man kann erkennen, dass die Empfind-
lichkeit fur eine Korngrofe von 35 pm maximal ist. Bei einer geringeren KorngroRe steigt
zwar die Aufldsung und es kann auch angenommen werden, dass durch die héhere Homo-
genitat und geringere Selbstabsorption mehr Sekundarpartikel den Speicherleuchtstoff errei-
chen. Allerdings bewirkt hier der Rickgang der PSL-Empfindlichkeit mit der Korngré3e (vgl.
Kap. 3.5.3), dass die PSL-Intensitat nach Bestrahlung mit Neutronen gegeniber einer Korn-
gréfie von 35 um abnimmt. Bei mittleren KorngréRen tber 35 um wirkt sich der gegenteilige
Mechanismus aus: zwar steigt hier die Empfindlichkeit des Speicherleuchtstoffs stark an
(Kap. 3.5.3), daflir erreichen aber weniger Sekundarpartikel den Phosphor.
Diese Ergebnisse zeigen, dass eine Erhdhung der Korngrofie Uber etwa 35 um keinen Ge-
winn an Empfindlichkeit bringt, sondern dass im Gegenteil sowohl die Empfindlichkeit als
auch die Auflosung abnehmen. Eine Erhéhung des Kontrast-Transfers tiber einen Wert von
MTF(1)=0,25 ist nur durch eine Verringerung der KorngrofRe unter 35 um maoglich, was dann

allerdings zu Lasten der Empfindlichkeit geht.
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4.4.2 Keramische Neutronenbildplatten (C-NIPs)

Neben polymerunterstiitzten Bildplatten sind keramische Neutronenbildplatten auf der Basis
von KX:Eu?*-LiF (X=CI,Br) von besonderem Interesse. Kaliumhalogenide lassen sich relativ
leicht zu stabilen Keramiken verpressen, so dass der Speicherleuchtstoff bei dieser Art von
Bildplatte die Rolle des Binders mit iibernehmen kann. Dadurch entfallt die organische Pha-
se, die nicht zum Neutronendetektionsprozess beitragt, wodurch sich die Effizienz einer sol-
chen Bildplatte erhdhen sollte. In diesem Kapitel soll zunachst die Auflésung von kerami-
schen Bildplatten vorgestellt werden, wahrend die Effizienz (engl. Detective Quantum
Efficiency DQE) Gegenstand von Kap. 4.5 ist. Wie auch in Kap. 4.4.1 soll der Einfluss von
zwei Parametern auf die Eigenschaften von C-NIPs beschrieben werden, allerdings im Un-
terschied zu den P-NIPs sind dies der Einfluss der Schichtdicke sowie einer Verspiegelung

der Ruckseite einer Bildplatte.

4421. Schichtdicke

Zur Bestimmung der Auflésung von keramischen Neutronenbildplatten wurden Proben aus
KCI:Eu**-70%LiF mit Schichtdicken zwischen 500 und 1500 pm gemaR dem in Kap 4.2.2
beschriebenen Verfahren hergestellt. Alle Bildplatten weisen eine theoretische Dichte
Pexp./Piheor. VON etwa 98% auf. Abb. 4.20 zeigt die logarithmische Intensitatsverteilung in un-
terschiedlichen Bildplatten, die mittels der Monte-Carlo Simulation berechnet wurden.

Vergleicht man die Intensitatsverteilung des Stimulationslichts einer C-NIP von 500 um Dicke
(Abb. 4.20 a) mit der einer C-NIP von 1000 um (Abb. 4.20 b), so fallt auf, dass auch bei die-
ser Art von Bildplatte das Licht fir groRe Schichtdicken in einem weiteren Bereich lateral
aufgestreut wird. Tiefer liegende Schichten des Bildplattenmaterials streuen das Stimula-
tionslicht zurlick und diese Reflexion flihrt zu einer lateralen Ausbreitung des Lichts. Dies
zeigt sich auch in den berechneten Linienausbreitungsfunktionen, die in Abb. 4.21 (a) darge-
stellt sind. Wie bei den P-NIPs weisen auch die C-NIPs eine deutliche Verbreiterung einer
Linieninformation mit zunehmender Schichtdicke auf. Dies ist vor allem darauf zurtickzufih-
ren, dass das Stimulationslicht bei dicken Proben in der Schicht reflektiert und somit in einem
weiteren Bereich lateral aufgestreut wird. Ebenso kann man beobachten, dass die Empfind-
lichkeit mit der Schichtdicke zunimmt, fir dicke Schichten aber eine Sattigung anstrebt (Abb.
4.21 (b)). Hierfr kdnnen die beiden bereits in Kap. 4.4.1.1 erlduterten Grinde des Verlaufs
der Neutronenabsorption und die Abnahme der Stimulationsintensitat mit der Schichtdicke

angefihrt werden.
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Abb. 4.20 Logarithmische Verteilung des Stimulationslichtes in unterschiedlichen keramischen
Neutronenbildplatten: Schichtdicke 500 um ohne Verspiegelung der Riickseite (a), 1000 um
ohne Verspiegelung der Riickseite, (b), 500 um Schichtdicke mit verspiegelter Riickseite
(R=96%) (c), 1000 um Schichtdicke mit verspiegelter Riickseite (R=96%) (d)

84



3,0 L

|

IS

0,8

L
2
©

2,54

e
o
™

0,6

1
o
3

2,0
0,4 1

Intensitat [a.u.]

-
[¢,)

on
o
3

0,2 1

berechnete PSL-Intensitat aus LSF

exp. bestimmte PSL-Intensitéat [a.u.]

»

1
o
w

0,0

T T T T
T T T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
25 20 15 10 -05 00 05 10 15 20 25 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Dicke der Probe [um]

Abstand von Linieninformation [mm]
(a) (b)
Abb. 4.21 Linienausbreitungsfunktionen von C-NIPs mit unterschiedlichen Schichtdicken (a),

Vergleich der experimentell bestimmten und der berechneten PSL-Intensitét (b)

1,04y Abb. 4.22 zeigt einen Vergleich

der experimentell bestimmten
0,8 Modulations Transfer Funktio-
nen mit denen, die mit dem Si-

0.6 mulationsalgorithmus berechnet

wurden. Man kann erkennen,

MTF(k)

47 dass die Auflésung der Bildplat-

ten mit der Schichtdicke ab-

nimmt. Der Rickgang ist bei

0,2 1

0,0 einer Erhohung der Schichtdicke

von 500 ym auf 750 uym deutlich
Ortsfrequenz k [LP/mm] starker ausgepragt als bei einem
Wechsel von 1250 um zu 1500
pm dicken C-NIPs. Dies ist dar-

Abb. 4.22 Vergleich der experimentell bestimmten mit den
aus der Monte-Carlo Simulation erhaltenen Modulations- j ) .
Transfer-Funktionen fiir C-NIPs mit unterschiedlicher auf zurtickzufhren, dass  die

