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Uvod

Mossbauerova spektroskopie je experimentalni technika zaloZena na jevu tzv. bezodrazové
absorpce a emise zafeni y. Tato technika patfi k uZitecnym analytickym metoddm v oblastech
materidlového vyzkumu, geologie, lékafstvi a mnoha dalSich. Dulezitym aspektem
experimentl Mdssbauerovy spektroskopie je detekce zareni. Pfedkladana disertacni prace se
zabyva detekci radioaktivniho zafeni v Mossbaueroveé spektroskopii pomoci praskovych

scintilacnich materidlli YAP:Ce a CeBrs3, které dosud v této spektroskopii nebyly vyuzity.

K detekci zateni v Mdssbauerové spektroskopii se pouzivaji predevs§im monokrystalické
scintilatory Nal:Tl a YAP:Ce, nebo plynové proporciondlni detektory. Piesto existuje oblast
Mossbauerovy spektroskopie, kde 1ze vyuzit mirné€ odlisné vlastnosti praskovych scintilacnich
materiali a rozsifit tak aplikaéni potencidl Mdossbauerovy spektroskopie. Cilem prace je
charakterizovat praskové scintilaéni materidly, prozkoumat jejich scintilacni vlastnosti
a ziskané poznatky vyuZit k rozsifeni moznosti detekcnich sestav jak v oblasti Mossbauerovy

spektroskopie, tak v oblasti jaderné kvantové optiky vyuZzivajici Mdssbauerova jevu.

Prace se nejprve zabyvad teoretickym rozborem Mossbauerova jevu, moznostmi jeho
experimentalniho pozorovani a specidlnim piipadem tzv. rezonanéni Mossbauerovou
spektroskopii. Déle se prace vénuje problematice scintilatnich materialli, a zminéna je také
historie vyvoje scintilaénich materialii az po materialy vyuzivané v soucasnosti. Diskutovany
jsou predevsim vlastnosti dilezité z hlediska jejich vyuzitelnosti. Teoreticka ¢ast prace konci
problematikou detekce zafeni v Mdssbauerové spektroskopii na izotopu °’Fe s vyuZitim

radioaktivniho zafi¢e *’Co.

Experimentalni ¢ast prace je rozdélena do Ctyf ¢asti. Prvni Céast je vénovana praskovému
scintilacnimu materidlu YAP:Ce, zplUsobu pfipravy scintilacnich krystali a jejich

charakterizaci.

Ve druhé casti jsou vyuzity vhodné vlastnosti t€chto praskovych scintilatorti, predevsim
flexibilita a moznost piipravy tenkych scintilatort, pro konstrukci semi-transparentniho
detektoru. Diky tomuto detektoru je mozné charakterizovat svazek zaieni v ¢asové doméné,
pii¢emz &ast svazku detektorem prochazi. Céasteéna transparentnost detektoru je dileZitou
vlastnosti pro aplikace v oblasti jaderné kvantové optiky, napiiklad pro studium kvantového

provazani.



Treti Cast experimentalni prace se zabyva praskovym scintilanim materidlem CeBrs. Z
hlediska Mossbauerovy spektroskopie se jednd o potencialné perspektivni material diky
vysoké svételné vytéznosti, dobrému energetickému rozliSeni a velmi kratké dobé trvani
scintilace. Déle se tato Cast prace vénuje srovnani scintilaénich materiali CeBrs, Nal:Tl a
YAP:Ce z hlediska Mossbauerovy spektroskopie. Nevyhodou scintilacniho materidlu CeBr3
je jeho vysokd hygroskopicita, kviili které musi byt tento materidl uchovavan v inertni
atmosféfe. V ramci prace je predstaven dusikem proplachovany obal detektoru, ktery

umoziuje po omezenou dobu vyuzit scintilator CeBrs i mimo inertni atmosféru.

ZaveéreCna Cast prace se vénuje vyvoji semi-transparentniho rezonan¢niho detektoru. Jedna se
o vysoce energeticky selektivni, ¢asteCné transparentni detektor vyuzivajici Mdssbuertv jev
k charakterizaci bezodrazovych fotonii v energetické doméng. Céstetna transparentnost
detektoru je dilezitd vlastnost pro studium jaderné kvantové optiky, protoZze umoziuje zatreni
zaroven charakterizovat, a pfitom Castecné nechat prochazet skrz detektor, kde je mozné

s charakterizovanym zafenim déle pracovat.



1. Mossbauerova spektroskopie

Mossbauerova spektroskopie je velmi cennym zdrojem informaci v oblasti materidlového
vyzkumu a také pfi studiu interakce zafeni s hmotou. Vyznacuje se izotopickou selektivitou,
extrémné vysokym energetickym rozliSenim a vysokou citlivosti na malé zmény elektrického
a magnetického pole v blizkém okoli jader [1]. Je zalozena na jevu bezodrazové absorpce

a emise fotont, tzv. Mdssbauerove jevu.

1.1. Mdssbaueriiv jev

Pti ptechodu jadra z excitovaného stavu E; do zikladniho stavu E¢ dojde k emisi fotonu
o energii Ey. Pfi emisi fotonu s sebou odnasi foton o hybnost P, = E,/c. Ze zédkona zachovani
hybnosti vyplyvé, Ze zménu hybnosti jadra po interakci s fotonem lze vyjadfit vztahem:

my =2, (1)
c

kde m je hmotnost jadra atomu, v rychlost jadra atomu a ¢ rychlost svétla ve vakuu. Jadro tedy
ziskava hybnost stejné velikosti, ale opaéného sméru, nez je hybnost emitovaného fotonu. Pti
emisi jadro atomu ziska energii zpétného rdzu E;, kterou lze vyjadfit jako:

mv? By (2
2 2me?’

E, =

Energie emitovaného fotonu je niz8i o energii zpétného razu E:, je mozné ji vyjadfit vztahem:
E)/:El_EO_ET" (3)

Jestlize je jadro, interagujici s fotonem, soucasti vétsiho systému, pak ve vztahu (2) je m
hmotnost celého systému. Pro jadro, které je vazano v krystalické mtizce, pak m ve vztahu (2)
odpovida hmotnosti celého krystalu. E; se vtomto piipadé limitné blizi nule, a jedna se
o tzv. bezodrazovou emisi zafeni. Sitka spektralni ¢ary bezodrazovych pfechodii je uréena
pouze samotnymi vlastnostmi jaderného prechodu, §iika je obvykle v fadu 10 eV. Typicka
energie jadernych pfechodil je 10-100 keV, coz znamend relativni rozliSovaci schopnost

méfeni 10712
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1.2. Zdroje bezodrazovych fotonli v Mdssbaueroveé spektroskopii

Pro pozorovani Mdossbauerova jevu se jako zdroje bezodrazovych fotonli vyuZzivaji
radioaktivni zafi¢e. Pozadavky na tyto zafice jsou vysoka pravdépodobnost ptfechodu bez
zpétného rdzu a zaroven uzka spektralni cara. Tato spektralni Cara zafiCe navic musi byt
nerozStépend a zarovenl posun této spektralni ¢ary musi byt co nejméné zavisly na teploté.
Tyto pozadavky nejlépe spliuji latky s kubickou symetrii krystalické miize,

napiiklad rhodium, chrom, méd’ nebo paladium.

Nejéastéji pouzivanym izotopem v Mdssbauerové spektroskopii je °’Fe, kde se vyuziva
prechodu z excitovaného stavu o energii 14,4 keV do zikladniho stavu. Zelezo v excitovaném
stavu vznikd pfi radioaktivni pfeméné >’Co. Tento izotop s polotasem rozpadu 271 dni
piechazi elektronovym zachytem na izotop >’Fe v excitovaném stavu. Rozpadové schéma
S’Co je znazornéno na obrazku la), zobrazeny jsou pouze prechody s energii nizsi nez

136,5 keV, ptrechody s vys§imi energiemi maji velmi nizkou pravdépodobnost vyskytu.

a) b)
57C0
Elektronovy zachyt Energie fotonu Cetnost na 100
[keV] rozpadd
57 136 10.5 Parazitni
Fe Excitovany stav ]
122 85.5 Parazitni
\\I“\N’ 14 odrazové 1.832 Parazitnl’
% 122, 1keV
14 vezodrazove 7.328 Nesouci informaci
136,5 keV’
t‘&a <6,7> 55.1 Parazitni
+ 14,4 keV .
6.5 char - Parazitni
Zakladni stav

Obrazek 1a): Rozpadové schéma ¥’ Co, b) Tabulka pravdépodobnosti emise zareni na 100 rozpadii jadra ¥’ Co.
K pfechodu do zékladniho stavu miiZze dojit dvéma zpiisoby:

- Pfimym pfechodem z excitovaného stavu do zakladniho stavu spole¢né s emisi fotonu

o energii 136,5 keV.
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- Pfechodem z excitované¢ho stavu do nejniz§iho excitovaného stavu o energii 14,4 keV

spole¢né s emisi fotonu o energii 122,1 keV. *

Pouze pifechod znejnizSiho excitovaného stavu do zikladniho stavu je vyuzitelny pro
pozorovani Mossbauerova jevu. Na obrazku 1b) je znazornéna pravdépodobnost emise zatfeni
na 100 rozpadl jadra ’Co v&etné popisu, zda se jednd zhlediska Mdssbauerovy
spektroskopie o fotony nesouci spektroskopickou informaci (tzv. uzite¢né fotony), nebo zda
se jednd o fotony neobsahujici spektroskopickou informaci (tzv. parazitni fotony). V této
praci byl vyuzivan zaii¢ °’Co v rhodiové matrici, jehoZ bezodrazovy faktor je 0,8, tento faktor
je v obrdzku 1b) zohlednén. Déle je také uvedeno charakteristické rentgenové zatreni zeleza
o energii 6,5 keV, které¢ kazdy meéteny vzorek emituje do okoli. Jeho intenzita se lisi

s ohledem na fadu faktorti, proto neni v tabulce vyc¢islen.

I bez zapocteni prispévku charakteristického zafeni vzorku je pomér ze zafiCe emitovanych
uziteCnych fotoni a parazitnich fotonti pfiblizn€ 1:20 ve prospéch parazitnich fotond. Proto je
v nékterych aplikacich vyuZzivajicich zafi¢ >’Co uzitené zaméfovat se nejen na detekci
uzite¢nych fotond, ale také na eliminaci detekce parazitnich fotond. Z toho diivodu je dilezité
vénovat pozornost vybéru detektoru zafeni. Problematika identifikace parazitnich
a uzite¢nych fotonii emitovanych zafi¢em °’Co detekovanych scintilatnim detektorem je

diskutovana v kapitole 3.1.

1.3. Detektory vyuzivané v Mdssbauerove spektroskopii

Obecné lze pozorovat Mdssbaueriv jev v rozsahu energii od 6 keV (izotop '3!Ta) do 300 keV
(izotop 2*°Pu). K detekci zafeni vtomto energetickém rozsahu se vyuzivaji plynové,
polovodicové a scintilacni detektory. Specidlnim piipadem jsou tzv. rezonancni detektory,
které¢ vyuZzivaji pro detekci Mdssbauertiv jev. Princip a vyuziti rezonan¢nich detektorii je

popsan v kapitole 1.5.

1.3.1 Plynové (proporciondlni) detektory

Plynovy detektor se sklada obvykle z véalcové nebo toroidni nadoby, ktera tvoii katodu
a tenkého kovového dratku, ktery tvofi anodu. Nadoba je naplnéna plynem, ktery slouzi jako

detekéni médium, typicky se jednad o argon, xenon nebo krypton ¢i jejich smési. Fotony,

"V praci bude dale pro prehlednost energie fotond zaokrouhlena na cela &isla, napt. 14 keV.
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prolétajici detektorem, vytvareji elektrony (tzv. fotoelektrony) z molekul plynu a katody. Tyto
elektrony jsou urychlovany vlivem elektrického pole mezi katodou a anodou, ¢imz vyvolaji
ionizaci plynu. Energie primarniho fotonu je pak imérnd proudovému impulzu v obvodu,
ktery je tvofen elektrodami detektoru a zdrojem vysokého napéti. To je pfivedeno na

elektrody detektoru. [2]

Plynové detektory jsou v Mdssbaueroveé spektroskopii velmi Casto vyuzivany pro jejich dobré
energetické rozliSeni, a také protoze jejich funkce neni ovlivnéna magnetickym polem. To je
dalezité¢ naptiklad pro méteni Mossbauerovskych spekter v silném externim magnetickém
poli, kde musi byt detektor umistén v magnetickém poli. Jedine¢nou vyhodou plynovych
detektort je moznost méfit spektrum konverznich elektronli v ptipadé€, Ze je méfeny vzorek
ptfimo vlozen do plynového detektoru. Nevyhodou plynovych detektort je jejich teplotni
nestabilita, v pfipad¢ plynem proplachovanych detektori pak nutnost plynového hospodarstvi.
Jednou z nevyhod plynovych detektorti je jejich nedostatecnd ucinnost, predevSim pak
v ptipadé detekce 14 keV fotonti. Dalsi nevyhodou je, ze cely proces detekce pomoci

plynového detektoru je relativné pomaly (fadové ms), coz muze byt problém pii méteni

vvvvv

1.3.2 Polovodi¢ové detektory

Detekce zafeni polovodiCovymi detektory je zaloZzena na tvorbé zapornych elektront
a kladnych dér v P-N ptechodu vlivem prochazejiciho y zafeni. Tyto elektrony a diry jsou
v ptipad¢ aplikace elektrického napéti strhavany k piislusné elektrodé, ¢imz dochazi k tvorbé
napétového impulzu. Ten je nasledné zesilen zesilovatem a dale zpracovavan.
V Mossbauerové spektroskopii se vyuziva lithium-germaniovych a lithium-kifemikovych
detektori [3], nebo také kiemikovych driftovych detektord [4]. Vyhodou polovodicovych
detektori obecné je jejich vysoké energetické rozliSeni, kratkd doba trvani impulzu (fddove
desitky ns), a také moznost pouziti v magnetickém poli. Detekéni u¢innost polovodi¢ovych
detektorti pro energie 14 keV se pohybuje okolo 70 % [5]. Zasadni nevyhoda polovodi¢ovych

detektort je jejich vysoké potizovaci cena a zpravidla i nutnost chlazeni.

1.3.3 Scintila¢ni detektory

Scintila¢ni detektory vyuzivaji k detekci zafeni scintilaéni materidly. Jedna se o materialy,
které jsou schopny prevadét y zafeni na optické zablesky. Tyto viditelné zablesky jsou

detekovany fotokatodou, fotondsobiCem zesileny a pfevedeny na elektricky signal.
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Mechanismy scintilace, scintilacni vlastnosti materiali a pfiklady pouZzivanych scintilacnich

materidld jsou uvedeny v kapitole 2.

Vyhodou scintilacnich detektort je jejich vysok4 detekéni Gcinnost y zéfeni, kdy vhodnou
volbou scintila¢niho materialu a jeho tloustky lze dosahnout téméf 100% ucinnosti detekce
pro prislusnou energii zateni. Vyhodou oproti plynovym detektoriim je kratSi doba trvani
scintilacniho pulzu, kterd zavisi na pouzitém scintilanim materialu, obvykle se pohybuje od
desitek po stovky nanosekund. Takto kratké pulzy jsou vyhodné nejen pifi méfeni
Mossbauerovskych spekter s velmi aktivnim zaficem, ale také pii charakterizaci svazku
zafeni, viz kapitola 5.2. Déle také pii rezonan¢ni detekci bezodrazovych fotoni a pro vyuziti
v oblasti jaderné kvantové optiky, viz kapitola 7. Dalsi vyhodou scintila¢nich detektort je

jejich relativné nizké potizovaci cena.

Nevyhodou scintila¢nich detektorii je jejich citlivost na externi magnetické pole. Odstranéni
této nevyhody je diskutovano v kapitole 5.1. Dalsi nevyhodou je, Ze oproti plynovym a

polovodic¢ovym detektoriim je energeticka rozliSovaci schopnost scintilacnich detektort nizsi.

1.3.4 Detekéni ticinnost detektoru
Uginnost detektoru je definovana pomoci rovnice

A 4

kde A je pocet fotonii detekovanych detektorem a Ao je pocCet fotonii dopadajici do aktivni

plochy detektoru. Ao je vypoctena podle vztahu

Ao = Ayogpe o tu X ©)
0= Ar=0l’€ 2 U7

kde Ao je vyrobcem uddvana aktivita v dobé vyroby zafice, 1, je polocas rozpadu pouzitého
izotopu, ¢ je Casovy interval mezi vyrobou zafi¢em a méfenim, P vyjadiuje korekci na
rozpadové schéma zarice, R je polomér detektoru, d vzdalenost detektoru a zafice a U
vyjadiuje koeficient utlumu zafeni v prostiedi, ve kterém se zaieni (fotony) Sifi (nejCasteji
vzduch). Tento utlum je mozné vyjadrit jako:

U= e (B)xe (6)

)

kde um je hmotnostni absorpéni koeficient, x tlouStka materidlu a p jeho hustota.
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Parametrem, ktery vndsi do vztahu (5) nejvetsi nejistotu, je aktivita zafiCe Ao, kterou
vyrobce udavd v dokumentaci k zafici, pficemz Casto je uddvana nejistota aktivity £10 %.
Navic zafic samotny ma nenulovou tloustku, a proto pfedev§im pro niZ§i energie (napf.
6 keV) je zasadni efekt samoabsorpce zateni. Z dokumentace vyrobce neni jasné, jak tlusta je
aktivni vrstva zafiCe ani to, zda je vrstva homogenni. Proto je obtizné urcit koeficient, ktery
by tento efekt korigoval. Bez zahrnuti tohoto koeficientu do vypoctu bude uc¢innost vychazet
pro energie 6 keV nizsi, nez ve skutecnosti je. Problematika experimentalniho urceni veliCiny

A je popséana v kapitole 3.2.

1.4. Experimentélni pozorovani Mdssbauerova jevu

K experimentalnimu pozorovani Mossbauerova jevu se vyuziva Dopplerovské modulace
energie y zafeni, jiz docilime rtznou rychlosti mezi emitujicim zaficem a absorbujicim
vzorkem. Dopplerovskou modulaci zajistuje pohybové zafizeni, tzv. transducer. Foton, ktery
byl emitovan v okamziku, kdy se zafi¢ pohybuje rychlosti vp vzhledem ke vzorku, ma vlivem
Dopplerova efektu jinou energii nez foton, ktery je emitovany ve chvili, kdy jsou vii¢i sobé

zafic a vzorek v klidu. Posun AE spektralni ¢ary E, I1ze vyjadrit dle vztahu:

AE = E, UTDcosa, (7

kde a je uhel mezi smérem rychlosti pohybu zafice a smérem Sifeni fotonu.

Z hlediska geometrického uspotfadani méfici sestavy existuji dvé zdkladni experimentalni
uspotadani, kterymi je mozné pozorovat Mossbauertv jev. Prvnim je transmisni uspotradani,
viz obrazek 2a) nahofe, druhym je usporddani ve zpétném rozptylu, znazornéné na

obrazku 2b) nahote.
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Obrazek 2: Zdikladni usporadani Mossbauerova spektrometru véetné prikladu Mossbauerova spektra a) v transmisni

geometrii, b) v geometrii zpétného rozptylu

Vysledkem méfteni je tzv. Mdssbauerovo spektrum (zkracené MS-spektrum). Jedna se o pocet
detekovanych fotonli v zavislosti na relativni rychlosti mezi emitujicim zaficem
a absorbujicim vzorkem. Na obrazku 2a) dole miZeme vidét typické MS-spektrum
v transmisni geometrii, v tomto piipad¢ se jedna o vzorek KoMgFe(CN)s. Rychlost zati¢e viici
vzorku se pohybuje v jednotkdch mm/s. Na ose X ovSem neni pfimo relativni rychlost zafice
a absorbéru, protoze MS-spektrum ovliviiuji nejen vlastnosti vzorku, ale také vlastnosti
pouzitého zafice. Napiiklad pii méfeni vzorku KoMgFe(CN)s se zaficem >’Co v rhodiové
matrici [6] bude rezonance dosazeno pii vzajemném vzdalovani zafiCe a absorbéru rychlosti
0,18 mm/s, zatimco pfi pouziti zafi¢e v chromové matici bude dosazeno rezonance pii
vzajemném piiblizovani zafice a absorbéru rychlosti 0,05 mm/s [7]. Z tohoto divodu se
rychlostni osa kalibruje vic¢i standardu, kterym byva vétSinou a-Fe, pro nizké rozsahy
rychlosti pak nitroprusid sodny (pentakyanonitrosylzelezitan sodny, Nax[Fe(CN)sNO]).
Vsechna MS-spektra uvedena v této praci jsou kalibrovana vici standardu a-Fe, vSechna byla
méfena s pouzitim zafide °’Co v rhodiové matrici. Proto, je-li ve spektru na ose X zobrazena
hodnota 0 mm/s, ve skuteCnosti je tento bod méfen v okamziku, kdy se zafi¢ vzdaluje od
vzorku rychlosti 0,09 mm/s, protoZe tzv. izomerni posun [1] zafi¢e >’Co viéi kalibraénimu
standardu je +0,09 mm/s M¢éfici rozsah byl v pfipadé transmisniho uspotfadani od —4 do

4 mm/s. Detektor zafeni je v tomto pfipadé nastaven tak, aby detektoval predevsim fotony
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o energii 14 keV. Lze pozorovat, ze pii relativni rychlosti zafi¢e a vzorku 0,18 mm/s (ve
spektru na kalibrované ose X bod —0,09 mm/s) je detekovano mén¢ fotonii o energii 14 keV,
nez pii ostatnich relativnich rychlostech. Tento pokles v detekci fotond, tzv. absorpéni pik, je
zplisoben rezonanéni absorpci jadra °'Fe ve vzorku, protoze v ptipadé vzorku KoMgFe(CN)g
je dosazeno piekryti emisni Cary zafice a absorpcni Cary pravé pii relativni rychlosti
0,18 mm/s. Pfi splnéni podminky rezonancni absorpce tedy vzorek jaderné absorbuje fotony
o energii 14 keV, které¢ nasledn¢ emituje do libovolného sméru. Pravdépodobnost detekce
jaderné emitovaného fotonu do sméru detektoru je vzhledem k typické vzdalenosti vzorku
a detektoru zanedbatelnd. Proto lze pii splnéni podminky jaderné absorpce pozorovat
absorpéni pik v transmisnim spektru. Detekovany signal pii rychlostech, kdy nedochdzi
k rezonan¢ni absorpci oznac¢ujeme jako baseline B. Pfi spravné nastaveném spektrometru by
tento signal mél byt konstantni v celém rozsahu rychlosti, kde nedochézi k jaderné absorpci.

Pomér signalu k Sumu (SNR, signal-to-noise ratio) v MS-spektru lze vyjadfit pomoci vztahu:

SNR = (8)

B-S
VB’
kde S reprezentuje pii méfeni v transmisni geometrii minimum absorpcéniho piku, pfi méfeni

v geometrii zpétného rozptylu reprezentuje S maximum emisniho piku.

Transmisni uspofadani umoziuje efektivni méteni tenkych vzorki, s tloustkou zhruba do

50 pm. TlustSimi vzorky jiz zafeni témét neprochazi.

Na obrazku 2b) dole je zobrazeno typické MS-spektrum v geometrii zpétného rozptylu.
Mg¢fici rozsah byl v pfipad¢ uspofadani zpétného rozptylu od —8 do 8 mm/s. Pro nazornost byl
pouzit stejny vzorek KoMgFe(CN)s jako v pfedchozim pfipad€. Princip méfeni je shodny
s transmisni geometrii. Modulace energie probiha stejn¢ jako v pfipad¢ transmisni geometrie.
Ve spektru Ize pti dosazeni podminky rezonance pozorovat nartst detekovaného signalu,
tzv. emisni pik. V pfipadé geometrie zpétného rozptylu jsou detekovany fotony nebo
elektrony, které jsou produktem jaderné absorpce zafeni a nasledné deexcitace.
Spektroskopickou informaci mohou nést ze vzorku emitované fotony o energii 14 keV, stejné
jako v pfipad¢ transmisni geometrie, nebo také ze vzorku emitované konverzni fotony
o energii 6 keV, konverzni elektrony o energii 7 keV, a nebo Augerovy elektrony o energii
5keV. Meéfeni v geometrii zpétného rozptylu je vyhodné pii meéteni tlustych vzorkd,
informace o vzorku vSak pochdzi pouze z povrchu vzorku, a to z hloubky maximaln¢ desitek
mikrometrti v ptipadé detekce fotoni o energii 14 keV. V ptipad¢ detekce elektronii lze

ziskavat informaci z hloubky desitek az stovek nanometra.
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1.5. Rezonanéni Mossbauerova spektroskopie

V rezonan¢ni Mdssbauerové spektroskopii je k detekci vyuzivan rezonan¢ni detektor. Jedna
se o detektor, jehoz detek¢ni G€innost méa velmi uzké, ostré maximum pro urcitou hodnotu
energie Er, pro vSechny ostatni energie E # Er je G€innost detekce prakticky nulova. To je
zasadni rozdil oproti bézné pouZivanym proporciondlnim nebo scintilaénim detektoram. Pfi
meéieni spektra dochazi k Mossbauerove jevu jak v absorbatoru, tak v rezonan¢nim detektoru.
Hlavnimi vyhodami rezonan¢ni Mossbauerovy spektroskopie je uzsi spektralni cara. Pfi
méfeni v transmisnim nebo emisnim uspotradani je teoreticky limit pro Sitku spektralni ¢ary
2 Iy, kde I je ptirozena Sitka spektralni ¢ary pii pfechodu z excitovaného do zdkladniho
stavu. Pfi vyuziti rezonanéni Mdssbauerovy spektroskopie je teoreticky limit Sitky emisni
cary 1,46-1,47 I' [8—10]. N&které zdroje uvadéji, ze rezonanéni Mdssbauerova spektroskopie
ma vyssi pomér signalu k Sumu (SNR) ve spektru pifi méfeni vzorkid vykazujicich nizky
Mossbauerovsky efekt [11]. Na druhou stranu jiné zdroje uvadeji, Ze SNR s vyuzitim
rezonan¢niho detektoru je niZ8i oproti sestavdm vyuzivajici scintilacni/proporcionélni
detektory [12], nicméné zde neni jasné zietelna metodika urceni. Nezanedbatelnou vyhodou
rezonan¢ni Mossbauerovy spektroskopie je moznost piimého uréeni Lamb-Mossbauerova

faktoru [13].

Vyuziti rezonan¢niho detektoru se diky jeho extrémné vysoké energetické selektivité muze
uplatiiovat nejen v oblasti Mdssbauerovy spektroskopie, ale i pii studiu kvantového
provazani [14,15], manipulace sy fotony ¢i stimulované emise v oblasti kratkych vilnovych

délek [16,17].

1.5.1 Princip detekce rezonan¢nim detektorem

Existuje celéd fada typa rezonanénich detektora [9,11,18-20], ovSem princip detekce je vzdy
stejny. Rezonancni detektor obsahuje tzv. konverzni material, ktery je obklopen detek¢énim
médiem (scintilacnim materidlem u scintilaéniho detektoru nebo plynem u proporcionalniho
detektoru) viz obrazek 3. Konverzni material je idedlné materiadl s pouze jednou energii
jaderného pifechodu, co nejvys§im Lamb-Mdssbauerovym faktorem a co nejniZsi
elektronovou absorpci. Tyto podminky jsou ovSem velmi Casto protichidné. Jako konverzni
materidly se pouzivaji slitiny FeAl [21], nerezavé¢jici oceli nebo K>MgFe(CN)s [22].
V konverznim materidlu dochazi k rezonanc¢ni absorpci bezodrazovych fotonli a nasledné
emisi konverznich elektronti nebo konverznich rentgenovych fotonli [23], které jsou nasledné

zaznamenany detekénim materidlem obklopujicim konverzni material. Protoze je pii detekci
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vyuzito rezonancni absorpce, vykazuje rezonan¢ni detektor energetické rozliSeni srovnatelné

s §itkou spektralni ¢ary. Pro material >'Fe je teoreticky dosaZitelné energetické rozliseni

~4,66 neV.
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Obrazek 3: Zndazornéni principu detekce y zdreni v rezonancnim detektoru.
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1.5.2 Usporadani rezonan¢niho spektrometru a MS-spektra

K rezonan¢ni detekci rezonan¢nim detektorem dochazi pouze v ptipad¢ prekryvu emisni cary
zafiCe a absorpcni Cary konverzniho materidlu. Dnes nejcastéji pouzivanym konverznim
materidlem je KoMgFe(CN)g, mimo jiné kvili jeho velmi nizké elektronové absorpci. Jeho
izomerni posuv vii¢i kalibraénimu a-Fe je —0,09 mm/s [24]. Z4fi¢ *’Co v rhodiové matrici [6]
ma vici kalibratnimu a-zelezu izomerni posun +0,09 mm/s. Aby doslo k rezonan¢ni absorpci,
musi byt proto relativni  rychlost  zafi¢e  vii¢i  konverznimu  materialu
vzk. =—0,18 mm/s. V transmisnim uspotfadani rezonan¢niho spektrometru, viz obrazek 4, je
zaii¢ upevnén na jednom transduceru, rezonancni detektor je upevnén na druhém transduceru,

vzorek je upevnén na podlozku mezi zafi¢ a detektor.

“— “—
TRANSDUCER H 0 [lxoronasose ] TRANSDUCER
D

ZARIC  VZOREK

KONVERZNI
MATERIAL

Obrazek 4: Blokové schéma usporadani rezonancniho spektrometru se scintilacnim rezonancnim detektorem.

Rezonan¢ni detektor, ktery obsahuje konverzni material, je tedy aktivni pouze v Case, kdy je
splnéna podminka v,x=-0,18 mm/s. Cas méfeni, kdy tato podminka neni splnéna lze
povazovat za mrtvou dobu rezonan¢niho detektoru. Po dobu ¢itani spektra je tedy nutné
zajistit, aby se zafi¢ a konverzni material od sebe navzajem vzdalovali rychlosti 0,18 mm/s.
Na obrazku 5 je zobrazena odezva rezonan¢niho detektoru bez vlozeného vzorku. Zavislost

poc¢tu impulzii na Case (jedna perioda pohybu transduceru) obsahuje tfi oblasti. V oblasti I
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plati, ze relativni rychlost zafi¢e a detektoru jsou velmi odlisné od rychlosti —0,18 mm/s,
proto zde nedochazi k zadnému piekryvu spektralnich ¢ar a nedochazi zde tedy ani k zadné
rezonanéni absorpci zafeni v konverznim materialu. V oblasti II jiZ dochazi k ¢astecnému
pitekryvu obou spektralnich car. Se zvySujicim se prekryvem roste pravdépodobnost
rezonancni absorpce v konverznim materidlu, tedy signal z rezonan¢niho detektoru roste.
V oblasti III se obé cary uplné prekryvaji, plati v, =—0,18 mm/s a pravdépodobnost

rezonan¢ni absorpce je zde maximalni.
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Obrazek 5: Rezonancni Méssbauerovské spektrum konverzniho materialu bez vzorku.

