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Szintillationslichtausbeuten anorganischer und organischer Kristalle fiir energiereiche
Deuteronen, a-Teilchen und Elektronen

W. ScaoTT u. A. FLAMMERSFELD

I1. Physikalisches Institut der Universitdt Gottingen

(Z. Naturforschg. 21 a, 1075—1080 [1966] ; eingegangen am 7. Mirz 1966)

Professor Dr. W. Gentner zum 60. Geburtstag gewidmet

The scintillation light yield S of three anorganic [NaJ (Tl), KJ(T1), CsJ(Tl)], of two organic
(p-terphenyl, anthracene) crystals, and of plastic NE 102 by bombardement with deuterons in the
energy range from 10,0—27,5 MeV, a-particles from 8,0—55,0 MeV, and electrons has been
measured. The time constants of the electronic circuit have been chosen to 7, = 0,5 usec and
7, = 2,0 usec. The pulse-height ratios Sp/Sgz and S, /S, are slightly different for the two time

constants.

The anorganic crystals have a higher pulse-height ratio for the short time constant,

whereas the organic crystals and plastic show the inverse effect.

Das Verhalten anorganischer und organischer kri-
stalliner Szintillatoren gegeniiber ionisierender Strah-
lung ist sehr verschieden. Wihrend bei anorgani-
schen Kristallen die Emission von Szintillationslicht
nur auf Grund der Kristalleigenschaften erfolgt ?, ist
sie bei organischen Substanzen eng mit den Eigen-
schaften der Molekiile selbst verbunden ? und nur
sekundédr von der kristallinen Struktur abhingig 3.

In organischen Szintillatoren sind Loschprozesse,
die vom spezifischen Energieverlust dE/dz der Ge-
schoB3teilchen abhingen, viel wahrscheinlicher als in
anorganischen Kristallen. Daher ist die Lichtaus-
beute S schwerer Teilchen, also Protonen, Deuteronen
oder a-Teilchen, relativ zur Elektronenlichtausbeute
in organischen Szintillatoren klein, und es besteht
auflerdem zwischen Lichtausbeute S und Energie E
im Energiebereich von 0 bis 9 MeV/Nucleon kein
linearer Zusammenhang * 3. In anorganischen Szin-
tillationskristallen sind dagegen die Lichtausbeuten
von schweren Teilchen und Elektronen etwa gleich
groB 6, und S(E) ist eine lineare Funktion der
Energie oberhalb etwa 6 MeV/Nucleon .

Die bisher veréffentlichten Lichtausbeuteverhalt-
nisse Sp/Ss und So/Sp (S, Sp, S« bedeuten die
Lichtausbeute von Elektronen, Deuteronen und
a-Teilchen) wurden meistens mit a-Teilchen des Po?!?
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(Ee=5,3MeV) oder des ThC’ (E.=8,78 MeV)7 so-
wie mit Deuteronen bis zu etwa 10 MeV Energie be-
stimmt. Fiir Teilchen mit hoherer Energie liegen
bisher nur wenige MeBergebnisse vor 8.

Da die Lichtausbeuteverhaltnisse eine gute Dis-
kussionsgrundlage fiir Modellvorstellungen zum
Szintillationsprozef3 bieten, war es das Ziel dieser
Arbeit, moglichst genaue Werte der Lichtausbeute-
verhiltnisse Sp/Ss fiir Deuteronen im Energiebereich
von 10,0 —27,5 MeV und S./Sp fiir a-Teilchen von
8,0 —55,0 MeV an drei anorganischen [NaJ(TI),
KJ(TI), CsJ(T1)] und drei organischen Szintilla-
toren (p-Terphenyl, Anthracen, Plastik NE 102) zu
bestimmen.

Das zeitliche Abklingen der Szintillationslichtblitze
ist von der Art der Anregung abhingig 9~11. Durch
Messungen mit zwei verschiedenen Sammelzeiten am
Ausgang des Photomultipliers sollte der Einfluf} der
Sammelzeiten auf die Lichtausbeuteverhalinisse unter-
sucht werden.