Schichtdicke Intensitat des Stimulationslichts

mit der Tiefe in der Probe stark
abnimmt. Bei grof3en Schichtdicken wird zwar das Stimulationslicht weiter aufgestreut, aller-
dings ist die Intensitat durch Absorption dann bereits soweit herabgesetzt, dass es nur zu
einer geringen Verschlechterung der Auflésung kommt. Weiterhin kann man anhand der
MTF feststellen, dass C-NIPs bei gleicher Schichtdicke eine etwas bessere Aufldsung auf-

weisen als P-NIPs.
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Vergleicht man die Halbwertsbreite bei halber Hohe (FWHM) der Linienausbreitungsfunktio-
nen von keramischen und polymerunterstitzten Bildplatten mit einer Dicke von =1000 pum,
dann weisen C-NIPs mit einer Breite von 0,37 mm einen geringeren Wert auf als P-NIPs mit
einer Breite von 0,42 mm. Dies ist vor allem darauf zuriickzufiihren, dass das Streuverhalten
von keramischen Bildplatten anisotroper ist als das von P-NIPs (vgl. Kap. 4.3), d.h. dass
mehr Vorwartsstreuung auftritt.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass die geforderte Auflésung von 1 mm? von allen
untersuchten C-NIPs erreicht wird, wenn ein Schwellenwert von MTF(1)20,2 angenommen
wird. Die Auflésung der Bildplatten verringert sich nur unwesentlich, wenn die Schichtdicke
von 1000 um auf 1500 pm erhoéht wird, allerdings nimmt die Empfindlichkeit der C-NIPs da-
durch noch weiter zu. Wie auch bei den P-NIPs ist eine deutliche Steigerung der Auflésung
nur durch geringere Schichtdicken und damit einer niedrigeren Empfindlichkeit zu erreichen,
oder durch den Austausch von LiF als Neutronenkonverter gegen Gd-Verbindungen. Damit
koénnten die erforderlichen reduzierten Schichtdicken erreicht werden, allerdings erhéht sich

zwangslaufig auch die y-Empfindlichkeit der Neutronenbildplatte.

44.2.2. Verspiegelung der Ruckseite

Ein wichtiger Parameter, der die Empfindlichkeit von Bildplatten beeinflusst, ist der Anteil der
Farbzentren, der bei einer festen Laserleistung pro Zeit ausgelesen werden kann. Dieser
Anteil wird maf3geblich vom optischen Absorptionsquerschnitt der Farbzentren und der In-
tensitat des Stimulationslichts in der Bildplatte bestimmt. Eine Mdéglichkeit, die Intensitat des
Stimulationslichts in der Schicht zu erhdhen, ist eine Verspiegelung der Bildplattenriickseite,
da so verhindert werden kann, dass Photonen auf der Rlckseite der Bildplatte ausgekoppelt
werden. Um den Einfluss einer Verspiegelung auf die Auflésung von C-NIPs zu untersuchen,
wurden je eine Keramik mit 500 um bzw. 1000 pm Schichtdicke durch Aufdampfen einer 120
A dicken Aluminiumschicht auf der Riickseite verspiegelt und die Ergebnisse der experimen-
tellen Auswertung mit denen einer entsprechenden Simulation verglichen.

Die Verteilung des Stimulationslichts in den beiden verspiegelten Bildplatten im Vergleich zu
unverspiegelten C-NIPs mit sonst gleichen Eigenschaften ist in Abb. 4.20 dargestellt. Man
kann erkennen, dass durch eine Verspiegelung die laterale Aufstreuung des Stimulations-
lichts deutlich zunimmt, da Photonen, die bei einer unverspiegelten Bildplatte an der Ruck-
seite ausgetreten waren, durch die Aluminiumschicht wieder in die Bildplatte reflektiert wer-
den. Weiterhin ist zu beobachten, dass dieser Effekt bei einer Schichtdicke von 500 um
wesentlich starker ausgepragt ist als bei 1000 um dicken C-NIPs. Dies ist darauf zuriickzu-
fuhren, dass bei dicken Schichten die tieferen Lagen der Bildplatte selbst als Spiegel fungie-
ren. Hinzu kommt, dass die Intensitat des Stimulationslichts starker abgenommen hat, bis es

in einer Tiefe von 1000 pm reflektiert wird, als bei einer Spiegelung in 500 um Probentiefe.
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Abb. 4.23 Wahrscheinlichkeit, dass Photonen, die in der Tiefe z durch PSL erzeugt wurden,
die Oberfldche der Bildplatte verlassen (a), Linienausbreitungsfunktionen von verspiegelten

und unverspiegelten Bildplatten unterschiedlicher Schichtdicke (b)

In Abb. 4.23 (a) werden die berechneten Wahrscheinlichkeiten dargestellt, dass Photonen,
die in der Tiefe z durch photostimulierte Lumineszenz erzeugt wurden, die Bildplatte an der
Oberflache verlassen und somit detektiert werden kénnen. Es zeigt sich, dass eine Verspie-
gelung der Ruckseite den groRten Einfluss auf die Austrittswahrscheinlichkeit bei geringer
Schichtdicke hat, da bei unverspiegelten NIPs ein Teil der PSL-Photonen an der Ruckseite
der Bildplatte verloren gehen wiirde. Weiterhin zeigt Abb. 4.23, dass die Austrittswahrschein-
lichkeit fur Photonen, die in einer Tiefe von 500 um erzeugt wurden, bei einer Schichtdicke
von 1000 um deutlich groRer ist als bei 500 um dicken Schichten. Daran kann man erken-
nen, dass bei dickeren Schichten die Bildplatte selbst als Spiegel wirkt und die Auswirkungen
einer Verspiegelung bei zunehmender Schichtdicke immer weiter zuriickgeht. Dies zeigt sich

auch in den berechneten Linienaus-
Reflektivitat Rickseitenspiegel R=0,97 breitungsfunktionen, die in Abb. 4.23

0.8 (b) dargestellt sind. Fur 500 ym dicke

1,0 4

500 pm unverspiegelt

O
° fggo“g’mvﬁfvﬂfgjgge" Bildplatten liefert die Verspiegelung
0,6 .
_ " 1000 um verspiegelt eine deutliche Verbreiterung der LSF
g 0.4 sowie eine Steigerung der Empfindlich-
keit, wahrend bei 1000 um dicken NIPs
027 nur ein geringer Effekt zu beobachten
0o ist. Dieses Verhalten zeigt sich auch in
o T 5 3 4 & T & Dberechneten sowie in den experimen-
Ortsfrequenz k [LP/mm] tell bestimmten Modulations-Transfer-
Abb. 4.24 MTF von verspiegelten und unverspiegel- Funktionen, die in Abb. 4.24 dargestellt
sind.

ten C-NIPs mit unterschiedlichen Schichtdicken
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Wahrend bei 500 um dicken C-NIPs eine deutliche Abnahme der Auflosung durch eine Ver-
spiegelung der Ruckseite auftritt, wirkt sich ein Reflektor auf der Rlckseite einer 1000 ym
dicken keramischen Bildplatte unwesentlich auf die Auflésung auf. Zusammenfassend lasst
sich anhand der Abb. 4.23 und 4.24 feststellen, dass die geforderte Auflésung von 1 mm?
auch mit einer verspiegelten Bildplatte der Dicke 1000 pm erreicht werden kann. Der leichte
Zugewinn an Empfindlichkeit durch eine Verspiegelung wird von einer geringen Reduzierung

der Auflésung begleitet.