Obecné k ziskani jakéhokoliv MS-spektra je nutné modulovat rozdil rychlosti méfeného
vzorku a zafice, piiblizné v intervalu v,., <—12,12> mm/s. K ziskani rezonan¢niho spektra je
tedy nutné splnit ziroveil podminku v,x=-0,18 mm/s a soucasné¢ ménit rychlost v,y
vintervalu <—12,12> mm/s. Ob¢ tyto podminky jsou splnény v oblasti III na obrazku 5.
Splnéni téchto podminek vyzaduje pokrocilejsi fizeni rychlosti a synchronizace obou

pohybovych zafizeni, coz umoznuji spektrometry OLTWINS [13,25].
Na obrazku 6 je zobrazeno MS-spektrum kalibracniho vzorku a-Fe o tloust’ce 30 um ziskané

pomoci rezonan¢niho spektrometru. V tomto ptipadé tvar spektra ovliviluji tfi spektralni cary,

a to emisni spektralni Cdra zafiCe, absorpcni spektralni Cara vzorku a absorpéni Céra
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konverzniho materidlu detektoru. V piipadé¢ detekce signalu v situaci, kdy nedochazi
k zadnému prekryti zadné ze spektralnich cCar, je ziskavana informace o velikosti pozadi ve
spektru. Pavod tohoto pozadi je zapfiCinén detekci odrazovych 14 keV fotonil,
charakteristického zafeni a Comptonovsky rozptylenych fotont, viz kapitola 3.1. V ptipadé
plného piekryvu spektralni ¢ary zatice a detektoru zaroven s nulovym piekryvem Cary zafice
s arou vzorku je ziskavdna informace o tzv. baseline. V ptipadé plného piekryti vSech tii
spektralnich Car je ziskavdna informace o Cist¢ jaderné absorpci vzorku bez dalsiho
parazitniho Sumu. Bez pouziti rezonan¢niho detektoru v MS-spektru signal z pozadi
a baseline ve spektru splyva. Pouzitim rezonan¢niho detektoru je mozné tyto signaly od sebe

odlisit, diky ¢emuZ je mozné urcovat ptimo Lamb-Mdssbaueriv faktor [13].
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Obrazek 6: Rezonancni Méssbauerovskeé spektrum vzorku kalibracniho Zeleza o tloustce 30 um.
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2. Scintilaéni materialy

2.1. Mechanismy scintilace

Obecné lze tict, Ze scintilacni proces znamena konverzi energie fotonu nebo nabité castice na

velké mnozstvi fotonl s nizsi energii. Naptiklad absorpce jednoho fotonu rentgenového zéteni

scintilacnim materidlem da vzniknout tisicim fotoni viditelného zareni. Absorpci

dopadajiciho fotonu se scintilacni material dostdva do nerovnovazného stavu. Absorpce

a relaxace zpét do rovnovazného stavu sestava z celé fady dil¢ich kroki, a ve struénosti mize

byt popséana touto sekvenci procest:

1

Absorpci ionizujiciho zafeni (napt. fotonu rentgenového zéatfeni) dojde k excitaci

elektronu z vnitini slupky. Dojde tedy k vytvoteni paru elektron-dira.

Primarni elektron relaxuje a dochazi k zaplnéni diry jinym elektronem. Tato relaxace
muZe byt zafiva (vyzareni fotonu) nebo nezétiva (produkce sekundarnich elektront,
Augerovych elektronil, plasmonti apod.) Pravdépodobnost nezéativych piechodi je

zpravidla vyssi nez zativych prechodt.

Sekundarni elektrony putuji scintilacnim materidlem a ionizuji jej. Timto dochdzi
k produkei stale vice elektroni s ¢im dal nizsi energii tzv. tercidlnich elektronti. Tento
proces pokracuje tak dlouho, az tercidlni elektrony nemaji dostateCnou energii
k ionizaci materidlu. Jakmile jiz elektrony nemaji dostatecnou energii k ionizaci
materidlu, zvySuje se pravdépodobnost interakce s miizkou scintilacniho materidlu
a dochazi k efektu termalizace elektron. Pfi procesu termalizace se elektrony
presouvaji do nejnizSich hladin vodivostniho pasu a diry se ptesouvaji do hornich
hladin valen¢niho pasu. Na konci procesu termalizace se energie paru elektron-dira
rovna velikosti Sitky zakdazaného pasu krystalu. Protoze vSechny procesy sekundarnich
elektroni nakonec konéi termalizaci tercialnich elektrond, vysledny pocet part

elektron-dira Neq je umérny energii poc¢ate¢niho nalétavajiciho fotonu E,. Neboli:

Ned == ﬂ (9)

kde ¢ je primérna energie potfebna k vytvoreni jednoho paru elektron dira.
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4 Nasledné dochazi k transfer energie z parti elektron-dira do luminiscen¢nich center.
K transferu energie dochazi tim, ze luminiscencni centrum zachyti elektron a nasledné
zachyti diru, ¢imz dojde k rekombinaci a uvolnéni energie ve form¢ fotonu. Mozny je
1 proces, pfi kterém luminiscen¢ni centrum nejprve zachyti diru a poté elektron.
Energetické ztraty pii tomto pfenosu energie zavisi na prostorové distribuci elektront
a dér vzhledem k luminiscencnim centriim. Pokud jsou luminiscencni centra a pary
elektron-dira blizko sebe, je rekombinacni proces efektivni. V opacném piipadé miize
byt jeden zparu -elektron-dira zachycen v ,pasti“ (trap) a nedoputuje
k luminiscen¢nimu centru. Pasti predstavuji defekty a necistoty ve scintilatoru. Avsak
1 v mfizce bez defektd a necistot mize dojit k vazani diry v mfiZce a to diky tzv. self-
trapping proces. Pii tomto procesu dochazi k polarizaci materidlu a dira je

lokalizovana (v4dzana) ,,mezi* dvéma anionty, které sdileji tuto diru.

5 Poslednim dil¢im procesem scintilacniho mechanismu je emise zafeni
z luminiscen¢niho centra. RozliSujeme dva zakladni typy luminiscencnich center —
vnitini (intrinsic) a vn&j$i (extrincic). Vnitini luminiscenéni centra jsou prave
nself-trapped” diry. Vné&jSimi luminiscenénimi centry byvaji nejriiznéj$i dopanty,
napfiklad thalium v krystalu Nal, tedy Nal:Tl, nebo cerium v krystalu YAP, tedy
YAP:Ce.

2.2. Historie vyvoje scintilacnich materialt

Spole¢né s objevem ionizujiciho zafeni koncem 19. stoleti bylo postupné zjistovano, Ze
neékteré materialy pii ozafeni ionizujicim zafenim emituji viditelné fotony, tedy scintiluji.
Mezi prvnimi byl tento jev pozorovan u slouceniny Ba[Pt(CN)4]. O par desetileti pozdéji, kdy
se rentgenové zareni zacalo pouzivat stale Castéji, byly objeveny dalsi a dalsi latky, které
scintiluji [26]. Zprvu se jednalo o halogenidy, Nal a CsI [27,28], nésledné také CaF, a
CdWOs. V letech 1940-1960 byly ptipraveny dodnes velmi znamé a hojné vyuzivané
scintilatory Nal:Tl, CsI:T1 a CaF:Eu [27-29]. Po roce 1970 s vyvojem v oblasti péstovani a
kultivace syntetickych krystali vznikaly nové moznosti v oblasti scintila¢nich materiald.
Konkrétné naptiklad BisGe3O12, vice zndmy pod oznacenim BGO [30]. Tento scintilator mél

oproti tehdy pouZivanym scintilacnim materialiim Nal, CsI a CaF» vys§i atomové ¢islo Z, coz
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bylo vyhodné napiiklad pro pozitronovou emisni tomografii (PET). Prudky vyvoj
scintila¢nich materialti vyvolalo objeveni zptusobu dopovani Ceriem. Vznikly materialy jako
Ceriem dopované LuxSiOs a také varianta materidlu s vyuzitim Yttria, oba materidly znamé
pod oznatenim LSO a LYSO [31,32], dale pak Ceriem dopované Gda(Al,Ga)sO12,
oznacovano jako GaGG [33]. Scintilaéni material LYSO je dodnes pouzivanym materialem

v nejmodernéjSich tomografech PET.

2.3. Ptehled pouzivanych scintilacnich materiala

V soucasnosti neexistuje zddnd jednotné uzniavand metoda t¥idéni scintilacnich materiala.
Jednou z moznosti, jak scintilatory tfidit, je dle mechanismu scintilace, a to z toho divodu, ze
mechanismus scintilace zasadné ovlivituje scintilaéni vlastnosti (vinova délka emitovaného
zafeni, doba trvani scintilace apod.) Dle tohoto tfidéni existuji dvé hlavni kategorie,
scintilatory vyuzivajici vnitini luminiscence a vnéj$i luminiscence. Detailni tfidéni véetné
uvedenych piikladi scintila¢nich materialt je uvedeno v tabulce 1. V Ceském jazyce asto
nejsou stanoveny jednoznacné terminy, popisujici jednotlivé scintilaéni vlastnosti, proto je
v tabulce 1 v rdmci zachovani jednoznacnosti zvolena anglicka terminologie. Detailni rozbor

problematiky scintila¢nich detektort je uveden v [26], dale také v jednotlivych referencich.

Tabulka 1: Trideni scintilacnich materialii dle mechanismu scintilace. Prevzato z [26)], upraveno.

(Intrinsic luminescence) Examples Scintilation properties Ref.
Free exciton luminescence Zn0, GaN, Ga,0; fast scintillation decay [34,35]
Self-trapped exciton (STE) broad emission peak, high light
luminisc BaF,, SrF,, CaF, yield [36,37]
Auger free luminescence CsF, BaMgF,, fast luminiscence decay [38,39]
Self-activation BGO, CeF3, CeBr; - [30,40]

(Extrinsic luminescence) Examples Scintilation properties Ref.
1s <> 2p transition MgO, Al,O3 - [41,42]
ns? <> nsnp transition Nal:Tl, CsI: Tl broad emission band, near UV A

high luminiscence, slow decay
3d <> 3d, 4d <> 4f transition | transitional metals time [43,44]
High emission intensity, red
4f 4f, 5f 5f transition Lu;03:Eu emission A [45]
4f— 5d transition YAP, YAG, , LaBr; fast scint. decay, high light yield
very fast scint. decay, low light
charge transfer luminescence |Lu,Os3, YVO4, CaWO, |yield [46,47]
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2.4. Obecné charakteristiky scintilaénich materiali

Pozadavky na scintilatni materidl jsou v piipad¢ detekce vysokoenergetickych fotont jiné,

vvvvvv

vlastnosti scintila¢nich materialu.

2.4.1 Svételnd vytéznost

Svételna vytéznost L scintilacniho materialu popisuje, jaké mnozstvi viditelného zéteni je
scintilatorem emitovano pii interakci s kvantem ionizujiciho zateni. Konverzni Gi€innost n lze

vyjadfit jako:

EN (10)

kde E je pram&rna energie emitovanych (viditelnych) fotond, N je poéet téchto fotont a Ey je
energie kvanta ionizujictho zafeni. Konverzni ucinnost je charakteristika scintilaéniho
materialu, kterd je dalezitd pro integracni detektory. Pro scintila¢ni detektory, ve kterych je

vvvvvv

(relative light output) Lg, pro kterou plati:

n (11)

N
E, = hvy’

LR = =
kde hvm je energie v maximu emisniho spektra. VétSinou se relativni svételnd vytéznost
vztahuje k energii 1 MeV. Vyjadiuje tedy, kolik viditelnych fotoni je scintilatorem

emitovano, pokud scintildtor absorbuje jeden foton o energii 1 MeV.

Relativni svételnou vytéznost lze také prepsat do tvaru:

LR=

)

¢ (12)
&

kde a je primérny pocet fotoni vyprodukovany parem elektron-dira, € je primérna energie
potfebna k vytvoteni paru elektron dira (viz rovnice (9)) a souvisi s velikosti §itky zakdzaného
pasu. Parametr a zavisi na efektivité pfenosu energie z paru elektron-dira do luminiscen¢niho

centra a kvantové u¢innost pro nasledny luminiscencni proces.

vvvvvv

vytéznost. Tento jev byl potvrzen u krystalt alkalickych halogenidi za nizkych teplot.
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ZmenSovani Sitky zakdzan¢ho pasu ma vSak své limity, nebot’ v piipad¢ pfili§ tzkého
zakazaného pasu (a — 0) jiz samotny krystal neni transparentni pro emitované svétlo, ¢imz se
svételna vytéznost rapidné snizuje. Soucasny vyzkum tedy sméfuje k hledani materiala s co
nejnizsi Sitkou zakazaného pasu pii zachovani transparentnosti krystalu. Nadéjnymi kandidaty

splitujicimi tyto poZadavky se zdaji byt krystaly na bazi oxidu.

2.4.2 Energeticka nonproporcionalita

Dal$im velmi dualezitym aspektem je velikost energetické nonproporcionality scintilacnich
materialll. Jinymi slovy, zavislost svételné vytéznosti na energii primarniho neni lineérni.
Ptiklad nonproporcionality je demonstrovan na scintilatoru Srl2:Eu, viz obrazek 7. Relativni
svételna vytéznost je zde vztazena k svételné vytéznosti pii energii primarniho zareni
662 keV. Pokud je mi zndmo, dosud nejsou znamy zadné teorie popisujici nonproporcionalitu

scintilatoru.
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Obrazek 7: Zavislost relativni svételné vytéznosti na energii primarniho zareni scintilatoru Srlz:Eu. Prevzato z [26],

upraveno.

2.4.3 Doba trvani scintilace

Doba trvani scintilace je velmi dilezitym parametrem scintilaénich materialii, protoze ptimo
ovliviiuje Casové rozliSeni detekce. Doba trvani scintilace se odviji zaprvé od rychlosti
piesunu volnych elektronii a dér do luminiscencnich center, zadruhé od doby zivota

excitované¢ho stavu v luminiscencnim centru. Pokud je koncentrace luminiscen¢nich center
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vétsi nez koncentrace elektront a dér, nasledny pokles intenzity viditelného zéteni lze vyjadrit

takto:

1) = 1(0)e ™ (13)

kde I(0) je intenzita viditelného zafeni v Case t = 0 a t je doba zivota. Bude-li T malé, budou
pulzy velmi kratké v Case, coz je vyhodné naptiklad pii vysokych intenzitdich dopadajiciho
zateni, kdy kratké pulzy v Case snizi pravdépodobnost tzv. pile-up efektu. Z teorie vyplyva, ze
T zavisi na vlnové délce emitovaného zafeni. P¥iblizn& plati empiricky vztah t=A*? [48].

Necdistoty v latce mohou také zkratit dobu trvani pulzi, avSak na tkor svételné vytéznosti.

Mnoho scintilatort vSak nelze popsat pouze jednim parametrem T, protoze obsahuji vice

konstant rozkladu, coz Ize vyjadfit jako:
N; =t 14
I(t) = E —eTi (14)
— T
l

kde N je poCet emitovanych fotonti ptisluSici dané komponenté 1. Pro i > 3 je vSak velmi
obtizné popsat skuteCny prabéh kiivek. V piipadé¢ i = 2 vSak dava rovnice (14) dobré
vysledky, ptedev§im pak v pripadech, kdy se pulz skladd ze dvou dobie rozliSitelnych
komponent. To plati naptiklad pro krystal BaF> (t1 = 0,8 ns, 12 = 600 ns). MoZnost separovat
jednotlivé exponencialni komponenty také zavisi na poctu emitovanych fotoni »;. Napiiklad
krystal CeF3 obsahuje rychlou komponentu t; s velmi malym svételnym vytézkem (a tedy
malym poctem emitovanych fotonti N;) a pomalou komponentu 1 svelmi vysokym
svételnym vytézkem. Zatimco hodnota T se v zavislosti na zplisobu métfeni pohybuje mezi
2ns a 10 ns, hodnota 12 se pohybuje okolo 27 ns a v zavislosti na zpiisobu méteni se

neméni [49].

V nékterych piipadech je pro detektor zasadni nikoliv doba trvani celého pulzu, ale pouze
doba trvani rustu pulzu, tzv. rychlost nabézné hrany. Jedna se o dobu, kdy pulz piekona
interval 10-80 % své velikosti. Rychlost ristu pulzu byva typicky v Case krat$i nez doba
klesani pulzu. Tento parametr je dileZity pro experimenty, kdy detekovani urcité udalosti ma
funkci tzv. startovaci udalosti, od které se nasledné pocita Cas, tzv. koinciden¢ni méieni.
V soucasnosti jsou pro tyto ucely pouzivané organické scintilatory, z anorganickych jsou to

potom halidy (CeBr3, LaBr3, LaBr3:Ce), viz kapitola 6.
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244 Dosvit

Luminiscence scintilatoru, které trvaji fddové az mikrosekundy, nazyvame dosvit (afterglow).
Ptvod téchto dlouhotrvajicich luminiscenci je v termalnim uvoliiovani nosi¢ti naboji z ,,pasti‘
a jejich néasledné fosforescenci. Pasti jsou tvofeny predevSim defekty a necistotami
v materidlu scintilatoru. Nizké intenzita dosvitu je velmi dllezitd pro vypocetni tomografii
(CT). Mira dosvitu se udava v procentech svételného vytézku zaznamenana po urcitém case.
Naptiklad pro krystal Nal:Tl je dosvit po 6 milisekundach od 0,3 % do 5 %. Pro krystal BGO
je dosvit po 3 milisekundach 0,005 %.

2.4.5 Teplotni zavislost scintilacnich material

Pro optimalni fungovani scintilatoru je nutné zajistit, aby teplota scintildtoru byla stabilni.
PredevS§im pti vySSich intenzitach ozafeni, se scintilator zahtiva, coz vede k odlisSnym
vlastnostem scintilatoru. Kvantova u¢innost scintildtoru lze vyjadfit jako pomér
pravdépodobnosti zafivého piechodu P, ku pravdépodobnosti nezafivého piechodu Pu.
Zatimco pravdépodobnost zafivého prechodu neni teplotné zavisla, pravdépodobnost
nezafivého prechodu zavisi na teploté, a proto i1 kvantova tc¢innost ¢ scintilatoru je teplotné

zavisla. Plati pro ni vztah:
1 (15)

_Eq
1+ CEXp (kB_T)

T = —%2 _ —
q(T) P, +P,

kde C je konstanta, kg je Boltzmannova konstanta, 7 je teplota a Eq je tzv. ,,quenching
energy”. Tento vztah plati pro Cisté (nedopované) scintilaéni materialy. Parametry C a Eq se
vétsSinou voli tak, aby rovnice odpovidala experimentaln¢ namétenym datim. Zjednodusené
lze fict, ze jev ,,quenching® souvisi s nezafivymi pfechody v materidlu. Detailni popis

fyzikalniho vyznamu parametru Eq je napiiklad v [50].

Teplotni zéavislost kvantové uc€innosti dopovanych scintilatori je znacné komplikovana
kiivka, protoze do teplotni zavislosti ptispiva vliv pasti. Na obrazku 8 jsou zndzornény tyto

zavislosti pro Nal: Tl (1), CsL:T1 (2), CsI:Na (3), BGO (4).
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Obrazek 8: Teplotni zavislosti kvantové ucinnosti pro dopované scintildtory. Nal: Tl (1), CsI:Tl (2), Csl:Na (3), BGO (4).

K7ivka je normalizovana pro ucinnost Nal: Tl pri 18°C. Prevzato z [50].

2.4.6 Optické vlastnosti scintila¢nich materiali

Hlavnimi optickymi vlastnostmi, které¢ ovliviiuji kvalitu scintilatoru, jsou transmise a index
lomu. Scintilator by nem¢l vyrazné absorbovat svétlo, které sam emituje. Pro Gtlum zatreni

v materialu plati vztah:
I = lyexp(—px), (16)

kde u je linearni absorp¢ni koeficient a x je optickd draha paprsku. Vlivem raznych odraza
muze byt opticka drédha x vyrazné prevysSit rozméry krystalu. Proto je vyhodné umistit
scintilaéni materidl co nejblize fotokatodé. V kapitole 5 jsou diskutovany ptipady, kdy

scintila¢ni materidl je zdmérné dale od fotonasobice.

Absorpce emitovaného svétla je zpiisobena predevSim necCistotami a defekty scintilaéniho
materidlu. Miru necistot a defektii 1ze ovlivnit ¢istotou vstupnich materiald a podminkami, za
ktery krystal roste. Rozmisténi neCistot a defektli v krystalu byva nehomogenni, v celém
krystalu se ¢asto tvofi na urCitych mistech shluky necistot a defektti. VEétsinou lze pozorovat

gradient koncentrace necistot ve sméru riistu krystalu.

Dale je pak absorpce také zpiisobena tzv. reabsorpci, kdy krystal samotny absorbuje

emitované zafeni. Tento jev souvisi napfiklad s Sitkou zakazaného pasu a vlastnostmi
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aktivatoru. Napfiklad u scintilacnich materidli dopovanych Ceriem nebo Europiem je
reabsorpce dominantnim piispévkem utlumu zafeni v materialu. Velikost reabsorpce 1ze jen

velmi tézko ovliviiovat.

Mira absorpce optického zafeni zavisi na energii tohoto zatfeni. V rovnici (16) to vyjadiuje
linearni absorp¢ni koeficient u, ktery je silné zavisly na energii zafeni. Obecné se zvySujici se
energii zareni klesa mira absorpce, avSak v kazdém krystalu existuji tzv. vysokoenergetické

absorp¢ni hrany, kdy od urcité energie je optické zafeni silné absorbovano.

2.4.7 Odolnost scintila¢nich materialu vacéi zafeni

Interakce ionizacniho zafeni se scintilaénim materidlem nevyhnutelné ovlivituje scintila¢ni
materidl a mize zplisobovat jeho poskozeni. Pravdépodobnost poskozeni scintilatoru zafenim
zavisi na Cistoté scintilatoru. Cim vice neéistot a defektii scintilator obsahuje, tim je
nachylnéjsi k poSkozeni. Vlastnosti scintildtoru mohou byt ovlivnény zafenim nasledujicimi

zpisoby:

- Vytvofeni center, které absorbuji viditelné fotony a tim zvySuji absorpci materialu.
Toto je zvlast nebezpeéné u velkych gama detektorti v oblasti fyziky vysokych
energii.

- Pfimé ovlivnéni luminiscenéniho centra, kdy vlivem ozateni mtze dojit k difuzi iontl
nebo ke zménam ve valencnich stavech. Tim je luminiscen¢ni centrum nefunkéni.

- Vlivem ozafeni dochazi také k vytvoreni defektl a pasti, které snizuji mobilitu nosi¢i
naboji (elektronti a dér).

- Ovlivnénim povrchovych stavli miize dochazet k zvySeni dosvitu (afterglow).

U naprosté¢ vétSiny scintilatori se degradace projevuje piedevS§im zvySenim absorpce
viditelného zéfeni, coz souvisi piedev§im s mirou necistot ve scintilatoru. Protoze produkce
defektl v krystalu souvisi s koncentraci necistot, intristické scintilatory, tedy scintilatory bez
dopantti, maji vyssi radia¢ni odolnost. Se zlepSovanim techniky ristu krystalii se postupné
také zvySuje jejich radiacni odolnost. U dopovanych krystalt je naro¢néjsi kontrolovat Cistotu
rostouciho krystalu, proto je také obtizné;jsi efektivné snizovat koncentraci necistot. Je vSak
mozné nalézt optimalni koncentraci dopantu v krystalu a tim dosdhnout maxima radiacni

odolnosti. V souCasnosti vSak neexistuje Zadny reprodukovatelny postup nalézani téchto

koncentraci. Ukazuje se, Ze nckteré typy necistot dokonce zlepSuji radia¢ni odolnost.
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Naptiklad zavedenim ,necistot“ Mn a Co iontl do scintilatoru CdF, dojde ke zlepSeni

radia¢ni odolnosti z hodnot 10° na 10 rad.

Nekteré procesy degradace scintilatoru jsou reverzibilni. Napiiklad vySe zminéné zvySeni
absorpce viditelného zafeni. Procesy zpétné regenerace scintildtoru jsou za pokojové teploty
extrémné pomalé, proto tzv. ,,béleni* scintilatoru probihd za vysSich teplot, typicky mezi
250 °C a 350 °C. Zpétnou regeneraci je také mozné provadét ozarovanim scintilatoru zafenim
vhodné vlnové délky, pouziva se viditelné, poptipadé UV zafeni. Doba regenerace zalezi na
intenzité ozafovani a zvolené vinové délce. Témeétr uplné regenerace je mozné dosdhnout

typicky v fddech minut az hodin osvitu.

2.4.8 Hustota

Pravdépodobnost interakce ionizujiciho zafeni souvisi s hustotou scintilaéniho materialu. Cim
je hustota (a tedy i atomové &islo Z) vyssi, tim je pravdépodobnost interakce vys§i. Cim je
atomové Cislo scintilatoru vyssi, tim ten¢i mtze scintilator byt. V aplikacich, kde je potieba
detekovat nizkoenergetické ionizujici zareni (E <800 keV) se preferuji scintilatory s vysokym
atomovym cCislem, protoZe relativni pravdépodobnost fotoefektu je vySSi neZ relativni
pravdépodobnost Comptonova efektu (ktery je nechténym jevem). Neboli pravdépodobnost

fotoefektu roste s rostoucim Z rychleji nez pravdépodobnost Comptonova efektu.

2.4.9 Mechanické a chemické vlastnosti scintila¢nich materialu

Mechanické a chemicka stabilita jsou velmi dilezité a Zddané vlastnosti scintilatorti. V. mnoha
prumyslovych aplikacich jsou krystaly vyuzivany v narocnych podminkach, a proto je u nich
vyzadovano, aby byly vysoce mechanicky odolné a chemicky inertni. Vysokd mechanicka
odolnost pfindsi vyhodu snazsiho mechanického opracovani krystalu. Krystaly se naptiklad
lesti, aby se zamezilo difizi zafeni. V nékterych aplikacich se naopak zdrsiuji, aby dochazelo
k rozptylu zéatfeni. Prasknuti scintila¢niho krystalu pak mtize znamenat jeho zniceni.
Nezadouci vlastnosti mnoha scintilatorti je také anizotropie koeficientli teplotni roztaznosti.
Napriklad scintilator CeF3 se tepelné roztahuje podél jedné osy o 20 % vice nez podél jiné
osy. Protoze se pfi vysSich intenzitidch ionizujiciho zafeni miize krystal zahtivat, vlivem této
anizotropie muze dojit k rozpraskani scintilatoru, proto je vhodné nekteré scintilatory chladit.
Dalsim problémem né¢kterych scintilatorii je, Zze jsou hygroskopické, tedy reaguji s vlhkosti
(naptiklad vzdusnou). Proto je nutné je provozovat bud’ v ochranné atmosféte, nebo je pred

vlhkosti chranit vhodnym krytem. Detailn¢ se této problematice vénuje kapitola 6.5 a 6.6.
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Hygroskopicitu je vSak mozné ovlivnit dopantem. Napiiklad scintilator CsI dopovanim
thaliem vyrazn¢ snizi svou hygroskopicitu. Pokracujici vyvoj technologie pé&stovani
polykrystalii oteviraji nové moznosti scintilanich materiala, nebot’ polykrystalické materialy

zvladaji vyssi mechanickou i teplotni zatéz.

2.4.10 Energetické rozliSeni scintilaénich materialti/detektort

Pro celou tadu aplikaci je velmi dulezité rozlisit piispévky fotonii o riznych energiich, coz
uzce souvisi s energetickym rozliSenim scintilatoru, popfipad¢ s energetickym rozliSenim
detektoru jako celku. Vysoké energetické rozliSeni umoznuje odliSit fotony s rdznymi
energiemi. Pokud mé detektor nizké energetické rozliSeni, piispévky fotonl jednotlivych
energii se sliji vjeden celek, a neni tak mozné zjistit, kolik fotonti pfislusné energie bylo

detekovano.

Energetické rozliSeni je definovano jako:

AE (17)

kde 4E je tzv. FWHM (full width at half maximum) fotopiku o energii E.

Energetické rozlideni souvisi také se svételnou vytéznosti scintilatoru. Cim vyssi je svételna
vytéznost, tim lepsi je energetické rozliSeni. Dale energetické rozliSeni ovliviiuji necistoty
v materialu a tloustka materidlu. V1iv na energetické rozliSeni ma také reflexni vrstva na
povrchu scintilatoru. Viditelné fotony, které neleti smérem k fotokatodé, ale opacnym smérem
se na této vrstvé odrazeji zpét a sérii odrazii nakonec doleti do fotokatody. Diftzni reflexni

plocha scintilatoru je vyhodnéjsi nez lesténa plocha.

2.5. Scintilaéni materialy vyuzivané v Mossbauerové spektroskopii

Velmi Casto pouzivanym scintilaénim materialem v Mossbaueroveé spektroskopii je Nal:Tl.
Dale v praci pro piehlednost oznacovan jako NAITL. Vynika dobrou energetickou rozliSovaci
schopnosti a vysokou svételnou vytéznosti [51]. Pro vyuziti v Mossbauerové spektroskopii je
vhodny krystal o tloust’ce zhruba 0,5 mm. Jeho nevyhodami jsou del§i doba trvani scintilace

a mirna hygroskopicita. Dale také nedostupnost takto tenkého scintilatoru na trhu.
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DalSim z pouzivanych scintilacnich materialt je Yttrium alluminium perovskit aktivovany
ceriem (YAP:Ce) [52-56]. Pro piehlednost bude v praci oznaCovan jako YAP.
V Mossbaueroveé spektroskopii je YAP bézné vyuzivan pro svou mechanickou a chemickou
odolnost a kratkou dobu scintilace pti svételné vytéznosti dosahujici 70% v porovnani se
scintilatorem Nal:T1 [57,58]. Komer¢né vyrabény YAP optimalizovany pro Mossbauerovu
spektroskopii je dostupny jako disk o priméru 25 mm a tlouStce 400 um [59]. Takova
tloustka je idealni naptiklad pro detekci zafeni v transmisnim upotfadani Mossbauerova
spektrometru. Nevyhodou scintilaéniho materidlu YAP je niz$i energetickd rozliSovaci
schopnost oproti scintilatoru NAITL a také vys$i mnozstvi parazitniho signalu vlivem signalu
od charakteristického zafeni Ka Yttria o energii 14,9 keV, které mlze byt vybuzeno fotony

o vyssich energiich.

Potencidlné zajimavym scintilacnim materidlem jak pro Mdssbauerovu spektroskopii tak
piedevsim pro oblast kvantové y optiky je CeBrs. Jedna se o halidovy scintilacni material
vynikajici vysokou svételnou vytéznosti a predevsim velice kratkou dobou trvani scintilace.
Jeho nevyhodou je extrémni hygroskopicita. Charakterizaci scintilaéniho materidlu CeBr;

a jeho aplikaci v Mdssbauerove spektroskopii se vénuje kapitola 6.

Scintilacni vlastnosti materiald YAP, NAITL a CeBr3 jsou uvedeny v tabulce 2.

Tabulka 2: Scintilacni viastnosti materialit Nal:Tl, YAP:Ce a Cebrs [60,61].

Parametr YAP | NAITL | CeBr;
Efektivni atomové ¢islo 36 50 46
Hustota [g/cm?] 5.55 3.67 5.1
Index lomu 1.94 1.88 2.09
Spektralni maximum [nm] 347 410 370
Doba trvani scintilace [ns] 28 230 <20
Svételna vytéZznost [fotont/MeV] 25000 | 38000 | 60000
Teplotni koeficient svételné vytéznosti 0.39 0.22- ;
T=300 K [% /K] 0.95

Tvrdost [Mohs] 8.5 2 -
Teplota tani [°C] 1850 651 722
Hygroskopi¢nost ne ano ano
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3. Amplitudové spektrum >’Co mé&fené scintilaénim detektorem

Pii detekci zafeni pochézejiciho ze zafice °’Co zpravidla sledujeme histogram amplitud,
tzv. amplitudové spektrum. V tomto spektru se nachazi signal piku Uplné absorpce, kdy je
veSkera energie detekovaného fotonu prevedena do scintilacniho zablesku. V amplitudovém
spektru je mozné vidét pocet pika uplné absorpce odpovidajici poctu zativych piechodl
v Z4Fi¢i. V pripadé amplitudového spektra zafice >’Co, je mozné pozorovat piky uplné
absorpce fotonl o energiich 136 keV, 122 keV, 14 keV a také piky odpovidajici fotonim
o energiich <6,8>keV, ty jsou vSak zpravidla z divodu nizkého energetického rozliSeni
detektoru slité¢ v jeden pik. Piky tplné absorpce fotonl o energiich vétSich nez 136 keV ve
spektru nelze rozlisit pro jejich nizkou pravdépodobnost vyskytu. Na obrazku 9 je zobrazeno
amplitudové spektrum *’Co zméfené pomoci detektoru Saint Gobain Brillance 380 se

scintilatorem LaBr3:Ce [62] .
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Obrazek 9: Amplitudové spektrum °’Co, méfeno scintilacnim detektorem LaBrs: Ce.