In einer friilheren Arbeit5 waren Lichtausbeuten
energiereicher Deuteronen und a-Teilchen in An-
thrazen und Terphenyl untersucht worden und mit
berechneten Elektronenlichtausbeuten verglichen wor-
den. Dabei wurden die Elektronenlichtausbeuten ge-
messenen Sa/Sp-Verhiltnissen entnommen, die mit
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Comepron-Elektronen von etwa 640 keV Energie unter
anderen Versuchsbedingungen erhalten worden
waren . Durch die Extrapolation der Elektronen-
lichtausbeute bis zu Energien von 50 MeV und mehr-
fache Umrechnungen waren die Ergebnisse nur
méfig genau. Mit einer verbesserten Versuchsanord-
nung, die eine Messung von Elektronen-, Deuteronen-
und o-Lichtausbeuten an ein und demselben Kristall
erlaubte, sollten in der vorliegenden Arbeit genauere
Lichtausbeuteverhiltnisse Sp/Sg und S./Ss bei hohe-

ren Energien bestimmt werden.

1. Apparatur

Abb. 1 zeigt einen Teil der Apparatur. Der Kristall
befindet sich in einer Ursricarschen Halbkugel, die mit
BaSO, als Reflektor ausgekleidet ist. Auf der einen
Seite ist die Halbkugel mit einer Bohrung von 1 mm
versehen, durch die die Deuteronen oder a-Teilchen auf
den Kristall geschossen werden. Genau gegeniiber be-
findet sich eine weitere, konische Bohrung mit einer
Blende von 6 mm (), durch die Elektronen in die
Halbkugel eintreten konnen.

Elektronen
Deuteranen f}
o -Teilchen

NN
222

Mallstab Photomultiplier

01 5cm

Abb. 1. Teil der Szintillationsapparatur.

Das Synchrozyklotron liefert Deuteronen mit einer
Energie von Ep = (27,5%£0,2)MeV und a-Teilchen
von E, = (55,0%0,5)MeV. In den Strahlengang kon-
nen Aluminiumfolien, deren Dicke ausgemessen war,
eingeschaltet werden, die die Energie der Teilchen er-
niedrigen.

Ein Sr?-Priparat mit seinem Folgeprodukt Y?° dient
als Elektronenquelle. Y% sendet ein Elektronenspek-
trum mit einer Maximalenergie Epax = 2,27 MeV aus.
Aus diesem kontinuierlichen Spektrum werden mit
Hilfe eines einfachen [-Spektrometers, das aus einem
System von drei magnetischen Quadrupollinsen besteht,
Elektronen einer einheitlichen Energie aussortiert. Die
drei Linsen besitzen identische Abmessungen: Die
Ldange betrdgt /=50 mm, der Luftspalt hat einen
Durchmesser von 40 mm, die Polschuhoberflichen sind
kreisformig. Der Abstand von Linse zu Linse betrdgt
25 cm, das Gesamtsystem hat eine Lange von 100 cm.
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Nach Livineston et al. 2 ist ein solches Triplettsystem
weitgehend frei von Astigmatismus. Da die Brennweite
des Spektrometers von der Energie der Elektronen ab-
héngt, kann durch geeignete Ein- und Austrittsblenden
und Wahl der Magnetfeldstdrke eine vorgegebene Elek-
tronenenergie ausgeblendet werden. Fiir die Messungen
wurden Elektronen einer Energie von etwa 1,8 MeV
verwendet. In Abb. 2 a ist ein Elektronenspektrum ab-
gebildet, Abb. 2b zeigt ein Spektrum der Deuteronen
und o-Teilchen.
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Abb. 2 a. Spektrum der Elektronen nach Durchgang durch
die Quadrupollinsen in p-Terphenyl. Die Energie der Elek-
tronen betrigt Ee-= (1,82 %0,03) MeV.

Abb. 2 b. Spektrum der Deuteronen von Ep=(27,5%0,2)MeV
und a-Teilchen von E,= (55,0 £0,5) MeV in p-Terphenyl.

Die Impulshche der von der Anode des Photomulti-
pliers 13 gelieferten Impulse ist ein Mal} fiir die Grofe
der Szintillationslichtblitze. Durch Kontrollmessungen
wurde festgestellt, da} die Verstairkung des Multipliers
von der Zahl der pro Sekunde eintreffenden Lichtblitze
unabhéngig ist.