4.4.3 Pixelierte Neutronenbildplatten (Pix-NIPs)

Wahrend bei den beiden vorgestellten Morphologien P-NIP und C-NIP die Auflésung durch
die laterale Reichweite des gestreuten Stimulationslichts bestimmt wird, ist die Aufstreuung
bei Pix-NIPs auf die Zelle (= Pixel) beschrankt, in die der Stimulationslaser einstrahlt. Da-
durch ist die Auflésung einer Pix-NIP weitgehend entkoppelt von Streuparametern des Bild-
plattenmaterials. Im folgenden Kapitel sollen die Eigenschaften von Pix-NIPs mit unter-

schiedlich behandelten Wabenkorpern vorgestellt werden.
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Abb. 4.25 Logarithmische Verteilung des Stimulationslichts in Pix-NIPs mit unterschiedlich pré-
parierten Wabenkdrpern: unbehandelter Cordierit (a), mit aluminiumhaltiger Farbe beschichte-
ter Cordierit (b), mit aluminiumhaltiger Farbe beschichteter Cordierit und zusétzlich verspiegel-

ter Riickseite (c), die Skalierung ist fiir alle drei Graphen identisch

Die Beschrankung des Lichts auf eine Zelle erfolgt durch Reflexion an den Zellwanden des
Wabenkdrpers aus Cordierit. Wahrend ein unbehandelter Wabenkdrper eine Reflektivitat von
52 % bei einer Transmission von 7,5 % flr Licht der Wellenlange 635 nm aufweist, kann das
Reflexionsvermogen durch Beschichtung mit einer aluminiumhaltigen Farbe auf 77 % ge-
steigert und die Transmission auf weniger als 0,01% reduziert werden. Zusatzlich kann die
Intensitat des Stimulationslichts in der Bildplatte durch eine Verspiegelung der Riickseite, wie

auch oben gezeigt, weiter erhéht werden.
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Die verwendeten Proben tragen die Bezeichnung ,unbehandelt” fur unbeschichtete Waben-
kérper, LAlu® fir mit aluminiumhaltiger Farbe beschichtete Wabenkoérper und ,Alu und ver-
spiegelt” fur Proben, bei denen die Rickseite zusatzlich durch Aufdampfen einer Aluminium-
schicht verspiegelt wurde.
In Abb. 4.25 sind die logarithmischen Verteilungen des Stimulationslichts der Pix-NIPs mit
unterschiedlich praparierten Wabenkdrpern dargestellt. Man kann erkennen, dass bei unbe-
handelten Wabenkodrpern ein Teil des Stimulationslichts die Wand durchdringen kann und in
die benachbarte Zelle gestreut wird (Abb. 4.25 (a)). Allerdings ist die Intensitat aul3erhalb des
Pixels aufgrund von Absorption in der Wand des Wabenkdrpers stark reduziert. Bei einer
Aluminisierung des Wabenkérpers wird ein Uberspringen der Photonen in die angrenzende
Zelle fast vollstandig verhindert und das Stimulationslicht bleibt auf die Zelle beschrankt, in
die eingestrahlt wird (siehe Abb. 4.25 (b)). Durch einen Reflektor an der Riickseite erhéht
sich die Stimulationsintensitat lediglich im Bereich der Probenriickseite deutlich, wahrend der
Einfluss in geringeren Tiefen weniger stark ausfallt.
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Abb. 4.26 Berechnete Linienausbreitungsfunktionen von Pix-NIPs mit unterschiedlich behan-
delten Wabenkérpern (a) Vergleich der aus den LSFs bestimmten MTF mit experimentellen
Ergebnissen (b)

In Abb. 4.26 (a) sind die mittels Monte-Carlo Simulation berechneten Linienausbreitungs-
funktionen der drei Proben dargestellt. Eine erste Beobachtung ist, dass die Form der LSF
von Bildplatten, bei denen die Lichtausbreitung begrenzt ist, einen deutlichen Unterschied zu
den in den Kap. 4.4.1 und 4.4.2 dargestellten LSF aufweist. Wahrend bei P-NIPs oder
C-NIPs die Intensitat des Stimulationslichts kontinuierlich ansteigt, wenn sich der Laser mit
einer gaulférmigen Intensitatsverteilung der aufgebrachten Linieninformation nahert, steigt

die Intensitat bei Pix-NIPs sprunghaft an, sobald der Laser die Zellenwand Uberquert hat.
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Weiterhin kann man erkennen, dass der Verlauf der LSF durch die GréRe der Zellen be-
stimmt ist und, dass eine Verspiegelung oder Beschichtung der Waben nur einen geringen
Einfluss auf die Intensitat, nicht aber auf die Verbreiterung der Linieninformation hat. Dieses
Verhalten ist zu erwarten, da selbst bei unbehandelten Wabenkdrpern die Intensitat des Sti-
mulationslichts, das in die benachbarte Zelle eindringt, um einige GréRenordnungen geringer
ist als in der Primarzelle. Betrachtet man die Modulations-Transfer-Funktion MTF in Abb.
4.26 (b). so fallt auf, dass mit dieser Art von Bildplatten der grof3te Kontrastibertrag der hier
vorgestellten Bildplatten fiir eine Ortsfrequenz von 1 LP/mm erreicht wird. Wahrend bei Bild-
plattensystemen mit unbegrenzter Lichtstreuung der Kontrast-Transfer schon bei geringen
Ortsfrequenzen kontinuierlich stark einbricht, tritt dies bei Pix-NIPs erst bei Ortsfrequenzen
auf, die einer Auflésung unterhalb der Zellengré3e entsprechen. Ein weiterer Vorteil von Pix-
NIPs ist, dass leistungsstarke Laser zum Auslesen der Bildinformation verwendet werden
kdnnen, wodurch sich die Dauer des Auslesens verringert. Wahrend bei Bildplatten ohne
Wabenstruktur die GréRe der Streubirne mit der Leistung des Lasers ansteigt und es sowohl
zu einer Verschiebung der Bildinformation als auch zu einer Verringerung der Auflésung
kommt [Tho97b, Fas98], bleiben diese Nachteile bei einer pixelierten Bildplatte aus, da das
Stimulationslicht auf die bestrahlte Zelle beschrankt ist und ein Ubersprechen auf andere
Pixel durch die Wand des Wabenkdrpers verhindert wird. Alternativ zu einer Verringerung
der Auslesezeit kann bei gleicher Auslesegeschwindigkeit der Anteil der ausgelesenen Spei-
cherzentren erhoht werden, was eine Erhohung des Messsignals entspricht. Weiterhin kann
man feststellen, dass die unterschiedliche Behandlung der Wabenkodrperwande keinen Ein-
fluss auf die MTF hat, da sich bereits die LSFs kaum signifikant voneinander unterscheiden
und die berechneten MTFs nahezu identisch sind (Abb. 4.26 (b)).

Diese Ergebnisse zeigen, dass durch die Verwendung von Wabenkérpern zur Begrenzung
der Lichtstreuung in Bildplatten deutliche Vorteile gegeniber C-NIPs oder P-NIPs sowohl im
Hinblick auf die Kontrastlbertragung als auch auf die Auslesedauer erreicht werden kénnen.
Weitere Verbesserungen bezlglich der Auflésung kénnen bei dieser Art von Bildplatten al-
lerdings nur durch die Verwendung von Wabenkérpern mit kleineren Zellen erreicht werden.
Da eine drastische Reduzierung der WabengréfRe sowie der Wandstarke aus Griinden der
Stabilitat des Wabenkérpers nicht moglich ist, wird diese Art von Bildplatten eine Anwendung

nur in Bereichen finden koénnen, in denen eine Auflésung von etwa 1 mm? ausreichend ist.
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4.5. Detektive Quantum Efficiency (DQE)

Neben der Aufldésung stellt die Wahrscheinlichkeit, dass ein einfallendes Teilchen ein detek-
tierbares Signal liefert, eine der wichtigsten Kenngrélien eines Detektors dar. Diese Nach-
weiswahrscheinlichkeit DE (engl. Detective Efficiency) ergibt sich bei einem zahlenden De-
tektor zu

£ Anzahl nachgewiesener Neutronen Gl. 4.11.