Pii méfeni amplitudového spektra zaticem >’Co pfispiva do amplitudového spektra kromé

fotonli tvoficich pik Uplné absorpce také mnozZstvi parazitniho signalu. Jednd se
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o Comptonovsky rozptylené fotony, sumacni piky, fotony charakteristického zafeni okoli

¢1 samotného scintila¢niho materialu a dale také temné detekce detektoru.

Pro stanoveni ucinnosti detektoru je nutné zméfit pocet detekovanych fotonti piislusné
energie, viz rovnice (4). Pro spravné urceni veliiny A4 je nutné parazitni signal identifikovat

a odlisit od uzite¢ného signalu fotont ptislusné energie.

3.1. Identifikace parazitnich ptispévkl v detektoru

Jak bylo zminéno v kapitole 1.2, zafi¢ *’Co emituje fotony o riznych energiich, pficemz
vétSina téchto fotonl jsou z hlediska Mossbauerovy spektroskopie parazitni, zatimco pouze
relativné mala ¢ast fotonli nese spektroskopickou informaci. Z toho diivodu se ptfi méfeni
amplitudového spektra ¢itd pouze jeho Cast tak, aby detailné¢ zobrazovala predev§im piky
o energiich <6,8> keV a 14 keV. Na obrazku 10 je zobrazeno typické amplitudové spektrum
zatice >’Co méfeného scintilaénim detektorem se scintilaénim krystalem Nal:T1 o tloustce
400 pm. Cernou barvou je zde zobrazeno spektrum obdrzené, aniz by mezi zafiGem

a detektorem byl vlozen jakykoliv material (filtr).
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Obrazek 10: Amplitudové spektrum zarice 7’Co méfeného scintilacnim detektorem se scintilacnim krystalem Nal:TI.
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V intervalu kanalt <0,45> neni pfitomen zadny signal vlivem softwarového ofezani signalu.
Ptiblizné od kanalu 45 se jiz neuplatiiuje softwarové ofezani signalu a lze zde pozorovat
prudky nartst signdlu, nasledovany exponencidlnim poklesem do kanalu pfiblizn¢ 75.
V tomto intervalu se jednd o parazitni signal, konkrétné¢ o Sum detektoru. Identifikovat tento
znazornéno Sedou barvou. K odstinéni se typicky pouziva 1-2 cm tlustd olovéna deska. Pfi
nutnosti presného méfeni se pouzije Scm vrstva olova. Tento Sum souvisi s nastavenim
vysokého napéti na detektoru, jedna se o z katody nahodné uvolnéné elektrony, které jsou
nasledné fotonasobi¢em zesileny. Cim vys$§i napéti na detektoru je nastaveno, tim vice se
tento Sum ve spektru objevuje. Ve vétSiné méteni byva tento Sum zanedbatelny, protoze se
pouzivaji scintila¢ni materialy s dostate¢nou svételnou vytéznosti a neni potfeba nastavovat
vysoké napéti piili§ vysoké. Nicméné tento Sum lze sniZit chlazenim detektoru, ptic¢emz vliv
chlazeni do teplot 0 °C je na Sum detektoru je vétsi, nez vliv chlazeni na svételnou vytéznost

scintilaéniho materialu.

Dale se v intervalu <75,190> objevuje pik odpovidajici fotonlim o energiich <6,8> keV
emitovanych ze zafiCe (na obrazku 10 oznaceno 6 keV). Tyto fotony také predstavuji
parazitni signal, nicmén¢ tento signal Ize snadno eliminovat vloZenim vhodného materialu
jako filtru mezi detektor a zafi¢. Material a tloustka filtru jsou zvoleny tak, aby byla
absorbovana vét§ina parazitnich fotoni o energiich <6,8>keV a zirovein aby bylo
absorbovano co nejméné fotonit o energii 14 keV. Jako takovy filtr se obvykle pouziva
100 um tlusty plisek hliniku nebo zhruba 1 mm tlusty plast. Takto filtrované spektrum je na

obrazku 10 vykresleno ¢ervenou barvou.

V intervalu <190,450> se nachazi pik odpovidajici energii 14 keV. Detektor neni schopen
rozli$it odrazové a bezodrazové fotony, proto se v tomto piku nachazi signaly pochézejici jak
od bezodrazovych tak od odrazovych fotonii. V intervalu <400,550> se nachazi maly pik
fotonli o energii 20 keV pochézejici z charakteristického zafeni rhodia, které tvoii matrici
v zari¢i. V intervalu <550,950> se nenachazi zadné piky, protoze zaii¢ neemituje zadné
fotony o té€chto energiich. Signal, ktery se zde nachazi, patii Comptonovsky rozptylenému
zateni od fotoni o energiich 122 keV a 136 keV. Jedna se o parazitni signal, ktery se
nevyskytuje pouze v daném intervalu, ale prakticky v celém méficim rozsahu detektoru.
Tento parazitni signdl lze pii méfeni identifikovat pomoci vhodné zvoleného filtru, kdy
signalové fotony o energiich <6,14> keV jsou filtrem co nejvice absorbovany, zatimco fotony

o energiich <122,136> keV zplisobujici tento parazitni signdl filtrem prochazi, tudiz je
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v detektoru tento parazitni signal registrovan. Vhodnym filtrem je 100 pm tlusty médény
plech, viz modra kiivka na obrazku 10. Posledni kiivkou, zobrazenou v amplitudovém spektru
na obrazku 10 je zelen¢ zobrazena kiivka, kterd byla ziskana odectenim parazitniho pfispévku
identifikovaného pomoci médéného filtru (modra kiivka) od nefiltrované¢ho signalu (Cerna

kiivka).

3.2. Ur€eni poctu detekovanych fotonli z amplitudového spektra

Pro stanoveni ucinnosti detektoru pomoci vztahu (4) je veli€ina 4 urCena jako plocha pod
zelenou kitivkou. Pokud zelena kiivka obsahuje vice piki, tak jako v uvedeném piikladu, je
nutné¢ vhodnym zptsobem kiivku nafitovat. Na obrazku 11 je zobrazena ukazka fitovani
signalu pomoci Gaussova rozdéleni. Fialova kiivka znazoriiuje kumulativni fit, ktery dobfte
kopiruje kfivku naméfeného signalu. Cervend je zobrazen fit odpovidajici piku fotondl o
energiich <6,8> keV, tyrkysove je zobrazen fit piku odpovidajici fotonim o energii 14 keV.
Modrou kiivkou je zobrazen pik odpovidajici fotontim charakteristického zateni rhodia o

energii 20 keV.
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Obrazek 11: Amplitudové spektrum zari¢e 7’Co zbavené parazitniho signdlu.
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U scintilacnich krystalti, které maji nizké energetické rozliSeni a niz8i svételnou vytéznost, se
v detektoru signal od fotont <6,8>keV, 14 keV, 19keV a Sum detektoru navzajem
ptekryvaji. Stanoveni poméru jednotlivych piispévki je komplikované, a casto
nejednoznacné, coz zasadné ovliviiuje nejistotu urceni ucinnosti detektoru podle vztahu (4).

Tento problém se vyskytuje naptiklad pfi ur€ovani uc¢innosti praskovych scintilatortt YAP:Ce.

3.3. Vybér vhodného ¢itaciho okna pro méfeni Mossbauerova jevu

Pro métfeni MS-spektra v transmisni geometrii by bylo vhodné nastavit ¢itaci okno detektoru
na interval kandlti zhruba <190,450>. Fotony o energiich <6,8> keV typicky neni potieba
filtrovat, protoze samotny méfeny vzorek slouzi jako filtr. Stejné tak toto plati pro méfeni
v geometrii zpétného rozptylu pti detekovani bezodrazovych fotont. Pro méteni MS-spektra
v geometrii zpétného rozptylu pii detekci konverznich fotonti je vhodné nastavit ¢itaci okno
detektoru na interval kanald zhruba <75,200> a mezi zafi¢ a vzorek vlozit vhodny filtr pro
energie <6,8> keV (hlinikovy filtr), ktery snizi mnoZzstvi parazitniho signalu pochézejici od

charakteristického zafeni zeleza o energii 6,5 keV.

3.4. Eliminace detekce charakteristického zareni okoli

V experimentech vyuzivajicich radioaktivnich zarica je dualezité dbat na zdsady radiacni
bezpe€nosti, proto je typicky nutné zafic¢ stinit. Z toho divodu byvaji casto celé
experimentalni sestavy obklopené materidlem absorbujicim radioaktivni zafeni. Zaficem
ozafované stinéni ovSem generuje charakteristické zéafeni, které je pak mozno detekovat ve

scintilaénim detektoru.

Detekované charakteristické zafeni stinicitho materidlu nenese Zadnou informaci z hlediska
Maossbauerovy spektroskopie, proto je povazovano za parazitni zafeni. Pro demonstraci tohoto
efektu byly naméfeny amplitudova spektra zafi¢e >’Co pii stejné geometrii experimentu,
ovSem pfi riznych materidlech stinéni, viz obrazek 12. Na obrazku 12A) je zndzornéna prvni
situace, kdy mezi zaficem a detektorem je umisténo 10 cm silné olovéné stinéni, které
zajistuje, ze témet zadné fotony ze zafice nejsou detekovany v detektoru, coz také potvrzuje
amplitudové spektrum na obrazku 12 dole (Cerné). V piipadé B) je pfidano olovéné stinéni,

coz simuluje piipady, kdy je nutné zafi¢ stinit. Pfidani olovéného stinéni mé za nésledek
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detekci charakteristického zateni Ka ¢ary olova o energii 10,6 keV, viz amplitudové spektrum
B) (Sed¢€). Na obrazku 12 C) je zndzornén piipad, kdy je na vrstvu olovéného stinéni ptfidana
vrstva médi, v amplitudovém spektru 1ze pak pozorovat pik Ka ¢ary medi o energii 8,0 keV.
Na obrazku 12 D) je na tuto vrstvu médi navic pfiddna vrstva plastu. Ze zobrazenych
amplitudovych spekter lze pozorovat, Ze vhodnou tpravou povrchu stiniciho materidlu lze
dosédhnout vyrazného potlaceni detekce parazitntho zafeni pochézejictho od

charakteristického zafeni.
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Obrazek 12 Nahore: Schematické usporadani jednotlivych sestav pri urcovani mnozstvi charakteristického Sumu z okoli.
Dole: Prislusna amplitudova spektra riznych materialii ozarovanych zdaricem %’ Co.

Vhodnym zptisobem kontroly, kolik parazitniho zareni pochazi od charakteristického zareni
z okoli, je porovnani dvou amplitudovych spekter, viz obrazek 13. Pro méfeni je potieba
100 pum médény filtr opatfen 200 pum vrstvou plastu. V amplitudovém spektrum, s timto
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filtrem umisténym pred zaficem viz obrazek 13A) je v detektoru detekovan parazitni signal

charakteristického zateni z okoli. Ve druhém amplitudovém spektru, zméfeném se stejnym

médénym filtrem, umisténym tentokrat pfimo pied detektor viz obrazek 13B) je tento

parazitni signdl absorbovan médénym filtrem.
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Obrazek 13 nahore: Schematické znazornéni umisténi médeného filtru. Dole: Prislusna amplitudova spektra.
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4. Praskovy scintila¢ni materidl YAP:Ce

Jak jiz bylo zminéno, komeréné vyrdbény scintilitor YAP:Ce optimalizovany pro
Mossbauerovu spektroskopii je dostupny jako tenky disk o priméru 25 mm a tloustce
400 um. Avsak v nékterych aplikacich, jako naptiklad v geometrii zpétného rozptylu nebo
v experimentech s rezonan¢ni detekci y zafeni a dalSich, je tlouStka 400 um piili§ velka.
Ackoliv ma tento scintilaéni material vysokou tvrdost (8,6 dle Mohsovy stupnice tvrdosti),
tenky platek krystalu je velmi kiehky, a proto je vytvareni jesté tencich scintilacnich krystali

obtizné.

Ukazuje se, Ze vyuziti scintilacniho materidlu YAP:Ce ve formé& prasku odstraiiuje nékteré
zasadni limity monokrystalického scintilatoru. Naptiklad minimalni tloustka praskového

scintilatoru je limitovdna pouze minimalni velikosti zrn scintilaéniho prasku.

Ackoliv se praskové scintilatory YAP vyuzivaji v celé fad¢ aplikaci [63-65], v literatuie
zatim neni publikovana prace tykajici se aplikace praskovych scintilatori YAP
v Mdssbauerové spektroskopii. V praci byly vyuzity praSkové scintilatory firmy Crytur s.r.o.
se zrnitosti 0-30 um a 50-70 pum.

Fyzikalni principy scintilace jsou v pfipadé praSkovych scintildtorti stejné jako v piipadé
monokrystalického scintildtoru. Proto faktory, které ovliviiuji scintilaéni vlastnosti
monokrystalickych scintilatorti, jsou stejné 1 pro scintilatory praSkové. Mimo to jsou vSak
scintilaéni vlastnosti praskovych scintilator ovlivilovany navic velikosti zrn, morfologii

povrchu jednotlivych zrn a vlastnostmi materialu v prostoru mezi jednotlivymi zrny.

4.1. Ptiprava scintilatoru z praSkového materialu

Scintilaéni krystal praSkového scintilatoru se skldda z velkého mnozstvi zrn (prasku)
monokrystalického scintilatoru, které jsou nahodile rozprostfeny uvniti vnéjsitho obalu
(naptiklad tenkd plastovd forma, lepici paska). Scintilator byl v praSkového materialu
piipraven dvéma zpusoby. V prvnim pfipad¢é byla pouzita bézna pruhledna lepici paska. Na
ni byl rovhomérné rozlozen scintilaéni prasek tak, aby tvofil jednolitou vrstvu a jednotliva
zrna se prichytila na lepici vrstvu. Nasledn¢ byla tato vrstva pirelepena z druhé strany, aby
nedochazelo k odpadavani prasku. Takto pfipravené tenké vrstvy prasku byly i s nosnou

paskou nasklddany na sebe a nésledn¢ umistény na fotonasobi€. Druhy zplsob piipravy
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spociva v nasypani prasku do diskové formy o pozadované vysce, ktera definuje tloustku
krystalu. Forma byla nésledné uzaviena prithlednou kryci vrstvou, pfipadné byla forma zalita

epoxidovou pryskyfici, viz kapitola 4.3, a po vytvrzeni byla forma odstranéna.

Na obrazku 14a) nahoie je zobrazena jedna monovrstva praskového scintilatoru o zrnitosti
<30 pum na lepici pasce; dole je zobrazen histogram primérd nahodné vybraného vzorku zrn;
na obrazku 14b) jsou zobrazeny snimky pro zrnitost 50-70 um. Fotografie byly pofizeny
pomoci Digitalniho optického mikroskopu Keyence VHX-5000, pro tvorbu histogramu byl
vybran ndhodny vzorek 200 zrn a byl vyuzit skenovaci elektronovy mikroskop VEGA3 LMU.
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Obrazek 14 a): Vrstva praskového scintilatoru na lepici pdsce o zrnitosti <30 um b) vrstva praskového scintilatoru na lepici

pasce o zrnitosti 50-70 um. Prevzato z [66] , preloZzeno.
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Optimalni ucinnost detekce pro danou energii gama zafeni lze zvolit naskladanim
prisluseného mnozstvi vrstev scintilatoru na sebe, viz obrazek 15. Timto zptisobem Ize velmi

snadno pfipravit scintilator o vhodné tloust'ce.
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Obrazek 15: Priklad experimentalniho usporadani scintilatoru, 3 vrstvy praskového scintilatoru YAP:Ce. Prevzato z [66],

preloZeno.

4.2. Charakterizace praskovych scintilatorii

Pro vyuziti v konkrétnich aplikacich jsou dilezité predeviim dvé vlastnosti scintilatord’.
Absorpéni schopnost fotonli o konkrétni energii a pocet fotonii viditelného zafeni, které
scintilator opusti. Tento pocet mize byt ovlivnén zrnitosti scintilaéniho materialu, ale takeé
zapouzdienim, materidlem vypliujici prostor mezi zrny nebo svételnou drahou mezi
samotnym scintilatorem a okénkem detektoru (realizovanou naptiklad svétlovodem). Pro tuto
vlastnost scintilatoru, tedy pienos vyzafenych fotoni viditelného svétla do okénka

fotonasobice je dale pouzivan pojem svételny zisk.

Pro méfeni v Mdssbauerové spektroskopii vyuzivajici jako zdroj zafeni *’Co zafi¢ je dilezity
vybér vhodné tloustky scintilatoru. Ptilis tenky scintilator by mél nizkou ucinnost detekce,
prilis tlusty scintilator by mél nizky svételny zisk a vysSi prispévky pochdzejici
od vysokoenergetickych fotonii emitovanych ze zafi¢e. S rostouci tloustkou scintilaéniho
krystalu roste absorpce zafeni az do bodu, kdy je téméf vSechno zafeni absorbovano
(detekovano). S rostouci tloustkou krystalu vSak klesd svételny zisk, coZ v amplitudovém

spektru na obrazku 16 demonstruje piesun pikii smérem k niz§im kanaliim, tedy impulztim o

"V dalgim textu slovem scintilator je myslen konkrétni kus scintilujiciho materialu, tedy napfiklad diskovy monokrystal, nebo
nékolik vrstev prasku na izolepé a podobné. Vyrazem ,scintilacni material” je minéna konkrétni chemicka sloucenina vykazujici
scintilace.
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niz§i amplitud¢. S pfibyvajicim poctem vrstev také klesd energetickd rozliSovaci schopnost
detektoru, coz se ve spektru projevuje postupné se zvysujicim piekryvem pikt odpovidajicich

fotoniim o energiich <6,8> keV a 14 keV.

Zrnitost <30 um Zrnitost 50-70 um

30000 40000
| — 1 Vrstva : — 1 Vrstva
—2 Vrstvy 35000 - —2 Vrstvy
25000 3 Vrstvy | 3 Vrstvy
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Obrazek 16 a) Amplitudovad spektra pro 1 az 5 vrstev zrnitosti <30 um scintilatoru YAP:Ce; b) amplitudova spektra pro
1 az 8 vrstev zrnitosti 50-70 um scintilatoru YAP:Ce. Pro lepsi citelnost grafu byly jednotlivé kifivky na ose y posunuty.

Prevzato z [66], preloZeno.

Zatimco svételna vyté€znost scintilaéniho materialu neni ovlivnéna velikosti zrn scintila¢niho
prasku, svételny zisk scintilatoru se s velikosti zrn méni. Cim je velikost zrn mensi, tim je
svételny zisk scintilatoru niz8i. Protoze praskovy materidl nevypliuje prostor scintilaéniho
krystalu cely, ale jsou v ném mezery mezi zrny, v optické draze mezi mistem scintilace a
fotokatodou se nachazi mnozstvi rozhrani, kde se méni index lomu, viz obrazek 17. Tato
rozhrani jsou na kazdém ptechodu Y AP-okolni prostiedi. Na rozhranich tedy dochazi k lomu
a tim se prodluzuje opticka draha, ¢imz se zvysSuje pravdépodobnost absorpce viditelného
zéfeni v materidlu. Cim je scintilaéni prasek jemné&jsi, tim je téchto rozhrani vice. Protoze
energie gama fotontll se uréuje z mnozstvi viditelnych fotonli detekovanych na fotokatodé, ma
pravdépodobnost absorpce viditelného zafeni zasadni vliv na pocet fotoni zaznamenanych

fotonasobi¢em.
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Obrazek 17: Schematické zndzorneéni optickych tras. Znazornéné trasy jsou pouze ilustrativni a nejsou ve shodé se Snellovym

zakonem.

V piipadé¢ jemnéjSiho prasku je potieba k dosazeni stejné detekéni G€innosti vice vrstev, coz
dale snizuje svételny zisk scintildtoru. To je demonstrovdno na obrazku 18, kde jsou
zobrazena amplitudova spektra scintilatorti riznych zrnitosti, ale podobné detekéni ti¢innosti
v oblasti 14 keV. Aby bylo mozné pozorovat piky v podobnych kanalech amplitudového
spektra, bylo nutné v ptipad¢ jemnéjsiho prasku zvysit vysoké napéti na fotonasobici (zesileni
fotonasobice). Z amplitudového spektra lze také pozorovat, ze energetické rozliSeni je

v ptipad¢ scintilatoru tvofené¢ho jemnéjSim praSkem horsi.
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Obrazek 18: a) Amplitudové spektrum jedné vrstvy zrnitosti 50-70 um a dvou vrstev zrnitosti <30 um; b) amplitudové

spektrum dvou vrstev zrnitosti 50-70 um a Ctyr vrstev zrnitosti <30 um. Prevzato z [66)], pieloZeno.

4.3. Scintilacni prasek s epoxidovou pryskyftici

Jak jiz bylo zmin€no, zména indexu lomu mezi hranou zrna a vzduchovou mezerou zptisobuje
niz8§i energetické rozliSeni, pfiCemz s rostouci tloustkou scintilatoru tento efekt nabyva na
vyznamu. Vyplnénim mezer mezi jednotlivymi zrny scintildtoru materidlem o podobném

indexu lomu jako index lomu zrn Ize tento efekt vyznamné potlacit.
PoZadavky na material vyplilujici mezery mezi zrny scintilatoru jsou:

- podobny index lomu jako scintilator (index lomu YAP = 1,94)

- kapalina s nizkou viskozitou (je snadnéjsi vyplnit mezery)

- transparentni v oblasti vlnovych délek, ve kterém emituje scintilator optické zareni
(Ayap.ce~ 347 nm)

- nizka elektronova absorpce v oblasti 6 -15 keV (nizka hustota, nizké atomové Cislo)
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Prvnim vhodnym materidlem, ktery spliuje vyse uvedené podminky je epoxidova pryskyfice.
Jeji vyhodou je snadnd piiprava scintilatoru, protoze epoxidova pryskyfice po smichani
s vhodnym tuzidlem ztuhne (proces tzv. polymerizace), po vytvrzeni tedy zlstane scintilator
v pozadovaném tvaru, napi. ve tvaru tenkého disku podobn¢ jako monokrystal. Nevyhodou je
nezndma dlouhodoba UV odolnost vytvrzené pryskyfice, ktera zalezi na zpusobu piipravy.
Spravna piiprava vhodné vytvrzené pryskyfice je zavisla na celé fadé faktori, které piesahuji

rozsah této prace.

Druhym potencidlné vhodnym materidlem je voda. Ta splituje vétSinu podminek Iépe nez
epoxidova pryskyfice. Jeji zdsadni nevyhodou je, Ze samotny fotonasobi€ je napéjen vysokym
napétim, proto by bylo nutné velmi peclivé zajistit, aby voda nemohla vniknout do mist, kde

se nachdzi konektory vysokého napéti fotonasobice.

Z dtvodu jednoduchosti a vétsi bezpecnosti byla pro vyplnéni mezer mezi zrny scintilatoru
vybrana epoxidova pryskyfice. Na obrazku 19 je zobrazeno porovnani amplitudovych spekter
4 vrstev scintilatoru o zrnitosti 50-70 um, pfi¢emz v jednom piipad¢ jsou mezery mezi zrny
vyplnény vzduchem, ve druhém piipad¢ epoxidovou pryskyftici [67]. Z obrazku je patrné, ze
scintilator s epoxidovou pryskyfici vykazuje vyssi svételny zisk, vyssi energetické rozliSeni
a porovnatelnou u¢innost detekce v oblasti odpovidajici energii 14 keV. Uéinnost detekce je
negativné ovlivilovdna elektronovou absorpci epoxidové pryskyfice. Hmotnostni absorpcni
koeficient um, viz rovnice (6), popisujici miru absorpce zafeni materidlem, je velmi vyrazné
zavisly na energii zafeni. Zafeni o niz$i energii je utlumovdno materidlem vyrazné vice.
Z tohoto diivodu lze v obrazku 19 pozorovat vyrazny pokles detekéni Gcinnosti v oblasti
odpovidajici energiim <6,8>keV, zatimco v oblasti 14 keV neni pokles detekéni Ui€innosti

znatelny.
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Obrazek 19: Amplitudova spektra 4 vrstev scintildtoru o zrnitosti 50-70 um s mezerami vyplnénymi vzduchem a epoxidovou
pryskyrici. Prevrato z [66], preloZeno.

Pouziti jednotlivych vrstev na lepici pasce je vhodné pro vyrobu tenkych scintilatort,
optimalizovanych pro detekci konverznich rentgenovych fotont o energii 6,5 keV. V piipadé
scintilatorti optimalizovanych pro detekci fotoni o energii 14 keV je nutné pouzit az 8 vrstev
scintilator-paska. Tolik lepici pasky jiz ovliviiuje jak detekéni ucinnost, tak piedevsSim
svételny zisk scintilatoru. Pro vyrobu silnéjSich scintilatorti je vhodné scintilaénim praskem
vyplnit vhodné tvarovanou nadobu a poté zalit prasek epoxidovou pryskytici. Po vytvrzeni se
nadoba odstrani a zbude scintila¢ni krystal o vhodné tloustce (definované hloubkou nédoby),
ktery je odolny, pevny a snadno se s nim pracuje. Timto postupem byl vytvofen scintilator

o tloust'’ce 450 um, dale v textu oznacovany jako Epoxy450.

Na obrazku 20 jsou znazornéna amplitudova spektra a) praskového scintilatoru s epoxidovou

pryskyfici (nazev Epoxy450) a na obrazku b) monokrystalu YAP. Detekéni ucinnost

49



scintilatoru Epoxy450 byla stanovena jako 75(12) %, uGc¢innost monokrystalu YAP byla
stanovena jako 93(12) % !*.
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Obrazek 20: a) Amplitudova spektra scintilatoru EPoxy450, b) Amplitudova spektra monokrystalu YAP.

4.4. Aplikace praskovych scintilatori v Mossbauerove spektroskopii

Na obrazku 21 je znidzornéno srovnani MS-spekter vzorku KoMg[>’Fe(CN)s] (0,5 mg/cm?

'Fe) v transmisni geometrii pfi pouziti scintilatoru Epoxy450 a monokrystalu YAP, pii
meéteni spekter byla zachovéana stejna geometrie méfeni, stejna doba méfeni a stejna aktivita

zafice.

Y publikaci [66] jsou uvedeny jiné hodnoty Ucinnosti, nebot’ nebyl pouzit optimalni metodika vyhodnoceni. V této praci jsou
uvedeny hodnoty ziskané po optimalizaci metody vyhodnoceni Gcinnosti. Nicméné na publikované vysledky nema nepresné
urceni ucinnosti jednotlivych scintilator(l vyrazny vliv, z hlediska Méssbauerovy spektroskopie je podstatné dilezitéjsi porovnani
SNR v MS-spektru.
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Obrazek 21: Méssbauerovska spektra vzorku K2Mg ' Fe(CN)s pii méfeni se scintilatorem Epoxy450 a monokrystalem YAP.

Prevzato z [66)], upraveno.
Pomér signélu k Sumu za dany ¢as je mozné vyjadrit pomoci rovnice:

_ B=S 18
SNRt = =, (18)

kde S je hodnota minima spektralniho piku a B je hodnota baseline. Srovnani SNRt raznych

scintilatord jsou uvedend v Tabulce 3 [66].

Tabulka 3: SNRt poméry spekter mérenych riznymi scintilatory. Prevzato z [66].

Scintilator SNRt [h"?] | SNRt/SNRtyap
1 vrstva (50-70) 28,6(2) 0,60

3 vrstvy (50-70) 35,5(2) 0,75

5 vrstev (50-70) 42,2(2) 0,89
Epoxy450 43,3(2) 0,91
Monokrystal 47,5(2) 1
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Z tabulky plyne, Ze nejvys§i SNRt z pfipravovanych scintilatori vykazuje scintilator
Epoxy450, které je 0 9 % nizsi nez v SNRt monokrystalu YAP. A tedy, ze vhodnym vybérem
tloustky praskového scintilatoru lze dosdhnout téméf stejnych vysledk jako v piipadé
monokrystalu YAP. Vyhodou vyuziti praskového scintildtoru v kombinaci s epoxidovou
pryskyfici je snadnd pfiprava scintilator, vhodné mechanické vlastnosti, vyssi energetické
rozliSeni oproti monokrystalu, a ptedevSim niZsi technologické naroky pfti péstovani krystala,

kdy syntetizovat prasek je daleko snadné;jsi.

Zasadni nevyhodou muze byt niz§i odolnost epoxidové pryskyiice proti dlouhotrvajicimu
pusobeni UV zéfeni, coZ po Case miize zpusobit degradaci epoxidové pryskytice, konkrétné
muze dojit k zaZzloutnuti pryskyfice. To mlze zptsobit snizeni detekéni ucinnosti, snizeni

svételn¢ho zisku a snizeni energetického rozliSeni scintilatoru.

Dalsi z vyhod praskovych scintilatord, pfipravenych dle vySe uvedeného postupu je, Ze lze
velmi snadno vyrobit libovolny tvar scintildtoru, coz mlize byt vyhodné naptiklad pfi tvorbé

4n detektora. Vyuziti praskovych scintilatort je demonstrovano v kapitolach 5 a 7.
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5. Neobvyklé geometrie scintilacnich detektorti

Béznym postupem pifi sestavovani a provozovani scintilaénich detektorii je pftilozeni
scintilaéniho krystalu pfimo na fotondsobi¢. Je vyhodné, aby misto styku bylo vyplnéno
svétlovodivou kapalinou. Takova geometrie zaruCuje nevyssi ucinnost detekce scintilacnich
zableskli a nejvySsi energetické rozliSeni. Tato kapitola se bude zabyvat ptipady, kdy je
vyhodné nepokladat scintilaitor pifimo na fotonasobi¢, ale vyuzit jinych geometrickych

usporadani.

5.1. Scintila¢ni detektor s prodlouzenou optickou drahou

Jak jiz bylo zminéno, v né€kterych ptipadech je vyhodné, aby mezi scintilaénim krystalem
a fotondsobicem byla mezera. Naptiklad pii méfeni v externim magnetickém poli, kdy je
nutné zajistit, aby silnému magnetickému poli nebyl vystaven fotondsobi¢. Tento problém lze
castecné odstranit pouzitim vhodného fotonasobice, tzv. mikrokanalkového fotonasobice,
ktery je caste€né odolny vici externimu magnetickému poli. Tento typ fotondsobice ma
ovSem vyrazn¢ vyssi temny proud, nizsi zisk a je vyrazné drazsi. Kvuli tomu se pro méteni
v externim magnetickém poli vyuzivaji ptedev§im plynové detektory, které ovSem maji oproti
scintilacnim niz§i detekéni G¢innost. To vyrazné prodluzuje dobu méfeni, které je kvili
nutnosti chlazeni supravodivych civek vytvatejicich silné magnetické pole velmi energeticky
naroné a tim padem 1 drahé. Tento problém mulZe vyfeSit geometrické uspofadani
scintilacniho detektoru s prodlouzenou optickou drdhou, kdy je mezi fotonasobiCem
a scintildtorem mezera. Aby byl fotonasobicem detekovan co moZnd nejvétsi pocet
viditelnych/scintila¢nich fotonti je prostor mezi scintilatorem a fotonasobicem je upraven jako
svétlovod. Silnému magnetickému poli je tedy vystaven pouze scintilator, zatimco citlivy
fotonasobic je umistén ve vétsi vzdalenosti od zdroje magnetického pole a stinén tak, aby jeho
funkce nebyla magnetickym polem negativné¢ ovlivnéna. Schematické znazornéni
scintila¢niho detektoru s prodlouzenou optickou drahou je znadzornéno na obrazku 22.