Am Ausgang des Photomultipliers konnten wahl-
weise zwei verschiedene Sammelzeiten eingestellt wer-
den. Die Ladungsimpulse wurden einmal durch ein
RC-Glied mit der Zeitkonstanten 7; = 0,5 usec auf-
integriert, oder sie wurden durch ein RC-Glied mit der
Zeitkonstanten 7, =100 usec gesammelt und mit einem
Kabel zu Rechteckimpulsen der Linge 7,=2 usec ge-
formt.

Bei der vollen Energie liefern Deuteronen und
a-Teilchen sehr grofie Impulse. Um diese moglichst ge-

12 M. S. Livineston u. J. P. Brewerr, Particle Accelerators,
McGraw-Hill Book Company, New York 1962.
13 RCA 6342 A.
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nau mit den kleinen Impulsen der 1,8 MeV Elektronen
vergleichen zu konnen, wurden die Deuteronen- und
a-Impulse elektronisch abgeschwicht, bis sie etwa so
grol wie die unabgeschwichten Elektronenimpulse
waren. Der Abschwécher wurde vorher mit einem Im-
pulsgeber * genau iiberpriift. Die Abweichungen von
der Linearitit betrugen weniger als 0,5%. Die Szintil-
lationsimpulse wurden mit einem 256-Kanaldiskrimina-
tor registriert.

2. Messungen

Die Energie der Elektronen wurde mit einem un-
gefaBten 1,27 cm @ x 1,27 cm NaJ-Kristall und den
y-Linien des Na?? und Cs!37 geeicht. Die Genauigkeit
der Eichung betrug 2%. Jede Messung mit Deutero-
nen und a-Teilchen wurde durch zwei Messungen
mit Elektronen eingeschlossen. AuBlerdem wurde zu
Anfang und Ende jeder Mefreihe ein Eichspektrum
aufgenommen, um einen evtl. Gang der Verstarkung
zu eliminieren.

Der Energieverlust der Deuteronen und a-Teilchen
in den Al-Absorberfolien wurde berechneten Tabel-
len von STERNHEIMER 15 entnommen. Die Deuteronen
konnten bis auf (10,0+0,5) MeV abgebremst wer-
den, die a-Teilchen vollstandig.

Da die Lichtausbeuten vom Reinheitsgrad der
Kristalle, von der Tl1*-Konzentration und vielleicht
auch von der geometrischen Form abhéngen konnen,
sind die verwendeten Kristalle mit Angaben iiber
GroBe, Form und Hersteller in Tab. 1 zusammen-
gestellt.

In den Abb. 3, 4 und 5 sind die Mefergebnisse
fiir die anorganischen Kristalle dargestellt. Aus den
Messungen ergab sich, dafl die Abhéngigkeit der
Lichtausbeuten von der Sammelzeit nur etwa 3 —5%
betrug (bezogen auf die Elektronenlichtausbeuten).
Wegen der besseren Ubersichtlichkeit der Figurea
wurden daher nur die Messungen mit der Zeit-
konstanten 7, =2 usec eingezeichnet.
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Das Verhalten gegeniiber ionisierender Strahlung
ist bei diesen Kristallen sehr @hnlich. Es fallt beson-
ders auf, daf} die Deuteronen in allen drei Kristallen,
die a-Teilchen in KJ(Tl) und in CsJ(Tl) im oberen
Energiebereich mehr Licht erzeugen als Elektronen
der gleichen Energie. Fiir Protonen wurde dies be-
reits von OpHEL'® sowie von Storey et al.l? be-
richtet.

Die Deuteronenlichtausbeutekurven verlaufen im
gesamten gemessenen Energiebereich etwa linear.
Der Schnittpunkt mit der Energieachse liegt inner-
halb der MeBgenauigkeit im Ursprung. Das weist
darauf hin, daB die differentielle Lichtausbeute
dS/dE bis zu sehr kleinen Energien konstant ist. Da-
gegen nimmt dS/dE bei den a-Teilchen im untersn
Energiebereich ab, wie aus der Kriimmung der Licht-
ausbeutekurven hervorgeht.
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Abb. 3. Lichtausbeute S von Elektronen, Deuteronen und

a-Teilchen als Funktion der Energie E in NaJ (Tl), gemessen

mit der Zeitkonstanten 7,=2 usec. OrdinatenmaBstab in will-
kiirlichen Einheiten.