Anzahl eingefallener Neutronen

Durch geeignete Wahl eines Schwellenwertes und zeitlichen Messfensters reduziert sich
auch bei stark schwankenden Einzelereignissen die Detektion der Neutronen auf eine binare
(Neutron/kein Neutron) Entscheidung. Bei einem integrierenden Detektor wie einer Bildplatte,
bei der die Einzelergebnisse erst akkumuliert werden und dann ein Gesamtsignal ausgele-
sen wird, lasst sich die Anzahl der detektierten Neutronen nur bestimmen, indem man das
erhaltene Messsignal durch den Erwartungswert fir ein einzelnes Neutron dividiert. Da das
Signal pro Neutron aber Schwankungen aufgrund von Statistik und anderen Grinden auf-
weist, ist die Bestimmung der Anzahl der detektierten Neutronen nur moglich, wenn diese
Schwankungen (= Varianz, Rauschen) mit in Betracht gezogen werden.
Aus diesem Grund wird zur Beschreibung von integrierenden Detektoren die sogenannte
,Detective Quantum Efficiency” (DQE) verwendet. Diese ist definiert gemaf
Signal ’ <S8, > 2
(Rauschenlm [ O ot J

DQE = = Gl. 4.12.

Signal ’ <S, > ’
Rauschen ), o,

mn

<S>: Mittelwert des Signals, o: Standardabweichung, Indizes ,in“ bzw. ,out” fur einfallendes
(Neutronen-) Signal bzw. ausgehendes Messsignal

Je grofler die Varianz, d.h. das Rauschen des Messsignals ist, desto geringer ist die DQE
eines Detektors. Im Idealfall, wenn das Rauschen des Messsignals nur durch das Rauschen
des einfallenden Signals bestimmt ist, wiirde ein Detektor eine DQE von eins aufweisen. In
der Realitat liegt jedoch die DQE von Detektorsystemen meist deutlich unter diesem Wert.
Da die Detektion von Neutronen in einem vielstufigen Prozess - von der Absorption der Neut-
ronen bis zur Registrierung des Photostroms- ablauft und bei jedem dieser Schritte statisti-
sche und systematische Schwankungen auftreten, tragen diese auch alle zum Gesamtrau-
schen des Systems bei. Um das Rauschen des Messsignals zu beschreiben, reicht es nicht
aus, eine Gaulische Fehlerbetrachtung durchzufihren, da das Rauschen in jedem Schritt

von allen vorherigen abhangt.
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Allgemein lasst sich das Rauschen oge einer Bildplatte mit n Detektionsschritten beschreiben
durch

. =0 22 o+ I Gl. 4.13
<S> <S8 ><§,>..<8,, >

mit <S> = mittleres Signal nach Detektionsschritt n [Kni98].

Eine differenzierte Betrachtung der Beitrage, die die einzelnen Nachweisschritte zum Ge-
samtrauschen liefern, ist oft nur mit erheblichem Aufwand mdglich. Ein Beispiel dafir ist in
der Arbeit Uber Réntgenbildplatten von Hui Li [Li0O0] zu finden.

Folgende Prozesse kdnnen zum Rauschen einer Bildplatte beitragen und damit die Wahr-
nehmbarkeit des erhaltenen Signals verringern. Alle Beitrage au’er dem Quantenrauschen
der Neutronenquelle haben dabei eine Verringerung der DQE zur Folge:

Quantenrauschen: Darunter fallen alle Fluktuationen in der Intensitat der Quelle und der
Verteilung der Neutronenwellenlangen bei Experimenten, bei denen kein monochromatisier-
ter Strahl eingesetzt wird.

Strukturelles Rauschen: Strukturelles Rauschen entsteht durch lokale Unterschiede in der
Umwandlungseffizienz von einfallenden Neutronen in detektierbare PSL-Photonen. Als einer
der Hauptgrunde fir strukturelles Rauschen kann die Inhomogenitat einer Bildplatte angese-
hen werden: Liegen in der Bildplatte Agglomerate von Speicherleuchtstoff oder Konverter
vor, flhrt dies lokal zu einer Verringerung des PSL-Signals pro einfallendem Neutron. Hinzu
kommt darlber hinaus, dass unterschiedliche Erzeugungstiefen von Sekundarteilchen im
Konverter nach einer Neutroneneinfangreaktion zu Schwankungen im Energieeintrag in den
Speicherleuchtstoff fuhren. Als weiterer Punkt kommt hinzu, dass die freiwerdende Energie E
nach einer Einfangreaktion an 8Li konstant bei 4,79 MeV liegt, wahrend sie bei "™'Gd stark
schwankt (<E> = 111 keV, ¢ = 95 keV, [Rau96]). Lokale Unterschiede in der Korngréf3e oder
der Eu®*-Konzentration im Speicherleuchtstoff kdnnen zusatzlich zu Varianzen in der Anzahl
der gebildeten und gespeicherten Defekte pro eingebrachter Energie flhren.

Lumineszenz- und elektronisches Rauschen: Dies bezeichnet statistische Fluktuationen
in der Anzahl der im Photomultiplier detektierten PSL-Photonen, sowie das Rauschen des
Verstarkers oder der Messkarte.

Streng genommen ist die DQE eines Detektors kein fester Wert, sondern hangt von der Auf-
Idsung ab. Wie in Kap. 4.4 gezeigt, nimmt die Modulations-Transfer-Funktion MTF mit zu-
nehmenden Ortsfrequenzen ab, wodurch auch die DQE mit zunehmender Auflésung sinkt.
Dainty und Shaw [Dai74] zeigen, dass sich das Signal/Rausch-Verhaltnis des Messsignals

mit zunehmenden Ortsfrequenzen k verringert gemaf

(< Sou > (k)j = [< S (0> MTF(k)J Gl. 4.14.
o o(k)

Dabei ist <S,1(0)> der Mittelwert des Signal bei k=0.

out
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Bestimmung

einfallenden
Neutronenfluss am EKN mit Hilfe
eines *He-Zahlers fiir konstante Zei-
ten wiederholt gemessen. Aus den
erhaltenen Werten wurde der Mit-
telwert <S;,> sowie die Standardab-

weichung o, berechnet. Das (S/N)

des Messsignals wurde anhand von je 5 Scans uber den belichteten Bereich einer Bildplatte

bestimmt. Dazu wurde aus dem Signal ein Fenster ausgewahlt (Abb. 4.27), in dem die Bild-

platte homogen mit Neutronen bestrahlt wurde und anhand des gemessenen Photostroms

der Mittelwert <S> und die Standardabweichung o, des Messsignals ermittelt.
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Abb. 4.28 Detective Quantum Efficiency von P-NIPs: als Funktion der Schichtdicke (a) und

als Funktion der Korngréf3e (b)

Abb. 4.28 zeigt die Detective Quantum Efficiency von polymerunterstitzten Neutronenbild-

platten. Man kann erkennen, dass die DQE bei allen untersuchten NIPs mit einer maximalen

Effizienz von 5,5 % sehr niedrig liegt.
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Dies kann vor allem darauf zurlckgefihrt werden, dass fir die Praparation der Bildplatten
"2 iF verwendet wurde. Aufgrund der geringen Neutronenabsorption dieser Bildplatten erhalt
man nur ein geringes Signal, wahrend die das Rauschen bedingenden Faktoren unabhangig
davon sind, ob °LiF oder "'LiF als Konvertermaterial verwendet wird.