Parametry odrazné vrstvy svétlovodu maji zasadni vliv na fotonasobicem detekovany signal.
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Obrazek 22: Schematické zndazornéni detektoru s prodlouzenou optickou drahou.

V naSem pfipadé byl pouzity fotonasobi¢ hammamatsu R6095 a scintilacni krystal
YAP:Ce [59], emitujici viditelné svétlo s maximem o vlnové délce A = 370 nm. Tomu byl
upraven svétlovod, ktery byl pfipraven z hlinikem povrstvené mylarové folie s odrazivosti na
dané vinové délce vyssi nez 90 %. U detektoru byla ménéna délka svétlovodu v rozsahu
1-9 cm s krokem 1 cm. Pro kazdou délku svétlovodu bylo zméteno MS-spektrum vzorku
K>Mg[Fe(CN)s] (0,5 mg/cm? 'Fe), pficemz vzdalenost zafié-scintilator i celd geometrie
meéfeni byla zachovana. Funkce téchto detektord byla porovnana pomoci poméru signalu
aSumu (SNR) v MS-spektru. Na obrazku 23 je zobrazena zavislost SNR na vzdalenosti
scintilator-fotonasobi€. Pro lepsi piehlednost byl SNR normalizovan na SNR v situaci, kdy je

scintilator polozen na fotonasobic.

54



1,00 H

0,95 +

norm

0,90

SNR

0,85

0,80 - 1 - 1 - 1 T T " 1T " T * T * 1
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9

Vzdalenost scintilator-fotonasobic [cm]

Obrazek 23: Zavislost SNR v MS-spektru na vzdalenosti scintilator-fotondsobic.

Z grafu je patrné, Ze jakmile je scintildtor vzdalen 1 cm od fotondsobice, dojde k poklesu
SNR. To lze vysvétlit tim, ze mezi scintilator a fotonasobiC ptibyla vrstva vzduchu, kterd ma
odlisny index lomu, ¢imz dojde ke zhorSeni transportu fotont ze scintilatoru do fotonasobice.
Nasledné zvétSovani vzduchové mezery az do vzdalenosti 6 cm ovSem nema zéasadni vliv na
SNR. Pii zvétSeni mezery dochazi sice k zeslabeni signalu scintila¢nich fotont, tento pokles
lze ovSsem kompenzovat zvySenim vysokého napéti na fotonasobi¢i. Pfi kazdém zvétSeni
mezery mezi scintildtorem a fotondsobicem bylo proto nutné zvysit hodnotu vysokého napéti
na fotondsobi¢i. Takto kompenzovat nizs§i svételny zisk lze jen do urcité miry, coz lze

pozorovat na klesajicim SNR pro vzdalenosti vyssi nez 6 cm.

Oddalenim fotonasobice, citlivého na externi magnetické pole, o 6 cm pfi zachovani vice nez
90% SNR v MS-spektru otevird moZnost pouziti takto upravenych scintilatnich detektorti

v aplikacich s externim magnetickym polem, které mtize vyrazné zkratit dobu méteni.

5.2. Semi-transparentni scintila¢ni detektor

Na principu vzdaleni scintildtoru od fotonasobice, diky uziti vhodného svétlovodu, je zaloZen

tzv. semi-transparentni detektor (STD). Hlavnim rozdilem oproti béZznému detektoru je to, ze
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ve svazku zafeni je umistén pouze scintilator. Pomoci svétlovodu je nasledné viditelné zateni
piivedeno na fotokatodu fotondsobiCe, ktery je umistén mimo svazek. Oproti umisténi
scintilatoru pifimo na fotonasobi¢ je intenzita viditelného zafeni dopadajici na okénko
fotonasobice v ptipadé STD nizsi, lze ji vSak kompenzovat nastavenim vysSiho vysokého
nap¢ti na fotondsobic¢i. Vhodnou volbou tloustky scintilatoru je pak mozné ovlivnit, jak velka

¢ast svazku fotonil bude detekovana STD, a jaka ¢ast svazku STD projde.

V Mdéssbaueroveé spektroskopii neni obvyklé zdmérné detekovat pouze Céast zafeni a Cést
nechat detektorem prochéazet, naopak vétSinou je zaddouci detekovat co nejvic uziteCného
optiky, které vyuzivaji Mossbaueriv jev, je ovSem velmi uZzitecné pouzivat STD, ktery
umoziuje ¢aste¢né charakterizovat svazek v casové doméné a ptitom ¢ast svazku dale nechat
prochézet aparaturou. Detekcei signdlu v STD je mozné naptiklad pouzit jako startovaci signal,
od které¢ho se méfi Casovy interval, pri¢emz dalsi detektor v aparatutre detekuje fotony pouze
v uréitém ¢asovém intervalu po startovacim signalu. Diky ¢emuz by mélo byt mozné studovat

kvantovou povahu zéfeni, jako napiiklad kvantové provazani.

Dalsi nezanedbatelnou vyhodou STD je to, Zze je mozné jej snadno vlozit do svazku bez
velkého zdsahu do celé aparatury (trubice fotondsobice je kolmo ke sméru Sifeni zafeni).

Provést kontrolu aparatury a detektor opét snadno ze svazku odstranit.

Jako scintilator uvnitt STD byl pouZit scintilaéni prasek YAP:Ce o tloustce cca 250 pm,
pouziti scintilaéniho praSku YAP:Ce je detailn¢ rozebrano v kapitole 4. Schematické

porovnani uspotfadani bézného a semi-transparentniho detektoru je zobrazeno na obrazku 24.
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Obrazek 24: (a) Obvyklé usporadani scintilacniho detektoru, (b) Semi-transparentni detektor. Prevzato z [68], prelozeno.

Pro demonstraci fungovani (STD) byla zméfena amplitudova spektra °’Co v jednoduchém
experimentalni uspofadani, kdy mezi zafi¢ a konvenéni scintilacni detektor (NAITL) byl
vlozen STD, viz obrazek 25 vlevo. Amplitudové spektrum zafice >’Co zaznamenano
detektorem STD je znazornéno na obrazku 25 vpravo nahote. Cernou je zobrazeno spektrum
bez filtru, ¢ervenou je zobrazeno spektrum s 90 um tlustym hlinikovym filtrem a modrou je
zobrazeno spektrum pii pouZiti 200 um tlustého médéného filtru pied detektorem. Uéinnost
detekce STD byla vypoctena jako 60(12) %, podrobny rozbor metodiky stanoveni ti¢innosti
jsou uvedeny v kapitolach 1.3.4 a 3.2. Pomoci detektoru NAITL byla namétena amplitudova
spektra v situaci, kdy ve svazku byl umistén STD a kdy ve svazku STD nebyl. Na obrazku 25
vpravo dole je zobrazeno amplitudové spektrum, které bylo ziskano odeétenim parazitniho
ptispévku identifikovaného pomoci médéného filtru od nefiltrovaného signélu, viz kapitola
3.1. Z téchto dat byla urcena absorpce STD jako 63(12) %. Naméteny 3% rozdil absorpce
STD a ucinnosti STD je pravdépodobné zplisoben absorpci reflexni mylarové folie, do které

je STD zabalen.
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Obrazek 25 Vievo: Usporadani experimentu, Vpravo: Amplitudova spektra >’ Co zméfend pomoci STD (nahore) a

konvencniho scintilacniho detektoru (dole). Prevzato z [68], prelozeno.

Jednou z dilezitych vlastnosti, které ovliviiyji aplikaéni potencial semi-transparentniho
detektoru, je cCasové rozliSeni detektoru. Protoze vSak urceni Casového rozliSeni neni
pfimocaré, byl sestaven experiment vyuzivajici koincidenéniho méteni zateni rozptyleného ze
zafiCe. Experiment, jehoz schématické uspoiadani je zndzornéno na obrazku 26 a), sestava
z detektoru A, semi-transparentniho detektoru, zafi¢e >’Co, olovéného stinéni a spektrometru
OLTWINS [25]. M¢éfeni samotné je zalozeno na detekci dvou po sobé jdoucich udalosti,
pfi¢emz Casové zpozdéni obou udalosti je mnohem mensi nez casové rozliseni zkoumaného
detektoru. Ze zarice emitované zatfeni se rozptyluje na detektoru A. V tomto piipadé byl
pouzit detektor se scintilatorem LaBr3:Ce [62], ktery ma vyrazné lepsi Casové rozliSeni nez
STR, proto do méteni STD nezandsi dalsi vyrazné Casové rozsifeni. Rozptylené zatfeni je
detektovano detektorem STD. Protoze proces rozptylu, ktery je zapficinén fotoefektem nebo
Comptonovym rozptylem, trva fadové méné neZ pikosekundy, casova disperze

v koinciden¢nim signalu je zpiisobend pouze ¢asovym rozliSenim detekcéni soustavy. Detekeni

58



soustava se sestava ze scintila¢niho detektoru LaBr3:Ce, STD a zesilovact signalu. Detektor
LaBr3:Ce ma casové rozliSeni lepsi nez 2 ns. Zesilovace signalu zpracovavaji signal
dostate¢né rychle tak, aby nezkreslovaly méfeni. Proto 1ze prfedpokladat, ze casova disperze je
zpusobena predevSim Casovym rozlisSenim STD. Nafitovanim signalu pomoci Gaussovy
funkce, viz obrdzek 26 b), byla obdrzena hodnota FWHM 7 ns [68]. Tato hodnota je
dostate¢nd pro pouziti vjaderné kvantové optice. Poloha piku na casové ose je dand

nastavenim ¢asového zpozdéni stopovaciho impulzu v pouzitém spektrometru.

a) ’ 122 keV. )
ZARENI 50000
—— Signal
J —— Gauss fit
fffff 95% konfidenéni interval
. DETEKTOR 15000
OLOVENE STINENI
A D §
c
£
Re]
ROZPTYLENE 3 100907
ZARENI <3
o
5000 4
OLTWINS 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 20C

Cas [ns]

Obrazek 26 a) Sestava pro méfeni casového rozliSeni detektoru STD, b) Casové rozliseni detektoru STD pomoci

koincidencniho mérent. Pirevzato z [68], pielozeno.
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6. Praskovy scintilani material CeBr3

Detekce vysokoenergetického zareni pomoci scintilatnich detektorii ma potencialni vyuziti
v mnoha riznych aplikacich, naptiklad pii studiu kvantové provazanosti [14,15], tzv. ghost
imaging [69,70], nebo v oblasti kvantové informace [71,72]. V soucasné dobé se tato
problematika studuje predevsim v oblasti optiky, popt. UV optiky. OvSem krok smérem
k vy$§im energiim (rentgenové a 7y zafeni) pfinasi celou fadu zajimavych vyhod. Zaprvé
absorpce zaieni v materialli je vyrazné nizsi, zadruhé v piipad¢ y zafeni je spektralni ¢ara uzsi,
zatteti doby Zivota excitovanych stavll jsou delSi. Aplikace vhodnych detektoriit muze
usnadnit experimenty v této oblasti. Hlavnimi pozadavky na vlastnosti detektorti jsou vysoké

casové rozliSeni, vysoké energetické rozliSeni a nizké pozadi pro detekci 14 keV fotont.

Potenciadlné zajimavymi jsou z tohoto hlediska scintilatory lanthanovych a ceriovych halidd.
Konkrétné pak slouCeniny LaBr;:Ce a CeBr; vykazuji vysokou svételnou vytéZznost [73],

kratkou dobu scintilace [74] kratky dosvit a dobré energetické rozliseni [75,76].

Nevyhodou scintilatorti obsahujicich lanthan je, Ze maji vysSi intrinsickou aktivitu,
zptisobenou obsahem !*%La, ktery je pfirozené radioaktivni. Tuto nevyhodu nevykazuje
scintildtor CeBrs, ktery '*La neobsahuje, a v porovnini se scintilitorem LaBr; obsahuje

spektrum mens$i mnozstvi Sumu [77].

Obecnou nevyhodou halidovych scintilatortt je jejich hygroskopicita. Pokud jsou tyto
scintilatory vystaveny atmosférické vlhkosti, viadu minut dojde kjejich degradaci
a prakticky nendvratnému poskozeni. Z tohoto divodu jsou tyto scintildtory opatieny
ochrannou vrstvou nebo jsou zapouzdieny v materialu, ktery je zamezuje ptistupu vzdusné
vlhkosti. Ve vySe zminéné literatuie jsou popisovany halidové scintilatory typicky
o tloustkach 17 (25,4 mm) nebo 2" (50,8 mm) coz jsou rozméry optimalni pro detekci
v fotond o energiich stovek keV. V Mossbauerové spektroskopii se ovSem vyuziva foton
o energii 14 keV, kde optimalni tlouStka scintilatorti se pohybuje do 0,5 mm. Pokud je mi
znamo, v odborné literatufe neni o takto tenkych halidovych scintilatorech zminka. Jednim
z diivodi, pro¢ dosud nejsou tyto hygroskopické scintilatory vyuzivany i v oblasti nizsich
energii, miZe byt problematické zapouzdieni scintilatoru. Zareni o energii 14 keV ma vyrazné
vysSi absorpcni koeficient na rozdil od zafeni o energii stovek keV. Z toho diivodu je obtizné
zvolit a navrhnout kryci material scintilatoru tak, aby byl scintilator chranén pfed vzdusnou
vlhkosti, a zarovenl aby material co nejmén¢ absorboval zafeni o energii 14 keV. Potencialni

feSeni tohoto problému je zminéno v kapitole 6.4 a 6.5.
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6.1. Pfiprava scintilatoru z praSkového materialu

Jako vychozi material pro vyrobu byl pouzit prasek CeBrs [78], dale oznacovany CEBR.
Velikost zrn praSku se pohybovala v rozmezi 50-700 um. Pfi ptipravé scintilatorit CEBR byly
vyuzity zkuSenosti s praskovymi scintilatory YAP:Ce, viz kapitola 4. Protoze se jednd
o hygroskopicky material, ktery pfi styku s vzduSnou vlhkosti degraduje, veskera
experimentalni prace probihala v rukavicovém boxu sinertni dusikovou atmosférou
(H20 <10 ppm, O2<20 ppm). Extrémni hygroskopicita scintilatoru znemoziuje nalepeni
prasku na scintildtor, protoze lepidlo zapficifuje degradaci scintilatoru. Vhodnym lepicim
materidlem, ktery miize byt ve styku se scintilatorem, aniz by doSlo k degradaci, je silikonovy
vakuovy tuk. Ten se typicky pouziva k mazani t€snéni vakuové techniky. Postup piipravy

scintilatort je nasledujici:

- Fotondsobic¢, na kterém bude scintilator pfipevnén, se umisti do vertikalni polohy.

- Na fotonasobi¢ se nanese tenka vrstva silikonového vakuového tuku, na ktery se
nasledné polozi plastovy krouzek vhodné tloustky (typicky 500-1000 um), ktera
vymezuje prostorové rozméry scintilatoru, viz obrazek 27.

- Na fotonésobi¢ se nasype scintilacni prasek, rovhomérné se rozprostre uvniti krouzku.
Prasek, ktery ptfesahuje objem krouzku, se odstrani. Plastovy krouZek tedy urcuje
tloustku vrstvy scintilaéniho prasku na fotonasobici.

- Cely fotonasobi¢ se piekryje ochrannou odraznou vrstvou. Ta zaprvé chrani citlivy
fotondsobi¢ proti svétlu zokoli a za druhé zlepSuje svételny zisk scintilatoru. Je
vyhodné, aby odraznd vrstva byla z pruzného materidlu, ktery je mozné na
fotonasobici predepnout. Tim dojde k lep$imu zafixovani scintilaéniho prasku na

fotonasobidi.

Timto zptisobem byly vytvotfeny scintilatory CEBR o tloustkach 700-1300 pm. Takto
vytvofené scintilatory budou déale ozna¢ovany jako CEBR700, CEBR900, CEBR1100 a
CEBR1300.
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Obrazek 27: Fotografie z pripravy praskového scintilatoru CEBR.

6.2. Amplitudova spektra scintilatori CEBR

Na obrazku 28 je zobrazeno amplitudové spektrum zafic¢e >’Co naméfené scintilatorem
CEBR900, relativni rozliSovaci schopnost byla ur¢ena jako 62 % pro energii 6 keV a 66 %
pro energii 14 keV.
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Obrazek 28: Amplitudové spektrum zarice 7’Co naméiené scintilatorem CEBR 900.

Na obrazku 29 je zobrazeno porovnani amplitudovych spekter ziskanych scintilatori CEBR.
Mtuzeme vidét, Ze energetickd rozliSovaci schopnost s nartistajici tloustkou vrstvy zasadné
neklesd. Svételny zisk scintilatorti s rostouci tloustkou klesa, to v amplitudovém spektru neni
zietelné, protoze svételny zisk je kompenzovan nastaveni vys$s$iho napéti na fotonasobici.
Vysoké napéti na fotondsobi¢i bylo pro kazdy scintilator nastaveno tak, aby se pik
odpovidajici energiim <6,8>keV v amplitudovém spektru nachazel piiblizn€ ve stejném
intervalu kanald. Pro nazornost byla osa X jednotlivych spekter mirné posunuta tak, aby se
piky odpovidajici <6,8> keV piekryvaly. S rostouci tloustkou také roste ucinnost detekce az
do bodu, kdy se uc¢innost detekce blizi 90 % a dalsi zvySovani tloustky jiz ic¢innost nezvysuje,
viz tabulka 4. Jako idedlni kompromis mezi G¢innosti a svételnym ziskem scintilatoru se

ukazuje byt scintilator CEBR 900.
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Tabulka 4: Ucinnost detekce pro rizné tloustky scintildtoru CEBR

Scintilator Utinnost detekce [%)]
CEBR 700 0.73(12)
CEBR 900 0.83(12)
CEBR 1100 0.88(12)
CEBR 1300 0.89(12)
800
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Obrazek 29: Amplitudova spektra scintilatorit CEBR 700 az CEBR 1300. Pro prehlednost je osa X jednotlivych spekter
posunuta tak, aby se piky odpovidajict energiim <6,8> keV prekryvaly.

6.3. Srovnani amplitudovych spekter scintilatort CEBR, YAP a NAITL

Na obrazku 30a) je srovnani nefiltrovanych amplitudovych spekter ziskanych scintilatorem
CEBR900, monokrystalem YAP [59] a scintildtorem NAITL o tloustce 450 um. Z obrazku
lze vycist, ze scintildtory NAITL a CEBR900 maji srovnatelnou energetickou rozliSovaci

schopnost v oblasti 6 keV, viz Tabulka 5, pro energiec 14 keV je pak relativni rozliSovaci
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schopnost lepsi v pfipadé scintildtoru NAITL Nejhorsi rozliSovaci schopnost vykazuje YAP.

Detekéni €innosti scintilatorii v oblasti 14 keV jsou srovnatelné.

Tabulka 5: Porovnani scintilatorii CEBR900, NAITL a YAP.

e Energetické rozliseni [%] Uginnost [%)]
Scintilator
6 kev 14 keV 6 kev 14 kev
CEBR900 62 66 24 83
NAITL 68 48 41 87
YAP 82 96 - 93

Na obrazku 30b) je porovnani filtrovanych amplitudovych spekter, tedy od nefiltrovaného
signalu (a) byl odecten signal obdrzeny pii pouziti filtru (c). Jako filtr byl pouzity médény
plisSek o tlouStce 200 um, kterym zafeni o energiich 14 keV a méné jiz téméf vibec
neprochdzi. Na obrazku 30c) je tedy srovnani mnozstvi parazitniho signalu, které v daném
scintilatoru zptsobuji fotony o vySSich energiich, tedy 122 keV a 136 keV. Z obrazku je

patrné, ze vyrazn¢ nejméné parazitniho signdlu obsahuje amplitudové spektrum scintildtoru
CEBR900.
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Obrazek 30: Amplitudova spektra CEBR900, YAP a NAITL. (a) méreno bez filtri, (b) po odecteni signalu zméreného s

medenym filtrem, c) amplitudové spektrum z méreni s médenym filtrem.

6.4. Aplikace scintilatort CEBR v Mdssbauerove spektroskopii

Pro posouzeni vhodnosti pouziti CEBR scintilatorti k detekci y zateni v Mdssbauerove
spektroskopii je vhodné porovnani poméru SNR v MS-spektru. Z diivodu uspory casu pfi

méfeni spekter byly scintilatory porovnavéany pii méteni vzorku s obohacenym >’Fe. Jedna se
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o slitinu FeAl, MS-spektrum tvoii dublet s malym kvadrupolovym Stépenim [79], viz
obrazek 31.
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Obrazek 31: Mossbauerovska spektra vzorku FeAl mérend scintilatory CEBR700,CEBR900, CEBRI1100, CEBR1100, NAITL
a YAP.

Za stejnych podminek byly proméfeny vysSe zminované scintilatory, tedy NAITL, YAP,
CEBR700, CEBR900, CEBR1100 a CEBR1300. Porovnani SNR je shrnuto v tabulce 6.
Z tabulky plyne, ze nejlepsi vysledek vykazuje scintilator NAITL srovnatelny vysledek byl
dosazen se scintildtorem CEBR1100. Zasadni nevyhodou scintilatoru NAITL je delsi doba
trvani scintilace, proto je vhodné tento scintildtor pouZivat pouze se zaficem nizsi aktivity,
popfipad€ navysit vzdalenost mezi zaficem a detektorem. V piipad€ pouziti zafice o vyssi

aktivit€ je SNR scintilatoru YAP oproti scintilatoru NAITL ptiblizné 8 krat vyssi [80,81].
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Tabulka 6. Porovnani SNR pri pouziti riiznych scintilatori

Scintilator SNR SNR/SNRwari | Efekt méteni [%]
NAITL 16.07 1.00 24.13
CEBR700 15.32 0.95 24.58
CEBR900 15.57 0.97 23.06
CEBR1100 15.85 0.99 23.86
CEBR1300 12.75 0.79 19.77
YAP 12.64 0.79 17.09

6.5. Ochrana scintilatoru CEBR proti vzdusné vlhkosti

Jak jiz bylo zminéno, velkou nevyhodou halidovych scintilatort je jejich hygroskopicita. Pro
detekci nizkoenergetickych fotonii se tato nevyhoda projevuje o to vic, Ze material, ktery
chrani scintilator proti pfistupu vlhkosti zaroven vyrazné¢ absorbuje samotné vy zafeni.

V principu lze scintilator chranit pfed vzduSnou vlhkosti dvéma zptisoby.

Prvnim zptisobem je zapouzdieni scintilacniho materialu. Ochranné pouzdro by mélo splitovat

nasledujici pozadavky:

e Pouzdro musi chranit pied difuzi vzdusné vlhkosti z okoli

e Alesponi jedna strana pouzdra musi byt z materidlu, ktery malo absorbuje y zafeni
o energiich <15 keV.

e Pouzdro musi byt alespoii z jedné strany transparentni pro viditelné zateni o vlnovych
délkach 300-400 nm, aby zatfeni ze scintilatoru mohlo byt detekovano na fotokatodé
fotonasobice, pfi¢emz tato strana nemusi byt pro y zafeni transparentni.

e Ochranna vrstva nesmi sama interagovat se scintilaénim materialem

Po sérii testd se ukazalo, Ze plast neni vhodnym materidlem pro ochrannou vrstvu, protoze
nespliiuje podminku na ochranu pied difuzi vzdu$né vlhkosti z okoli. Také epoxidové
pryskyfice se ukazaly byt nevhodné, protoZe pfed vytvrzenim pryskyfice dochdzi k oxidaci
samotného scintilatoru a tim k jeho degradaci. Nepodafilo se najit zddny vhodny zptsob, jak

materidl chranit vrstvou prostupnou pro y zafeni a neprostupnou pro vlhkost.

Druhym zptisobem, jak ochranit scintilator pfed degradaci, je pomoci ochranné atmosféry,
kterd jej trvale obklopuje. Scintilator je mozné dlouhodobé provozovat v rukavicovém boxu
s ochrannou inertni atmosférou. Ani po tfech letech uchovavani v rukavicovém boxu

nevykazuje scintilator zmény ve scintila¢nich vlastnostech.
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6.6. Dusikem proplachovany kryt detektoru

Aby bylo mozné se scintila¢nim detektorem pracovat i mimo prostor rukavicového boxu, byl
navrzen a zkonstruovan ochranny kryt detektoru, ktery je trvale proplachovan dusikem, viz

obrazek 32.

H Vystup N, Peltierovy ¢lanky ﬂvsmp N,

Praskovy scintilator ~ Vstupni okno

Kovovy obal Fotonasobi¢ (CeBr,) (mylar)

Obrazek 32: Schéma dusikem proplachovaného krytu detektoru.

Ochranny kryt se sklada z ctythranného kovového profilu, ktery je opatfen dvéma otvory pro
vstup a vystup plynu. Na jednom konci kovového profilu je pfipevnéna zatka, ktera obsahuje
vstupni mylarové okno. Druhy konec profilu je opatien zatkou s vzduchotésnou prichodkou
pro kabelaz detektoru. Uvniti kovového profilu se nachazi kruhova trubka, do které je vysunut
fotonasobi¢ s praskovym scintilatorem. Prostor mezi ctythrannym profilem a kruhovou
trubkou je vyplnén olovem, které zajiStuje dobrou tepelnou vodivost v piipadé chlazeni
detektoru Peltierovymi ¢lanky. Tento prostor neni vyplnén olovem beze zbytku, nachazeji se
zde ventilaéni priduchy, které umoziuji plynu proudit vnitini ¢asti kovového profilu. Na
obrazku 33a) je fotka dusikem proplachovaného detektoru, na obrazku 33b) je amplitudové

spektrum zafice °’Co naméiené timto detektorem.
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Obrazek 33 a): Foto dusikem proplachovaného krytu detektoru, b) amplitudové spektrum zaiice ¥’ Co naméiené detektorem s

dusikem proplachovanym krytem.

Ochranny kryt prodlouzi pouzitelnost scintilitoru CEBR mimo rukavicovy box z nékolika
minut na zhruba 14-28 dni. Po uplynuti této doby lze v amplitudovém spektru pozorovat
postupné zvySeni Sumu a snizeni svételného zisku scintilatoru. Ochranny kryt umoznuje
snadné chlazeni scintilatoru a fotonasobiCe, coz ma za nasledek snizeni elektronického Sumu
a zvyseni svételné vytéznosti scintilatoru. Na rozdil od scintilatoru NAITL ktery vykazuje
nejvyssi svételnou vytéznost pii teploté zhruba 20 °C, viz obrazek 8 v kapitole 2.4.5., svételna
vytéznost scintilatoru CEBR s klesajici teplotou roste [82]. Toto potvrzuje méfeni

e

amplitudovych spekter zafice >’Co pfi teploté detektoru 30 °C a 7 °C, viz obrazek 34, kde je

z grafu je patrné, Ze pii nizsi teploté vykazuje scintilator vyssi svételny zisk. Z tohoto diivodu

je vyhodné scintildtor CEBR chladit.
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Obrazek 34: Amplitudova spektra zdarice 7’Co naméiené dusikem proplachovanym krytem detektoru pii teplotich 7 °C a
30 °C.

Z hlediska Maossbauerovy spektroskopie se ukazuje byt scintilani materidl CeBr;
perspektivnim materidlem. V porovnani s bézné vyuzivanymi scintilacnimi materidly YAP
a NAITL vykazuje podobné dobré energetické rozliSeni a svételnou vytéznost jako NAITL,
a zaroven krat$i dobu trvani scintilace nez YAP. Zasadni nevyhodou scintilaéniho materialu
CeBr3 je ovSem jeho extrémni hygroskopicita. Tento problém se podafilo ¢astecné zmirnit
pouzitim inertnim plynem proplachovaného detektoru, nicméné ani v tomto ptipadé nebylo
mozné pouzivat scintilatni detektor trvale. Provozovani scintilacniho detektoru je nicméné
mozné v rukavicovém boxu naplnéném inertnim plynem, kde ani po tfech letech provozu

v Mdssbaueroveé spektrometru nevykazuje zasadni zmény scintilacnich vlastnosti.

Z hlediska kvantové y optiky je CeBr; zajimavym scintilaénim materialem pro velmi kratkou
dobu trvani scintilace a velmi strmou ndb&éznou hranu scintila¢niho pulzu v ¢ase. To miiZe byt

uzitecné v pfipadé¢ koincidencnich meéfeni, nebo pii méfeni se semi-transparentnim

vvvvv
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7. Semi-transparentni rezonan¢ni detektor

Rezonanéni detektor zajiStuje selektivni detekci bezodrazovych fotonil, viz kapitola 1.5,
ovSem neumoznuje casteCny prichod fotonli rezonanénim detektorem. Z hlediska
Mossbauerovy spektroskopie neni dualezité ani zadouci nechat cast svazku detektorem
prochézet. OvSem v oblasti jaderné kvantové y optiky piedstavuje rezonancni detekce
bezodrazovych fotoni moznost, jak charakterizovat bezodrazové rezonan¢ni fotony
v energetické doméné s energetickym rozliSenim v fddu neV. V této oblasti je ovSem velmi
dilezité, aby bylo mozné nejen zafeni charakterizovat ¢i s nim manipulovat, ale také jej

castecné nechat prochazet skrz detektor dale, kde bude toto zafeni mozné dale vyuzivat.

Vyvoj v oblasti praSkovych scintilatoru YAP:Ce umoznil nova konstruk¢ni feSeni v oblasti
detekce konverznich fotond, viz kapitoly 4. a 5. S vyuzitim vhodnych vlastnosti praS8kovych
scintilatorti byl navrzen a zkonstruovan semi-transparentni rezonan¢ni detektor (SRD). Tedy
detektor, ve kterém je Cast rezonannich foton detekovina a cast rezonanc¢nich fotonil

prochézi timto detektorem dale.

Schéma SRD je na obrazku 35. Konverzni materidl, ktery je umistén do svazku zafeni, je
obklopen praskovym scintilaénim materidlem. Ugelem scintilaéniho materidlu v detektoru je
detekovat sekundarni produkty rezonan¢ni absorpce y zafeni, tedy konverzni rentgenové
fotony. Ze scintilatniho prasku je mozné vytvaret flexibilni scintilatory libovolnych tvari.
Tloustka scintilacniho materidlu je optimalizovana pro detekci konverznich rentgenovych
fotonil o energii 6,5 keV. Je dllezité, aby scintilacni materidl nebyl umistén pfimo ve svazku
zafeni, protoze intenzita ptfimého svazku je fadové vyssi neZ intenzita konverznich fotont.
Proto byl scintilator umistén za 5 cm tlusté olovéné stinéni. Dale v mistech, kde svazek
vstupuje do detektoru a z detektoru vystupuje, neni umistén zadny scintilator. Pro zvySeni
svételného zisku je scintilator z vnéjsi strany pokryt hlinikem povrstvenou mylarovou folii. Ze
strany je ke scintilatoru ptiloZzen fotonédsobi¢. Cely detektor je umistén do kovové trubky,
ktera zajiStuje stinéni od okolniho magnetického pole. Kovova trubka je pfipevnéna
k pohybovému zafizeni, které¢ realizuje Dopplerovskou modulaci. Konverzni materidl je
pfipevnén ke kovové trubce priihlednou paskou, protoze je velmi dualezité, aby konverzni
materidl byl co nejlépe fixovan v prostoru. Mechanické vibrace konverzniho materialu maji

zasadni vliv na §itku spektralni ¢ary.
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Obrazek 35: Konstrukce semi-transparentniho rezonancniho detektoru (SRD). Prevzato z [68], upraveno.

7.1. Charakterizace semi-transparentniho rezonan¢niho detektoru

Jako konverzni materidl semi-transparentniho rezonancniho detektoru byla pouzita tenka
vrstva KxMgFe(CN)g, s vysokym stupném obohaceni Zeleza °"Fe. MS-spektrum je vykresleno

na obrazku 36, Sitka spektralni ¢ary byla ur¢ena jako 0,31 mm/s.
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Obrazek 36: Transmisni Méssbauerovské spektrum tenké folie KxMgFe(CN)s, pouzité jako konverzni material SRD. Prevzato

z [68], upraveno.