NaJ (T1) | 1,27em o x L17 em
KJ(T1) ‘ 1,5em g X 1,5 em
CsJ (T1) I 1,2em@ X 2,3 cm
p-Terphenyl | 08cm X 1cmXx1cm
Anthracen | lemX2emX2cm
Plastik NE 102 ' lem@ X 1cem

zylindrisch | Harshaw
zylindrisch | Korth

zylindrisch ‘ Harshaw

leicht rhomb. Semi-Elements
leicht rhomb. l Harshaw
zylindrisch | Nuclear Enterprises

Tab. 1. Abmessungen und Hersteller der verwendeten Kristalle.

14 Victoreen PPG-1.
15 R. M. SternuEIMER, Phys. Rev. 115, 137 [1959].
16 T, R. Oprer, Nucl. Instr. Methods 3, 45 [1958].

17 R. S. Storey, W. Jack u. A. Warp, Proc. Phys. Soc. Lon-
don 72, 1 [1958].
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Abb. 4. Lichtausbeute S von Elektronen, Deuteronen und
a-Teilchen als Funktion der Energie E in KJ(Tl), gemessen
mit der Zeitkonstanten 7,=2 usec. Ordinatenmafstab in will-

kiirlichen Einheiten.
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Abb. 5. Lichtausbeute S von Elektronen, Deuteronen und
a-Teilchen als Funktion der Energie E in CsJ (Tl), gemessen

mit der Zeitkonstanten 7,=2 usec. Ordinatenmafstab in will-
kiirlichen Einheiten.

Die organischen Szintillatoren p-Terphenyl, An-
thracen und Plastik NE 102 zeigen im Vergleich zu
den anorganischen ein sehr verschiedenes, unterein-
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Abb. 6. Lichtausbeute S von Elektronen, Deuteronen und

a-Teilchen als Funktion der Energie E in p-Terphenyl, gemes-

sen mit der Zeitkonstanten 7,=2 usec. Ordinatenmafstab in
willkiirlichen Einheiten.
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Abb. 7. Lichtausbeute S von Elektronen, Deuteronen und

a-Teilchen als Funktion der Energie E in Anthracen, gemes-

sen mit der Zeitkonstanten 7,=2 usec. Ordinatenma@stab in
willkiirlichen Einheiten.

ander dagegen wieder ein sehr dhnliches Verhalten

gegeniiber ionisierender Strahlung. Dies ist in den

Abb. 6, 7 u. 8 dargestellt. Vor den Messungen wur-
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Abb. 8. Lichtausbeute S von Elektronen, Deuteronen und

a-Teilchen als Funktion der Energie E in Plastik NE 102, ge-

messen mit der Zeitkonstanten 7,=2 usec. Ordinatenmalfstab
in willkiirlichen Einheiten.

den die Kristalle so orientiert, daB8 die Teilchen in
Richtung maximaler Lichtausbeute einfielen. Die ein-
getragenen MeBpunkte wurden ebenfalls mit der
Zeitkonstanten 7, gewonnen.

Hier liegen die Lichtausbeutekurven der Deutero-
nen und a-Teilchen deutlich unter denen der Elek-
tronen. Bei p-Terphenyl und Anthracen verlaufen
die Lichtausbeutekurven, wie schon in einer fritheren
Arbeit berichtet 5, oberhalb etwa 9 MeV/Nucleon
nahezu linear, wahrend bei Plastik zumindest bei Be-

schufl mit a-Teilchen auch oberhalb dieser Energie
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noch eine leichte Kriimmung festzustellen ist. Die
Steigungen der Lichtausbeutekurven sind auch im
linearen Bereich von der Art der GeschoBteilchen ab-
héngig.

Schon in einer fritheren Arbeit ® war versucht wor-
den, Lichtausbeuten von Deuteronen und a-Teilchen
mit der von Elektronen zu vergleichen. Die Ergeb-
nisse waren aber weniger genau, weil die Elektronen-
lichtausbeuten nicht gemessen werden konnten, son-
dern aus a/f-Verhiltnissen von ScHUMACHER u.
FrammersreLp 7 berechnet werden muflten. Diese
a/f-Verhitnisse waren mit anderen Kristallen und
anderer Methode unter Verwendung von ComproN-
Elektronen, deren maximale Energie E, =646 keV
betrug, und a-Teilchen der Energie E.=8,78 MeV
bestimmt worden. Fiir den Vergleich mit den Deu-
teronen und a-Teilchen muBliten die a/f-Verhiltnisse
in mehreren Schritten, die mit experimentellen Un-
sicherheiten behaftet waren, an die Lichtausbeuten
der Deuteronen von 25,6 bzw. der a-Teilchen von
49,0 MeV angepallt werden.