Betrachtet man Abb. 4.28 (a), so fallt auf, dass die DQE mit der Schichtdicke zunimmt. Die-
ses Verhalten ist zu erwarten, da mit der Schichtdicke die Neutronenabsorption und damit
das Messsignal (=Empfindlichkeit) ansteigt. Vergleicht man allerdings diese Abbildung mit
Abb. 4.17 (b), stellt man fest, dass nicht nur der Anstieg der Empfindlichkeit fur den Verlauf
der DQE bestimmend ist. Das geht aus der Tatsache hervor, dass die DQE weniger stark mit
der Schichtdicke zunimmt als das Messsignal, da sich zusatzlich bei dicken Proben auch das
Rauschen erhéht. Einer der Hauptgriinde daflir dirfte die zunehmende Inhomogenitat der
Probe sein, da mit zunehmender Schichtdicke die Wahrscheinlichkeit flir Agglomeratbildung
und Sedimentation des Feststoffanteils zunimmt. Dies hat eine Erhéhung des Rauschens zur
Folge, wodurch der Anstieg der DQE abgeschwacht wird. Eine analoge Betrachtung kann
wahrscheinlich auch zur Erklarung des Kurvenverlaufs in Abb. 4.28 (b) herangezogen wer-
den. Geht man von einer optimalen Empfindlichkeit und DQE bei einer Korngrof3e von 35 um
zu kleineren Kornern Uber, verringert sich zwar das Messsignal deutlich, trotzdem nimmt die
DQE im Vergleich dazu nur leicht ab, da sich auch das Rauschen der Bildplatte leicht verrin-
gert. Dies liegt wahrscheinlich an einer besseren Homogenitat der Bildplatte. Bei Korngrofien
Uber 35 ym kommt zu einer verringerten Signalintensitat noch ein starkeres Rauschen hinzu,
so dass die DQE fur diese KorngréRen stark zurtickgeht.

Anhand dieser Ergebnisse wird deutlich, dass eine hohe DQE durch die Verwendung von
moglichst dicken Schichten erreicht werden kann. Allerdings lasst sich die DQE nicht beliebig
steigern, da mit der Schichtdicke auch das Rauschen der Bildplatte zunimmt und bei zu di-
cken NIPs keine Steigerung der Empfindlichkeit aufgrund der limitierten Auslesetiefe der De-
fekte erwartet werden kann. Hinzu kommt noch, dass die hier vorgestellten Effizienzen fur
eine Auflésung von 0 LP/mm bestimmt wurden. Da in einem realen System immer eine Auf-
I6sung > 0 LP/mm gefordert ist und bei zunehmender Schichtdicke die MTF immer starker
mit gréRer werdenden Ortsfrequenzen abfallt, fihrt dies effektiv zu einer Verringerung der
erreichbaren DQE gemal Gl. 4.14. Eine deutliche Steigerung der DQE kann jedoch bei der
Verwendung von °LiF anstelle von ™'LiF erwartet werden, da dies einen Anstieg der Signalin-

tensitat bedingt, wahrend sich das Rauschen kaum verandert.

94



Abb. 4.29 zeigt den Verlauf der Detective Quantum Efficiency fur keramische Neutronenbild-
platten. Wie auch bei P-NIPs wird ein Anstieg der DQE mit der Schichtdicke beobachtet’, da
die Absorption und damit die Nachweisempfindlichkeit der Bildplatte zunimmt. Weiterhin fallt
auf, dass der Anstieg der DQE eine geringere Tendenz gegen einen Sattigungswert aufweist
als bei P-NIPs und dass die DQE fir eine Dicke von 1000 um mit 9% deutlich Gber dem Wert

einer P-NIP vergleichbarer Dicke von 5% liegt.
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Abb. 4.29 Detective Quantum Efficiency von C-NIPs: als Funktion der Schichtdicke (a), bei
Verspiegelung der Riickseite (b)

Obwonhl die Neutronenabsorption in C-NIPs hoher liegt als bei P-NIPs, weil das aktive Volu-
men nicht durch einen organischen Binder verdinnt wird, ist als Grund fiir die héhere DQE
weniger eine hohere Signalintensitat der C-NIPs zu nennen, als ein geringeres Rauschen.
Das Rauschen liegt bei den untersuchten Proben fur C-NIPs deutlich niedriger als fur
P-NIPs. Dies ist moglicherweise darauf zurtckzufuhren, dass C-NIPs aus 2 Komponenten
bestehen und durch die ,trockene“ Pulververarbeitung weniger Inhomogenitaten und
Agglomerate erzeugt werden als bei P-NIPs aus drei Komponenten, die in einem
Lack/Lésemittelgemisch dispergiert werden.

Um einen Einfluss des Konverters und einer Verspiegelung auf die DQE zu untersuchen
wurden zusétzlich zwei Proben unter Verwendung von °LiF mit einer Schichtdicke von 500
Mm bzw. 1000 pym hergestellt und untersucht (Abb. 4.29 (b)). Wie erwartet steigt durch die
Verwendung des angereicherten Lithiums die DQE stark an, da das absolute Messsignal

stark zunimmt, das Rauschen allerdings unverandert bleibt.

® Der Riickgang der DQE bei einem Anstieg der Dicke von 500 pym auf 750 um ist auf eine ungenii-
gend homogen praparierte Probe zurlickzufihren, da diese ein deutlich héheres Rauschen aufweist

als die Ubrigen C-NIPs.
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Dieser Anstieg der Signalintensitat kann als Hauptgrund fir die gesteigerte DQE angesehen

werden,da sich sowohl die Detective Quantum Efficiency als auch die PSL-Empfindlichkeit

(vgl. Abb. 4.4) um den Faktor 5 erhdhen, wenn anstelle von "LiF das angereichtere °LiF

verwendet wird.
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Abb. 4.30 Scan liber belichtete Flache einer
KCI:Eu?*-°LiF C-NIP mit einer DQE von 38%

Zusatzlich kann man erkennen, dass
die DQE fur verspiegelte Proben et-
was hoéher liegt als bei unverspiegel-
ten. Ursache dafur ist die leicht erhdh-
te Empfindlichkeit, da die Intensitat
des Ausleselichts in der Probe an-
steigt. Zum anderen sinkt das Rau-
schen durch eine Verspiegelung der
Bildplatten. Dies ist wahrscheinlich
darauf zuruckzuflhren, dass die star-
kere laterale Aufstreuung des Stimula-
tionslichts zu einer gleichmalRigeren
Verteilung innerhalb der Bildplatte
fuhrt (vgl. Abb. 4.20) und dadurch lo-
kale Unterschiede der Empfindlichkeit

im ausgelesenen Volumen teilweise ausgeglichen werden. Auf diese Weise kann eine De-

tective Quantum Efficiency von bis zu 38 % erreicht werden.
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Abb. 4.31 Scan (iber die belichtete Fldache einer Pix-
NIP