ProtoZe scintila¢ni materidl je v detektoru umistén za olovénym stinénim, neni mozné
detektor charakterizovat méfenim amplitudového spektra zafi¢e ’Co, jako v predeslych
kapitolach. Jednou z moznosti, jak detektor SRD charakterizovat, je porovnanim mnoZzstvi
signalu detektoru v situaci, kdy zafic je v rezonanci s konverznim materidlem a v situaci, kdy
konverzni materidl a zafi¢ v rezonanci nejsou. K rezonanci, resp. k rezonan¢ni absorpci,
dochazi v ptipadé piekryvu emisni Cary zafiCe a absorpéni cary konverzniho materidlu
umisténého v detektoru. Na obrazku 37 nahofe je zndzornéno schematické usporadani
experimentu pro charakterizaci SRD, na obrazku 37 dole je zndzornén signal z detektoru
vrezonanci a mimo rezonanci. Z grafu lze vidét, Ze vrezonanci dochazi k detekci
konverznich rentgenovych fotontli o energii 6,5 keV, zatimco mimo rezonanci k detekci téchto
fotoni nedochazi. Znazornény graf je tedy urCitd alternativa mnohokandlové analyzy

a filtrovani signalu pomoci hlinikového nebo médéného filtru.
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Obrazek 37 Nahore: Usporadani experimentu pro charakterizaci SRD, Dole: signdl z detektoru v rezonanci a mimo

rezonanci. Prevzato z [68), preloZeno.

7.2. Transparence SRD a méteni M S-spekter

Dtlezitou vlastnosti SRD je jeho ¢éaste¢na transparentnost, kdy Cast zafeni ve svazku je
detekovana a ¢ast svazku detektorem prochazi. Transparentnost detektoru v rezonanci a mimo
rezonanci se vyrazn¢ li§i. Mimo rezonanci zafeni o energii 14 keV absorbovano pouze
elektronové, absorpce byla urc¢ena jako 11(5) %. Pokud je detektor v rezonanci, dochdzi mimo
elektronovou absorpci navic také k jaderné absorpci. V tom piipad€ byla namétena absorpce

rezonancnich fotont o energii 14 keV 77(5) %.
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Utinnost konverzni detekce detektoru SRD byla uréena pomoci nasledujiciho experimentu.
Mezi zaii¢, upevnény na transduceru, a scintilacni detektor se scintilitorem NAITL byl
vloZen detektor SRD, viz obrdzek 38 nahofe. Bylo zméfeno MS-spektrum konverzniho
materidlu KoMgFe(CN)g, ktery je soucasti detektoru SRD. Na obrdzku 38 dole jsou
znazornéna nameéfend spektra, modrou barvou je zndzornéno spektrum obdrzené detektorem

SRD, oranzové je znazornéno spektrum detektorem NAITL.
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Obrazek 38 Nahore: Usporadani pri méreni Mossbauerovskych spekter pomoci detektoru NAITL a SRD, Dole: Namérenad

Mossbauerovska spektra. Prevzato z [68], preloZzeno.

Sitka spektralni &ary byla uréena jako 0,42 mm/s v piipadé detektoru SRD a 0,43 mm/s
v piipad¢ detektoru NAITL. Implementaci konverzniho materialu do SRD doslo ke zvétsSeni
Sitky ¢ary z 0,31 mm/s na 0,42 mm/s, coZ bylo zplsobeno vétsi efektivni tloustkou vzorku
a zpusobem uchyceni konverzniho materidlu v detektoru, kdy se ve spektru vice projevuji
parazitni vibrace. V priibshu &itani spektra bylo v detektoru SRD detekovano 18,0(9) - 10°
rezonan¢nich fotonll (na obrdzku 38 modfe zvyraznéna plocha pod kiivkou), zatimco
v detektoru NAITL byl detekovan ubytek 21,7(1) - 10* rezonanénich fotonti (oranzové
zvyraznéna plocha na obrazku 38), zapfic¢inény absorpci rezonan¢nich fotonli konverznim
materidlem. Tedy, G¢innost detekce rezonancnich fotonti detektorem SRD je 8(7) %. Tato

detekéni ucinnost je ovlivnéna predevSim samoabsorpci konverznich fotond v konverznim
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materidlu. Déle také geometrickymi parametry vstupniho a vystupniho okénka, ve kterych

neni umistén scintilaéni material.

7.3. Rezonan¢ni transmisni Mdssbauerova spektroskopie

Konstrukce detektoru SRD umoziuje jeho vyuziti v rezonanéni Mdssbauerové spektroskopii
pii zachovani ¢astecné transparentnosti. Na obrazku 40 nahote je schéma experimentalniho
upotadani spektrometru s detektorem SRD. Zplisob méteni spektra je popsan v kapitole 1.5.2.
Pii méfeni s rezonanénim detektorem je velmi dilezité eliminovat vibrace a zajistit relativni
pohyby jednotlivych elementli co nejpiesnéji. Vibrace, které mohou byt zanedbany v ptipadé
transmisni Maossbauerovy spektroskopie, maji v pfipadé rezonancni Mdssbauerovy
spektroskopie zasadni vliv na vysledek méfeni (pfedevsim na oscilace v pozadi spektra). Svou
konstrukci klade detektor SRD podstatné vyssi naroky na pohybové zatizeni. Aby bylo mozné
provozovat detektor jako prichozi, musi byt citlivd ¢ast detektoru mimo osu pohybového
zafizeni, viz obrazek 40. Pfirozené tak dochézi k snadnéjSimu Sifeni vibraci, které vnaseji
nepiesnost do Dopplerovské modulace rychlosti. Proto je velmi diilezit¢ pevné a robustni

uchyceni k pohybovému zatizeni.

Dilezita je také volba frekvence pohybového zafizeni. Bézné¢ se pohybova zatizeni
OLTWINS provozuji na frekvenci okolo 25 Hz, blizko rezonanéni frekvence pohybového
zatizeni. V pfipad¢ pouziti detektoru SRD je situace odlisnd. Vyznamny ubytek parazitnich
vibraci nastane v pfipadé pohybu na nizSich frekvencich. Limitem pohybového zatizeni
OLTWINS je 4 Hz. Takto nizka frekvence je jiZz pomérn¢ daleko od rezonancni frekvence
transduceru, proto je tfeba vetsi proud k dosazeni stejného profilu rychlosti pohybu. Pii
nizsich frekvencich se zvySuje doba periody, zvySuje se amplituda kmitani, coz opét zvySuje
pottebny proud v budici civce transduceru pro fizeni pohybu. Pti frekvencich niz§ich nez 4 Hz
jiZ maximalni proud, ktery je spektrometr schopny dodévat, nestaci ke spravnému fizeni
rychlosti. Na obrazku 39 je znazornéno porovnani odezvy rezonan¢niho detektoru (méfeni

bez vzorku) pfi méfeni na frekvencich 4 Hz a 6 Hz. Lze pozorovat, Ze pii frekvenci 4 Hz je

wrwe

Vrwe

vibracemi. Interval vhodny pro méfeni spektra byl zvolen od —6 mm/s do +6 mm/s. Pii

zvySeni rozsahu dochazi k vyraznému nértsta vibraci a tim ke zvinéni spektra.
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Obrazek 39: Odezva rezonancniho detektoru pri méreni na frekvencich 4 Hz a 6 Hz.

78



VZOREK
TRANSDUCER %
-
] U ZARIC
N I H TRANSDUCER
\\v/ H
210000 - NAITL ——SRD
12000
. 180000 —
(3] Q
£ 10000
(] (]
el ke
3 K
0? 150000 H g 8000 4
120000 - 6000}
CAST | CASTII CASTI CASTI CASTIl CASTI
7.0 35 0,0 35 7.0 7.0 35 0,0 35 7.0
Rychlost [mm/s] Rychlost [mm/s]

Obrazek 40: Nahore: Schéma experimentalniho uspordadani rezonancniho transparentniho Mdssbauerova spektrometru,

Dole: Rezonancni Méssbauerovskd spektra pri frekvenci 4 Hz. Pievzato z [68), prelozeno.

Na obrazku 40 dole jsou zobrazena naméfend rezonanéni MS-spektra pii periodé pohybu
4 Hz. Modrou barvou je znazornéno spektrum vzorku K;MgFe(CN)s ziskané pomoci
detektoru SRD, Sitka cary byla vyhodnocena jako 0,28 mm/s. Oranzovou barvou je
znazornéno spektrum nameétené pomoci detektoru NAITL, kde byla $itka ¢ary urcena jako
0,52 mm/s. Vétsi Sitka cary v ptipadé detektoru NAITL je ve shodé s teoretickymi vypocty
systému se dvéma absorbatory [83]. Detailni rozbor této problematiky je ovSem mimo rozsah
této prace. Z uvedenych vysledkt je ztejmé, ze SRD je mozné také pouzit jako rezonanc¢ni
detektor vrezonanéni Mossbauerové spektroskopii a mize slouzit k uréeni Lamb-
Mossbauerova faktoru. Dale mize SRD slouzit v jaderné kvantové optice jako prvek, ktery
manipuluje se zafenim a soucasné detekuje. To muze byt v budoucnosti vyuzito naptiklad k

ovérovani Bellovy nerovnosti.
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Zaver

Tato prace se vénuje aplikaci praskovych scintilatorti v Mossbauerové spektroskopii. V praci
byly piredstaveny dva zplsoby pfipravy praskového scintildtoru YAP:Ce. Prvnim bylo
vytvofeni tenké vrstvy praSkového scintilatoru pomoci transparentni pasky. Tento zplsob
ptipravy je vhodny pro vyrobu flexibilnich scintilatorti riiznych tvart optimalizovanych pro
detekci konverznich fotonil o energii 6,5 keV. Druhym zplisobem ptipravy scintilatorit bylo
zaliti vrstvy praskového scintildtoru epoxidovou pryskyfici, coz je vhodné pro piipravu
tlustSich scintilatordi, urenych pro detekci fotonti o energii 14 keV. Vyrobené scintilatory
byly charakterizovany z hlediska energetického rozliSeni, detekéni uc¢innosti a poméru signalu
k Sumu v MS-spektru a nésledné¢ porovnany s monokrystalickym scintilatorem Y AP:Ce.
Uvedenymi zptlisoby pfipravy lze vyrobit scintilator vhodny pro detekci konverznich fotond,
ktery nemé v pfipadé¢ monokrystalického YAP:Ce vhodnou alternativu, a také lze vyrobit
scintilator pro detekci 14 keV, ktery dosahuje srovnatelnych hodnot poméru signalu k Sumu
v MS-spektru  jako v pfipadé meéteni s monokrystalem YAP:Ce. Nevyhodou vyuziti
epoxidové pryskyfice mize byt jeji nedostatecnd ochrana proti UV zafeni, coZ miize vést pfi

dlouhotrvajici zatézi k jeji degradaci a tim k celkové degradaci scintilatoru.

Vyvoj v oblasti pfipravy praskovych scintilatoru YAP:Ce umoznil nova konstrukéni feSeni
v oblasti detekce konverznich fotontli. S vyuzitim vhodnych vlastnosti praskovych scintilatort
byl navrhnut a zkonstruovan semi-transparentni detektor (STD). Tento detektor umoziiuje
charakterizaci svazku v ¢asové doméné, pfiCemz Cast svazku detektorem prochazi k dalSim
castem experimentalni aparatury, diky cemuz by mélo byt mozné studovat kvantovou povahu

zafeni, naptiklad kvantové provazani.

Vlastnosti praskovych scintilatordt byly vyuzity také pii vyvoji semi-transparentniho
rezonan¢niho detektoru (SRD), coz je detektor vyuzivajici Mdssbauerova jevu
k charakterizaci bezodrazovych rezonanénich fotoni s energetickym rozliSenim v fadu neV.
Detektory STD a SRD spolecné tvoii vhodny ndstroj pro charakterizaci svazku zafeni
v Casové a energetické doméné, pfiCemz oba tyto detektory umoznuji, aby cast zareni
prochézela k dal$im ¢astem experimentalni aparatury. To je v oblasti jaderné kvantové optiky
velmi dulezité, nebot’ je vyhodné nejen zatreni charakterizovat ¢i s nim manipulovat, ale také

charakterizovat a manipulovat soucasné.
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V praci byl také detailné zkouman praskovy scintilaéni material CeBrs. Tento scintilacni
materidl ma vysokou svételnou vytéznost a velmi kratkou dobu trvani scintilace, coz jsou
parametry vhodné jak pro méfeni v rdmci Mdssbauerovy spektroskopie, tak pro detektory
v oblasti jaderné kvantové y optiky. Byla zjiSténa optimalni tloustka scintilatoru na zakladé
vysledki méfeni SNR v Mossbauerovském spektru. Bylo provedeno detailni srovnani
scintilaCnich vlastnosti scintilatori CeBrs, Nal: Tl a YAP:Ce. Zasadni nevyhodou scintila¢niho
materidlu CeBrs je jeho vysokd hygroskopicita, ktera vyrazné limituje jeho aplikacni
potencidl. V praci byl predstaven zpusob, jak caste¢né redukovat problém hygroskopicity
materialu CeBrs, a to pomoci dusikem proplachovaného krytu detektoru. Tento kryt detektoru
umoziiuje po omezenou dobu vyuzit scintilator CeBrs pro detekci nizkoenergetickych y fotonti

1 mimo rukavicovy box s ochrannou atmosférou.
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ARTICLE INFO ABSTRACT
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Yttrium aluminium perovskite

Using a powder scintillator for a detection of gamma and X-rays allows to create detectors of various shapes,
moreover the handling and fabrication of such scintillators is much easier than in the case of large or thin
monocrystals. We report on the application of YAIO;:Ce powder to Mdssbauer spectroscopy. The detection
efficiency and the energy resolution of the scintillators made of powders of two different granularities (grain
size <30 pm and 50-70 pm) were investigated. The powder scintillators exhibited a comparable energy

resolution and detection efficiency as YAlO;:Ce monocrystal with thickness of 400 pm. Burying the YAlO;:Ce
grains into the epoxy resin increased the energy resolution of powder scintillators. The studied scintillators
were found to be suitable for experiments in Mossbauer spectroscopy. The performance of YAP is also compared

to the Nal:Tl scintillator.

1. Introduction

Scintillation detectors have been used for the detection of X-ray
and gamma photons for a long time. One of the largely applied scin-
tillators is Yttrium aluminium perovskite activated by cerium (YAIO;,
abbreviated YAP:Ce) [1-5]. Its key features are the mechanical and
chemical stability and the short decay time [6]. YAP:Ce is usually
fabricated in a form of large monocrystals or flat plates which can
be limiting in a number of applications. For example, this includes
applications where a combination of the photon detection in a large
solid angle and the separation of low energy photons from high energy
ones is needed. That is particularly the case of the backscattering
Mossbauer spectroscopy. This difficulty can be overcome by using a
scintillator in a powdered form [7-10]. 10 The YAP:Ce monocrystals
have been used as scintillators in Mossbauer spectroscopy for several
years [11,12]. It was found that in the case of the low count rate
the YAP:Ce detectors are comparable in the quality of the detection
to the commonly used NaI(Tl) detectors. However, for the high count
rate YAP scintillator overcome Nal:Tl by factor of 8 [13,14] even
when the energy resolution of the NaI(Tl) is better [15,16]. The YAP
scintillators are able to detect full flux from 1.85 GBq radiation source
of 3Co [14]. That is mainly due to the short scintillation time of
YAP:Ce. To the best of our knowledge, the use of the YAP powder
as a scintillator in Mossbauer spectroscopy has not been reported
yet. Hence, in this work we utilize the YAP:Ce powder in Mossbauer
spectroscopy. Moreover, due to its short decay time, the YAP scintillator
is also suitable for Time differential Mossbauer spectroscopy [17]. The
detection efficiency of the scintillators increases with their thickness.

* Corresponding author.
E-mail address: v.prochazka@upol.cz (V. Prochazka).

https://doi.org/10.1016/j.measurement.2021.110163

However, in the Méssbauer spectroscopy experiments with the 57Co
radioactive source, it is convenient to use rather thin crystals in order
to minimize the unwanted signal that comes from the interaction of
122.1keV and 136.5keV photons with the scintillator. This interaction
results in a Compton continuum. In amplitude spectrum of >’Co this
unwanted signal is present in the form of a background under the
photopeak of 14.4keV photons. Consequently, this signal also increases
the background in Mdssbauer spectra. Therefore, there is an optimal
scintillator thickness for the detection of photons with the specific
energy, which for each application results in the highest signal to noise
ratio per given accumulation time (SNRt). When a thick layer of the
scintillation powder is used, the scintillation flash can be reflected and
refracted on the edges of the individual grains before it enters the
photomultiplier. This can deteriorate the performance of the detector.
It can be overcome by burying the YAP:Ce grains into a matrix with
the same or at least similar index of refraction for the scintillation flash
wavelength. In this paper, we describe properties and the performance
of the YAP:Ce scintillation powder in Mossbauer spectroscopy with
the 57Co radioactive source. The results are compared with YAP:Ce
monocrystal [18] with the thickness of 400 pm and Nal:Tl with thick-
ness 400 pm. We focus on the influence of the individual grain size, the
thickness of the scintillator and the presence of a matrix between the
YAP:Ce grains on the energy resolution and signal to noise ratio of the
measured Mossbauer spectra.
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Fig. 1. YAP:Ce powder on adhesive tape with grain size of (a) <30 pm and (b) 50-70 pm.

a) b)
e el
160 - B 1
100 . 4 .
140 -
— — 4.
g E 120 . :
2 £ 100+ i
3 _ 2]
. c
§ £ 80l 1
o o
o1 E 3 604 ]
g g !
= = 40+ :
- %
20 ]
0 , T ; . . 0 R T T
0 20 40 60 80 100 0 20 40 60 80 100 120 140 160

shorter grain size (um) shorter grain size (um)

Fig. 2. Grain size distribution of (a) <30 pm and (b) 50-70 pm.
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Fig. 3. Experimental setup for measurements of amplitude spectra. Three layers of YAP:Ce powder in between adhesive tape.

2. Experimental exhibit large distribution of sizes as can be seen in Fig. 1 and simulta-

For this work we used YAP:Ge powders (Crytur s.r.o. [18]) with neously they exhibit large variety of shapes. Therefore, the grain size
two different granularities, namely < 30 pm and 50-70 pm. The grains distributions for both powders were obtained from 200 grains by the



Measurement 186 (2021) 110163

6000 -

4800

3600 -

Counts

2400 -

1200

- - -1 Layer (=30) .
—— 1 Layer (50-70) |

14 keV

10000 - /
8000 - /
6000 -

4000

Counts

2000 - !/

- - - 4 Layers (<30) i
—— 2 Layers (50-70) | 4

80 100 120 140

Channel

Fig. 4. Amplitude spectra of (a) one < 30 pm layer and one 50-70 pm layer, (b) four < 30 pm layers and two 50-70 layers.

Grain size <30 um

Grain size 50-70 um

30000 40000
| —— 1 Layer 4 — 1 Layer
—— 2 Layers 35000 - —— 2 Layers
25000 - 3 Layers | 3 Layers
——4 Layers ——4 Layers
] —— 5 Layers 30000 —— 5 Layers
20000 Monocrystal ] 8 Layers
25000 - Monocrystal
S 15000 20000
s | ]
15000 -|
10000 — |
, 10000 -|
5000 ’
A 5000 — /\/\
0 —— i T T T i 0 i T T T i
0 50 100 150 0 50 100 150
Channel Channel

Fig. 5. Amplitude spectra for 1 to 5 layers for the granularity <30 pm and 1 to 8 layers for the granularity 50-70 pm.

scanning electron microscope VEGA3 LMU equipped with Everhart-
Thornley type secondary electron detector (Tescan), see Fig. 2. From
the off diagonal positions of the majority of the grains in the plot we
can conclude that the grains exhibit shape asymmetry. However, as it
is presented in the result section, from comparison of the amplitude
spectra for a different number of the powder layers the effect of the
different grain shape is supposed to be negligible. The YAP:Ce powder
was spread on the surface of a transparent adhesive tape, so the grains
formed a uniform layer covering almost the whole area, see the photo
from the optical microscope in Fig. 1. Then the scintillation powder
was covered by the transparent adhesive tape again. For the purpose
of this article such monolayer of YAP:Ce grains is called <30 layer or
50-70 layer according to the granularity of the used powder. Following
this procedure, several pieces of such monolayers for both granularities
were prepared. To analyse the effect of the powder layer thickness
on the performance of the scintillator, » monolayers (n = 1..8) of
the YAP:Ce powder were stacked up (see Fig. 3) and the prepared

specimens were placed on the input window of Hamamatsu R6095 pho-
tomultiplier (the maximal photon yield of the photomultiplier matches
with the wavelength of the scintillation flash, 370 nm [18]. Both, the
photomultiplier and the YAP:Ce layers were wrapped with two layers
of the aluminium foil with the thickness of 11 pm to eliminate the
surrounding light. The cathode signal was amplified by ORTEC 556
amplifier and the amplitude spectra of Méssbauer 57Co(Rh) source
(Ritverc GmbH, St. Petersburg, Russia) were acquired by EASY MCA
2K multichannel analyser.

The difference between the refraction indexes of the YAP:Ce grains
and air between the grains causes a deterioration in the energy res-
olution. By filling the space between the grains with the transparent
material that has the refraction index similar to the refraction index
of the grains, a better energy resolution can be obtained. For the
filling we used a laminating epoxy resin [19]. The performances of
the YAP powders are compared with the YAP:Ce monocrystal [18]
with the thickness of 400 pm and the Nal:T] monocrystal with the
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thickness 400 pm. These scintillators were also used with the Hama-
matsu R6095 photomultiplier. Mdssbauer spectra were acquired by the
spectrometer OLTWINS [20,21] using the saw-tooth velocity profile
in 2048 channels. Using the geometry described below the cosine
effect can be neglected. During the Mossbauer spectra acquisition the
ORTEC amplifier was replaced by an amplifier forming pulses with the
parameters suitable for the spectrometer. All amplitude spectra were
measured by a single channel analyser incorporated in the spectrometer
which exhibited the same features as in EASY MCA 2K. x-axes was
calibrated by inner lines of 28 pm alpha-iron foil (Ritverc GmbH, St.
Petersburg, Russia).

3. Results
3.1. Amplitude spectra

The amplitude spectra of one <30 and one 50-70 layer are com-
pared in Fig. 4a. The spectra exhibit two significant peaks. The left one

belongs to the detection of the characteristic 6.4 keV X-ray photons of

12000
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iron and the right peak is the 14.4keV gamma photopeak. The data
demonstrates that the energy resolution of one <30 and 50-70 layer
is comparable, but the detection efficiency is higher for the latter.
Furthermore four <30 layers and two 50-70 layers exhibit comparable
detection efficiencies, but the energy resolution of two 50-70 layers is
higher (see Fig. 4b).

In Fig. 5 the evolution of the amplitude spectra for a different num-
ber of the YAP:Ce powder monolayers can be followed. The amplitude
spectra for the powder with granularity <30, layers from 1 to 5, are
shown on the left. The evolution for the second powder (granularity
50-70, layers from 1 to 8) is depicted on the right. We can clearly
see that the efficiency increased with the number of layers, but the
energy resolution decreased. In the case of the measurement with more
than 4 layers the photo peaks of the 6.4 and 14.4keV photons are
strongly overlapped. The detection efficiency for the 14.4keV photons
was obtained by analysing the amplitude spectra, see Fig. 6. The dark
blue diamond indicates the efficiency of the 400 pm monocrystal. The
amplitude spectra were fitted by Gaussian functions which represented
the peaks of 6.4 keV and 14.4 keV photons. The detection efficiency was
calculated as a ratio of the number of detected photons and the number
of photons that should be entering the detector, theoretically calculated
from the source activity and geometry of the experimental setup. The
detection efficiency for 14.4keV photons increased with the number
of layers while the detection efficiency for 6.4 keV stayed more or less
constant.

Fig. 7 shows the amplitude spectra of the four 50-70 pum layers
with intergrain space filled by air and the epoxy resin. The filling with
the epoxy resin increased the energy resolution without decreasing
the detection efficiency for the 14.4keV photons. The decrease of the
detection efficiency for the 6.4 keV was caused by the absorption of the
6.4keV photons by the resin.

To produce thicker scintillators the YAP:Ce powder was poured
into a plastic form with the depth of 450 pm and suffused with the
epoxy resin. After the resin hardened, the plastic form was removed.
In this paper this scintillator is called Epoxy(450). Fig. 8 shows the
amplitude spectrum of this specimen together with the spectrum of the
400 pm YAP:Ce monocrystal. The detection efficiency of Epoxy(450)
for the 14.4keV photons was 71 + 1%, which is comparable to the
monocrystal which exhibited the efficiency of 73 + 1%. However,
the energy resolution was better for the powder buried in the resin.
For the performance of the detector in MS scattering, the number of
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Fig. 7. Amplitude spectra of 4 layers of granularity 50-70 pm with spaces filled with air and the epoxy resin.
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the detected “noise” photons is also very important (mainly Compton
scattered 122.1/136.5 keV photons and 20 keV X-ray photons from
Rh). That can be visualized by the comparison of the direct beam
amplitude spectra and the amplitude spectra obtained behind 0.2 mm
Cu filter and 0.09 mm Al filter, which absorb majority of both the
6.4keV and 14.4keV and only 6.4 keV photons, respectively, see Fig. 8a
and b. Compare it with the amplitude spectra of the 400 pm NaI(TI)
monocrystal commonly used for Mossbauer spectroscopy, Fig. 8c. Due
to the different quantum efficiency the Nal(Tl) spectrum was acquired
with a different gain of the preamplifier. One can see that the peaks
of 6.4keV and 14.4keV are well resolved in the case of Epoxy(450)
and in the case of Nal:Tl. In case of the YAP monocrystal these peaks
exhibit huge overlap. That is the reason why the peak seems to be
higher. From comparison of the spectra measured with the Cu filter
we can conclude that the Epoxy(450) exhibits the lowest background
(detection of Compton scattered 122.1/123.5keV photons).

3.2. Application in Mdossbauer spectroscopy

Transmission Mdssbauer spectra of KzMg[57Fe(CN)6] (0.5 mg of
57Fe per square centimetre) for different number of 50-70 YAP lay-
ers, Epoxy(450) and YAP monocrystal were acquired using 1140 MBq
source, 16 mm steel aperture in front of the detector. The distance of
the source and the aperture was 270 mm and the time of accumulation
was 0.25h. Comparison of the spectra obtained by the YAP monocrystal
and Epoxy(450) is in Fig. 9a. Mdssbauer spectra (see Fig. 9) were
analysed using Mosswin software [22] and the isomer shift and the
linewidth are -0.13(1) mm and 0.34(1) mm/s, respectively. The signal
to noise ratio per a given time (SNRt) was determined according to the
formula

B—-S
Bt

SNRt = (€8]
where S represents minimum of the spectral peak and B is a baseline.
The resulting SNRt for different scintillators are in Table 1. From the
values it is evident that if the powder is in sufficiently thick layer the
quality of the acquired Mossbauer spectrum is almost the same as in the
case of the monocrystal. The performance of the monocrystal YAP and



Table 1

SNRt ratio of different scintillators, SNRt/SNRtyp.
Scintillator SNRt (h~'/?) SNRt/SNRty,p
1 layer (50-70) 28.6(2) 0.602
3 layers (50-70) 35.6(2) 0.747
5 layers (50-70) 42.2(2) 0.887
Epoxy (450) 43.2(2) 0.911
Monocrystal 47.4(2) 1

Nal:Tl for Mossbauer spectroscopy is compared in Fig. 9b where the
Mossbauer spectra are measured with 220 MBq source, 8 mm aperture,
134 mm source—aperture distance and accumulation time of 0.66 h. The
ratio of SNRt for YAP and Nal:T] monocrystal (SNRtyap.11/SNRtysp) is
0.806. Thus the YAP monocrystal gives better statistics of the Mdss-
bauer Spectra. This result is in a good agreement with the literature [13,
14].

4. Conclusion

In this work different scintillation crystals were made from the
YAP:Ce scintillation powder. Effect of the grain size and the thickness
of scintillators on the energy resolution and the detection efficiency
was investigated. Scintillators from the powder with higher granularity
exhibited a better energy resolution than those made from the finer
powder. Although the detection efficiency increased with increasing the
scintillator thickness, the energy resolution decreased.

Suffusing the scintillation powder with the transparent epoxy resin
increased the energy resolution, while the detection efficiency for
14.4keV remained unchanged. The polycrystalline scintillator for the
detection of photons with 14.4keV energy was acquired. The perfor-
mance of our polycrystalline scintillator is comparable to the YAP:Ce
and Nal:Tl monocrystal. The manufacture of such scintillation micro
crystals is much easier and such scintillators are not as fragile as
monocrystals. Moreover, the minimal thickness is limited only by the
grain size. Thus, it is possible to prepare a flexible scintillation material
with such a thickness that is optimal for the detected energies. Addi-
tionally, using the described approach one can produce scintillators of
different shapes.
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ARTICLE INFO ABSTRACT
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A focusing polycapillary was incorporated in the Mdssbauer spectrometer to achieve Mossbauer spectrum from
the point with the diameter of 150 pm. Since such an apparatus is rather unique and so far it has not been
described, a detailed views into the problematics of using the focusing polycapillary with 57 Co source, and into
the problematics of the scanning transmission Mdssbauer microscope alignment procedure are presented. This

article presents the properties of the focusing polycapillary and its performance for 5 Fe 14.4keV Mossbauer
radiation using 57Co radioactive source. The performance of the polycapillary is demonstrated with the
measurement of the stainless steel. The obtained spectrum exhibited a similar signal to noise ratio as the
Méossbauer spectrum acquired by using a pinhole with the diameter of 200 pm. The usage of the polycapillary
optics could be a promising way in Mossbauer spectroscopy, e.g. for measurements of tiny samples in an anvil

cell.

1. Introduction

Recently, with development of X-ray optics, several focusing el-
ements for X-rays and gamma radiation became available. As the
refraction index of gamma photons is slightly below 1 the possibilities
for focusing this radiation are limited to either Kirkpatrick-Baez mir-
ror [1,2], usually utilized in combination with an extremely intensive
beam at a synchrotron, or a mono/poly capillary working on the
principle of total reflection. The monocapillaries and polycapillaries
are frequently used in X-ray devices such as X-ray fluorescence or
X-ray diffractometers [3,4]. These elements are promising also for
Mossbauer spectroscopy. Recently, its utilization in the conversion elec-
tron (and conversion X-ray) Mossbauer spectroscopy was introduced
in [5-7]. The recent study, concerning the problematics of measuring
samples placed in a diamond anvil cell [8] points out new challenges
which might be overcome using the polycapillary focusing optics in
the Mossbauer spectroscopy. However, the properties of a focusing
polycapillary, to the best of our knowledge, has not been described
with respect to the application in the Mdssbauer spectroscopy with 57 Co
source. This work focuses on the performance of the X-ray polycapil-
lary (MCX) for its application in transmission Mossbauer spectroscopy
with 57Co radioactive gamma source. The application of such focusing
elements have number of difficulties, e.g. a low acceptance angle
and a huge difference in 14.4 keV and 122.1/136.4 keV absorption.
Overcoming these points is described in detail. Moreover, an alignment
procedure for the transmission Mdssbauer spectroscopy is presented
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as well. Finally, the transmission Mdssbauer spectra obtained with the
MCX and the 200 pm diameter pinhole are compared.