Der Unterschied zu den {fritheren Messungen
konnte auch darauf hindeuten, daBl die Lichtaus-
beuteverhéltnisse von der Grofle und Form der ver-
wendeten Kristalle abhédngig sein konnen. Daher ist
hier der Lichtausbeutevergleich zwischen verschiede-
nen Teilchen nur am gleichen Kristall vorgenommen
worden. Ein weiterer Grund fiir die unterschiedlichen
Ergebnisse konnte darin gesucht werden, daf} die
a/p-Verhiltnisse 7 mit der Sammelzeit T =2 usec be-
stimmt worden waren, wahrend die Deuteronen- und
a-Lichtausbeuten > mit der Sammelzeit 7= 0,5 usec
gemessen wurden.

Aus den experimentell bestimmten Werten S der
Lichtausbeuten wurden die Lichtausbeuteverhaltnisse

Sp/8s % S«/Ss %

Ep=27,5 19,7 13,1 . Ex=1550 39,5 “ 16,5 MeV
NaJ — ur42 | 11843 107 + 4 95 + 3 89 +4 71+4
T 115+ 2 1124+ 3 109 + 4 92 + 3 87 +4 71 +4
KJ - 11314 | 11315 11316 107 £ 5 104 £ 6 9717
T2 111 + 4 1 113 +5 114 + 6 104 + 5 103 + 6 99 + 7
CsJ 1 122 + 2 12243 119 + 4 120 + 3 116 + 4 | 101 +5
T2 119 + 2 L1211 +3 120 + 4 112 + 3 110 + 4 \ 100 + 5
p-Terphenyl T 55 +1 \ 50 + 1,5 42 42 34 +1 29 11,5 | 18 +2
2 56+1 | B1E15 45 L2 35+ 1 30+ 1.5 21 L2
Anthracen 1 59 +1 54 + 1,5 46 4 2 37 +1 32+1,5 18 + 2
. 59 11 55115 | 4842 3711 33115 21 £ 2
Plastik | 55+ 1 41+15 | 38%2 31+1 25+ 1.5 152
™ 56 & 1 815 | 41E2 3211 26 L 15 1712

Tab. 2. Lichtausbeuteverhiéltnisse Sp/Sz und S,/Sg in Abhéngigkeit von der Sammelzeit und der Teilchenenergie.
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Sp/Ss und Su/Sp fiir beide Sammelzeiten 7;=0,5
usec und 7, =2 usec bei verschiedenen Energien be-
rechnet und in Tab. 2 zusammengestellt. Dabei muf3te
vorausgesetzt werden, daBl die Elektronenlichtaus-
beute eine exakt lineare Funktion der Energie ist
und vom gemessenen Wert bei E.-=1,8 MeV bis zur
Energie 55 MeV linear extrapoliert werden darf.

Es zeigt sich, daBl die Lichtausbeuteverhiltnisse
geringfiigic von der Sammelzeit abhidngen. Die
Unterschiede reichen zwar kaum iber die Fehler-
grenzen hinaus, aber qualitativ ist zu erkennen, daf}
bei den anorganischen Kristallen die Werte, die mit
der Zeitkonstanten 7, =0,5 usec gemessen wurden,
systematisch iiber den mit der Zeitkonstanten 7,
=2 usec gemessenen Werten liegen. Die wenigen
Ausnahmen kénnen durch MeBfehler erklart werden.
Das zeitliche Verhalten der organischen Kristalle ist
gerade umgekehrt. Hier sind die Lichtausbeutever-
héltnisse bei Messung mit der Sammelzeit 7, = 2 usec
grofler. Auflerdem liegen die Lichtausbeuteverhalt-
nisse bei wesentlich tieferen Werten als bei den an-
organischen Kristallen, ndmlich bei etwa 60 —40%
fiir Sp/Sp und 35 —15% fiir So/Ss . Dagegen weichen
die Lichtausbeuteverhéltnisse bei den anorganischen
Kristallen nur wenig von 100% ab.