Vergleicht man diesen Wert mit dem
einer Pix-NIP, die das gleiche Aus-
gangspulver und eine vergleichbare
Schichtdicke aufweisen wie eine 1000
um C-NIP, so fallt auf, dass die DQE
niedriger ausfallt. Dies liegt neben
einem leicht erhdhten Rauschen bei
dieser Art von Bildplatte vor allem im
Aufbau der Bildplatte begriindet. Abb.
4.31 zeigt einen Scan Uber die belich-
tete Flache einer solchen Pix-NIP. Da
in die Berechung der DQE der Mittel-
wert des Signals einflieRt und dieser

aufgrund der Waben niedriger ist als
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bei C-NIPs, verringert sich auch die DQE eines solchen Systems. Zieht man den Mittelwert
des Signals fur die einzelnen Zellen zur Berechung der DQE heran, ergeben sich fir beide
Arten von Bildplatten vergleichbare Werte. Diese Betrachtung ist allerdings nicht richtig, da
etwa 20 % der einfallenden Neutronen zunachst nicht auf die Bildplatte, sondern auf die
Wande des Wabenkdérpers auftreffen und dies bei der Bestimmung der DQE berticksichtigt
werden muss.

Um einen Vergleich der hier vorgestellten, maximalen DQE von 38 % fur das System
KCI:Eu?*-°LiF mit anderen Systemen zu ermdglichen, wurden die in der Literatur berichteten
Werte in Tab. 4.1 aufgelistet.

System DQE Quelle

BaFBr:Eu*-IP mit Gd-Folie 6,3 % [Seg94]
BaFBr:Eu**-Gd,0s3 18,2 % [Seg94]
BaFBr:Eu**-Gd,0s3 40 % [Rau96]

CazB5OgZEU2+

- 40% [Kni98g]
Srng,Og:Eu
BaFBr:Eu*-Gd,0s, Fuji BAS ND 37,6 % Eigene Messungen
BaFBr:Eu®*-Gd,03, Fuji BAS ND 3,9 % [Kol03c]
BaFBr:Eu®*-GdF; C-NIP 1,1 % [Kol03c]

Tab. 4.1 Detective Quantum Efficiency fiir verschiedene Bildplattensysteme

Man kann erkennen, dass die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Neutronenbildplatten
eine DQE aufweisen, die mit der von BaFBr:Eu®**-Gd,0, Bildplatten vergleichbar sind. Be-
trachtet man die Eigenschaften der beiden Neutronenkonverter Lithium und Gadolinium,
dann sollten LiF-haltige Bildplatten eine unterscheidbar héhere DQE erreichen als Gd-haltige
NIPs. Zum einen wird nach einer Neutroneneinfangreaktion am °Li etwa 68 mal mehr nutzba-
re Energie freigesetzt (hdheres Signal), zum anderen weist diese Konversionsenergie eine
geringere Streuung (weniger Rauschen) auf als nach einer Reaktion an "*Gd. Fiir die Griin-
de des scheinbar schlechteren Abschneidens der LiF-Bildplatten kdnnen zwei Vermutungen
aufgeflihrt werden: Einerseits liegt die Korngréfie der verwendeten Leuchtstoffpulver deutlich
Uber den fiir BaFBr:Eu?*-NIPs typischen Werten von 5-10 ym. Durch die im Vergleich zu
BaFBr:Eu®" erhdhte Selbstabsorption kommt es zu einer Verringerung des Energieeintrags in
den Speicherleuchtstoff, der auRerdem starkeren Streuungen unterworfen ist. Abhilfe wiirde
hier die Verwendung von Leuchtstoffen mit einer geringeren Korngréflie schaffen. Anderer-
seits sollte sich bei einer geringeren KorngréRe die Homogenitat und damit das strukturelle

Rauschen verbessern.
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Ein Vergleich der DQE von KCI:Eu?*-®LiF-Bildplatten mit keramischen Neutronenbildplatten
aus BaFBr:Eu®*-GdF; [Kol03c] zeigt, dass deren Effizienz deutlich niedriger liegt. Allerdings
ist bei der Bestimmung der DQE darauf zu achten, dass nur ein Wert fur das gesamte Detek-
torsystem, bestehend aus Bildplatte und Ausleseeinheit, bestimmt werden kann. Je nach-
dem, wie hoch die Effizienz der Ausleseeinheit ist, verandert sich auch entsprechend die
erhaltene DQE. Bei den Untersuchungen von Kolb wurde der in Kap. 3.2 beschriebene
Scanner mit einer leichten Abanderung des Auslesekopfes verwendet, in den ein Lichtleit-
rohrchen aus Aluminium eingesetzt wurde. Dadurch konnte zwar die Aufldsung des Scan-
ners erhéht werden, allerdings auf Kosten einer geringeren Nachweiswahrscheinlichkeit flr
PSL-Photonen. Die verringerte Nachweiswahrscheinlichkeit zeigt sich in dem von Kolb erhal-
tenen DQE-Wert der Fuji NIP (Fuji BAS-ND), den er mit diesem Aufbau zu 3,9 % bestimmt
hat. Zieht man diesen niedrigen Wert der kommerziellen Bildplatte in Betracht, dann erhéht
sich die DQE der BaFBr:Eu2+-GdF3-BiIdeatte relativ zu den in dieser Arbeit berichteten Wer-

ten.

4.6. Vergleich der Morphologien

Bei einem Vergleich der Empfindlichkeit von keramischen (C-NIPs) mit polymerunterstitzten
Neutronenbildplatten (P-NIPs) fallt auf, dass P-NIPs bei vergleichbaren Korngrdéfien und
Neutronenabsorptionen eine hohere Empfindlichkeit aufweisen. Zu erwarten ware ein gegen-
teiliges Verhalten, da der organische Binder in P-NIPs, der nicht zur PSL beitragt, das aktive
Volumen der Bildplatte ,verdinnt®. Entgegen dieser Erwartung scheint der organische Volu-
menanteil jedoch einen positiven Effekt auf die Empfindlichkeit zu besitzen, der das geringe-
re Volumen an PSL-aktivem Material wieder ausgleicht. Eine mégliche Erklarung ist auf un-
terschiedliche Bremsstrahlungsspektren zuriickzufiihren. Die Energien der Ubergangslinien
des Bremsspektrums nehmen mit der Kernladungszahl des Targetmaterials zu, in dem die
Teilchen abgebremst werden. So liegt die Linie des Ka1 Ubergangs von Kohlenstoff bei 0,28
keV, der von Barium hingegen bei 32,2 keV. Da niederenergetische y-Strahlung im Leucht-
stoff starker absorbiert wird, tragt dies auch zu einer Erhéhung des PSL-Signals bei, wo-
durch sich die Erhéhung der Empfindlichkeit von polymerunterstitzten Neutronenbildplatten
erklaren lieRe. Eine zweite moégliche Erklarung zielt auf die Formgebung der C-NIPs ab.
Durch den hohen Druck wahrend des isostatischen Pressens zeigt die Bildplatte Fliel3eigen-
schaften, wodurch evtl. grol3e Kérner zerbrechen und sich die effektive Korngroé3e verringert.
Denkbar ist auch, dass durch die Verformung beim Pressen mehr Defekte, z. B. Versetzun-
gen, in das Material eingebracht werden, die als Zentren fiir strahlungslose Rekombinationen
wirken kénnen. Ob oder welche der beiden Thesen ausschlaggebend ist, mag im Rahmen

dieser Arbeit dahingestellt bleiben.
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P-NIP C-NIP Pix-NIP

flexibel starr, sprode starr, sprode

Auflésung = f(Dicke) Auflésung = f(Dicke) Auflésung # f(Dicke)
Auflésung = f(Laserleistung) | Auflosung = f(Laserleistung) | Aufldsung # f(Laserleistung)
Empfindlichkeit = f(Dicke) Empfindlichkeit =f(Dicke) Empfindlichkeit =f(Dicke)
Polymer schutzt NIP Kapselung notwendig Kapselung notwendig