2. Experimental

The results presented in this article were achieved by using the scin-
tillation detector based on the photomultiplier Hammamatsu R6095
with a NaLTI scintillator with the thickness of 0.4 mm and °7Co
radioactive source embedded in a rhodium matrix (Ritverc GmbH, St.
Petersburg, Russia, MCo7.124 type) [9] with an activity of 0.58 GBq at
the start of the experiment. The thickness of the scintillator is optimal
for a highly efficient detection of 14.4 keV photons and a low detection
of 122.1/136.4 keV photons. The number of photons emitted by 57 Co
source per 100 disintegrations is summarized in Table 1. Photons with
energies 6.39, 6.40, 7.05 and 7.10 keV were indistinguishable due to
a low energy resolution of the detector and therefore, in further text,
they are referred to as 6.4 keV photons.

The instrumental spectrum of 57Co measured by our detector is
shown in Fig. 1. In order to identify peaks related to a full absorption
of individual photons, namely 6.4 keV photons and 14.4 keV gamma
photons, a simple filtration method using copper and aluminium filters
was applied. While the 80 pm aluminium filter absorbed majority of
6.4 keV photos and transmitted most of the 14.4 keV gamma photons,
the 200 pm copper filter absorbed both 6.4 keV and 14.4 keV photons.
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Table 1
Number of photos of specific energies emitted by radioactive source of 57Co.

Energy (keV)

Photons per 100 disint.

6.39 17.12
6.4 33.5
7.05 and 7.1 6.93
14.4 9.18
122.1 85.49
136.4 10.71
70000
6 keV Multi channel analysis of detector
60000 — Direct
- = - Alfilter
----- Cu filter
500007 Dark counts
— Signal
40000
12}
€
3
& 30000 14 keV
20000
Comptons from 122 keV
10000 T
odm”

- ~I’ - T T T
200 400 600 800 1000
Channel

Fig. 1. Instrumental spectra of % Co, blue—direct beam, green—Al filtered beam, red—
Cu filtered, cyan—dark counts and background, black—signal. (For interpretation of the
references to colour in this figure legend, the reader is referred to the web version of
this article.)

The 122.1/136.4 keV photons passed through both filters and due to
the Compton scattering in the scintillator they could be identified in the
right hand side of the amplitude spectra in Fig. 1. The direct, aluminium
filtered and copper filtered beams are represented by solid blue, dashed
green and dot red line, respectively. The signal of the detector dark
counts was obtained with 1 cm of lead shielding in front of the detector.
In Fig. 1 it is represented by dash-dot cyan line. The intensity of
6.4 keV and 14.4 keV photons can be estimated by a subtraction of
the copper filtered amplitude spectrum from the direct beam spectrum.
The number of detected 14.4 keV (N, 4) photons is obtained as an area
below the Gaussian function fitted to the peaks belonging to 14.4 keV
photons after the subtraction of spectra measured with Cu filter, namely
in the channel range of 100-200. Likewise, the number of counts in the
range of 100-200 in the case of Cu filtered curve are denoted as B, .

3. Focusing element

The focusing element described in this article was a multicapillary
X-ray lens (MCX) produced by XOS, INC. The MCX is protected by
83 mm long metallic tube with the diameter of 11 mm and MIL-
LAR windows on both sides of MCX, see photo in Fig. 2a. According
to the description provided by the producer the focal point of the
multicapillary is located 50 mm away from the output window, see
Fig. 2b.

The energy dependence of the total reflection critical angle y, for a
borosilicate glass can be expressed as [3]

o= 30
¢ E [keV]’
Thus the critical angles are 0.002 rad and 0.005 rad for 14.4 keV

and 6.5 keV respectively. Photons with the higher incident angle were
either absorbed by the polycapillary or passed unfocused. Therefore,

(€Y
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Fig. 2. (a) Focusing element MCX, (b) focus of MCX.

precise alignment of the line given by a detector, source and MCX in
the measurement setup was needed. The Doppler modulation unit with
a radiation source, MCX and a detector were mounted on an optical
bench according to Fig. 3a. The distance between the source and the
capillary input window varied in the range of 30-500 mm . The MCX
was fixed to a holder which allowed tilting in two different angles, v,
@, with the minimal 1 mrad step, see Fig. 3a. The necessity of proper
alignment of the setup is shown in Fig. 3b, where the ratio between
N 44 and Cu filtered line B4, is plotted with respect to the tilt angles
@ (red line) and y (black line). It is evident that the number of 14.4 kev
photons decreased with the increase of the MCX tilt.

The function of MCX for different photon energies could be followed
from the amplitude spectra of the direct and Cu filtered beams in ar-
rangements shown in Fig. 4. The setups consisted of a gamma radiation
source (1), the Multicapillary X-ray lens MCX (2), the 2 mm lead plate
with a hole of 3.5 mm in diameter (3), the 7 mm lead plate with a hole
of 3 mm in diameter (4), the 100 pm thick golden plate with a hole of
200 pm in diameter (5) and the gamma radiation detector (6).

When the source was placed very close to the MCX (configuration
A in Fig. 4) the tilt angles y and ¢ became irrelevant . That is because
the photons were emitted homogeneously to any direction and always
a part of the photon flux fulfilled the acceptance condition (the incident
angle below the critical angle). Only those photons of 6.4 keV and
14.4 keV with the acceptance angle below 2 mrad and 4 mrad passed
through the MCX. Thus, the majority of 6.4 keV and 14.4 keV photons
were absorbed in the capillary which is evident from the comparison
of amplitude spectra obtained with and without MCX (blue line in
Fig. 1 and black line in Fig. 5 for configuration A). Well pronounced
photopeaks became practically invisible compared to the background
of the Compton scattered 122.1 keV photons and the dark counts of
the detector. That is due to a low absorption of 122.1 keV photons in
the MCX. The 122.1 keV photons passed through the MCX unfocused.
This is evident from the reduction of the background when the source
was displaced by 41 cm, see configuration B in Fig. 5. Simultaneously,
the 14.4 keV photo peak become visible. Further background reduction
could be carried out by placing a lead shielding with a small hole near
the focal point, so that the 122.1 keV photons were absorbed while
focused 14.4 keV photons passed the 3 mm hole. See the background re-
duction in Fig. 5 for configurations C and D. By placing the 200 pm gold
plate pinhole to the focus (Fig. 5, configuration E) the background was
not further reduced. However, the photopeak for 14.4 keV decreased
and 6.4 keV decreased even more. Assuming the Gaussian shape of
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Fig. 3. (a) Schematic arrangement of the experimental setup, (b) dependence of SNR on angle y and ¢. (For interpretation of the references to colour in this figure legend, the

reader is referred to the web version of this article.)
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Fig. 4. Experimental arrangements used for the inspection of radiation passing through MCX, gamma radiation source (1), Multicapillary X-ray lens MCX (2), 2 mm lead plate
with a hole of 3.5 mm in diameter (3), 7 mm lead plate with a hole of 3 mm in diameter (4), 100 pm thick golden plate with a hole of 200 pm in diameter (5) and a gamma

radiation detector (6).

the focused beam intensity with the FWHM of 150 pm, the 200 pm
pinhole cut off approximately 13% (from theoretical calculations) of
the incoming photons. The number of cutoff photons is higher for
6.4 keV due to the different focal plane.

The producer of the used focusing element declares that the nominal
absorption of photons with incident angle below 2 mrad for each
of the micro-capillaries is 60%. By analysing the obtained amplitude
spectra, we determined the absorption of photons with incident angle
below 2 mrad for the entire focusing element consisting of thousands
of micro-capillaries as 96%.

It is worth to mention that for this application it is very important
to use a detector with a small amount of dark counts since the number
of detected photons is rather small.

4. Focus position and spot size

In a number of applications, e.g. experiments in the diamond pres-
sure cell, not only the focal plane but also the exact position of the
focus should be known. To localize the focus and analyse the shape
of the beam, the 100 pm thick golden plate with a pinhole of 200 pm
in diameter was used, see Fig. 6 (the gold plate was used due to its
high mass attenuation coefficient, so even the 100 um golden plate
attenuates 14.4 keV with a factor of 5.5-10~14). It is generally extremely
time-consuming to place the MCX focus into the golden plate pinhole

by scanning the reasonable area line by line and point by point.
Therefore the aiming cross was cut in the golden plate by laser near
the pinhole (laser spot size was 0.2 mm in diameter), see Fig. 6. The
golden plate was placed on the 3-axes motorized holder using servo
motorized actuators Thorlabs Z825 with given resolution of 29 nm and
backlash < 8 um. Two one directional line scans were performed and
the number of photons N,,, with respect to the golden plate position
was acquired, this is schematically depicted in Fig. 6b. The example
of an experimentally measured line scan is in Fig. 6¢c. The vertical
axis shows a difference in the number of photons N4, (obtained with
and without copper filter). From this experiment we could roughly
estimate the position of the focal spot. Next, this area was scanned in
two dimensional matrix, line by line, in the range of 500 pm x 500 pm
with a step of 50 pm. The whole matrix of N, 4, shown in Fig. 7, was
accumulated during 78 h. It is a convolution of pinhole shape and beam
shape. However, due the low number of measured points and the low
signal to noise ratio it was not possible to proceed with a deconvolution
to obtain the shape of the beam. Nevertheless, the circular shape of the
spot was evident and we can conclude that the focus was not larger
than 200 pm (FWHM) in diameter.

5. Mossbauer spectra

Mossbauer experiments were performed using spectrometer
OLTWINS [10,11] with a triangular velocity profile. Velocity axis was
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calibrated with 30 pm alpha-iron foil [12]. The applicability of the MCX
for the transmission Mdssbauer spectroscopy was demonstrated on the
stainless steel ribbon with the length and width of 3 cm and 1 cm and
the thickness of 20 pm. The transmission Mossbauer spectrum acquired
without MCX is shown in Fig. 8. It contains a significant singlet and
a sextet component belonging to austenitic and martensitic structures,
respectively.

The Mossbauer spectrum of the stainless steel ribbon acquired in
configuration E is shown in Fig. 9. The stainless steel ribbon (the
sample) was put down on the golden plate. Thus, only the photons
which passed through the golden pinhole could be resonantly absorbed
in the sample. Later, the same sample was attached to a golden plate
with a single pinhole of the diameter of 200 pm and measured in the
configuration F (i.e. without the MCX) shown in Fig. 4, see Fig. 9. The
signal of 14.4 keV photons was relatively small in comparison to the
background. The Mdossbauer spectra were accumulated during 200 and
205 h, respectively. The signal to noise ratios (SNR) determined from
the spectra measured with MCX and without the MCX were 4.3 and
5.9. Thus the results are comparable, however the focal spot in the case
of MCX seems to be slightly smaller than the diameter of the pinhole.
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That could be superior in the case of experiments performed inside the
diamond pressure cells.

6. Conclusion

In this work, the polycapillary focusing element (MCX) was imple-
mented into the 57 Fe Mossbauer spectrometer in a transmission mode
and its capabilities were tested. To the best of our knowledge, no such
device using polycapillary optics to focus radiation from 57Co source
in Mossbauer spectroscopy was described. The absorption of the MCX
as a whole element was determined as 96%. The spot size in the focus
was measured to be circular and it does not exceed 200 pm. The focus
was located about 50 mm behind the focusing element. The amplitude
spectra in different experimental configurations with and without the
MCX focusing element were measured. Mdssbauer spectra from an
area of the diameter about 200 pm of the sample was measured and
compared with a usage of a simple pinhole. A SNR of the spectrum
acquired with the pinhole exhibited 1.39 times higher SNR than the
one measured with the MCX.

The presented results show that by using the polycapillary optics it
is possible to obtain information from a tiny sample located approx-
imately 5 cm behind the capillary. Such feature might be promising
in measurements where the sample is exposed to extreme conditions
(e.g. temperature or pressure) in the diamond anvil cell. In that case
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the placing of a pinhole over the measured sample attached inside the
anvil cell is rather complicated and situating a gamma radiation source
very close to sample inside the diamond cell is also not convenient.
Thus, a usage of the polycapillary optics could solve this task.

On the other hand, the usage of the focusing element in the trans-
mission Mossbauer spectroscopy exhibited a series of drawbacks. The
focusing element absorbed majority of the signal 14.4 keV photons,
which led to an extension of the measuring time. Also, a precise
housing and positioning system was necessary. Consequently, to obtain
information from a tiny spot of the sample, which is measured at
standard temperature and pressure, attaching a golden pinhole above
the sample seems much easier, and the time necessary to obtain the
spectrum is comparable.
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Recently, phenomena as a quantum entanglement, Raabi oscillations, a stimulated emission etc. have been
expanded into short wavelengths, namely X-rays and the y radiation. However, this brings new requirements
for detection systems, especially for their time resolution and energy selectivity. In this article, two partially
transparent scintillation detectors for the characterization of a gamma-photon beam are presented. The first

detector is a partially transparent scintillation detector with the time resolution less than 10ns. The second
detector is a partially transparent scintillation detector utilizing Mossbauer effect with the energy selectivity up
to 20.2neV. The unique design of these detectors is possible due to the use of the YAP:Ce powder, which allows
the preparation of the custom-shaped scintillators with tunable absorption properties. Using these detectors
together in synergy makes them a comprehensive tool for the characterization of gamma photons both in the

energy and time domain.

1. Introduction

Recently, the coherent control of electromagnetic waves in high en-
ergy regime has received an increased attention from researchers [1-4].
The deeper understanding of this phenomena can bring new applica-
tions in the field of a quantum entanglement [5-8], ghost imaging
[9-11], quantum information and quantum computing [12,13], stim-
ulated emission in short wavelengths [14-16], spontaneous emission
[16], Raabi oscillations [17] and metrology [2,18]. The step towards
the higher photon energies brings the following advantages: the mate-
rial absorption is much lower, in the case of y photons the resonant line
is narrower, the excited state lifetimes are longer and the low-activity
radioactive sources provide in time well-separated pulses which enables
work with the single photon nature of the radiation [1].

One of the promising approaches towards the coherent manipula-
tion of y photons is connected with the recoilless resonant interaction of
photons and nuclei system, i.e. the Mossbauer effect (y optics) [15,19-
22]. However, for a further development, a specific experimental tools
are required. That also includes appropriate detectors. Moreover, new
topics such as the quantum entanglement [23,24], also bring additional
requirements for a simultaneous characterization of the beam both in
the time and energy domain.

The important properties of the detection system, not only from
the view of y optics, but the Mossbauer spectroscopy as well, are
the energy selectivity [25,26], time resolution and efficiency [27].
The typical Mossbauer photon energy is in the range from 10keV to
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100keV, the resonant linewidths are found from 1neV to 1000 neV.
The typical excited state lifetimes are within 1-1000 ns. For example,
for the frequently used ”Fe nuclei the photon energy is 14.4keV, the
linewidth equals 4.66 neV and the lifetime is 141 ns. Thus, in the ideal
situation we need to detect the photons with the energy of 14.4keV
with the time resolution better than 10ns and the energy resolution
better than 50 neV. Unfortunately, not all the requirements can be met
with a single detector. To fully characterize the y photon beam, usually,
at least two detectors should be used. One for the energy domain and
the other for the time domain. Generally, different detection systems
are applied according to the utilized radiation source or the experiment
specifics. In the case of a synchrotron radiation [28], there is a need for
the high time resolution while the energy selectivity is not important.
Therefore avalanche photodiodes (APD) are utilized [29,30]. However,
the situation is different for the radiation from the radioactive source.
In this article we focus on the 57 Co radiation source, which is typically
used in Mdssbauer spectroscopy. It emits photons of characteristic Fe
Ka X-ray photons with the energy approximately of 6.4keV, gamma
photons with the 122.1keV and 136.5keV energy and lastly the recoil
and recoilless photons of 14.4keV. Nevertheless, only the recoilless
14.4keV photons are those of the interest. Therefore, the sufficiently
high energy selectivity is always beneficial to eliminate the unwanted
signal detections. Gas detectors exhibit the relative energy resolution
around 4keV while their time resolution is around 20-50 ns and the
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pulse length more than 1 ms. Therefore the gas detectors are generally
not suitable in the high photon flux and y optics experiments. That is
similar also for Nal:Tl scintillation detectors.

For the time characterization of the photon beam YAP:Ce (ytrium
aluminum perovskite), LaBr or CeBr scintillation detector [26,31-33],
can be used. Their energy resolution is suitable for the separation
of 6.4keV, 122.1keV and 136.5keV photons from those with energy
14.4keV. However, these detectors are not able to separate the recoil
photons from the recoilless, therefore they are not suitable for the
investigation of the energy structure on hyperfine scale, i.e. 1-10 neV.
For that purpose either a reference resonant absorber or a resonant
detector has to be used.

The resonant detection is based on the resonant absorption of the
recoilless photons by nuclei and the detection of the subsequent conver-
sion radiation, i.e. the conversion X-ray or conversion electrons [34].
Due to the resonant absorption the resonant detector exhibits the
energy resolution on the scale comparable to the linewidth, thus it
is possible to study even hyperfine splitting of the nuclear levels. For
57Fe the maximum resolution is ~4.66 neV for 14.4keV photons, so the
relative energy resolution is 10713,

In the resonant detectors [35] the conversion electrons are usually
detected. This is done either by placing a conversion material (usually
stainless steel, FeAl [36] or K,MgFe(CN),) inside a gas detector or by
combining the conversion material with a scintillator [37-39].

In Mossbauer spectroscopy, which is focused on the material re-
search, the resonant detectors bring several advantages compared to
standard detection systems, e.g. a higher signal to noise ratio [40,41],
narrower linewidths and a direct determination of Lamb-Mossbauer
factor [42]. On the other hand, the resonant detection requires a syn-
chronous movement of the y-radiation source and the detector [42] or
an optimal pair of source and conversion material where the emission
line matches the absorption line [37].

In this article we report on two different partially transparent detec-
tors, a scintillation detector with a high time resolution and a resonant
detector with a high energy resolution. Linked together and working in
synergy, these detectors are suitable for a full characterization of the
beam in y optics experiments as well as in Mossbauer spectroscopy.
These detectors use a YAP:Ce thin layer of a powder scintillator [27]
mounted perpendicularly to a photomultiplier, so that the majority of
the scintillation visible photons are captured by the photomultiplier
window. Among different scintillation materials, YAP:Ce powder was
chosen for its scintillation properties (light yield, pulse-length), me-
chanical hardness and chemical inertness. The scintillator thickness
ensures that only a defined part of the radiation is detected while
the rest passes unchanged. The design of the resonant detector is
similar, but y photons interact exclusively with the conversion material
(K,Mg®”Fe(CN),) surrounded by the YAP powder which converts the
conversion X-ray photons to the visible light (detected by the photo-
multiplier). Additionally, in this detector the non-interacting photons
pass through the detector and can be further used in the experiment.

The specific geometry of the resonant detector together with the
other properties of the detector offers for example the following ben-
efits: (i) It allows to characterize the beam energy structure without
stopping the beam, thus the unabsorbed radiation can be further used
in experiment (ii) to perform transmission Mossbauer experiments [37]
with the determination of Lamb-Mdssbauer factor. (iii) The photon
beam can be manipulated by the transmission of the resonant photons
through the conversion material with a simultaneous detection of the
absorbed photons [43]. (iv) It can serve as a beam splitter accompanied
by a detection of one beam. That can be useful for the investigation of a
single photon quantum entanglement [23,24]. In y optics experiments,
where the individual optical components are usually in a single line
close to each other, the detector can be easily inserted or removed
from the setup, without the necessity to rearrange the setup due to
space limitations. (v) It also allows coincidence and anti-coincidence

Measurement 206 (2023) 112225

experiments, where part of the photons is detected and the rest passes
to the other detector.

The tunable detection efficiency of the transparent YAP:Ce detec-
tor together with its “perpendicular arrangement” allow (i) the time
characterization of the beam without completely stopping the beam,
(ii) the coincidence and anti-coincidence experiments and (iii) the easy
insertion and removal in and out of the setup. Moreover, a combination
of both transparent detectors allows the full time and energy charac-
terization of photons along their whole path while they passes through
different optical elements. In this study, the design and characterization
of both detectors is provided in detail.

2. Experimental

The results presented in this article were obtained using the YAP:Ce
powder scintillator with the grain size 50-70 pm, the Nal:Tl scintillator
with the thickness 0.4 mm, the photomultipliers Hammamatsu R6095
and the %7 Co radioactive source embedded in a rhodium matrix (Ritverc
GmbH, MCo07.124 type) [44]. For the coincidence experiments LaBr:Ce
scintillator was used [45]. Mossbauer spectra were obtained using
OLTWINS spectrometer with the transducers of our own design [46-48]
and velocity axes were calibrated to the alpha iron.

2.1. Time resolution semi-transparent detector

Design and a principle of operation

The concept of the time resolution semi-transparent detector (ab-
breviated further as TRSD) is based on a simple idea, that solely the
scintillation material is placed in the y radiation beam path and the
photomultiplier is placed outside the beam path. The comparison of
the design of a conventional scintillation detector (a) and the TRSD (b)
is shown in (Fig. 1). Scintillation flashes are reflected and collected at
the photocathode of the photomultiplier via a flexible mylar foil, which
serves as a mirror. The light yield in such configuration is lower than in
the case of a direct coupling of the scintillator and the photomultiplier,
however the lower light yield can be compensated by setting a higher
high voltage on the photomultiplier. The thickness of the scintillator
determines the probability of the interaction between the beam and the
scintillator, specifically a part of the beam (photons) is absorbed while
the rest of the beam passes through.

Characteristics of the TRSD

The amplitude spectra of the TRSD were measured, see Fig. 2 at the
top right. The black line represents an unfiltered signal, the red line was
obtained using the 0.09 mm Al filter, the blue was obtained with the
0.2 mm Cu filter. The Al filter absorbs majority of 6.4 keV photons and
transmits most of the 14.4keV y-photons, the Cu filter absorbed both
6.4keV and 14.4keV photons. To determine detection efficiency the
signal measured with copper filter was subtracted from the unfiltered
signal and the resulting curve was fitted by two Gaussian functions
representing 6.4keV and 14.4keV photons. The detection efficiency
was calculated as a ratio of the number of the detected photons (the
area under the 14.4keV Gaussian function) and the number of the
photons that should ideally enter the detector (obtained by a calcu-
lation taking into account the source activity and the geometry of the
experimental setup). The detection efficiency of the semi-transparent
detector for 14.4 keV photons was determined as 60(5)%. To determine
the absorption of the semi-transparent detector, a amplitude spectra
was measured with another 0.4 mm Nal:Tl scintillator (further named
as NAITL), see Fig. 2 at the bottom right. The black line represents
the measurement where a detector was not placed between the 57Co
source and the NAITL, the red line represents the measurement where
the TRSD was placed in between them. In both cases, the peaks were
fitted with Gaussian functions and the number of detected 14.4keV
photons was determined. The absorption of the TRSD was calculated
as a ratio of the numbers of the detected photons (by NAITL) for the
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Fig. 2. The amplitude spectra of the TRSD (top right) and behind the TRSD (bottom right).

cases when the TRSD was and was not placed in the beam path. In this
way, the absorption of the TRSD was determined as 63(5)%.

The performance of the TRSD detector is demonstrated on the mea-
surement of the Mdssbauer spectrum, using a sample of °”Fe enriched
K,Mg>”Fe(CN), (0.5 mg of %’Fe per square centimeter) [49]. In Fig. 3
(top right) the spectrum obtained with the TRSD is shown. In the same
figure (bottom right), there is the spectrum obtained with the NAITL.
The black line represents a spectrum with the TRSD placed between
the 37Co source and the NAITL. The red line shows the case when the
TRSD was removed and no object was inserted between the source and
the NAITL.

Time resolution of TRSD

The determination of the time resolution of a scintillation detector
is not straight-forward, therefore a coincidence experiment based on
the detection of a scattered radiation from the source is presented. The
experimental setup, see Fig. 4 (a), consists of the 122.1keV detector
(LaBr:Ce) [45], the semi-transparent detector, the %’ Co source, a lead

shield and the OLTWINS spectrometer [47]. The measurement is based
on the detection of two subsequent events, where a time delay between
these events is much shorter than the time resolution of the investigated
detector. The radiation from the source is scattered on the surface of the
LaBr:Ce scintillator. The scattered radiation is detected by the LaBr:Ce
detector and also by the semi-transparent detector. Since the process
of scattering (e.g. a photo-effect, Compton scattering) lasts less than
picoseconds, the time dispersion of the detected coincidence signal is
caused only by the time resolution of a detection apparatus. The detec-
tion apparatus consists of the LaBr:Ce detector, whose time resolution
is less than 2ns, signal amplifiers (sufficiently fast) and the semi-
transparent detector. Thus, we can assume that the time dispersion is
caused mainly by the semi-transparent detector. Fitting the signal with
a Gaussian function we could determine the full width at half maximum
(FWHM) as 7 ns, see Fig. 4 (b). The center of Gaussian peak is found at
139ns, which is caused by an inner delay of OLTWINS spectrometer.
The energy resolution of the YAP:Ce powder in the range 2-20keV is
approximately 70% (FWHM). Fortunately, the energy resolution is not
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crucial for the TRSD. It serves well for the time applications although
the photopeaks of 6.4keV and 14.4keV partially overlap (see Fig. 2).

2.2. Energy selective semi-transparent detector

Design and a principle of operation

The energy selective semi-transparent detector (ESSD) is based on
the Mossbauer effect. The conversion material (abbreviated further as
CM), 57Fe enriched foil of (K,Mg®”Fe(CN)), is placed in the radiation
beam path. A scintillator is located around the CM, see Fig. 5. Its
purpose is to detect conversion X-rays. Using the YAP:Ce powder, it is
possible to manufacture a flexible scintillator of a desired shape and
thickness [27], thus it is possible to create a hemisphere out of the
scintillator material around the CM and as a result, the efficiency of
the conversion X-rays detection is higher. To avoid the detection of the
non-resonant radiation of the 37Co source, the scintillator is located
behind the 5 cm thick lead shielding. Also, in the hemisphere there
are two windows lacking any scintillator, where the beam enters and
escapes the ESSD. The whole scintillator is covered with a mylar foil

and the CM is covered with a thin plastic reflexive foil. At the base of
the hemisphere a photomultiplier is attached. At last, a steel tube with
holes for an entrance and an escape of the beam protects the sensitive
parts of the detector from an external magnetic field.

Characterization of the ESSD

The Méssbauer spectrum of the thin (K,Mg® Fe(CN),) foil which
was used as a conversion material in ESSD is shown in Fig. 6. The
measured linewidth equaled to 0.31 mm/s.

The y-radiation can enter the detector only via the entrance window
and the scintillator itself is hidden behind a lead shielding, thus it is not
possible to measure the amplitude spectra of the 57 Co source. A possible
way for characterization of the ESSD is by measuring the amount of the
detected signal when the detector is in the resonance compared to the
amount of the detected signal when the detector is out of the resonance.
The resonance is achieved when the emission line of the source and
the absorption line of the CM are in an overlap. In Fig. 7 the blue line
represents the case where the emission line of the source and absorption
line of the CM are overlapping (resonance), the black line represents
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Fig. 6. The Mossbauer spectrum of the conversion material (CM) used in the ESSD.

the case where the lines are not overlapping. One can see, that once
the resonance is achieved, a significant increase in the signal amplitude
occurs. This signal is a product of the recoilless absorption of 14.4 keV
photons in the CM. Only the conversion X-rays are detected, while the
conversion electrons are absorbed in the air-filled space between the
CM and the scintillator.

Since the isomer shift of the CM is equal to —0.09 mm/s [50],
a synchronous movement of the source and the CM with a constant
velocity difference is needed. That is ensured by using the transducers
of our own production [46], a signal control is ensured by OLTWINS
spectrometer [47].

Transparency of the ESSD

A crucial feature of the ESSD new geometrical assembly is its
transparency. It is important to distinguish the absorption of the de-
tector in and out of the resonance. When the detector is out of the
resonance, only the electron absorption of the CM contributes to the
interactions with a y-radiation. The same procedure as in the case of the
TRSD was used to determine the ESSD out-of-resonance absorption, see
chapter 2.1. In that case the absorption of the ESSD was determined as
11(5)%. When the resonance of the source and the CM is achieved,
in addition to the electron absorption, the nuclear absorption also
contributes to the interactions with the beam. In that case, 77(5) % of
resonant y-photons are absorbed.
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Experimental setup.

To perform the characterization of the beam and also to demon-
strate the transparency of the resonant detector, two Mossbauer spectra
were simultaneously measured using the experimental setup shown in
Fig. 8 (top). The first spectrum was obtained using the ESSD (blue line),
the other one was obtained using the NAITL (orange line), see Fig. 8
(bottom). The obtained line width equaled to 20.2neV (0.42mm/s)
using the ESSD and 20.7neV (0.43mm/s) using the NAITL. During
the accumulation of the spectrum, 18.0(9) - 10’ resonant photons (the
area under the peak) were detected using the ESSD, while 21.7(1) - 10*
resonant photons were absorbed in the CM as detected by NAITL.
Thus, the resonant detection efficiency of the ESSD is 8(7) %. The
detection efficiency is influenced by several factors. Firstly, there is a
self-absorption of the conversion X-rays inside the CM. Secondly, the
thickness of the reflexive foil covering the CM impacts the efficiency,
the thinner the foil, the lesser the absorption of the conversion X-rays
occurs. Finally, there are the entrance and escape windows apertures
that should reflect the size of the CM. However, the fine tuning of these
ESSD properties was beyond the scope of this work. Thus, there is a
room to improve the detection efficiency.

Measurement of the resonant Mossbauer spectra

One of the possible applications of the ESSD is demonstrated on the
measurement of the resonant Mossbauer spectra.

During the accumulation of the resonant Mossbauer spectrum, the
velocity between the source and the ESSD remained constant, while the
velocity between the source and the sample and the velocity between
the ESSD and the sample varies in the range from —7 to 7 mm/s. The de-
tail view of the relative movements and the evaluation of the resonant
Mossbauer spectra is given in [42]. To ensure a precise synchronous
movement of the source and the detector, both items are mounted on
two separate velocity units (transducers) which are coupled together
and mounted to a mutual pad, see Fig. 9 (top). The sample is placed
between the source and the detector, and mounted to the pad as well.

The spectra of >’Fe enriched 0.5mg/cm? of K,Mg> Fe(CN), [49]
are shown in Fig. 9 (bottom). The linewidth equaled to 0.28 mm/s
using the ESSD and 0.52mm/s using the NAITL. A higher linewidth
is in agreement with our theoretical predictions in system with two
absorbers, where one of them is moving [1]. But the detailed de-
scription is out of the scope of this article. The blue line represents
the signal obtained from the ESSD. The spectrum consists of several
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parts. The edges (part I) of the spectrum represents the case where
the relative velocity between the source and the ESSD is not matching
the Doppler velocity of the resonance absorption. This part of the
spectrum brings information about the amount of the detected non-
resonant photons (the background). Once this relative velocity matches
the Doppler velocity of the resonance absorption, the emission line of
the source overlaps with absorption line of the conversion material. The
conversion photons are produced as a result of the resonant absorption
of the conversion material in ESSD, thus the signal rises (part II). The
rise of the signal compared to the background brings information about
the quality of the resonant detector. With the overlapped lines, the
relative velocity between the sample and the source (the same as the
sample and the ESSD) varies from —7 to 7mm/s and a spectrum is
acquired. At the edges, especially from —7 to —6.5mm/s, one can see

a warp which is caused by mechanical vibrations. Thus, we consider
interval from —6 to 6 mm/s as proper for the measurement of spectra.
In addition, compared to the conventional Mdssbauer spectroscopy, this
experimental setup exhibits narrower linewidths and it enables a direct
determination of Lamb-MGdssbauer factor of the measured sample. The
orange line represents the spectrum obtained by NAITL detector using
photons that passed the ESSD. The edges of the spectrum (part I) are not
interesting and do not obtain any important information. The resonance
between ESSD and the source (part II) causes a constant decrease of the
signal in the spectrum. This could be considered as a baseline similarly
to the transmission Mossbauer spectroscopy. Any further decrease of
the signal in this area (highlighted by hatching) is characteristic for
the measured sample.