Der Melfehler setzt sich zusammen aus dem Feh-
ler fiir die Teilchenenergie und der Unsicherheit bei
der Bestimmung des Linienschwerpunktes. Die
Eichung der Elektronenenergie ist mit einem Fehler
von 2% behaftet. Die Maximalenergie der Deuteronen
und a-Teilchen ist auf 1% genau bekannt. Durch die
Abbremsung in den Al-Folien vergréflert sich die
Unsicherheit der Teilchenenergie, so da} im unteren
Energiebereich bei den Deuteronen ein Fehler von
+0,5 MeV, bei den o-Teilchen von *1,0 MeV an-
genommen wurde. Der Linienschwerpunkt konnte
auf etwa eine Kanalbreite genau bestimmt werden.
Bei der Messung mit KJ wurde wegen der Eigen-
aktivitdt des K*° eine zusitzliche Unsicherheit von
2% bei der Eichung der Elektronenenergie bertick-
sichtigt.

3. Diskussion

Die Unterschiede der Lichtausbeuteverhaltnisse in
Abhéangigkeit von der Sammelzeit konnen durch das
zeitliche Abklingen der Szintillationslichtblitze er-
klart werden. Nach Messungen von Owex 10 erzeugen
a-Teilchen in anorganischen Kristallen eine schnell
abklingende Impulsspitze, die bei Anregung mit
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Elektronen nicht auftritt. Offenbar bewirkt also der
hohe spezifische Energieverlust schwerer Teilchen
eine beschleunigte Emission von Licht, die bei kurzen
Sammelzeiten die Lichtausbeuteverhdlinisse ver-
groflert. Diese beschleunigte Emission von Licht
konnte durch Eigenemission des Kritallgitters her-
vorgerufen werden. Andererseits konnen bei der
hohen Energiedichte in der Ndhe des Einschuflkanals
TI*-Zentren direkt angeregt werden, so dafl kein
Energietransport durch das Gitter erforderlich ist
und eine prompte Abstrahlung von Licht maéglich
1st.

Aus der Grole der Lichtausbeuteverhiltnisse von
etwa 100% bei den anorganischen Kristallen geht
hervor, dafl der hohe spezifische Energieverlust
schwerer Teilchen keine zusitzliche Loschung der
Anregungsenergie bewirkt. Dagegen werden die
niedrigen Lichtausbeuteverhilinisse in den organi-
schen Substanzen allgemein durch einen priméren
Loschprozel} erklart, der bei hoher Anregungsdichte
einen groflen Teil der eingeschossenen Energie auf-
nimmt. Dieser Loschprozel ist auch bei den
hier verwendeten hohen Teilchenenergien noch
deutlich wirksam, obwohl der spezifische Energie-
verlust der Deuteronen von 27,5 MeV nur noch etwa
35 keV/mg ecm™2 betrigt.

Abklingzeiten in organischen Substanzen wurden
von BorLingeEr und Tuomas ? sowie BrinkmEeier 11
bestimmt. Danach wird bei Anregung mit schweren
Teilchen im Gegensatz zur Anregung mit Elektronen
die langsame Abklingkomponente bevorzugt. Der
erhohte Anteil der langsamen Abklingkomponente
am Gesamtlichtblitz bewirkt eine Vergroferung der
Lichtausbeuteverhiltnisse bei Messung mit langen
Sammelzeiten. Wahrscheinlich ist diese verzogerte
Emission von Szintillationslicht auf Rekombination
von solchen Molekiilen zuriickzufiithren, die infolge
der hohen Energiedichte im Anregungskanal ionisiert
wurden 1.

Der verschiedene Verlauf der Lichtausbeutekurven
S(E) fiir die verschiedenen Teilchensorten zeigt er-
neut, daf} die Birkssche Formel

ds A dE/dx

dz ~ 1+BdE/dz

nur eine grobe Darstellung liefert, vor allem, da
die in der Formel verwendeten Parameter nicht
teilchenunabhéngig sind.

Dem Niedersichsischen Kultusministerium und der
Akademie der Wissenschaften Géttingen gebiihrt Dank
fiir zusitzliche Mittel.