Tab. 4.2 Vergleich der Eigenschaften der unterschiedlichen NIP-Morphologien

Tab. 4.2 zeigt vergleichend die Eigenschaften unterschiedlicher NIP-Morphologien auf. Eine
gemeinsame Eigenschaft von P-NIPs und C-NIPs ist, dass bei beiden die Empfindlichkeit
und die Aufldsung mit der Dicke der Bildplatte bzw. der Leistung des Lasers zusammenhan-
gen. Eine groRere Schichtdicke bzw. ein hoherer Anteil der ausgelesenen Defekte steigert
die Empfindlichkeit, was jedoch nur auf Kosten einer reduzierten Auflésung erreicht werden
kann.

Bei den Untersuchungen wurde festgestellt, dass die Auflosung von C-NIPs bei gleichen
Ausgangspulvern und Schichtdicken etwas besser ist als die von P-NIPs, da bei den kerami-
schen Bildplatten mehr Vorwartsstreuung auftritt und damit die laterale Ausbreitung des Sti-
mulationslichts weniger stark ausgepragt ist. Jedoch weisen C-NIPs einige nachteilige Ei-
genschaften auf, die in der keramischen Morphologie der Bildplatte begriindet liegen: Da der
Speicherleuchtstoff als Binder wirkt und die Komponenten nicht durch eine organische Pha-
se zusammengehalten werden, sind C-NIPs spréde und nicht flexibel. Dies bedeutet fir die
Anwendung, dass eine fir einen Flachbettscanner ausgelegte C-NIP nicht an einem Scanner
verwendet werden kann, der gekrimmte Bildplatten ausliest. Weiterhin erflllt der organische
Binder in P-NIPs gerade im Hinblick auf die Hygroskopizitat der Bildplatten eine weitere
wichtige Rolle, da er den Speicherleuchtstoff vor atmospharischen Einflissen schiitzt und so
einen raschen Verlust der Empfindlichkeit verhindert (vgl. Kap. 3.5.4). Auch wenn eine
Schutzschicht aus einem Polymer keine dichte Barriere fur Wasserdampf darstellt, werden
bei P-NIPs die Anforderungen an die Kapselung der Bildplatte im Vergleich zu der einer
C-NIP deutlich reduziert.

Pixelierte Neutronenbildplatten leiden, wie C-NIPs auch, unter den Problemen der Sprédig-
keit und einer hdheren Anfalligkeit fir atmospharische Einfliisse als P-NIPs. Daflir zeichnen
sie sich durch eine feste Auflésung aus, die primar nur durch die GréRRe der Zellen bestimmt
ist. Durch eine entsprechende Beschichtung der Zellwande kann dariiber hinaus ein Uber-
sprechen des Stimulationslichts auf benachbarte Zellen verhindert werden, wodurch

Pix-NIPs mit einer hohen Stimulationsintensitat ausgelesen werden kénnen.
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Auch wenn mit den hier vorgestellten Bildplatten keine Beugungsbilder an einem Diffrakto-
meter aufgenommen wurden, soll Abb. 4.32 die Eignung dieser Bildplatten graphisch veran-
schaulichen. Dargestellt ist das Akronym der Technischen Universitat Darmstadt, einmal als
Lichtbild der verwendeten, 1 mm starken Cadmiummaske auf einem Aluminiumblech (Abb.
4.32 (a)) und als Verteilungsbild der Photostimulierten Lumineszenz nach Belichtung mit
Neutronen (Abb. 4.32 (b)). Als Bildplatte wurde eine P-NIP mit einer Schichtdicke von 780

pum verwendet.

(@) (b)
Abb. 4.32 Akronym der Technischen Universitdt Darmstadt, dargestellt als Lichtbild (a) sowie als
PSL-Bild (b)

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass Bildplatten auf der Basis von KCI:Eu?*-°LiF als
Detektoren flir Neutronen kommerziellen Bildplatten aus BaFBr:Eu?*-Gd,0, ebenblrtig oder
sogar Uberlegen sind, wenn die Hauptanforderung nicht eine mdglichst hohe Auflésung,

sondern eine méglichst niedrige y-Empfindlichkeit bei einer Auflésung von < 1 mm? ist.
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5. Zusammenfassung und Ausblick

Neutronenbildplatten bieten die Mdglichkeit der zweidimensional, ortsaufgelosten Detektion
von Neutronen. Sie bestehen in der Regel aus einem Gemisch aus einem Neutronenkonver-
ter und einem photostimulierbaren Speicherleuchtstoff. Ziel dieser Arbeit war es, ein System
aus Konverter und Speicherleuchtstoff zu finden, das sich durch eine hohe Empfindlichkeit
fir Neutronen sowie einer geringen Empfindlichkeit fir y-Strahlung auszeichnet. Zusatzlich
sollte eine Technologie entwickelt werden, mit der aus solch einer Konverter-
Speicherleuchtstoff-Mischung Bildplatten mit einer Aufldsung von < 1 mm? hergestellt werden
kdénnen.

Um dieses Ziel zu erreichen, wurde in einem ersten Schritt die Empfindlichkeit von Speicher-
leuchtstoffen optimiert. Untersuchungen an BaFBr:Eu?* haben gezeigt, dass dessen Emp-
findlichkeit durch eine Dotierung mit 1 mol% Kalzium deutlich gesteigert werden kann. Hinzu
kommt, dass sich Ca-dotierte BaFBr:Eu?*-Pulver deutlich besser bei der fiir die praktische
Anwendung wichtigen Wellenlange von 635 nm stimulieren lassen. Es konnte gezeigt wer-
den, dass diese erhohte Stimulierbarkeit auf die kalziuminduzierte Bildung von gestorten
Farbzentren, namlich Fa(Br, Ca?*)-Zentren, zuriickzufiihren ist, deren Stimulationsmaximum
gegenuber ungestorten F(Br)-Zentren um etwa 80 nm zu gréfkeren Wellenlangen verscho-
ben ist. Zusatzlich wurde die Methode der Linear Modulierten Photo-Stimulierten Lumines-
zenz (LM-PSL) zum ersten Mal an BaFBr:Eu?* angewendet. Mit Hilfe dieser Methode, bei der
die Intensitat des Stimulationslichts linear ansteigt, konnten die optischen Wirkungsquer-

schnitte der am PSL-Prozess beteiligten Zentren bestimmt werden.