3. Conclusion

In the first part of this article, a design and a principle of oper-
ation of the time resolution semi-transparent detector (TRSD) were
presented. Based on the measured amplitude spectra of % Co source the
detection efficiency was determined as 60(5) % and the absorption of
the detector was determined as 63(5) %. To obtain the time resolution
of the detector, a coincidence experiments were performed and the
time resolution of the detector was determined as 7 ns (FWHM). Such
parameters of the detector are sufficient for the usage in the y optics
experiments, i.e. characterization of pulses in time. Additionally, the
TRSD could serve as a quick control device in complicated experimental
setups which contain many different elements. The TRSD could be
easily inserted anywhere in the beam and a fast control of the beam
characteristics at the specific place could be made. After the control is
finished, the TRSD could be removed and the whole experimental setup
remains unchanged.

In the second part, the energy selective semi-transparent detec-
tor (ESSD) based on the Mossbauer effect was presented. A detailed
description of a design of the detector was given and a principle of oper-
ation was described. The performance of the detector was shown on the
measurement of the 3 Co source amplitude spectra, the non-resonant
absorption of the detector was 11(5) %. The energy selectivity of the
ESSD was demonstrated on the measurement of the Mossbauer spectra.
The obtained linewidth equaled to 20.2neV (0.42 mm/s). Based on the
measured data it follows, that with this exceptional energy selectivity,
the ESSD could be an appropriate tool for the characterization of the
y-photon beams in the energy domain. The detection efficiency for the
resonant photons was determined as 8(7) %.

Finally, one of the possible applications of the ESSD in resonant
Mossbauer spectroscopy was demonstrated. Utilizing ESSD as a reso-
nant detector, the linewidth of 5’Fe enriched K,Mg> Fe(CN)4 equaled
to 0.28 mm/s.

The utilization of these detectors together in synergy provides a
comprehensive tool for the characterization of y-photons in both the
energy and the time domain. Moreover, the presented semi-transparent
detectors could be convenient in the area of coherent manipulations
with y-photons, where the necessity for a full characterization of pho-
tons in the energy and the time domain is needed.
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Abstrakt:

Prace se zabyva aplikaci praskovych scintilacnich materiald k detekci zareni v Mossbauerové
spektroskopii. V praci je piedstaven postup piipravy scintilacnich krystali z praskovych
scintila¢nich materiali YAP:Ce a CeBr; a jejich charakterizace. Vlastnosti praskovych
scintilatortt umoznuji vytvaret tenké flexibilni scintilatory vhodné k detekci fotonti nesoucich
spektroskopickou informaci. Tyto scintilatory byly vyuzity ke konstrukci semi-
transparentnich detektor pro charakterizaci svazku zafeni v energetické a casové doméng,
kdy cCast zatfeni je detekovana a Cast prochazi skrz. Tyto detektory je moZzné vyuZzit nejen v
Mossbauerove spektroskopii, ale tvoii také dilezity néstroj v experimentech s manipulaci

zateni y a dalSich oblastech jaderné kvantové optiky vyuzivajici Mossbaueriv jev.

Abstract:

The thesis deals with the application of powder scintillation materials in Mdssbauer
spectroscopy. The work introduces a procedure for preparing scintillation crystals from
powder scintillation materials YAP:Ce and CeBr3 and their characterization. The properties of
powder scintillators enable the creation of thin flexible scintillators suitable for detecting
photons carrying spectroscopic information. These scintillators were used to develop semi-
transparent detectors for characterizing radiation beam in the energy and time domains, where
a part of the radiation beam is detected and a part passes through. These detectors can be
applied not only in Mdssbauer spectroscopy but also serve as an important tool in experiments
with manipulation of y radiation and other areas of nuclear quantum optics utilizing the

Madssbauer effect.
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Uvod

Mossbauerova spektroskopie je experimentdlni technika zalozend na jevu tzv. bezodrazové
absorpce a emise zafeni y. Tato technika patii k uZitenym analytickym metodam v oblastech
materidlového vyzkumu, geologie, I¢ékafstvi a mnoha dalSich. Dilezitym aspektem
experimentl Mdssbauerovy spektroskopie je detekce zateni. Pfedkladana disertacni prace se
zabyva detekci radioaktivniho zafeni v Mossbaueroveé spektroskopii pomoci praskovych

scintilacnich materialli YAP:Ce a CeBr3, které dosud v této spektroskopii nebyly vyuzity.

Cilem prace je charakterizovat praSkové scintilacni materidly, prozkoumat jejich scintilacni
vlastnosti a ziskané poznatky vyuzit k rozSifeni moZznosti detekénich sestav jak v oblasti
Mossbauerovy spektroskopie, tak v oblasti jaderné kvantové optiky vyuzivajici Mdssbauerova

jevu.

Prace se nejprve zabyva teoretickym rozborem Mossbauerova jevu, moznostmi jeho
experimentdlniho pozorovani a specidlnim piipadem tzv. rezonancni Mdssbauerovy

spektroskopie. Dale se prace vénuje problematice scintilacnich materidl.

Experimentalni ¢ast prace je rozdélena do Ctyf Casti. Prvni ¢ast je vénovana praskovému
scintilaénimu materidlu YAP:Ce, zpisobu piipravy scintilaénich krystali a jejich

charakterizaci.

Ve druhé casti jsou vyuzity vhodné vlastnosti téchto praSkovych scintilatorti, predev§im
flexibilita a moznost pfipravy tenkych scintilatort, pro konstrukci semi-transparentniho
detektoru. Diky tomuto detektoru je mozné charakterizovat svazek zaieni v ¢asové doméng,
pfiemz Gast svazku detektorem prochazi. Caste¢na transparentnost detektoru je diileZitou
vlastnosti pro aplikace v oblasti jaderné kvantové y optiky, naptiklad pro studium kvantového

provazani.

Treti Cast experimentalni prace se zabyva praskovym scintilanim materidlem CeBrs. Z
hlediska Mdossbauerovy spektroskopie se jednd o potencidlné perspektivni material diky
vysoké svételné vytéznosti, dobrému energetickému rozlisSeni a velmi kratkou dobou trvani

scintilace.

Zavérecna Cast prace se vénuje vyvoji semi-transparentniho rezonan¢niho detektoru. Jedna se
o vysoce energeticky selektivni, ¢aste¢né transparentni detektor vyuzivajici Mossbueriiv jev

k charakterizaci bezodrazovych fotonli v energetické doméné€. Céste€nd transparentnost



detektoru je dulezita vlastnost pro studium jaderné kvantové optiky, protoze umoziuje zateni
zaroven charakterizovat, a pfitom Castecné nechat prochazet skrz detektor, kde je mozné

s charakterizovanym zatfenim dale pracovat.



1. Mossbauerova spektroskopie

Mossbauerova spektroskopie je velmi cennym zdrojem informaci v oblasti materidlového
vyzkumu a také pfi studiu interakce zafeni s hmotou. Vyznacuje se izotopickou selektivitou,
extrémné vysokym energetickym rozliSenim a vysokou citlivosti na malé zmény elektrického
a magnetického pole v blizkém okoli jader [1]. Je zalozena na jevu bezodrazové absorpce
a emise fotond, tzv. Mossbauerové jevu. Sitka spektralni ¢ary bezodrazovych piechodt je
uréena pouze samotnymi vlastnostmi jaderného prechodu, obvykle je v ¥adu 10 eV. Typicka
energie jadernych pfechodii je 10-100 keV, coz znamend relativni rozliSovaci schopnost

méfeni 10712,

1.1. Zdroje bezodrazovych fotonii v Mossbauerové spektroskopii

Pro pozorovani Mdssbauerova jevu se jako zdroje bezodrazovych fotond vyuZivaji
radioaktivni zafice. Pozadavky na tyto zafi¢e jsou vysoka pravdépodobnost prechodu bez
zpétného razu a zaroven Uzkd spektralni cara. NejCastéji pouzivanym izotopem
v Méssbauerové spektroskopii je >’Fe, kde se vyuziva piechodu z excitovaného stavu o
energii 14,4 keV do zékladniho stavu. Zelezo v excitovaném stavu vznika pfi radioaktivni
preméné >’Co. Tento izotop s polo¢asem rozpadu 271 dni piechazi elektronovym zachytem na

izotop °'Fe v excitovaném stavu.

K ptechodu z excitovaného stavu o energii 136,5 keV do zdkladniho stavu mize dojit dvéma
zpisoby. Pfimym pifechodem z excitovaného stavu do zakladniho stavu spolecné€ s emisi
fotonu o energii 136,5 keV, nebo ptechodem z excitovaného stavu do nejnizsiho excitovaného

stavu o energii 14,4 keV spole¢né s emisi fotonu o energii 122,1 keV. *

Pouze pfechod z nejnizsiho excitovaného stavu do zakladniho stavu emituje fotony vyuzitelné
pro pozorovani Mdssbauerova jevu, tzv. uZitecné fotony, fotony. Ostatni fotony emitované ze

zafice ’Co neobsahuji spektroskopickou informaci, jedna se o tzv. parazitni fotony.

Pomér ze zafice emitovanych uziteCnych fotonli a parazitnich fotoni je piiblizn¢ 1:20
ve prospéch parazitnich fotontl. Proto je v nékterych aplikacich vyuZivajicich zafi¢ °’Co
uzitetné zamérovat se nejen na detekci uzitenych fotont, ale také na eliminaci detekce

parazitnich fotonii. Z toho divodu je dilezité vénovat pozornost vybéru detektoru zafeni.

"V praci bude dale pro prehlednost energie fotond zaokrouhlena na cela &isla, napt. 14 keV.
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Problematika identifikace parazitnich a uzitenych fotondi emitovanych zaficem °’Co

detekovanych scintila¢nim detektorem je diskutovana v kapitole 3.

1.2. Detektory vyuzivané v Mdssbauerove spektroskopii

Obecné lze pozorovat Mdssbaueriv jev v rozsahu energii od 6 keV (izotop '3!Ta) do 300 keV
(izotop 2*°Pu). K detekci zafeni vtomto energetickém rozsahu se vyuzivaji plynové,
polovodicové a scintilacni detektory. Specidlnim piipadem jsou tzv. rezonancni detektory,
které¢ vyuzivaji pro detekci Mdssbauertiv jev. Princip a vyuziti rezonan¢nich detektorii je

popsan v kapitole 1.4.

Plynové detektory jsou v Mossbauerove spektroskopii velmi €asto vyuzivany pro jejich dobré
energetické rozliSeni, a také protoze jejich funkce neni ovlivnéna magnetickym polem. To je
dilezité napiiklad pro méfeni Mdssbauerovskych spekter v silném externim magnetickém
poli, kde musi byt detektor umistén v magnetickém poli. Nevyhodou plynovych detektort je
dlouhd doba trvani pulzi (fadov€é ms), teplotni nestabilita a v pfipadé plynem

proplachovanych detektorti pak nutnost plynového hospodafstvi.

Polovodicové detektory jsou zalozeny na tvorbé zapornych elektront a kladnych dér v P-N
ptechodu vlivem prochézejiciho y zafeni. Vyhodou polovodi¢ovych detektorti obecné je jejich
vysoké energetické rozliSeni, kratka doba trvani impulzu (fadové desitky ns), a také moznost
pouziti v magnetickém poli. Zasadni nevyhoda polovodicovych detektort je jejich vysoka
pofizovaci cena a zpravidla 1 nutnost chlazeni. V Mdssbauerové spektroskopii se vyuziva
lithium-germaniovych a lithium-kiemikovych detektort [2], nebo také kiemikovych
driftovych detektora [3].

Scintila¢ni detektory vyuZzivaji k detekci zareni scintilacni materialy. Jedna se o materialy,
které jsou schopny prevadét y zafeni na optické zablesky. Tyto viditelné zablesky jsou
detekovany fotokatodou, fotondsobi¢em zesileny a ptevedeny na elektricky signal. Vyhodou
scintilacnich detektori je jejich vysokd detekéni Uc€innost y zafeni, kdy vhodnou volbou
scintilacniho materidlu a jeho tloustky lze dosdhnout témét 100% ucinnosti detekce pro
pfislusnou energii zafeni. Vyhodou oproti plynovym detektorim je kratSi doba trvani
scintila¢niho pulzu, ktera zavisi na pouzitém scintilacnim materialu, obvykle se pohybuje od
desitek po stovky nanosekund. Takto kratké pulzy jsou vyhodné nejen pifi méfeni

Mossbauerovskych spekter s velmi aktivnim zatfi¢em, ale také pii charakterizaci svazku
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zateni, viz kapitola 5, nebo pfi rezonan¢ni detekci bezodrazovych fotonti a také pro vyuziti
v oblasti kvantové optiky, viz kapitola 7. Dalsi vyhodou scintilatnich detektorti je jejich
relativné nizkd potizovaci cena. Nevyhodou scintilanich detektort je jejich citlivost na

externi magnetické pole a nizka energeticka rozliSovaci schopnost.

1.3. Experimentalni pozorovani Mdssbauerova jevu

K experimentalnimu pozorovani Mossbauerova jevu se vyuziva Dopplerovské modulace
energie y zafeni, jiz docilime rGznou rychlosti mezi emitujicim zaficem a absorbujicim
vzorkem. Dopplerovskou modulaci zajistuje pohybové zafizeni, tzv. transducer. Foton, ktery
byl emitovan v okamziku, kdy se zafi¢ pohybuje rychlosti vp vzhledem ke vzorku, ma vlivem
Dopplerova efektu jinou energii nez foton, ktery je emitovany ve chvili, kdy jsou vici sob¢

zatic a vzorek v klidu. Posun AE spektralni ¢ary E, Ize vyjadrit dle vztahu:
AE = E, U—Dcosa, (D
C

kde a je uhel mezi smérem rychlosti pohybu zafice a smérem Sifeni fotonu.

Z hlediska geometrického uspotfadani méfici sestavy existuji dvé zdkladni experimentalni
uspotadani, kterymi je mozné pozorovat Mossbauertv jev. Prvnim je transmisni uspotfadani,
viz obrdzek la) nahofe, druhym je uspofddani ve zpétném rozptylu, zndzornéné na

obrazku 1b) nahote.
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Obrazek 1: Zakladni usporadani Méssbauerova spektrometru véemé prikladu Mdssbauerova spektra a) v transmisni
geometrii, b) v geometrii zpémého rozptylu

Vysledkem méfeni je tzv. Mossbauerovo spektrum (zkracené MS-spektrum). Jedna se o pocet
detekovanych fotoni v zdvislosti na relativni rychlosti mezi emitujicim zaficem
a absorbujicim vzorkem. Na obrazku la) dole miZeme vidét typické MS-spektrum
v transmisni geometrii, v tomto piipad¢ se jedna o vzorek KoMgFe(CN)s. Rychlost zatice vici
vzorku se pohybuje v jednotkdch mm/s, byva kalibrovana vic¢i standardu, kterym byva
vétSinou a-Fe. VSechna MS-spektra uvedena v této praci jsou kalibrovana vici standardu
o-Fe, viechna byla méfena s pouZitim zafice °’Co v rhodiové matrici. Detektor zafeni je
v tomto pfipad€ nastaven tak, aby detektoval ptfedevsim fotony o energii 14 keV. Ve spektru
lze pozorovat pii rychlosti —0,09 mm/s tzv. absorpéni pik, ktery je zplsoben rezonancni
absorpci jadra >’Fe ve vzorku. Detekovany signal pii rychlostech, kdy nedochazi k rezonanéni
absorpci, oznacujeme jako baseline B. Pomér signalu k Sumu (SNR, signal-to-noise ratio)

v MS-spektru lze vyjadiit pomoci vztahu:

SNR = (2)

B-S
VB’
kde S reprezentuje pii méfeni v transmisni geometrii minimum absorpcéniho piku, pii méfeni

v geometrii zpétného rozptylu reprezentuje S maximum emisniho piku.

Transmisni usporaddni umoziuje efektivni méteni tenkych vzorkt, s tloustkou zhruba do

50 um. TlustSimi vzorky jiz zafeni témet neprochazi.
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Na obrazku 1b) dole je zobrazeno typické MS-spektrum v geometrii zpétného rozptylu. Pro
nazornost byl pouzit stejny vzorek KoMgFe(CN)s jako v predchozim piipadé. Ve spektru lze
pozorovat tzv. emisni pik. V pfipadé¢ geometrie zpétného rozptylu jsou detekovany fotony
nebo elektrony, které jsou produktem jaderné absorpce zafeni a nasledné deexcitace.
Spektroskopickou informaci mohou nést ze vzorku emitované fotony o energii 14 keV, stejné
jako v pfipad¢ transmisni geometrie, nebo také ze vzorku emitované konverzni fotony
o energii 6 keV, konverzni elektrony o energii 7 keV, a nebo Augerovy elektrony o energii
5keV. Méteni v geometrii zpétného rozptylu je vyhodné pifi méfeni tlustych vzork,
informace o vzorku vSak pochazi pouze z povrchu vzorku, a to z hloubky maximalné desitek
mikrometri v pfipad€é detekce fotonii o energii 14 keV. V piipad¢ detekce elektront Ize

ziskavat informaci z hloubky desitek az stovek nanometri.

1.4. Rezonan¢ni Mossbauerova spektroskopie

V rezonan¢ni Mdssbaueroveé spektroskopii je k detekci vyuzivan rezonancni detektor. Jedna
se o detektor, jehoZ detekéni u€innost ma velmi uzké, ostré maximum pro uréitou hodnotu
energie Er, pro vSechny ostatni energie E # Er je ucinnost detekce prakticky nulova. Pfi
méteni spektra dochazi k Mdssbauerove jevu jak v absorbatoru, tak v rezonan¢nim detektoru.
Hlavnimi vyhodami rezonan¢ni Mdssbauerovy spektroskopie je uzsi spektralni cara a

moznost pfimého urceni Lamb-Md&ssbauerova faktoru [4].

Vyuziti rezonan¢niho detektoru se diky jeho extrémné vysoké energetické selektivité muize
uplatiiovat nejen v oblasti Mdssbauerovy spektroskopie, ale i pii studiu kvantového
provazani [5,6], manipulace sy fotony ¢i stimulované emise v oblasti kratkych vinovych

délek [7,8].

Existuje cela fada typti rezonan¢nich detektorti [9—13], ovSem princip detekce je vzdy stejny.
Rezonan¢ni detektor obsahuje tzv. konverzni materiél, ktery je obklopen detekénim médiem
(scintilaénim materidlem u scintilacniho detektoru nebo plynem u proporcionalniho
detektoru). V konverznim materidlu dochazi k rezonancni absorpci bezodrazovych fotona a
nasledné emisi konverznich elektronti nebo konverznich rentgenovych fotont [14], které jsou
nasledné¢ zaznamenany detek¢nim materialem obklopujicim konverzni materidl. Protoze je pii
detekci vyuzito rezonancni absorpce, vykazuje rezonancni detektor energetické rozliSeni
srovnatelné s Sitkou spektralni ¢ary. Pro material °’Fe je teoreticky dosaZitelné energetické
rozliSeni ~4,66 neV. Problematika uspotfadani rezonan¢niho spektrometru je diskutovana

v plném textu disertacni prace.
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2. Scintila¢ni materialy

Obecné lze fict, Ze scintilacni proces znamena konverzi energie fotonu nebo nabité ¢astice na
velké mnozstvi fotonli sniz§i energii. Dulezitymi parametry, které popisuji scintilaéni
vlastnosti materidli, jsou svételna vytéznost, doba trvani scintilace, energeticka rozliSovaci

schopnost, dosvit, odolnost vii¢i zafeni a mechanické a chemické vlastnosti.

Obvykle pouzivanym scintilaénim materidlem v Mossbauerove spektroskopii je Nal:Tl, ktery
vynikéa dobrou energetickou rozliSovaci schopnosti a vysokou svételnou vytéznosti [15]. Jeho
nevyhodami je delsi doba trvani scintilace a mirnd hygroskopicita. Dale také nedostupnost

takto tenkého scintilatoru na trhu.

Dal8im z pouzivanych scintilacnich materiali je Yttrium alluminium perovskit aktivovany
ceriem (YAP:Ce) [16-20]. Jeho vyhody jsou ptfedev§im kratkd dobu scintilace a dobré
mechanické a chemické vlastnosti. Nevyhodami jsou nizSi energetické rozliSeni a nizsi
svételnd vytéznosti, zhruba 70 % v porovnani se scintilatorem Nal: Tl [21,22]. Komer¢né
vyrabény YAP:Ce optimalizovany pro Mdssbauerovu spektroskopii je dostupny jako disk o

praméru 25 mm a tloustce 400 pm [23].

Potencidlné zajimavym scintilacnim materidlem jak pro Mossbauerovu spektroskopii, tak
piedevsim pro oblast kvantové y optiky je CeBrs. Teno scintilacni material vykazuje vysokou
svételnou vytéznost a predevSim velice kratkou dobu trvani scintilace. Jeho nevyhodou je
extrémni hygroskopicita. Charakterizaci scintilacniho materidlu CeBrs ajeho aplikaci
v Mossbauerové spektroskopii se vénuje kapitola 6.

Scintila¢ni vlastnosti materialtt YAP, NAITL a CeBr; jsou uvedeny v tabulce 1.

Tabulka 1: Scintilacni vilastnosti materialit Nal:Tl a YAP:Ce a CeBrs. Prevzato z [24-26], upraveno.

Parametr YAP | NAITL | CeBr;
Efektivni atomové ¢islo 36 50 46
Hustota [g/cm?] 5.55 3.67 5.1
Index lomu 1.94 1.88 2.09
Spektralni maximum [nm] 347 410 370
Doba trvani scintilace [ns] 28 230 <20
Svételna vytéznost [fotont/MeV] 25000 38000 60000
Teplotni koeficient svételné vytéznosti T= 300 K [% 0.39 0.22- i
/K] 0.95

Tvrdost [Mohs] 8.5 2 -
Teplota tani [°C] 1850 651 722
Hygroskopicnost ne ano ano
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3. Amplitudové spektrum >’Co mé&fené scintilatnim detektorem

Pfi detekci zafeni pochazejici ze zafite >’Co zpravidla sledujeme histogram amplitud,
tzv. amplitudové spektrum. V piipadé amplitudového spektra zati¢e °’Co, je mozné pozorovat
piky uplné absorpce fotonti o energiich 136 keV, 122 keV, 14 keV a také piky odpovidajici
fotonim o energiich <6,8>keV, ty jsou vSak zpravidla z divodu nizkého energetického
rozliSeni detektoru slit¢ v jeden pik. Piky uplné absorpce fotonli o energiich vétSich nez

136 keV ve spektru nelze rozlisit pro jejich nizkou pravdépodobnost vyskytu.

P¥i méfeni amplitudového spektra zaficem >’Co piispivd do amplitudového spektra kromé
fotonit tvoficich pik uplné absorpce také mnozstvi parazitniho signdlu. Jednd se
o Comptonovsky rozptylené fotony, sumacni piky, fotony charakteristického zafeni okoli
¢1 samotného scintilaéniho materidlu a dale také temné detekce detektoru. Tyto fotony jsou
z hlediska Mossbauerovy spektroskopie parazitni, proto je vhodné tyto piispévky ve spektru
identifikovat, a pokud mozné odstranit. Detailnéji je tato problematika uvedena v plném textu
disertacni prace. Na obrazku 2 je zobrazena ¢ast amplitudového spektra zafice °’Co mé&feného

scintilaénim detektorem se scintilacnim krystalem Nal:T1 o tloustce 400 um.
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Obrazek 2: Cast amplitudového spektra zdrice ¥’ Co méreného scintilacnim detektorem se scintilacnim krystalem Nal:TI.
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4. Praskovy scintilani materidl YAP:Ce

Jak jiz bylo zminéno, komeréné vyrabény scintilator YAP:Ce optimalizovany pro
Mossbauerovu spektroskopii je dostupny jako tenky disk o priméru 25 mm a tloustce
400 pm. Avsak v nekterych aplikacich, jako napiiklad v geometrii zpétného rozptylu nebo
v experimentech s rezonancni detekci y zafeni a dalSich, je tloustka 400 um piili§ velka.
Ackoliv ma tento scintilaéni material vysokou tvrdost (8,6 dle Mohsovy stupnice tvrdosti),
tenky platek krystalu je velmi kiehky, a proto je vytvareni jesté tencich scintilaénich krystali

obtizné.

Ukazuje se, ze vyuziti scintilatniho materidlu YAP:Ce ve formé prasku odstraniuje nékteré
zasadni limity monokrystalického scintilatoru. Naptiklad minimalni tlouStka praskového

scintilatoru je limitovana pouze minimalni velikosti zrn scintilacniho prasku.

Ackoliv se praskové scintilatory YAP vyuzivaji v celé fad¢ aplikaci [27-29], v literatufe
zatim neni publikovdna prace tykajici se aplikace praskovych scintilatori YAP
v Mdssbaueroveé spektroskopii. V praci byly vyuzity praskové scintilatory firmy Crytur s.r.0.
se zrnitosti 0-30 um a 50-70 pm.

Fyzikalni principy scintilace jsou v pfipadé praskovych scintiladtorti stejné jako v ptipadé
monokrystalického scintilatoru. Proto faktory, které ovliviluji scintilaéni vlastnosti
monokrystalickych scintilatorti, jsou stejné i pro scintildtory praskové. Mimo to jsou vsak
scintilacni vlastnosti praskovych scintildtori ovliviiovdny navic velikosti zrn, morfologii

povrchu jednotlivych zrn a vlastnostmi materialu v prostoru mezi jednotlivymi zrny.

4.1. Pfiprava scintilatoru z praSkového materialu

Scintila¢ni krystal praSkového scintildtoru se skldda z velkého mnozstvi zrn (prasku)
monokrystalického scintilatoru, které jsou nahodile rozprostfeny uvniti vnéjSiho obalu
(napiiklad tenka plastova forma, lepici paska). Scintilator byl v praskového materidlu
piipraven dvéma zpusoby. V prvnim piipadé byla pouzita béZzna prihledna lepici paska. Na
ni byl rovhomérné rozlozen scintila¢ni prasek tak, aby tvoftil jednolitou vrstvu a jednotliva
zrna se prichytila na lepici vrstvu. Nasledné byla tato vrstva pielepena z druhé strany, aby
nedochézelo k odpadavani prasku. Takto pfipravené tenké vrstvy prasku byly i s nosnou

paskou naskladany na sebe a nasledné¢ umistény na fotonasobi€. Druhy zplisob ptipravy

14



spoc¢iva v nasypani praSku do diskové formy o pozadované vysce, kterda definuje tloustku
krystalu. Forma byla nésledné uzaviena prithlednou kryci vrstvou, pfipadné byla forma zalita

epoxidovou pryskyfici, viz kapitola 4.3, a po vytvrzeni byla forma odstranéna.

Na obrazku 3a) nahofe je zobrazena jedna monovrstva praSskového scintilatoru o zrnitosti
<30 um na lepici pasce; dole je zobrazen histogram primérd nahodné vybraného vzorku zrn;
na obrazku 3b) jsou zobrazeny snimky pro zrnitost 50-70 pm. Fotografie byly pofizeny
pomoci Digitalniho optického mikroskopu Keyence VHX-5000, pro tvorbu histogramu byl
vybran ndhodny vzorek 200 zrn a byl vyuzit skenovaci elektronovy mikroskop VEGA3 LMU.

B (2] (o]
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Obrazek 3 a): Vrstva praskového scintilatoru na lepici pdsce o zrnitosti <30 um b) vrstva praskového scintilatoru na lepict

pasce o zrnitosti 50-70 um. Prevzato z [30], prelozeno.
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Optimalni ucinnost detekce pro danou energii gama zafeni lze zvolit naskladanim
prisluseného mnozstvi vrstev scintildtoru na sebe, viz obrazek 4. Timto zpisobem lze velmi

snadno pfipravit scintilator o vhodné tloust'ce.
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Obrazek 4: Priklad experimentdlniho usporadani scintilatoru, 3 vrstvy praskového scintilatoru YAP:Ce. Prevzato z [30],

preloZeno.

4.2. Charakterizace praskovych scintilatorii

Pro vyuziti v konkrétnich aplikacich jsou dilezité predeviim dvé vlastnosti scintilatord’.
Absorpéni schopnost fotonli o konkrétni energii a pocet fotonii viditelného zafeni, které
scintilator opusti. Tento pocet mize byt ovlivnén zrnitosti scintilaéniho materialu, ale takeé
zapouzdienim, materidlem vypliujici prostor mezi zrny nebo svételnou drahou mezi
samotnym scintilatorem a okénkem detektoru (realizovanou napiiklad svétlovodem). Pro tuto

vlastnost scintilatoru, tedy pienos vyzatenych fotonl viditelného svétla do okénka

fotonasobice je dale pouzivan pojem svételny zisk.

Pro méfeni v Mdssbauerové spektroskopii vyuzivajici jako zdroj zafeni *’Co zafi¢ je dilezity
vybér vhodné tloustky scintilatoru. Ptilis tenky scintilator by mél nizkou ucinnost detekce,
prilis tlusty scintilator by mél nizky svételny zisk a vysSSi prispévky pochazejici
od vysokoenergetickych fotoni emitovanych ze zafice. S rostouci tloustkou scintilaéniho
krystalu roste absorpce zafeni az do bodu, kdy je téméf vSechno zafeni absorbovano
(detekovano). S rostouci tloustkou krystalu vSak klesd svételny zisk, coZz v amplitudovém

spektru na obrazku 5 demonstruje presun pikit smérem k niz§im kandlim, tedy impulziim o

"V dalgim textu slovem scintilator je myslen konkrétni kus scintilujiciho materialu, tedy napfiklad diskovy monokrystal, nebo
nékolik vrstev prasku na izolepé a podobné. Vyrazem ,scintilacni material” je minéna konkrétni chemicka sloucenina vykazujici
scintilace.
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niz§i amplitud¢. S pfibyvajicim poctem vrstev také klesd energetickd rozliSovaci schopnost
detektoru, coz se ve spektru projevuje postupné se zvysujicim prekryvem pikti odpovidajicich

fotoniim o energiich <6,8> keV a 14 keV.

Zrnitost <30 um Zrnitost 50-70 um

30000 40000
| — 1 Vrstva : — 1 Vrstva
—2 Vrstvy 35000 - —2 Vrstvy
25000 3 Vrstvy | 3 Vrstvy
—4 Vrstvy — 4 Vrstvy
i — 5 Vrstvy 30000 — — 5 Vrstvy
20000 - —— Monokrystal . 8 Vrstvy
'O 25000 — Monokrystal
< i
i
(17}
T 15000 20000 -
©
=8 B
15000
o 10000
10000
5000 -
5000
O [ T O T
0 50 100 150 0 50 100 150
Kanal Kanal

Obrazek 5 a) Amplitudova spektra pro 1 az 5 vrstev zrnitosti <30 um scintilatoru YAP:Ce; b) amplitudova spektra pro 1 az 8
vrstev zrnitosti 50-70 um scintilatoru YAP:Ce. Pro lepsi citelnost grafu byly jednotlivé kiivky na ose y posunuty. Prevzato z

[30], prelozeno.

Zatimco svételna vyté€znost scintilaéniho materialu neni ovlivnéna velikosti zrn scintilaéniho
prasku, svételny zisk scintilatoru se s velikosti zrn méni. Cim je velikost zrn mensi, tim je

svételny zisk scintildtoru nizsi.

V ptipad€ jemnégjsiho prasku je potfeba k dosazeni stejné detekéni ucinnosti vice vrstev, coz
dale snizuje svételny zisk scintilatoru. To je demonstrovano na obrazku 6, kde jsou zobrazena
amplitudova spektra scintilatorti riznych zrnitosti, ale podobné detekéni ucinnosti v oblasti
14 keV. Aby bylo moZné pozorovat piky v podobnych kanalech amplitudového spektra, bylo
nutné v pripadé¢ jemnéjSiho prasku zvySit vysoké napcti na fotonasobi¢i (zesileni
fotonasobice). Z amplitudového spektra lze také pozorovat, Ze energetické rozliSeni je

v ptipadé scintilatoru tvofeného jemnéjSim praskem horsi.
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Obrazek 6: a) Amplitudové spektrum jedné vrstvy zrnitosti 50-70 um a dvou vrstev zrnitosti <30 um; b) amplitudove

spektrum dvou vrstev zrnitosti 50-70 um a Ctyr vrstev zrnitosti <30 um. Prevzato z [30], prelozeno.