Weiterhin wurden Untersuchungen an den beiden Speicherleuchtstoffen KCI:Eu?* und
KBr:Eu®" durchgefiihrt. Dabei konnte 0,05 mol% Eu?" als optimale Aktivatorkonzentration
festgestellt werden. Um das Maximum der Stimulierbarkeit von KCI:Eu?* zu gréReren Wellen-
langen zu verschieben, wurden Dotierexperimente analog zu BaFBr:Eu?* durchgefiihrt. Da-
bei zeigte es sich, dass eine lineare Verschiebung des Stimulationsmaximums durch eine
zunehmende Dotierung mit Brom maoglich ist. Auch wenn das Maximum der Stimulierbarkeit
so der Wellenlange des Stimulationslichts angepasst werden kann, ist eine Brom-Dotierung
kein gangbarer Weg bei der Optimierung des Speicherleuchtstoffs, da die Empfindlichkeit
dieser KCly..BrEu?*-Mischkristalle gegenuber KCI:Eu?* deutlich abnimmt. Durch Ergebnisse
der LM-PSL konnte gezeigt werden, dass flr diesen Rickgang der Empfindlichkeit nicht ein
verringerter Wirkungsquerschnitt, d.h. eine geringere Stimulierbarkeit, sondern eine geringe-
re Anzahl an photostimulierbaren Zentren verantwortlich ist. Aus diesem Grund wurde bei

allen weiteren Experimenten KCI:Eu?* ohne weitere Dopanten verwendet.
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Wahrend im ersten Schritt die Empfindlichkeit nach einer Bestrahlung mit Rontgenquanten
bestimmt wurde, sollte im zweiten Schritt die Empfindlichkeit nach einer Bestrahlung mit
Neutronen ermittelt werden. Es konnte gezeigt werden, dass eine maximale PSL-Intensitat
erreicht wird, wenn GdF; mit einem Anteil von 35 mol% bzw. LiF mit einem Anteil von 70
mol% als Neutronenkonverter dem Speicherleuchtstoff beigemischt wird. Dabei konnte fest-
gestellt werden, dass Proben, die LiF als Konverter enthalten, ein etwa zweifach hdheres
PSL-Signal pro absorbiertem Neutron aufweisen als GdFs-haltige Proben. Dies ist haupt-
sachlich auf die gréRere nutzbare Energie pro Neutroneneinfangreaktion an LiF zurlckzufih-
ren. Bei diesen Experimenten hat sich vor allem KCI:Eu®* als vielversprechendes Material fiir
Neutronenbildplatten erwiesen, da es eine Empfindlichkeit flir Sekundarteilchen aus einer
Neutroneneinfangreaktion aufweist, die vergleichbar ist mit BaFBr:Eu?*. Gleichzeitig ist die
Empfindlichkeit fiir y-Quanten um etwa eine GréRenordnung geringer als die von BaFBr:Eu®".
Damit ergeben sich fiir KCl:Eu®*-°LiF-Bildplatten Neutronenéquivalente von 1/20 Neutron pro
Photon fur weiche y-Quanten mit einer Energie < 300 keV und 1/400 Neutron pro Photon fur
harte y-Quanten mit einer Energie > 300 keV. Ein weiterer Vorteil des Speicherleuchtstoffs
KCI:Eu®" ist, dass er eine deutlich geringere Neutronenaktivierung aufweist als BaFBr:Eu?".
Diese Ergebnisse zeigen, dass die Kombination von KCI:Eu** mit 70 mol% LiF ideale Vor-
aussetzungen aufweist, um daraus hocheffziente Bildplatten mit einer geringen y-
Empfindlichkeit herzustellen. Aus diesem Grund wurden in einem dritten Schritt mit diesem
System Bildplatten mit drei unterschiedlichen Morphologien hergestellt: polymerunterstiitzte
(P-NIPs), keramische (C-NIPs) sowie pixelierte (Pix-NIPs) Neutronenbildplatten. Um Ein-
flussfaktoren auf die experimentell bestimmten Auflésungen dieser Bildplatten besser
bestimmen zu kénnen, wurden Simulationen einiger optischer Eigenschaften mittels eines
auf der Monte-Carlo Methode basierenden Algorithmus” durchgefiihrt, die eine gute Uberein-

stimmung mit den Messergebnissen zeigen.

Zur experimentellen Bestimmung der Auflosung wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Scanner
aufgebaut, mit dessen Hilfe die photostimulierte Lumineszenz ortsaufgel6st detektiert werden
kann. Es konnte gezeigt werden, dass die Aufldsung von P-NIPs und C-NIPs mit zunehmen-
der Schichtdicke abnimmt, da es zu einer verstarkten lateralen Ausbreitung des Stimulations-
lichts in der Bildplatte kommt. Gleichzeitig steigt mit zunehmender Schichtdicke die Empfind-
lichkeit, da der Anteil der absorbierten Neutronen zunimmt. Die geforderte Auflésung von < 1
mm? wird von allen untersuchten P-NIPs und C-NIPs erreicht, wahrend eine hohere Aufld-
sung jedoch nur durch eine verringerte Schichtdicke und damit reduzierter Empfindlichkeit

erreicht werden kann.
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Mit den Pix-NIPs wurde eine neuartige Morphologie fur Bildplatten vorgestellt, bei der die
Lichtstreuung auf eine Zelle des eingebetteten Wabenkdorpers beschrankt ist. Dadurch ist die
Auflésung einer solchen Bildplatte weitgehend entkoppelt von den Streueigenschaften des
Systems und ist primar nur eine Funktion der Grélie der verwendeten Waben.

Die Bestimmung der Detective Quantum Efficiency DQE zeigt, dass C-NIPs aus KCl:Eu?*-
70mol% CLiF fiir das verwendete Detektorsystem eine Effizienz von 38 % aufweisen, ein

Wert, der vergleichbar ist mit dem einer kommerziellen Bildplatte.

Wie bei jeder Arbeit, die in einer endlichen Zeit angefertigt wird, bleiben auch bei dieser noch
einige Fragen offen deren Beantwortung Gegenstand kinftiger Experimente sein kdnnte.
Weder bei BaFBr:Eu?* noch bei den Kaliumhalogeniden sind die Mechanismen der Loch-
speicherung oder die Ursachen fir den Rickgang der Empfindlichkeit mit der Korngréfie bis
heute zweifelsfrei geklart. Derartige Erkenntnisse kdnnten evtl. mit Hilfe der Extended X-Ray
Absorption Fine Structure Spectroscopy (EXAFS) an Eu?* oder durch Elektronen-Spin-
Resonanz Spektroskopie (ESR) erlangt werden.

Weiterhin ware die Untersuchung des Einflusses der Neutronenwellenlange auf die Empfind-
lichkeit, Auflésung und DQE der Bildplatten von Interesse, um festzustellen, wie sich
KCI:Eu?*-LiF NIPs im Vergleich zu kommerziellen Bildplatten bei thermischen Neutronen
bewahren. Auch die Herstellung von groRflachigen Bildplatten und deren Verwendung als
Detektor an Diffraktometern liefert sicher wichtige Erkenntnisse fur die praktische Einsetz-

barkeit dieser Art von Neutronenbildplatten.

Gleichwonhl lasst sich abschlieRend feststellen, dass, basierend auf den hier vorgestellten
Ergebnissen, hocheffiziente, y-insensitive Neutronenbildplatten aus KCI:Eu?*-°LiF hergestellt
werden kénnen, die sich durch eine hohe DQE, d.h. hohe Effizienz bei der Detektion von
Neutronen auszeichnen, deren y-Empfindlichkeit deutlich reduziert ist gegentber Bildplatten

aus BaFBr:Eu?*-Gd,0; und mit denen eine Auflésung von < 1 mm? erreicht werden kann.
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