4.3. Scintila¢ni prasek s epoxidovou pryskyftici

Jak jiz bylo zminé€no, zména indexu lomu mezi hranou zrna a vzduchovou mezerou zptsobuje
niz8§i energetické rozliSeni, pfiCemz s rostouci tloustkou scintilatoru tento efekt nabyva na
vyznamu. Vyplnénim mezer mezi jednotlivymi zrny scintildtoru materialem o podobném

indexu lomu jako index lomu zrn 1ze tento efekt vyznamné potlacit.

Pro vyrobu silnéjsich scintilatorti je vhodné scintilacnim praskem vyplnit vhodné tvarovanou
nadobu a poté zalit prasek epoxidovou pryskyftici. Po vytvrzeni se nddoba odstrani a zbude
scintila¢ni krystal o vhodné tloust’ce (definované hloubkou nadoby), ktery je odolny, pevny a
snadno se s nim pracuje. Timto postupem byl vytvofen scintilator o tloustce 450 um, dale

v textu oznacovany jako Epoxy450.

Na obrazku 7 jsou znazornéna amplitudova spektra a) praSkového scintilatoru s epoxidovou

pryskyfici (nazev Epoxy450) a na obrazku b) monokrystalu YAP. Detekéni ucinnost
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scintilatoru Epoxy450 byla stanovena jako 75(12) %, uGc¢innost monokrystalu YAP byla
stanovena jako 93(12) % !*.

30000 — 1 r T T T T T T T T T * T T~ T T T 7

a) : ' ]
i Bez filtru | _
25000 | Epoxy450 — Alfiltr -
20000 - —— Cufiltr ]

Pocet fotonu
o
o
o
o
T
1

. ——
T t

25000 |- Monokrystal YAP Bez filtru

20000 | — Al filtr _
Cu filtr 1

o

Pocet fotont

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Kanal

Obrazek 7: a) Amplitudova spektra scintilatoru EPoxy450, b) Amplitudova spektra monokrystalu YAP., prevzato z

4.4. Aplikace praskovych scintilatori v Mossbauerove spektroskopii

Na obrazku 8 je zndzornéno srovnani MS-spekter vzorku KoMg[*’Fe(CN)¢] (0,5 mg/cm? 3"Fe)
v transmisni geometrii pfi pouziti scintilatoru Epoxy450 a monokrystalu YAP, pii méfeni

spekter byla zachovana stejnd geometrie méteni, stejnd doba métent a stejnd aktivita zafice.

’ V publikaci [30] jsou uvedeny jiné hodnoty Gcinnosti, nebot nebyl pouzit optimalni metodika vyhodnoceni. V této praci jsou
uvedeny hodnoty ziskané po optimalizaci metody vyhodnoceni Gcinnosti. Nicméné na publikované vysledky nema nepresné
urceni ucinnosti jednotlivych scintilatorl vyrazny vliv, z hlediska Mdssbauerovy spektroskopie je podstatné ddlezitéjsi porovnani
SNR v MS-spektru.
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Obrazek 8: Méssbauerovska spektra vzorku K:Mg* Fe(CN)s pri méfeni se scintilatorem Epoxy450 a monokrystalem YAP.

Prevzato z [30), upraveno.
Pomér signélu k Sumu za dany ¢as je mozné vyjadrit pomoci rovnice:

_B-=S 3
SNRt = =, 3)

kde S je hodnota minima spektralniho piku a B je hodnota baseline. Srovnani SNRt raznych

scintilatord jsou uvedend v Tabulce 2 [30].

Tabulka 2: SNRt poméry spekter mérenych riznymi scintilatory. Prevzato z [30], prelozeno.

Scintilator SNRt [h"?] | SNRt/SNRtyap
1 vrstva (50-70) 28,6(2) 0,60

3 vrstvy (50-70) 35,5(2) 0,75

5 vrstev (50-70) 42,2(2) 0,89
Epoxy450 43,3(2) 0,91
Monokrystal 47,5(2) 1
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Z tabulky plyne, Ze nejvys§i SNRt z pfipravovanych scintilatori vykazuje scintilator
Epoxy450, které je 0 9 % nizsi nez v SNRt monokrystalu YAP. A tedy, ze vhodnym vybérem
tloustky praskového scintilatoru lze dosdhnout téméf stejnych vysledk jako v piipadé
monokrystalu YAP. Vyhodou vyuziti praskového scintildtoru v kombinaci s epoxidovou
pryskyfici je snadnd pfiprava scintilatord, vhodné mechanické vlastnosti, vyssi energetické
rozliSeni oproti monokrystalu, a ptedevSim niZsi technologické naroky pfti péstovani krystala,

kdy syntetizovat prasek je daleko snadné;jsi.

Zasadni nevyhodou muze byt nizsi odolnost epoxidové pryskyfice proti dlouhotrvajicimu
pusobeni UV zéfeni, coZ po Case miize zpusobit degradaci epoxidové pryskytice, konkrétné
muze dojit k zaZloutnuti pryskyfice. To mlze zptsobit snizeni detekéni ucinnosti, snizeni

svételné¢ho zisku a snizeni energetického rozliSeni scintilatoru.

Dalsi z vyhod praskovych scintilatord, pfipravenych dle vySe uvedeného postupu je, Ze lze
velmi snadno vyrobit libovolny tvar scintildtoru, coz mlize byt vyhodné naptiklad pfi tvorbé

4n detektora. Vyuziti praskovych scintilatort je demonstrovano v kapitolach 5 a 7.
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5. Semi-transparentni scintilaéni detektor

Béznym postupem pifi sestavovani a provozovani scintilaénich detektorii je pftilozeni
scintilaéniho krystalu pfimo na fotondsobi¢. Je vyhodné, aby misto styku bylo vyplnéno
svétlovodivou kapalinou. Takova geometrie zaruCuje nevyssi ucinnost detekce scintilacnich
zableskli a nejvyssi energetické rozliSeni. Ve specidlnich ptipadech je ovSem vyhodné

nepokladat scintilator ptimo na fotonasobic, ale vyuzit jinych geometrickych usporadani.

Na principu vzdaleni scintilatoru od fotonasobice, diky uziti vhodného svétlovodu, je zalozen
tzv. semi-transparentni detektor (STD). Hlavnim rozdilem oproti béznému detektoru je to, ze
ve svazku zafeni je umistén pouze scintilator. Pomoci svétlovodu je nésledné viditelné zareni
piivedeno na fotokatodu fotondsobiCe, ktery je umistén mimo svazek. Oproti umisténi
scintilatoru pifimo na fotondsobi¢ je intenzita viditelného zafeni dopadajici na okénko
fotonasobice v ptipadé¢ STD nizsi, Ize ji vSak kompenzovat nastavenim vyssiho vysokého
nap¢ti na fotondsobic¢i. Vhodnou volbou tloustky scintilatoru je pak mozné ovlivnit, jak velka

cast svazku fotont bude detekovana STD, a jaka ¢ast svazku STD projde.

V Mossbauerové spektroskopii neni obvyklé zdmérné detekovat pouze ¢ast zareni a Cast
nechat detektorem prochéazet, naopak vétSinou je zaddouci detekovat co nejvic uziteCného
signalu. V ramci slozitéjSich experimentalnich aparatur pro studium v oblasti kvantové y
optiky, které vyuzivaji Mossbaueriv jev, je ovSem velmi uzitecné pouzivat STD, ktery
umoznuje ¢astecné charakterizovat svazek v casové doméné a ptitom ¢ast svazku dale nechat
prochdzet aparaturou. Detekei signalu v STD je moZzné naptiklad pouzit jako startovaci signal,
od kterého se méti Casovy interval, pficemz dalsi detektor v aparatufe detekuje fotony pouze

v uréitém ¢asovém intervalu po startovacim signalu. Diky ¢emuz by mélo byt mozné studovat

kvantovou povahu zéfeni, jako naptiklad kvantové provazani.

Dalsi nezanedbatelnou vyhodou STD je to, ze je mozné jej snadno vlozit do svazku bez
velkého zdsahu do celé aparatury (trubice fotonasobice je kolmo ke sméru Sifeni zafeni).

Provést kontrolu aparatury a detektor opét snadno ze svazku odstranit.

Jako scintilator uvnitt STD byl pouzit scintilacni prasek YAP:Ce o tloustce cca 250 pm,
pouziti scintilaéniho praSku YAP:Ce je detailn¢ rozebrano v kapitole 4. Schematické

porovnani uspotadani bézného a semi-transparentniho detektoru je zobrazeno na obrazku 9.
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Obrazek 9: (a) Obvyklé usporadani scintilacniho detektoru, (b) Semi-transparentni detektor. Prevzato z [31], prelozZeno.

Pro demonstraci fungovani (STD) byla zméfena amplitudova spektra °’Co v jednoduchém
experimentalni uspofadani, kdy mezi zafi¢ a konven¢ni scintilacni detektor (NAITL) byl
vlozen STD, viz obrazek 10 vlevo. Amplitudové spektrum zafice >’Co zaznamenano
detektorem STD je znazornéno na obrazku 10 vpravo nahote. Cernou je zobrazeno spektrum
bez filtru, ¢ervenou je zobrazeno spektrum s 90 um tlustym hlinikovym filtrem a modrou je
zobrazeno spektrum pii pouziti 200 um tlustého médéného filtru pied detektorem. Uéinnost
detekce STD byla vypoctena jako 60(12) %, podrobny rozbor metodiky stanoveni ti¢innosti
jsou uvedeny v kapitolach 1.3.4 a 3.2 vplném textu disertacni prace. Pomoci detektoru
NAITL byla namétena amplitudova spektra v situaci, kdy ve svazku byl umistén STD a kdy
ve svazku STD nebyl. Na obrazku 10 vpravo dole je zobrazeno amplitudové spektrum, které
bylo ziskdno odectenim parazitniho pfispévku identifikovaného pomoci médéného filtru od
nefiltrovaného signalu, viz kapitola 3. Z téchto dat byla uréena absorpce STD jako 63(12) %.
Namétfeny 3% rozdil absorpce STD a tcinnosti STD je pravdépodobné zpiisoben absorpci

reflexni mylarové folie, do které je STD zabalen.
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Obrazek 10 Vievo: Usporadani experimentu, Vpravo: Amplitudova spektra >’ Co zméfend pomoci STD (nahore) a

konvencniho scintilacniho detektoru (dole). Prevzato z [31], prelozeno.
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6. PraSkovy scintilacni material CeBr3

Detekce vysokoenergetického zafeni pomoci scintilacnich detektorii mé potencidlni vyuziti
v mnoha riznych aplikacich, naptiklad pfi studiu kvantové provazanosti [5,6], tzv. ghost
imaging [32,33], nebo v oblasti kvantové informace [34,35]. V souCasné dob¢ se tato
problematika studuje pfedevSim v oblasti optiky, popi. UV optiky. OvSem krok smérem
k vy$§im energiim (rentgenové a 7y zafeni) pfinasi celou fadu zajimavych vyhod. Zaprvé
absorpce zafeni v materiall je vyrazné niz$i, zadruhé v ptipad€ y zateni je spektralni ¢ara uzsi,
zatfeti doby zivota excitovanych stavii jsou delSi. Aplikace vhodnych detektori muze
usnadnit experimenty v této oblasti. Hlavnimi pozadavky na vlastnosti detektorti jsou vysoké

casove rozliSeni, vysoké energetické rozliSeni a nizké pozadi pro detekci 14 keV fotond.

Potencialné zajimavymi jsou z tohoto hlediska scintilatory lanthanovych a ceriovych halida.
Konkrétn¢ pak slouceniny LaBr3:Ce a CeBr; vykazuji vysokou svételnou vytéznost [36],
kratkou dobu scintilace [37] kratky dosvit a dobré energetické rozliSeni [38,39]. Obecnou
nevyhodou halidovych scintilatort je jejich hygroskopicita. Ptiprava scintilatoru z praskového

materialu

Jako vychozi material pro vyrobu byl pouzit prasek CeBrs [40], dale oznacovany CEBR.
Velikost zrn prasku se pohybovala v rozmezi 50-700 um. Pfi ptipravé scintilatort CEBR byly
vyuzity zkuSenosti s praskovymi scintilatory YAP:Ce, viz kapitola 4. Protoze se jedna
o hygroskopicky material, ktery pifi styku s vzdusnou vlhkosti degraduje, veskera
experimentalni prace probihala v rukavicovém boxu sinertni dusikovou atmosférou
(H20 < 10 ppm, O2<20 ppm). Piipraveny byly scintilatory s naizvem CEBR700, CEBR900,
CEBR1100, CEBR1300. Zptsob ptipravy je rozveden v plném textu disertacni prace.

Na obrazku 11 je zobrazeno porovnani amplitudovych spekter ziskanych scintilatorit CEBR.
Muzeme vidét, ze energetickd rozliSovaci schopnost s nartistajici tloustkou vrstvy zasadné
neklesa. Svételny zisk scintilatord s rostouci tloustkou klesd, to v amplitudovém spektru neni
zietelné, protoze svételny zisk je kompenzovan nastaveni vysSiho napéti na fotondsobici.
Vysoké napéti na fotonasobi¢i bylo pro kazdy scintilator nastaveno tak, aby se pik
odpovidajici energiim <6,8>keV v amplitudovém spektru nachdzel ptiblizné¢ ve stejném
intervalu kanaldi. Pro nazornost byla osa X jednotlivych spekter mirn€ posunuta tak, aby se
piky odpovidajici <6,8> keV piekryvaly. S rostouci tloustkou také roste ucinnost detekce az

do bodu, kdy se uc¢innost detekce blizi 90 % a dalsi zvySovani tloustky jiz ucinnost nezvysuje,
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viz tabulka 3. Jako idedlni kompromis mezi G€innosti a svételnym ziskem scintildtoru se

ukazuje byt scintilator CEBR 900.

Tabulka 3: Ucinnost detekce pro riizné tloustky scintildtoru CEBR

Scintilator Ucinnost detekce [%]
CEBR 700 0.73(12)
CEBR 900 0.83(12)
CEBR 1100 0.88(12)
CEBR 1300 0.89(12)
800
——CEBR 700
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o\ —— CEBR 1100
600 Ll —— CEBR 1300
K3
v
[
© 400 -
o
©
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0 T T v T i I
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Obrazek 11: Amplitudova spektra scintilatoric CEBR 700 az CEBR 1300. Pro prehlednost je osa X jednotlivych spekter

posunuta tak, aby se piky odpovidajici energiim <6,8> keV prekryvaly.

6.1. Aplikace scintilatort CEBR v Mdssbauerovée spektroskopii

Pro posouzeni vhodnosti pouziti CEBR scintilator k detekci y zafeni v Mossbauerove
spektroskopii je vhodné porovnani poméru SNR v MS-spektru. Z diivodu uspory Casu pii

méieni spekter byly scintilatory porovnavéany pii méteni vzorku s obohacenym >’Fe. Jedna se
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o slitinu FeAl, MS-spektrum tvoii dublet s malym kvadrupolovym Stépenim [41], viz
obrazek 12.
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Obrazek 12: Mossbauerovska spektra vzorku FeAl mérend scintilatory CEBR700,CEBR900, CEBRI1100, CEBR1100, NAITL
a YAP.

Za stejnych podminek byly proméfeny vysSe zminované scintilatory, tedy NAITL, YAP,
CEBR700, CEBR900, CEBR1100 a CEBR1300. Porovnani SNR je shrnuto v tabulce 4.
Z tabulky plyne, ze nejlepsi vysledek vykazuje scintilator NAITL srovnatelny vysledek byl
dosazen se scintildtorem CEBR1100. Zasadni nevyhodou scintildtoru NAITL je delsi doba
trvani scintilace, proto je vhodné tento scintildtor pouZivat pouze se zaficem nizsi aktivity,
popfipad€ navysit vzdalenost mezi zaficem a detektorem. V piipad€ pouziti zafice o vyssi

aktivit€ je SNR scintilatoru YAP oproti scintilatoru NAITL ptiblizné 8 krat vyssi [42,43].
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Tabulka 4: Porovnani SNR pri pouziti ruznych scintilatori

Scintilator SNR SNR/SNRwari | Efekt méteni [%]
NAITL 16.07 1.00 24.13
CEBR700 15.32 0.95 24.58
CEBR900 15.57 0.97 23.06
CEBR1100 15.85 0.99 23.86
CEBR1300 12.75 0.79 19.77
YAP 12.64 0.79 17.09

6.2. Ochrana scintilatoru CEBR proti vzdusné vlhkosti

Jak jiz bylo zminéno, velkou nevyhodou halidovych scintilatort je jejich hygroskopicita. Pro
detekci nizkoenergetickych fotonii se tato nevyhoda projevuje o to vic, Ze material, ktery
chrani scintilator proti pfistupu vlhkosti zaroven vyrazné¢ absorbuje samotné vy zafeni.
V principu lze scintilator chranit pfed vzduSnou vlhkosti dvéma zplisoby. Prvnim zplisobem je
zapouzdieni scintilaéniho materidlu. Druhym zplsobem, jak ochranit scintilator pred

degradaci, je pomoci ochranné atmosféry, kterd jej trvale obklopuje.

Z hlediska Maossbauerovy spektroskopie se ukazuje byt scintilaéni materidl CeBrs
perspektivnim materidlem. V porovnani s béZné¢ vyuzivanymi scintilacnimi materidly YAP
a NAITL vykazuje podobné dobré energetické rozliSeni a svételnou vytéznost jako NAITL,
a zaroven krat$i dobu trvani scintilace nez YAP. Zasadni nevyhodou scintilaéniho materialu
CeBr3 je ovSem jeho extrémni hygroskopicita. Tento problém se podafilo ¢astecné zmirnit
pouzitim inertnim plynem proplachovaného detektoru, nicméné ani v tomto piipadé nebylo
mozné pouzivat scintilaéni detektor trvale. Provozovani scintilaéniho detektoru je nicméné
mozné v rukavicovém boxu naplnéném inertnim plynem, kde ani po tfech letech provozu

v Mossbauerové spektrometru nevykazuje zasadni zmény scintila¢nich vlastnosti.

Z hlediska kvantové y optiky je CeBr; zajimavym scintilacnim materialem pro velmi kratkou
dobu trvani scintilace a velmi strmou nabéznou hranu scintila¢niho pulzu v ¢ase. To miize byt

uzite¢né v piipadé¢ koincidencnich méfeni, nebo pii meéfeni se semi-transparentnim

vvvvvv
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7. Semi-transparentni rezonan¢ni detektor

Rezonanéni detektor zajiStuje selektivni detekci bezodrazovych fotonil, viz kapitola 1.4,
ovSem neumoznuje casteCny prichod fotonli rezonanénim detektorem. Z hlediska
Mossbauerovy spektroskopie neni dualezit¢é ani zadouci nechat ¢ast svazku detektorem
prochézet. OvSem v oblasti jaderné kvantové y optiky piedstavuje rezonancni detekce
bezodrazovych fotoni moznost, jak charakterizovat bezodrazové rezonancni fotony
v energetické doméné s energetickym rozliSenim v fddu neV. V této oblasti je ovSem velmi
dilezité, aby bylo mozné nejen zafeni charakterizovat ¢i s nim manipulovat, ale také jej

castecné nechat prochazet skrz detektor dale, kde bude toto zafeni mozné dale vyuzivat.

Vyvoj v oblasti praSkovych scintilatoru YAP:Ce umoznil nova konstruk¢ni feSeni v oblasti
detekce konverznich fotond, viz kapitoly 4. a 5. S vyuzitim vhodnych vlastnosti praSkovych
scintilatorti byl navrzen a zkonstruovan semi-transparentni rezonan¢ni detektor (SRD). Tedy
detektor, ve kterém je Cast rezonancnich fotonli detekovana a Cast rezonanc¢nich fotonil

prochézi timto detektorem dale.

Schéma SRD je na obrazku 13, detailni popsani konstrukce je uvedeno v plném textu prace.

MYLAROVA FOLIE
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KONVERZNI
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FOTONASOBIC

il Y FOTONY

Obrazek 13: Konstrukce semi-transparentniho rezonancéniho detektoru (SRD). Prevzato z [31], upraveno.
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7.1. Charakterizace semi-transparentniho rezonan¢niho detektoru

Jako konverzni materidl semi-transparentniho rezonancniho detektoru byla pouzita tenka
vrstva KxMgFe(CN)g, s vysokym stupném obohaceni Zeleza >"Fe. MS-spektrum je vykresleno

na obrazku 14, §itka spektralni ¢ary byla urcena jako 0,31 mm/s.

38000

Konverzni material

36000

34000

32000 A

Pocet detekci

30000

28000 +

Rychlost [mm/s]

Obrazek 14: Transmisni Méssbauerovské spektrum tenké folie KxMgFe(CN)s, pouzité jako konverzni material SRD. Prevzato

z [31], upraveno.

Protoze scintilaéni materidl je v detektoru umistén za olovénym stinénim, neni mozné
detektor charakterizovat méfenim amplitudového spektra zafi¢e °’Co, jako v predeslych
kapitolach. Jednou z moznosti, jak detektor SRD charakterizovat, je porovnanim mnozstvi
signalu detektoru v situaci, kdy zafi€ je v rezonanci s konverznim materialem a v situaci, kdy
konverzni materidl a zafi¢ v rezonanci nejsou. K rezonanci, resp. k rezonan¢ni absorpci,
dochazi v ptipad¢ ptekryvu emisni Cary zafiCe a absorpéni ¢ary konverzniho materidlu
umisténého v detektoru. Na obrazku 15 nahofe je zndzornéno schematické usporadani
experimentu pro charakterizaci SRD, na obrazku 15 dole je zndzornén signal z detektoru
vrezonanci a mimo rezonanci. Z grafu lze vidét, Ze vrezonanci dochazi k detekci

konverznich rentgenovych fotonti o energii 6,5 keV, zatimco mimo rezonanci k detekci téchto
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fotonli nedochédzi. Znazornény graf je tedy urcitd alternativa mnohokandlové analyzy

a filtrovani signalu pomoci hlinikového nebo médéného filtru.
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Obrazek 15 Nahore: Uspordadani experimentu pro charakterizaci SRD, Dole: signdl z detektoru v rezonanci a mimo

rezonanci. Prevzato z [31], preloZeno.

7.2. Transparence SRD a méteni M S-spekter

Dilezitou vlastnosti SRD je jeho CasteCnd transparentnost, kdy cast zafeni ve svazku je
detekovana a ¢ast svazku detektorem prochdzi. Transparentnost detektoru v rezonanci a mimo

rezonanci se vyrazné liSi. Mimo rezonanci zafeni o energii 14 keV absorbovano pouze
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elektronové, absorpce byla urcena jako 11(5) %. Pokud je detektor v rezonanci, dochdzi mimo
elektronovou absorpci navic také k jaderné absorpci. V tom piipadé byla namétena absorpce

rezonan¢nich fotonti o energii 14 keV 77(5) %.

Utinnost konverzni detekce detektoru SRD byla uréena pomoci nasledujiciho experimentu.
Mezi zaii€, upevnény na transduceru, a scintilatni detektor se scintilitorem NAITL byl
vloZzen detektor SRD, viz obrdzek 16 nahofe. Bylo zméfeno MS-spektrum konverzniho
materidlu KoMgFe(CN)g, ktery je soucasti detektoru SRD. Na obrdzku 16 dole jsou
znazornéna naméfena spektra, modrou barvou je znazornéno spektrum obdrzené detektorem

SRD, oranzove¢ je zndzornéno spektrum detektorem NAITL.
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- 0

T T T T T T T 2000
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Obrdzek 16 Nahore: Usporaddani pii méfeni Mossbauerovskych spekter pomoci detektoru NAITL a SRD, Dole: Namérend
Méssbauerovskd spektra. Prevzato z [31], preloZeno.

Sitka spektralni ¢ary byla urena jako 0,42 mm/s v piipadé detektoru SRD a 0,43 mm/s
v piipad¢ detektoru NAITL. Implementaci konverzniho materidlu do SRD doslo ke zvétSeni
Sitky ¢ary z 0,31 mm/s na 0,42 mm/s, coz bylo zplisobeno vétsi efektivni tloustkou vzorku
a zptusobem uchyceni konverzniho materialu v detektoru, kdy se ve spektru vice projevuji
parazitni vibrace. V pribéhu &itani spektra bylo v detektoru SRD detekovano 18,0(9) - 10°
rezonan¢nich fotoni (na obrazku 16 modfe zvyraznénd plocha pod kiivkou), zatimco

v detektoru NAITL byl detekovan tbytek 21,7(1)- 10* rezonan¢nich fotont (oranzové
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wrwe

materidlem. Tedy, G¢innost detekce rezonan¢nich fotonii detektorem SRD je 8(7) %. Tato
detek¢ni ucinnost je ovlivnéna predevSim samoabsorpci konverznich fotonli v konverznim
materidlu. Déle také geometrickymi parametry vstupniho a vystupniho okénka, ve kterych

neni umistén scintila¢ni material.

7.3. Rezonan¢ni transmisni Mdssbauerova spektroskopie

Konstrukce detektoru SRD umoziuje jeho vyuziti v rezonanéni Mdssbauerové spektroskopii
pfi zachovani Castecné transparentnosti. Na obrazku 17 nahote je schéma experimentalniho
upotfadani spektrometru s detektorem SRD. Zplisob méteni spektra je popsan v kapitole 1.5.2.
v plném textu disertatni prace. Pfi méfeni s rezonancnim detektorem je velmi dilezité
eliminovat vibrace a zajistit relativni pohyby jednotlivych elementli co nejptesnéji. Vibrace,
které mohou byt zanedbany v piipadé transmisni Mossbauerovy spektroskopie, maji v ptipadé
rezonan¢ni Mdssbauerovy spektroskopie zasadni vliv na vysledek méfeni (pfedevsim na
oscilace v pozadi spektra). Svou konstrukci klade detektor SRD podstatné vyssi naroky na
pohybové zatizeni. Aby bylo mozné provozovat detektor jako priichozi, musi byt citliva ¢ast
detektoru mimo osu pohybového zafizeni, viz obrazek 17. Pfirozené¢ tak dochazi
k snadnéjSimu Sifeni vibraci, které vnaseji nepiesnost do Dopplerovské modulace rychlosti.

Proto je velmi dilezité pevné a robustni uchyceni k pohybovému zatizeni.
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Obrazek 17: Nahore: Schéma experimentalniho uspordadani rezonancniho transparentniho Mdssbauerova spektrometru,

Dole: Rezonancni Méssbauerovskd spektra pri frekvenci 4 Hz. Pievzato z [31], prelozeno.

Na obrazku 17 dole jsou zobrazena naméfend rezonanéni MS-spektra pii periodé pohybu
4 Hz. Modrou barvou je znazornéno spektrum vzorku K;MgFe(CN)s ziskané pomoci
detektoru SRD, Sitka cary byla vyhodnocena jako 0,28 mm/s. Oranzovou barvou je
znazornéno spektrum nameétené pomoci detektoru NAITL, kde byla $itka ¢ary urcena jako
0,52 mm/s. Vétsi Sitka cary v ptipadé detektoru NAITL je ve shodé s teoretickymi vypocty
systému se dvéma absorbatory [44]. Detailni rozbor této problematiky je ovSem mimo rozsah
této prace. Z uvedenych vysledkt je ztejmé, ze SRD je mozné také pouzit jako rezonanc¢ni
detektor vrezonanéni Mossbauerové spektroskopii a mize slouzit k uréeni Lamb-
Mossbauerova faktoru. Dale mize SRD slouzit v jaderné kvantové optice jako prvek, ktery
manipuluje se zafenim a soucasné detekuje. To muze byt v budoucnosti vyuzito naptiklad k

ovérovani Bellovy nerovnosti.
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Zaver

Tato prace se vénuje aplikaci praskovych scintilatorti v Mdssbauerové spektroskopii. V praci
byly piredstaveny dva zplsoby pfipravy praskového scintildtoru YAP:Ce. Prvnim bylo
vytvofeni tenké vrstvy praSkového scintilatoru pomoci transparentni pasky. Tento zpiisob
ptipravy je vhodny pro vyrobu flexibilnich scintilatorti riznych tvarti optimalizovanych pro
detekci konverznich fotonii o energii 6,5 keV. Druhym zplisobem pfipravy scintilatorii bylo
zaliti vrstvy praskového scintildtoru epoxidovou pryskyfici, coz je vhodné pro piipravu
tlustSich scintilatori, urenych pro detekci fotonli o energii 14 keV. Vyrobené scintilatory
byly charakterizovany z hlediska energetického rozliseni, detekéni uc¢innosti a poméru signalu
k Sumu v MS-spektru a nésledné¢ porovnany s monokrystalickym scintildtorem YAP:Ce.
Uvedenymi zptlisoby pfipravy lze vyrobit scintilator vhodny pro detekci konverznich fotonii,
ktery nemd v pfipadé monokrystalického YAP:Ce vhodnou alternativu, a také lze vyrobit
scintilator pro detekci 14 keV, ktery dosahuje srovnatelnych hodnot poméru signalu k Sumu
v MS-spektru  jako v pfipadé meéteni s monokrystalem YAP:Ce. Nevyhodou vyuziti
epoxidové pryskyfice mize byt jeji nedostatecnd ochrana proti UV zafeni, coZ miize vést pfi

dlouhotrvajici zatézi k jeji degradaci a tim k celkové degradaci scintilatoru.

Vyvoj v oblasti ptipravy praskovych scintilatoru YAP:Ce umoznil nova konstrukéni feSeni
v oblasti detekce konverznich fotontli. S vyuzitim vhodnych vlastnosti praskovych scintilatort
byl navrhnut a zkonstruovan semi-transparentni detektor (STD). Tento detektor umoziuje
charakterizaci svazku v ¢asové doméné, pfiCemz ¢ast svazku detektorem prochazi k dalSim
castem experimentalni aparatury, diky cemuz by mélo byt mozné studovat kvantovou povahu

zafeni, napiiklad kvantové provazani.

Vlastnosti praskovych scintildtord byly vyuzity také pii vyvoji semi-transparentniho
rezonan¢niho detektoru (SRD), coz je detektor vyuzivajici Mdssbauerova jevu
k charakterizaci bezodrazovych rezonanénich fotoni s energetickym rozliSenim v fadu neV.
Detektory STD a SRD spolecné tvoii vhodny néstroj pro charakterizaci svazku zafeni
v Casové a energetické doméné, pfiCemZz oba tyto detektory umoznuji, aby cast zareni
prochézela k dal$im ¢astem experimentalni aparatury. To je v oblasti jaderné kvantové optiky
velmi dulezité, nebot’ je vyhodné nejen zafeni charakterizovat ¢i s nim manipulovat, ale také

charakterizovat a manipulovat soucasné.
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V praci byl také detailné zkouman praskovy scintilaéni material CeBrs. Tento scintilacni
materidl ma vysokou svételnou vytéznost a velmi kratkou dobu trvani scintilace, coz jsou
parametry vhodné jak pro méfeni v rdmci Mdssbauerovy spektroskopie, tak pro detektory
v oblasti jaderné kvantové y optiky. Byla zjiSténa optimalni tlouStka scintilatoru na zakladé
vysledki méfeni SNR v Mossbauerovském spektru. Bylo provedeno detailni srovnani
scintilaCnich vlastnosti scintilatori CeBrs, Nal: Tl a YAP:Ce. Zéasadni nevyhodou scintila¢niho
materidlu CeBrs je jeho vysokd hygroskopicita, ktera vyrazné limituje jeho aplikacni

potencial.
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